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1

INTRODUCTION GENERALE

Au cours de cette theése, nous avons étudié les propriétés expérimentales magnétiques
nucléaires de I’3He en présence de désordre. Cette étude s’est faite grace aux outils tech-
nologiques de pointe présents au CRTBT, le réfrigérateur a désaimantation nucléaire DN1
donnant accés aux ultra-basses températures, et les specromeétres RMN de trés grande

qualité permettant des mesures trés précises.

Les effets du désordre sont au cceur de la physique moderne. Nous les retrouvons dans
les systémes électroniques, comme les échelles de spins, les supraconducteurs non conven-
tionnels, mais également a la base de discussions fondamentales concernant par exemple
Vimportance des défauts topologiques en cosmologie comme en matiére condensée.

L' %He est avant tout un systéme modele, le plus pur qui soit accesible & I'expérimentateur,
et 'un des mieux connu des théoriciens & partir des premiers principes. Notre étude s’est
faite sur différents systémes, jouant a la fois sur la dimensionnalité et la nature des phases
condensées étudiées, nous permettant ainsi d’aborder différents types de problemes et leurs

relations mutuelles.

En premier lieu, nous nous sommes intéressés & 1’*He adsorbé sur graphite. A deux
dimensions, sous certaines conditions i} est reconnu qu’il ne peut exister d'ordre a longue
distance 4 température finie. Différents types d’ordre peuvent cependant exister & T' = 0.
L’échange multiple, qui décrit ce systéme de spins nucléaires, donne lieu & basse densité
a un état particulier de la matiére magnétique, ’état ” liquide de spins ”. Ce fondamen-
tal n’admet pas de corrélations spin-spin 4 longue distance, et posséde des excitations
magnétiques gappées.

A plus forte densité, I’ *He 4 deux dimensions exhibe un comportement ferromagnétique.
L'ordre complétement polarisé a température nulle, est réduit a températuré finie par les
fluctuations des spins nucléaires, sous la forme d’excitations élémentaires, les ondes de spin.
L’étude, dans le régime ferromagnétique, des effets de taille finie sur ce systéme permet de

2

les mettre en exergue, 'adjonction d’*He au systéme donnant lieu & des 7 nanoclusters ”
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aux propriétés magnétiques originales,
Dans sa phase liquide, I’ *He bidimensionnel est un liquide de Fermi. Comme pour I’ *He
massif, il pourrait subir une transition de type superfluide, vers un état macroscopique

cohérent ordonné, & une température a priori réduite par la dimensionnalité.

Et précisément, en second lieu nous nous sommes intéressés aux propriétés de 1’ 3He mas-
sif, et de sa phase superfluide. L'introduction du désordre s’est faite & 1'aide d’un aérogel
de silice de tres forte porosité. Ce matériau est caractérisé par une structure fractale, et le
confinement de I’ *He en son sein fait apparaitre des propriétés toutes particulitres, liées
& ce désordre controlé.

La superfluidité apparait & une température réduite, et la phase présente entre la transition
de I’ ®He massif et de I’ *He confiné exhibe des propriétés particulieres. L'étude des défauts
topologiques que Yon pourrait générer lors de ces transitions de phases est & considérer
avec intérét. Cet aspect est directement relié aux expériences ” cosmologiques ” réalisées
sur I'3He A ultra-basses températures. De plus, Pabscence de superfluidité, méme aux
températures les plus basses, sous certaines conditions de pression, donne lieu & une tran-
sition de phase quantique qu'il est également possible d’analyser.

La phase superfluide stabilisée, similaire sur certains points aux phases superfluides de
I’ 3He massif, s’en démarque néanmoins.

L'interaction entre I’ *He adsorbé en surface de la matrice de silice, et 1’ *He liquide alen-
tours, est I'une des propriétés fondamentales de ce systéme. Nous avons su & ce titre mettre
a profit nos connaissances des systémes expérimentaux d’ *He bidimensionnel pour étudier
1'3He confiné. Entre autres, le dopage en *He remplace les couches magnétiques solides et

donne acces aux propriétés intrinséques au liguide.

Ce manuscrit de thése a été congu sur le plan suivant, permettant d’approfondir, au

cours de chaque partie, I'un des aspects étudiés.

— Dans une premiére partie, nous présentons briévement les techniques expérimentales
utilisées. Nous précisons les développements novateurs que nous avons été amenés
a réaliser. Entre autres, notre participation dans la réalisation de bolométres en
silicium, et notre collaboration au projet Maclle3 sont abordés.

— Dans une seconde partie, nous abordons 1’ He bidimensionnel. Nous présentons notre
caractérisation expérimentale du ” liquide de spins ”. Nous commentons la réalisation
de " nanoclusters ferromagnétiques ”, par le fractionnement d'ilots d’ 3He solide au
sein d’*He solide bidimensionnel. Enfin, nous fixons une nouvelle borne supérieure a

la possible température de transition superfluide des films d’*He liquide.



- Dans une troisi¢éme partie, nous étudions 1’ 3He confiné dans 'aérogel. L'étude de la
phase liquide de Fermi nous permet de caractériser le comportement du liquide et du
solide, et d’obtenir in situ, par RMN en écho de spin, une évaluation de la longueur
caractéristique de I’aérogel, qui limite & basse température le libre parcours moyen des
excitations. Les caractéristiques expérimentales de la phase ” intermédiaire ” présente
entre les deux températures de transitions sont exposées, ainsi que, pour conclure,
nos résultats sur la phase superfluide. Nous attachons une grande importance & la
description de nos conditions expérimentales, car nombre de ces résultats sont encore

mal compris. Une littérature d’ailleurs contradictoire est consacrée a ce sujet.

Dans cette introduction générale, nous cherchons & donner une vue d’ensemble cohérente
de notre travail de thése. Chaque partie posséde son introduction, oll nous donnons les
bases nécessaires a la compréhension de cette physique particuliere, et fournissons, dans
des notations homogénes sur 'ensemble du manuscrit, les relations mathématiques perti-
nentes. Chacune posséde également son propre chapitre de conclusion, ol nos proposons
également quelques voies de continuation. Enfin, le résumé du manuscrit fait la synthése

générale de notre travail expérimental.
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CRYOSTAT

Notre travail expérimental aux ultra-basses températures a été réalisé sur le réfrigé-

rateur & désaimantation nucléaire DN1 du CRTBT. Nous exposons briévement, pour le
néophyte, les grandes lignes de son mode de fonctionnement. Des explications détaillées
peuvent étre trouvées dans les ouvrages de référence de Pobell [210] et Lounasmaa [211].
Un bain d’enviren 200 litres d’ *He liquide maintient l'intérieur du cryostat & une tempé-
rature de 4,2 Kelvins, la puissance frigorifique étant fixée par son évaporation. Au sein
de ce bain se situe le calorimetre. Il s'agit d’une enceinte dans laquelle on réalise un ex-
cellent vide d’isolation (typiquement moins de 107® mbar & froid), au centre de laquelle
est suspendue la canne constituant le réfrigérateur proprement dit. Une photographie de
cet appareil (sans son vase extérieur contenant I'*He liquide) est présentée en fig. 2.1.
Les basses températures sont obtenues par dilution de I’3He dans 1’ *He, processus large-
ment utilisé pour obtenir des températures de 'ordre du mK, ou de la dizaine de mK.
Ce principe de réfrigération est rapidement rappelé en section 2.1. La condensation du
mélange *He/ *He se fait grace & la boite & 1K, situé sur le haut de la canne. Elle est reliée
via une impédance au bain d’ *He liquide. En pompant continfiment sur cette boite via une
pompe primaire, on y maintient une pression de 2mbar, correspondant 4 une température
pour I’*He de 1,3K.
Les ultra-basses températures sont atteintes par désaimantation adiabatique nucléaire du
cuivre. Ce principe de réfrigération est rappelé eﬁ section 2.2. Il permet, partant des
températures obtenues en dilution, de d'ordre de quelques mK, d’atteindre les plus basses
températures accesibles au laboratiore pour les échantillons macroscopiques de matitre,
de l'ordre de 100 uK.

2.1 Dilution *He/*He

En-dessous de 200mK, le mélange *He/ *He est un liquide biphasé. Une phase *He pur

flotte sur une phase ol ' *He est dilué dans de I’ “He, avec une concentration de I'ordre de
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6,4 %. Cette séparation de phases se produit dans la partie du cryostat que 'on nomme la
boite & mélange. Depuis la phase diluée, du mélange remonte jusqu’a I"évaporateur ol par
pompage on en extrait ' *He. Pour ce faire, sa température est régulée & environ 700 mK,
température a laquelle la concentration de I *He au-dessus du liquide est de I'ordre de 97%.
Par pression osmotique, le manque d’ *He au niveau de I’évaporateur fait migrer de I’ 3He
depuis la phase diluée de la boite & mélange jusqu’a lui. Pour compenser ce déséquilibre
dans la phase diluée, de I’*He passe de la phase *He pur dans le mélange. Ce processus,
qui donne son nom aux réfrigérateurs qui I'utilisent, leur donne également leur puissance
frigorifique : en effet, la dilution de I’ *He dans le mélange est un procédé endothermique,
lié¢ aux propriétés quantiques différentes des deux isotopes de I'Hélium.

Afin de fonctionner en cycle fermé, I’ *He extrait an niveau de I’évaporateur est réinjecté
dans la phase *He pur du liquide par le biais d'impédances et d’échangeurs thermiques.
Ces échangeurs {développés au laboratoire), qui refroidissent 1’ *He liquide chaud allant &
la boite 4 mélange alors que se réchauffe le mélange migrant vers I'évaporateur, sont d’une
importance capitale pour le bon fonctionnement de 'appareil. Nous renvoyons aux livres

de référence (Pobell [210] et Lounasmaa [211]) pour de plus amples détails sur ce procédé.

En régime stationnaire sous champ magnétique mul, DN1 peut atteindre en dilution
des températures de l'ordre de 3 mK pour des débits d’environ 200 pmol/s (le pompage

est réalisé par une pompe primaire et une pompe roots en série).

2.2 Désaimantation nucléaire adiabatique

La boite & mélange est connectée i I'étage 4 désaimantation nucléaire par un inter-
rupteur thermique. Cet interrupteur est un ensemble de feuilles en aluminium enserrées
par une bobine supraconductrice en niobium. Aux températures inférieures & 1,7K, en
'absence de courant dans la bobine, linterrupteur thermique est supraconducteur; il ne
conduit pas la chaleur, 'étage est isolé du reste du réfrigérateur. A I'inverse, lorsqu’on
Impose un courant suffisant dans la bobine, le champ magnétique généré sur I'aluminium
depasse son champ critique et il devient normal : il conduit la chaleur, Pétage est alors
connecté a la boite & mélange.

Notre étage & désaimantation nucléaire est laminaire, il est constitué de plaquettes de
cuivre soudées par diffusion thermique (technique développée & linstitut Kapitza, par
Yu. M. Bunkov). II représente environ 1kg de cuivre ultra-pur, connecté i la cellule
expérimentale (amovible) par des fils d’argent. Plus de détails expérimentaux concernant

DN1 sont disponibles dans la thése de Biuerle 201} 1996.



2.2 Désaimantation nucléaire adiabatique

o,

Fic. 2.1: Photographie de la canne intérieure du cryostat & désaimantation nucléaire DN1. On y dis-
tingue les différentes parties décrites dans le texte. Le bas de la photographie coupe le haut de Pétage
& désaimantation nucléaire, constitué des lames de cuivre d'une longueur d'environ un medtre. A leur
extrémité se trouve la cellule expérimentale étudiée (non photographiée).
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Déerivons sommairement la technique de désaimantation nucléaire adiabatique!. En un
premier temps, I’application d'un fort champ magnétique |§ |, aux températures de Pordre
de quelques mK obtenues en dilution, permet d’orienter les spins nucléaires du cuivre.
L’entropie (le désordre) est trés faible, et la capacité calorifique (de spins) du systéme
¢levée. Nous renvoyons aux livres de référence (Pobell [210] et Lounasmaa [211]) pour une
discussion compléte du processus, et aux cours élémentaires (comme Diu [215]) pour les
propriétés simples des assemblées de spins. Pour notre cryostat DN1, nous appliquons des
champs de 7T & des températures de I'ordre de 8 mK.

A la suite de ce pré-refroidissement sous champ?, interrupteur thermique est ouvert.
On entame la désaimantation, qui est adiabatique car elle est lente et le systéme isolé®.
[’entropie (de spin) S,.:. du systéme ne dépend que de la variable réduite z = B /T,
monotoniquement (B représente évidemment |B|). Ainsi, Padiabaticité Sepin{z) = Cste

assure z = Cste, soit la relation fondamentale :

B; By

T Ty
ou i et f se réferent respectivement aux états initiaux et finals. Dans un langage imagé,
on dit que I'adiabaticité recquiert de conserver l'ordre imposé par le champ magnétique
initialement (tous les spins alignés), ce qui ne peut se faire qu’en abaissant la température.
La température de 'étage mesurée en cours de désaimantation est fournie en fig. 2.2. Plus
le champ final By est faible, et plus la température atteinte Ty l'est également. En pratique,

il y a des limitations que nous présentons sommairement ci-dessous.

En premier lieu, les spins nucléaires du cuivre ne sont pas parfaitement indépendants,
Leurs faibles interactions correspondent au premier ordre & un faible champ (magnétique)
moyen qu'il est impossible d’éliminer.

Revenons aussi rapidement sur la notion d’adiabaticité. Le systéme isolé est en réalité
lensemble de spins nucéaires couplé & son entourage, & savoir les électrons de conduc-
tion du cuivre, mais aussi l'ensemble de ’étage & désaimantation nucléaire et de la cellule
expérimentale. Plus précisément, le phénomeéne physique mis en jeu est donc la réduction
de la température de spin, qui ” pompe ” la chaleur de I'étage du fait d'un faible couplage
entre ¢lectrons de conduction {et phonons) du cuivre et ces spins nucléaires. Le mécanisme

ne peut étre efficace que si la chaleur spéeifique de spin Cy spin €5t suffisamment grande

'La désaimantation de sels paramagnétiques (électroniques), comme les sels de LCMN, a également
été étudiée par certains auteurs (voir par exemple Pobell [210]),

*L’obtention de températures de 'ordre de 10mK peut prendre plus de deux jours.

M n’y a (presque) pas de fuite thermique, et la transformation thermodynamique est suffisamment lente
pour que I'équilibre soit toujours quasi-statique. Nous revenons cependant sur les raffinements attachés &
ce point dans la suite.
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F1c, 2.2: Température de P'étage en cuivre mesurée en: cours de désaimantation par un thermométre i
SHe adsorbé {section 5.3). Le champ magnétique initial était de 7 T, et le champ final de 50 mT. Les
différentes branches sur ce graphique représentent différentes vitesses de désaimantation, l'encart est un
simple agrandissement. Les ruptures de pente (entourdes) correspondent & des temps morts, et la brusque
chute finale de la température & la déconnection de la source de courant {verticale tiretée). Elle est la cause
d'une forte fuite thermique, qui empéche l'adiabaticité aux plus basses températures, mais qui tombe dans
la gamme des pW lorsque sont atteintes des températures de 'ordre de 100 uK. Ici, la température initiale
était de 8,2mK et la température finale de 155 K (horizontales pointiliées).

(fixée par le rapport B;/T;), et si le couplage spins nucléaires/électrons de conduction
est suffisant. Ce couplage est décrit par la constante de Korringa, qui dépend du champ
magnétique B. Pour que le couplage soit efficace, le champ magnétique final B; imposé
ne peut étre arbitrairement faible.

Enfin, la vitesse de réchauffement ¢T/5t de 1'étage peut s'écrire simplement 67/t ==
(1/Cv spin )dW 51 0W représente la fuite thermique & 1'étage. Or, plus le systéme se réchauffe,
et plus la chaleur spécifique décroit, le réchauffement devient de plus en plus rapide. A fuite
thermigue §W fixée, le réchauffement sera moins violent, au moins aux premiers instants,

pour des champs magnétiques By qui ne sont pas trop faibles.

Pour notre cryostat DN1, la fuite thermique est de 'ordre de quelgues pW. Le champ
de désaimantation final est de 50 mT, le cryostat atteint des températures de I'ordre de

100 uK qu’il peut conserver pendant une semaine environ.
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CELLULES EXPERIMENTALES

Les mesures principales de cette theése ont été réalisées, pour 1I’*He bidimensionnel
{*He-2D), sur la cellule Cs constituée de feuilles de Papyex!. Pour nos expériences sur
1'*He confiné, la cellule principale est celle de Péchantillon d'aérogel® E4.

Pour ces deux systémes nous avons réalisé des mesures de résonance magnétique nucléaire
(RMN) continue. Les spectrométres RMN employés sont sommairement décrits en cha-
pitre 4, Chaque bobine radiofréquence, solidaire de la cellule expérimentale, lui est spéci-
fique. Les deux cellules, connectées a l'extrémité inférieure de I’étage en cuivre, ont été
centrées de la méme fagon vis-a-vis de nos bobines de champ magnétique. Nous les

décrivons succintement dans les sections ci-dessous.

3.1 Cellule Cy 3He-2D

La cellule C; a été réalisée par Bauerle (These [201) 1996). Elle est constituée de feuilles
de Papyex (S 607) agencées en sandwich, de surface verticale et parallele & notre champ
magnétique de mesure. Ces feuilles (environ 0,632 g) sont soudées par diffusion thermique
a des feuilles d’argent (Goodfellows 25 pm) connectées via des fils d’argent & 'étage en
cuivre, et aux thermométres.

Une bobine de cuivre (fil de 50 um verni) a été réalisée sur I'extérieur en Stycast 1266 de
la cellule expérimentale. Elle est constituée de 43 spires ¢ 10mm, dont 6 serrées de chague
coté, et 31 au centre espacées de fagon homogeéne (I'ensemble fait 10 mm). Le profil de
champ généré par cette bobine sur le graphite est assez homogeéne (de l'ordre de 5%). Sur
la bobine RMN, des fils de cuivre de thermalisation ont été déposés (une cinquantaine), et
connectés directement & ’étage. Une vue artistique de la cellule est présentée en fig. 3.1 .
Un premier thermomeétre, pour les hautes températures, est monté sur la partie inférieure

de I'étage a désalmantation nucléaire. Il s’agit de la résistance de carbone R21, décrite en

'Papyex : substrat de graphite dont la structure est discutée en section 7,2,
2 Aérogel : verre de silice dont la structure particulidre est discutée en sectijon 10.2.

13
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section 5.1. Directement sur les fils d’argent de thermalisation sortant de la cellule, nous
avons connecté le thermomeétre basse température. Il s’agit d’un thermométre & RMN du
platine (section 5.2). Il est constitué d’environ 1 g de fils de platine {25 pm sur 12 mm
environ, sans vernis), soudés sur des fils d'argent. Sa bobine RMN a été réalisée sur un
papier-Stycast? enserrant ces fils mais ne les touchant que par le biais de deux supports
trés fins placés & ses extrémités. Elle est constituée de 615 spires ¢ 4mm de fils de cuivre
de 50 um verni, bobinées sur six couches de 10 mm de long. LA encore, une trentaine de
fils de thermalisation relient cette bobine & I’étage en cuivre.

La régulation de la température se fait par le biais d’une résistance (jauge de contrainte)

collée sur le haut de I’étage en cuivre.

La bobine RMN du thermométre de platine est connectée (via des fils supraconducteurs
et des fils normaux) au préamplificateur (& chaud) de notre spectrométre-thermomatre
(réalisé au laboratoire). La bobine RMN pour I'*He-2D est connectée par des fils su-
praconducteurs exclusivement & un amplificateur & froid placé dans le bain d’4He (celui
numéroté # 1, développé au laboratoire). Nous donnons dans le tableau 3.1 les principales
caractéristiques techniques de notre dispositif expérimental.

Ces caractéristiques sont utilisées ou invoguées en chapitre 8, ainsi que dans cette partie
plus technique. Les parameétres RMN et les formules qui sont employées sont commentés
en chapitre 4. Ces valeurs sont nécessaires 4 la compréhension de certaines prorpiétés, et

a I'évaluation chiffrée de certaines grandeurs.

3.2  Cellule aérogel

La cellule contenant notre aérogel E4 a été réalisée par Yu. M. Bunkov. Elle est
constituée d'un écran externe d’*He, et d’une cellule interne qui joue le rdle de ballast
thermique. Ces deux réservoirs d’ *He sont thermalisés & Pétage & désaimantation nucléaire
par des échangeurs d’argent fritté (environ 100 g) reliés & des fils d’argent. L’aérogel se
trouve dans un cylindre de papier-stycast vertical connecté au ballast thermique, d’'axe
paralléle au champ magnétique (15 mm de long et 5 mm de diametre).

La bobine RMN a une forme en double selle & cheval, les deux piéces étant disposées
de part et d'autre du cylindre d’aérogel, en son milien. Les deux parties sont distantes
d’environ 10 mm. Chacune fait environ 8 mm de large pour 14 mm de haut, et contient 40

spires {soit un tota! de 80 spires). Cette bobine est réalisée en fil de cuivre verni de 70 pm,

SPapier a cigarette ici, ou papier millimétré commercial enduit de Stycast 1266,
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Feuilles de Papyex ®

quelgues mm

T~ Bobine RMN

FiG. 3.1: Vue d'artiste de la cellule C5 utilisée dans nos expériences sur 1’ *He-2D. Le champ magnétique
B de mesure est vertical, le champ radiofréquence de détection, généré par la bobine RMN, est lui dans
le pian horizontal,

et est thermalisée directement sur I'étage en cuivre. Une vue d’artiste de cette cellule est
présentée en fig. 3.2

Le thermometre pour les hautes températures est & nouveau la résistance R21. Elle est
montée sur le bas de I’étage 4 désaimantation nucléaire. Directement & I'intérieur du bal-
last thermique se trouvent les thermometres basses températures. Il s'agit de deux fils
vibrants, un fil de niobium-titane de 13,5 pm, formant une boucle d’environ 3 mm, et un
fil de tantale de 125 um, formant également une boucle de 3mm. Le fil de niobium-titane
n'a été que tres peu utilisé, alors que le fil de tantale a fait Pobjet d’'une étude détaillée,
fournie en section 5.4. Il s’agit de notre thermométre principal, que nous avons recalibré
contre ia RMN du platine.

Pour réguler la température de la cellule, deux techniques ont été utilisées. EEn premier lieu,
nous disposons de chauffages résistifs sur 1'étage en cuivre. En contrélant le courant qui les
traverse, on réchauffe I'étage & désaimantation nucléaire qui perd sa capacité calorifique.

En second lieu, nous nous sommes servis d’un troisiéme fil vibrant placé au sein du ballast
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Propriété l valeur commentaire ]
Sincom 13,6 m® isotherme BET
Ginj 1/6,58 atténuation de l'injection avant l'amplifica-
teur (2 splitters et un atténuateur 10 dB)
L 9,6 tH inductance bobine RF
& 2,7nF capacité parallele (spécialement rajoutée)
fo 0,9806 MHz | fréquence RMN
Q 72,5 facteur de qualité du circuit résonant
C_ 5,6 pF capacité série
Zo 28,7k impédance série
Z 4,31k82 Impédance équivalente du circuit résonant
Glrgs 1/7,66 atténuation au niveau du circuit résonant
G detent | 191 I gain de la détection —’
a/2 2,42107°T/V | facteur de conversion reliant H; & la tension
sur la bobine RF
Nz 25UV . bruit électrique ramené A Péntrée de la
détection synchrone

TAB. 3.1: Caractéristiques techniques de la cellule Oy (et de son circuit électrique) utilisée dans nos
expériences sur ' *He-2D. La fréquence de résonance (et par conséquent, le champ RMN utilisé) est 3,71
fois plus faible que pour Bauerle [201] 1996,

thermique d'*He. 1l s’agit d'un fil de tantale, auquel on a donné une forme carrée? et
dont I'écartement des pieds est environ double de son collégue thermometre. Son utilisa-
tion donne les mémes résultats physiques qu’avec les chauffages résistifs, mais elle permet
une certaine souplesse : en 'agitant violemment on réchauffe I *He environnant, (presque)
sans affecter la chaleur spécifique stockée dans 1'étage en cuivre (le couplage thermicque
entre I’ “He liguide et les spins nucléaires du cuivre n’étant pas parfait). Il suffit de couper
Vinjection au fil de chauffe pour que la cellule se refroidisse & nouveau aux ultra-basses

températures.

Les fils vibrants sont connectés & des amplificateurs & chaud {réalisés au laboratoire),
via des fils normaux et des fils supraconducteurs. La bobine RMN est également connectée
a un amplificateur 4 chaud (dénommé KD, développé au laboratoire). Nous donnons dans

le tableau 3.2 les principales caractéristiques de notre cellule expérimentale.

“Les fils vibrants usuels ont une forme de boucle. Nos fils de silicium ont également une forme carrée,
rappelant des cages de football {section 5.5}, La largeur & mi-hauteur de ia résonance, mesurée sur le
signal en phase, pour le fil chauffage est environ 15 % supérieure & celie fournie par le fil thermomatre.
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F16. 3.2: Vue d'artiste de la cellule utilisée pour I'échantillon d'aérogel E4. Le champ magnétique B est
vertical, et le champ radiofréquence généré par la bobine RMN est horizontal.

Ces caractéristiques sont utilisées ou Invocquées en chapitre 11, ainsi que dans cette
partie plus thechnique. Les paramétres RMN et les formules qui sont employées sont
commentés en chapitre 4.

Dans notre expérience, 'amplificateur KD a été muni d'un switch, qui nous permettait de
basculer entre une position champ fort décrite dans cette section, et une position champ
faible. Les mesures en champ fort sont le cceur de notre travail, la position champ faible a
été utilisée pour vérifier que les propriétés physiques se comportaient de fagon correcte en
|)§ |. Mentionnons simplement qu’en champ faible, la fréquence de résonance est 561,4kHz,
et que nous perdons un facteur 45 sur notre sensibilité.

Enfin, quelques mesures ont été réalisées en RMN pulsée sur celte cellule. La fréquence de
travail était alors de 1005 kHz, et Pamplificateur KD a été remplacé par le spectrométre

qui a également servi & nos mesures thermométriques sur la poudre de platine {section 5.2,
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Propriété l valeur commentaire l
Sincom 5,9 m? isotherme BET I
Ginj 1/124 atténuation de l'injection avant 'amplifica-
teur (un splitter et un diviseur capacitif)
L 63 uH inductance bobine RF
Gy 275pF capacité paralléle (cables)
Jo 1,210 MHz | fréquence RMN
@ 64,4 facteur de qualité du circuit résonant
C. 1,5pF capacité série
Z- 87,6k} impédence série
Zy 30,9k82 impédence équivalente du circuit résonant
Gy 1/3,84 atténuation au niveau du circuit résonant
Gatect 376 gain de la détection
a/2 0,90210=°T/V | facteur de conversion reliant H; & la tension
sur la bobine RF
V2 S5V rms bruit électrique ramené i l'éntrée de la
détection synchrone
thermo. Ta fy 1809Hz fréquence de résonance (i vide) du fil de tan-
tale thermomatre
chauff. Ta fj 1160 Hz fréquence de résonance (approx. & vide) du
fil de tantale chauffage
NbTi fy 930 Hz fréquence de résonance (approximative) du
fil de niobium-titane

TaB. 3.2: Caractéristiques techniques de la cellule de F4 (et de son circuit électrique) utilisée dans nos
expériences sur I'“He confiné dans 1'aéroge! (paramétres fort champ, 37,3 mT).

son bruit élecrique ramené & 'entrée de la détection synchrone est de vVV?2 = 5 tVoms).
11 est, décrit sommairement dans le chapitre 4.

Les valeurs présentées dans cette section sont nécessaires 4 la compréhension de certaines
propriétés, et a I'évaluation chiffrée de certaines grandeurs. Cette cellule aérogel a été
réutilisée pour nos calibrations de fils vibrants contre la RMN du piatine (sections 5.2 et
5.4). L’aérogel dans son tube a simplement, été remplacé par un tube rempli de poudre de

platine,
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RESONANCE MAGNETIQUE NUCLEAIRE

Les principales mesures réalisées au cours de cette thése sont des mesures de réso-
nance magnétique nucléaire (RMN). Nous nous devons donc de présenter les bases de
cette technique, et renvoyons pour une étude détaillée a l'excellent ouvrage de référence
d'Abragam [228].

A la suite de ces rappels, nous présentons les calibrations que nous avons été amenés
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faire dans 1'étude de nos résultats. Enfin, nous présentons quelques points particuliers

I’ 3He-2D que nous avons contribué & développer.

4.1 Quelques bases

Les atomes d’*He ont un spin nucléaire! $ = 1/2. Dans un champ magnétique B pa-
rallele & l'axe Z, les deux états de projection de ces spins nucléaires S suivant
Z (o = +/-1/2) donnent lieu & une différence d’énergie Zeeman 2gyun{1/2)|B]. Nous
notons dans ce manuscrit uy le magnéton nucléaire et gy le facteur de Landé (nucléaire)
de " *He. Les valeurs numériques, tirées du Handbock [209], sont fournies en annexe A.
Si 'on cede au systeme de 'énergie £ sous la forme de radiofréquence & = hf = hw, il est
possible d’exciter les transitions de I'état o = +1/2 & 'état o = -1/2 lorsque € correspond
exactement a la séparation Zeeman. Cette position de résonance correspond 4 [ = f; oll
Jo s’appelle la fréquence de Larmor. Cette fréquence se déduit du champ magnétique |§ I
lorsqu’il est en résonance {nous l'écrivons alors B, champ de Larmor) par f; = =B
v = {gnpn)/ (R} s’appelle le facteur gyromagnétique.

L’équation d’évolution quantique du systéme de spins est similaire & celie d'un macro-spin
classique, qui précesse a la fréquence f; autour du champ magnétique, ’angle entre les
deux vecteurs étant d’autant plus grand que la puissance injectée est plus grande. Cette

image classique est scuvent invoquée pour décrire les propriétés RMN des assemblées de

IPour des raisons de commodité, nous désignons dans I’ensemble de ce manuserit les spins nucléaires
par 5, et non I comme il est d'usage.
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spins.
La technique de RMN consiste donc & exciter cette transition, et & la détecter. Sa mesure
précise permet de remonter aux propriétés physiques du systéme de spins nucléaires, c’est

ce que nous décrivons brigvement ci-dessous.

Sous Paction d'un champ magnétique B, I'assemblée de spins nucléaires acquiert une

aimantation M. Ces deux vecteurs sont reliés par le tenseur de suscepltibilité [x] :

M=[xB

Dans les cours élémentaires (par exempie Diu et al. [215]), I'aimantation M est définie
comme le rapport du moment magnétique total M au volume V de I'échantillon. Cette
définition est pertinente pour une assemblée tridimensionnelle de spins, mais ne est plus
pour un systéme bidimensionnel comme ' *He-2D. C’est pourquoi nous confondrons en
deuxteme partie 'aimantation et le moment magnétique total, par abus de langage.

En RMN, le champ magnétique Bse décompose en deux composantes B = B'StmqueJrE RE

—

Bstatique = BZ

Bre = 2H, cos(wt)r

—

Bitatigue est le champ statique (vertical) imposé sur le systéme, et ERF est le champ ra-
diofréquence (dans le pan horizontal) qui autorise les transitions. Ce champ radiofréquence
se décompose en la somme de deux ondes circulaires, tournant dans le plan horizontal :
Brr = Hicos(+wt)7 + sin{+wt)§] + Hi[cos(—wt) + sin{—~wt)y]. De ces deux vibrations,
seule la premiére satisfait la condition de résonance, et est absorbée par le systeme de

spins.

En pratique, I, < B, et l'on peut appliquer la théorie de la réponse lindaire?. On

montre que dans notre configuration, le tenseur de susceptibilité [x] est diagonal et améne :
M, = Hi[x'(w) cos(wt) + x"{w) sin{wt)]
My = Hi[—x(w) sin{wt) + x"(w) cos{wt)]
M. =B

Xo est la susceptibilié statique (par définition x'(0)}, et x’ et x” sont nommeées respecti-

vement dispersion et absorption. Ces deux quantités vérifient les relations de Kramers-

*Nous avons vérifié ce point dans notre systéme, D'une part, nous avons réalisé des mesures en fonction
de l'injection radiofréquence (commentaire en section 4.2}, mais anssi nous avons ponctuellement vérifié
que les relations de Kramers-Kronig, détaillées ci-apres, sont vérifiées.
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Kronig :

+00 M !
X = xe =P [ X,(”)dw’
T Jewo W —w

+oo
" _ - oo 3t
x"'(w) = 'P/ — —_— T dw

ol P signifie " parite principale ”, et x. représente la réponse du systéme ¥’ aux plus
hautes fréquences. x”(w), qui chiffre le taux d’absorption d’énergie par le systéme a la
pulsation w, est nous ’avons dit une fonction piquée autour de la valeur wy = 27 f;. Si l'on
suppose que la largeur de cette fonction, que nous notons pour Vinstant arbitrairement

Aw est suffisamment faible {soit Aw < wy), on montre que :
+oo
Mz o Pf X.’I(wl)dwl

L’aimantation statique est proportionelle 4 I’aire de la raie d’absorption x”, alors que l'on
montre de la méme facon que Paire de la dispersion ¥’ est nulle. Expérimentalement, nous

déterminons donc M, par intégration numérigue du signal " que nous avons digitalisé.

La susceptibilité {complexe) ¥ = x’ — ix" peut se mesurer de deux facons. Soit directe-
ment, en balayant le champ magnétique de mesure (& fréquence radiofréquence fixe), ou le
contraire (balayage en fréquence & champ fixe), c’est ce que 'on nomme la RMN continue.
Soit en réalisant un pulse radiofréquence. Le signal d’induction G(t) recueilli dans la bo-
bine radiofréquence & la suite du pulse est alors la transformée de Fourier de I’absorption
X" 8i l'on: utilise I'image semi-classique du macro-spin, on dit que le pulse a défléchi par
rapport & B Paimantation d'un angle ¢ dépendant de la puissance radiofréquence, et que
le signal d’'induction correspond a sa précession lors de son retour a ’équilibre.

Nos mesures sont principalement des mesures de RMN continue. Nous balayons, a fréquence
fixe, le champ magnétique autour de sa valeur de résonance (typiquement 2 mT pour
By =~ 30mT). Le principe de notre spectrométre est présenté en fig. 4.1, et les valeurs des
parametres, pour nos deux types d’expériences, sont données en chapitre 3. Les réglages
et calibrations sont explicités brievement en section 4.2, Sur ce schéma, nous distinguons
trois fonctions : l'injection de la radiofréquence avec son atténuation, le circuit résonant
contenant la bobine RMN, qui permet déja d’amplifier le signal électrique, et enfin la
partie détection. L’absorption d’énergie par le systéme se voit an niveau de la bobine
RMN par une variation de l'ordre de 10™* sur sa tension. Nous la mettons en évidence i
l'aide d’un amplificateur différentiel qui permet de compenser en grande partie le signal
électrique provenant de I'injection. Les raies de résonance ¥ sont finalement sauvegardées

sur ordinateur via une carte DAQ 4096 points.
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Générateur HP

Ordinateur PC

Détection synchrone
Standford

Synchronisation

@]

- j — -

Injection

CJ R L Détection

Circuit résonnant
forré par la bobine RMN

F16. 4.1: Schéma de principe du spectrométre RMN continue. Les valeurs relatives aux différents compo-
sants sont citées en chapitre 3. L'injection est faite & I'aide d’un générateur de signaux HP, la détection &
l'aide d*une détection synchrone Standford. L'ensembie est piloté par un ordinateur qui stocke les données.
Le circuit résonnant formé par la bobine RMN est décrit par un circuit RLC, commenté dans le texte.

Quelques relations concernant notre dispositif électrique sont utiles (et employées en cha-

pitre 3) :

1
fO N 271‘1 /LC”
_Jo
ZJE = QLQ?TfO
1
Z: 27Tf0cz
G A
TES Z” +Z=
1
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ott n représente le nombre de spires de la bobine RMN et § sa section®. Af est la largeur
a4 mi-hauoteur de la résonance RLC en phase {(mode X — Y sur la détection synchrone),
ou encore la largeur & 1/v/2 pour le signal mesuré en mode R — ©. Elle correspond & la
dissipation d’énergie dans le circuit, représentée par la résistance E. Les autres variables
ont déja été définies.

Quelques mesures de RMN pulsée ont été réalisées sur 1’ *He confiné dans l'aérogel. Clest
le méme spectrometre qui a servi & nos mesures sur de la poudre de platine (section 5.2).
Le spectrometre présenté en fig. 4.1 est cette fois remplacé par un amplificateur de puis-
sance (200 Watts) et un générateur de rafales contrélé par ordinateur & l'injection, et
un mélangeur pour 'acquisition (fréquence de travail 13kHz). La sauvegarde des données
passe encore par une carte DAQ 4096 points. Ces mesures RMN sur I’ *He confiné concernent
la détermination du coefficient de diffusion de spin (section 11.2). Pour ce faire, nous avons
utilisé la technique des échos de spin, dont on peut trouver une description dans Abragam
[228]. En quelques mots, disons que nous appliquons deux pulses distants d™un temps 7.
Le premier pulse défléchit les spins nucléaires, et le second est snivi d’une refocalisation
de ces spins aprés a nouveau un temps 7. La hauteur de cet écho en fonction de T permet

de remonter au coefficient de diffusion.

Pour un solide peu polarisé ou un liquide de Fermi, les raies de résonance x” sont
symétriques? autour de wy, et les x' antisymétriques. Nous représentons en fig. 4.2 des
raies typigues que nous avons mesurées sur I’ 3He bidimensionnel, et 1’ *He liquide confiné

dans I'aérogel (sans couches magnétiques solides).

—a —

Les champs magnétiques Byatigue 6t Bre contribuent & 'Hamiltonien H dﬁ systéme par
deux termes (Heeman €t Hrr), techniquement indispensables mais faibles. Le comporte-
ment de M., est lui défini par Hiteraction, iteraction entre spins nucléaires, Clest ce terme
qui contient la physique du systéme. La thermalisation du systéme de spins et la relaxation
de la puissance injectée se fait par le biais d'un terme® H,¢eeqn, également trés faible mais
dont 'existence est tout aussi indispensable. En RMN pulsé sur les liguides normaux et
les solides, on en rend compte par un temps de relaxation T7.

On montre gue la forme de la raie RMN {si 'on considére que le champ magnétique est
parfaitement homogeéne) est définie par les termes dans I'Hamiltonien H qui ne commutent

pas avec l'opérateur S, (projection de 'opérateur de spin suivant Z}. Cette propriété n’est

*En toute rigueur, l'expression fournissant a (rapport du champ radiofréquence & la tension sur la
bobine} suppese que le champ magnétique est homogéne dans la cellule. Cette approximation, suffisante
pour un ordre de grandeur, donne une borne supérieure.

Lorsque les gradients de champs magnétiques sont sufisamment faibles, les symétries de 'Hamiltonien
du probléme garantissent que les raies RMN sont symétriques (Abragam {228]).

SLe nom de ” réseau " provient historiquement de la description du cas des solides, ol le degré de
liberté de spin est couplé & P'agitation physique des atomes porteurs du moment nucléaire.
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FIG. 4.2: Raies de résonance typiques mesurées en RMN continue & 3mK. Sur la gauche, nous représentons
I'abhsorption, et sur la droite la dispersion en fonction du champ magnétique. Les deux sont normées i
I'aire de 'absorption, et les verticales pointillées représentent les champs de Larmor. En haut : cas de
I"*He-2D en sous-monocouche sous 30,51 mT (cellule Cs, 9,28 at/nm? et 3,27 mK). En bas : cas de |’ 3He
confiné dans I'aérogel sous 37,3 mT (17 bar, ' *He adsorbé a été remplacé par de '*He, 3,26 mK). Les
largeurs & mi-hauteur, trés différentes, sont de 0,026 mT pour le solide bidimensionne! et 0,0044mT pour le

- liquide confiné. Pour le solide, elle est due & I'interaction dipolaire, alors que le liquide mesure directement

lI'inhomogénéité du champ magnétique (sections 4.1 et 11.2).

vérifiée que par la derniére interaction entre spins d’importance, U'interaction dipolaire
Haipolaire + chaque spin nucléaire rayonne lui-méme un champ magnétique sur 1'assemblée

des autres spins®, Nous écrivons :

N
Hzeoman = = D_ gnpnSiB (4.1)
N
HRF = - ZQN,U.NS1'2H1 cos(wt) (42)
2(S:8; — 3(Ss; S
Hdipo!aire = Z)UJD (gN;LN) ( J (_‘ 33)( J J)) (43)
i< T |?"iji

La somme ¢ < j se fait sur toutes les paires 7, en ne comptant chaque couple qu'une seule

60n déduit cette forme de l'expression classique, en appliquant le principe de correspondance. Cette
formule est donnée dans Abragam [228), exprimée en unités CGS.
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fois, et N représente le nombre total de spins. Nous mesurons la position de la résonance
BRMN & 'aide du minimum de la courbe ¥”, ou encore a 'aide de son premier moment.
L’information sur la largeur du pic est tirée de la largeur & mi-hauteur, ou du second
moment de la raie d’absorption x”. Aussi, tant que la forme du pic est constante, on a

simplement M oc 8 H si M est l'aire, H la hauteur et ¢ la largeur de la raie.

Dans le cas de 1'*He superfluide, 'interaction dipolaire donne lieu & une forme de
raie compliquée, image de la structure du paramétre d’ordre : sa texture (section 8.5 et
sous-section 10.1.2), Dans le cas de 1'*He-2D, l'interaction dipolaire ne devient raisonna-
blement importante que lorsque la polarisation du film est grande. Du fait du substrat
de graphite, elle donne lieu & une déformation particuliére de la raie RMN, qui se décale
et s'élargit. Nous discutons ces faits en section 4.3. Concernant ces différentes échelles
d’énergie, quelques ordres de grandeur sont calculés pour 1’ #He-2D en section 7.6.

Dans les solides et les liquides normaux, la largeur dipolaire est réduite par le mouve-
ment des atomes (leur déplacement, ou leur échange). La forme de raie contient donc une
information sur linteraction entre spins, dont on rend compte en RMN pulsée par un
temps caractéristique 73. En revanche, en présence d’un champ magnétique inhomogene
d’étalement AB, la réponse ¥ du systéme est la convolution de la réponse en champ ho-
mogene par la distribution de champ. Lorsque I'inhomogénéité est dominante, la largeur
du pic RMN obtenu est une mesure du gradient de champ imposé sur la cellule (fig. 4.2).

Ces points sont discutés dans la suite de ce chapitre, ainsi qu’en section 11.2.

4.2 Calibrations du dispositif expérimental

L'utilisation du spectrométre demande quelques précautions et calibrations. En premier
lieu, nous avons mesuré tous les paramétres jouant un réle dans notre chaine d’acquisition ;
is sont listés en chapitre 3. Pour 'expérience sur I’ *He-2D, nous avons spécialement abaissé
la fréquence RMN de mesure, en insérant sur la partie froide du circuit une capacité
supplémentaire. Nous avons ainsi pu faire des mesures dans un champ magnétique 3,70

fois plus faible que dans la précédente expérience {These de Bauerle [201] 1996).

Pour toutes nos mesures, nous avons fait attention & ce que la phase entre la détection
synchrone et le générateur de signaux soit correctement ajustée. Le critére est que la raie
RMN mesurée sur les systémes expérimentaux soit, & haute température, symétrique en

phase et antisymétrique en quadrature (section 4.1).
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Ce réglage effectué, la raie RMN nous a servi a calibrer nos trois bobines de champ
magnétique supraconductrices. Dans la bobine principale, nous imposons un courant per-
sistant qui crée le champ principal 5. La définition trés précise de la fréquence d'excitation
utilisée permet, via le facteur gyromagnétique, de remonter 2 la valeur de B.

Nous balayons notre champ en imposant des rampes de courant dans une bobine de mo-
dulation. En changeant la fréquence de résonance légérement, nous pouvons mesurer la
caractéristique B(7) de cette bobine. C’est évidemment une droite, de pente 2,8 mT/A (&
+/-5% prés sur toutes nos calibrations, la stabilité au cours de 'une d’entre elle étant de
I'ordre du %).

La derniére de nos bobines nous permet de jouer sur I’homogénéité du champ magnétique.
Elle impose un gradient G., qui se traduit par un étalement AR = G, L du champ sur la
taille £ de la cellule. La largeur de la raie RMN & mi-hauteur est alors une mesure directe
de AB. Les dimensions de nos cellules, ainsi que nos mesures de diffusion de spin (sec-
tion 11.2), nous donnent un gradient proportionnel an courant imposé daus cette bobine,

la pente étant en accord avec les caractéristiques du constructeur (0,64mT/em/A).

Pour nos mesures de RMN continue, nous avons pris garde & rester dans le régime des
faibles injections radiofréquence. Dans le cas de I’ 3He-2D, dés que Ja puissance est trop
forte (typiquement Hy = 5107 T & 200 1K) on note un échauffement de I'échantillon de
graphite par courant de Foucault. Ce phénomeéne est évidemment absent de nos mesures
sur 1'®He corfiné. En revanche, nous pouvons dans ces derniéres expériences remonter &
des estimations des temps de relaxation (7} et T,) propres au systéme (nous renvoyons a
la section 11.2).

Dans le cas de nos mesures de RMN pulsée’, nous avons pris soin de définir le niveau

d’injection nécessaire aux déflections du spin classique de /2 et T

Deux techniques de réchauffement en cours d’acqusition RMN ont été employées : une
mesure ot la température du réfrigérateur est régulée, et un nombre N de raies RMN
sont acquises et moyennées (cas de 1’*He-2D), et une mesure ot le cryostat est réchauffé
continiiment et tres lentement (cas de 1’*He confiné dans I'aérogel}. Pour ces deux cas
nous avons développé des logiciels d’analyse appropriéss. La technique de moyennage nous
permet de récupérer en sensibilité lorsque le signal devient trop faible (haute température),

la convergence étant en 1/+/N (voir section 5.3). Globalement, nous obtenons des barres

"Nota : le logiciel sauvegarde le signal d'induction avec pour unité sur I'axe des temps le nombre de
fronts de I’horloge d’acquisition.

*Programmes utilisant le langage Scilab, développé par 'INRIA [176). Ils nous permettent a la fois
d’ajuster la ligne de base des raies RMN continues, et de réaliser P’analyse statistique.
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d’erreur de 'ordre de +/-3 % sur 'aimantation”, et de Pordre de 0,510 mT sur les

champs!®, Notons la qualité de ces amplificateurs, développés au laboratoire,

4.3 Forme de raie RMN de I’3He-2D solide

L’interaction dipolaire (4.3) est la source d'une déformation des rales RMN du so-
lide adsorbé, lorsque sa polarisation est suffisante. Nous montrons dans cette section que
I'étude de la forme des raies permet, du moins en principe, de remonter 4 des informations

pertinentes pour la physique de I’3He-2D.

L’analyse d’Abragam [228] montre que 'Hamiltonien dipolaire (4.3) peut se réduire 4 :

3 (QN.LLN)2 2 54555
'H’dipoiaim = ; §MOT(1 — 3cos eij) |7":3 3J

(4.4)

la somme ne compte encore une fois chaque couple ¢j qu’une seule fois. 75; représente le
vecteur joignant les spins ¢ et j, et 'angle ©;; est formé par rj; {direction du vecteur) et
Z (également axe du champ magnétique §) Dans 'expression (4.4), on ne conserve que
les termes du premier ordre en théorie des perturbations, et on omet les produits scalaires
du type 515:; (ces termes commutent avec S; et n’influencent pas la forme de raie). En
revanche, I'analyse quantigue de 'Hamiltonien dipolaire apporte un facteur 3/2 qui est
remplacé par un 1 en mécanique classique. Il provient des termes dits ” flip-flop .

Notre systéme étant bidimensionnel, nous décomposons cos©;; = cos©cosg;;. © est
I'angle entre le champ magnétique suivant z' et le plan, et ¢;; 'angle entre r; et la projec-

tion de z' dans ce plan.

L'effet. de I'Hamiltonien réduit H'gpoire €st double : au premier ordre, il donne lieu &
un champ magnrétique proportionnel & la polarisation et & une largeur de raie RMN finie
et constante.

Pour ce qui est du champ, nous négligeons les fluctuations et écrivons : < S, > /S = P

oll P est la polarisation du film. Il est alors possible de rééerire H' yipolgire sOUS la forme :

N
Hfdz‘polaire == Z gN/J'NSz 'ibi

YRappellons que la mesure de tension est une mesure différentielle, le signal & détecter étant de 'ordre
de 10~ sur la bobine. Ceci signifie que nos amplificateurs sont stables & un niveau meilleur que 1075,

H0Cette valeur est une borne supérieure, définie non pas par notre détection, mais par notre systéme
d’acquisition : nous avons noté, par exemple, que la mise en veille de I"écran Windows modifiaif notre
vitesse d’'acqusition RMN et déformait trés légérement les raies RMN. Néanmoins, cet effet est faible et
nos mesures restent extrémement précises.
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1

o IQNHNS| ?_ 2
b, = — ZH ym P; 1 5 (cos @)[Qt:os &3]

5 f°

ou b; est le champ dipolaire moyen (suivant ) rayonné par tous les autres spins sur le spin
i. Cette fois, la somme ¢ 5 j compte tous les liens 75 deux fois,

Pour ce qui est de la largeur, nous utilisons la relation sur le second moment : Aw? —
—tr{{H' dipotaire /B, S22} /tr{S?}. Aw est alors la largeur tirée du second moment en unitée
de pulsation, et ¢tr{} représente la trace des opérateurs mis en jeu. En toute rigueur, cette

expression se limite au cas du solide paramagnétique, et l’on obtient :

2 3
3 (gwpn)® [S(S+1) 1 1 3, 2 2 1
Al = |2 — 1 — —(cos® ©)|2 cos”® ¢;; —
“ [2““ hdrn 3 N; 5 (cos” ©)[2 cos® 4] I
ol les notations sont les mémes que précédemment, mais la somme 1 # 7 est cette fois une
somme double, sur tous les couples ij comptés deux fois. La largeur, définie en unité de

champ magnétique est simplement donnée par Ab = Aw/7.

Nous avons évalué ces sommes dans le cas d'une plaque sur laquelle les spins sont
agencés selon un réseau triangulaire. Elles ont été calculées pas a pas en rajoutant, &
un noyau hexagonal, & chaque étape une nouvelle couronne (hexagonale) de spins en
périphérie. Le champ b; est évalué au centre. Nous avons poussé le caleul jusqu’a plus de
10° spins, ce qui représente pour nous le cas limite de la plaque infinie.

Pour simplifier 1'écriture, nous avons posé diverses constantes

3 |gnunS|z 2
b, = —§MOWAi (2 — 35; cos @) P

!QNP“NSL* S+1 Ay 2 2 23202
Ab = Sy N2 \/2 ~ 2(3c0s2 ©)2B; + (3 cos? ©)2B]

olt d est le paramétre de maille du réseau et z sa coordinance {pour le résean triangulaire,
z = 6). Dans notre cas S = 1/2; A; = A, B; & B en milieu infini, ainsi que A;, B; et By

sont les constantes a calculer numériquement. Nos résultats sont listés dans le tableau 4.1.

Le terme angulaire de b; vaut +1 si le champ magnétique est parallele au plan, et -2 sil
lui est orthogonal. Ii est nul si le champ fait un angle © ~ 33° avec le plan. Pour Ab, le
terme anguiaire est maximum a 2,34 si le champ est paralldle & la plaque, et minimal &

1,16 s'il fait un angle © = 48° avec elle. Il est égal & 2 si le champ lui est orthogonal.

A notre connaissance, les seuls travaux visant & calculer les effets du champ dipolaire
dans I"*He-2D solide sont ceux de I'équipe de Los Angeles._ Dans 'article de Bozler et al.
[185] 1983, les auteurs évaluent pour P = 1 un champ dipolaire par spin & de 0,163 mT
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pour d = 3,32A et B parallele au plan des spins. Cette valeur correspond au calcul clas-
sique, c¢'est-a-dire qu'ils ont pris 1 au lieu de la valeur correcte quantique de 3/2 pour le
préfacteur global.

Dans les articles suivants, Friedman et al. [186] 1986 et [187] 1989 utilisent le calcul quan-
tigue. En revanche, les valeurs qu'ils publient minimisent le facteur A que nous avons
introduit d’environ 10 %. Nous supposons que c’est parce qu’ils n’ont pas sommé sur suf-
fisamment de spins dans leurs calculs numériques. Nous considérons que nos valeurs sont

meilleures, elles tiennent compte de plus d'un million de spins.

La déformation des rajes sous 'effet du champ dipolaire a bien entendu été observée
dans d’autres expériences, par exemple Godfrin et al. [100] 1988, Nous représentons en
fig. 4.3 le décalage et 1'élargissement des raies RMN tels qu'ils sont mesurés sur une mo-
nocouche, dans notre cellule Cs et pour deux champs distinets.

Expérimentalement, les plans ol s’adsorbent les atomes d’*He sont les plaquettes de
graphite qui constituent notre substrat (feuilles de Papyex}. Nous commentons leurs pro-
priétés en section 7.2. Disons simplement ici que leurs tailles et leurs orientations par
rapport au champ magnétique B peuvent étre décrites par des distributions en taille et
en angle que I'on peut obtenir par diffraction de neutrons, par exemple. Ce sont ces dis-
tributions qui sont & l'origine de la forme trés particuliére des raies RMN aux plus basses
températures (pour le cas ferromagnétique trés polarisé, voir nos résultats en section 8.4),
En moyenne, les plaquettes sont paralléles au plan des feuilles de Papyex, ce qui fait qu'un
changement d'orientation de la cellule vis-3-vis de B modifie la forme des raies RMN (voir
par exemple Bozler et al. [185] 1983).

Un ajustement direct des raies RMN & l'aide de ces distributions peut &tre tenté (Godfrin
[88] et Bauerle [201] 1996). Ces ajustements peuvent étre & présent affinés & laide de nos

nouveaux résultats; nous n'avons malheureusement pas eu le temps de le faire. Insistons

Constante | valeur
A 0,919
b 1
Ay 0,842
By 1
DBy 1,225

TaB. 4.1: Paramétres calculés numériquement pour la forme de raie dipolaire. Il s’agit des valeurs extra-
polées au-deld des 10° spins placés en hexagone sur un plan.
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F1G. 4.3: Opposé du décalage et élargissement des raies RMN de I'®He-2D en monocouche. Nous
représentons fa position du minimum de la raie x” (@, O), et 'élargissement de sa largeur & mi-hauteur (M,
0), en fonction de la polarisation du film. La cellule utitisée est ia cellule Gs, dont les caractéristiques sont
discutées dans le texte. Nous représentons nos résultats, avec une densité de 9,28 at/nm?, et un champ
magnétique de 30,51 mT (symboles pleins), et les mesures de Biuerle [201} 1996 pour 9,30 at/nm? et
113mT {symboles creux). Dans notre cas la largeur & mi-hauteur vers 10 mK est de ’ordre de 0,025 m 7T
Les barres d'erreur représentées sont de 0,510~ 3 mT, L'effet est dii & la polarisation, et 'ordre de grandeur
de cette déformation correspond, & la distribution de plaquettes prés dans le graphite, & nos simulations
(droites pointillées de pentes 1,54 1072 mT et —1,9310~? mT discutées dans le texte).

cependant sur lintérét de ceux-ci :

— Ces ajustements sont une validation des distributions de plaquettes mesurées par des
techniques complétement différentes. Celles-ci justifient la variation similaire en fig.
4.3 de la largeur et de la position (alors que la largeur est supposée fixe), et la valeur
des pentes extraites par les droites pointillées. Notre évaluation, si ’on omet le terme
angulaire, est b, = 1,7710"1PmT.

- Le second moment Ab que nous avons calculé ici est réduit par les interactions entre
spins, l'échange dans la couche (section 7.4). Pour la monocouche, cet échange est
tres faible mais influence néanmoins le second moment (Rapp et Godfrin [45] 1993).
La comparaison des largeurs ajustées et des largeurs dipolaires calculées donne donc
une information sur Pinteraction entre spins. Notre évaluation est Ab = 0,095 mT
pour le second moment (plaquettes infinies paralléles au champ, 9,28 at/nm?), alors

que nous mesurons (¢, 025 mT sur la largeur 4 mi-hauteur & 10 mK.
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-~ Les résultats calculés ici sont en toute rigueur valables pour le solide paramagnétique
peu polarisé. L'étude en dehors de ce régime, tant expérimental que théorique, doit
amener également des informations sur I’échange dans les couches solides.

- Enfin, 'aspect peut-étre le plus important de ces ajustements est leur utilisation
pratique : le décalage de la résonance RMN est directement relié au paramétre de
maille d, tout comme la largeur du pic (lois en 1/d*). Nous avons done, en principe,

une mesure RMN de la densité des couches adsorbées.

Nous espérons que dans I'avenir des développements sur ces points permettront d’ob-
p q PP

tenir de nouvelles informations sur la physique des couches solides d’ *He.

A plus haute température, I'étude de la position du pic RMN et de sa largeur est
également source d’information. En fig. 4.4, nous montrons nos résultats sur une mono-

couche d’*He adsorbé, dans 30,51 mT. Au-dessus de 50 mK environ, la raie se rétrécit, et

2,810% [ ] ' — ’ ]
2,6 107

2.4 1072

221072
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F1G. 4.4: Comportement haute température des raies RMN de |’ *He-2D. Nous utilisons la cellule Cs dans
30,51 mT, pour une densité de 9,28 at/nm?. Nous représentons la position du pic (O, opposé des données
arbitrairement décalées d’une constante) et sa largeur &4 mi-hauteur Ab (M) en fonction de la température.
Au-delad de 50 mK environ, la raie se rétrécit et se décale légérement. Le trait plein correspond & un
ajustement de la largeur basée sur les arguments d’Abragam [228] @ Ab? = Ap? + Ab%% arctan{Abyr)
oll T = 7pel/%sT) Ioexpression self-consistante utilisée cansiste en 75 = 9,310 2 5 et I/ = 90 mK,
Aby = 0,014 mT, Ab; = 0,00275 mT. A basse température, nous obtenons un plateau dans la largeur
de raie vers 0,025 mT (largeur dipolaire), et & haute température nous en proposcns un vers 0,014 mT
{jamais atteint dans nos mesures). Les barres d’erreur représentées sont de 0,510 3 mT.

se décale légerement. Deux explications peuvent étre invoguées pour rendre compte de cet
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effet :

— Il peut s’agir d’un morceau de matiére magnétique inclus dans la cellule, qui se

polarise & plus basse température et crée un champ supplémentraire sur le film d’ *He,
élargissant et décalant la raie jusqu'a quelques dizaines de mK. D'ailleurs, un effet
similaire (mais plus important) est observé dans le cas de notre cellule pour Paérogel,
et cette explication est retenue en section 11.2 : Peffet est indépendant de la pression
appliquée, et de la couverture en “He. En revanche, il semble dépendre du champ
magnétique l§ | de mesure, ce qui pour cette interprétation est naturel.

Il peut s’agir d’une propriété intrinséque & 'Hamiltonien Hinteraction. En effet, Pagi-
tation thermique est la source d'un mouvement supplémentaire au mouvement quan-
tique des atomes, et peut donner lieu & ce rétrécissement. Empiriquement, on en
rend compte en considérant que Pinteraction correspond & une barriére de potentiel
U, au-dela de laquelle les atomes sautent avee une fréquence 1/7 écrite sous la forme
7 = 1oe”/*87) (loi de type Arrhenius, voir Abragam {228]). La dépendance de 7y et
U au champ magnétique et & la densité du film n'est pas évidente a priori; il est ce-
pendant raisonnable de penser qu'ils sont gouvernés en grande partie par le potentiel

d’adsorption du substrat (voir la discussion de la section 7.3).

Cet effet a été observé sur différentes cellules expérimentales pour 1'%He-2D (God-

frin [88] et Béuerle [201] 1996). La premidre explication requiert alors que les inclusions

magnétiques soient A l'intérieur des différents substrats de graphite, en proportions simi-

laires. En revanche la comparaison, méme sur une méme cellule, des résultats en diftérents

champs et pour différentes densités n'est pas aisée, car I'homogénéité du champ n’est pas

toujours identique. Il est difficile de conclure sur P'influence de ces parametres, et de nou-

velles études sont nécessaires. Néanmoins, ce rétrécissement haute température de la raie

RMN est commenté en section 7.6. Un ajustement semi-empirique, basé sur les proposi-

tions d’Abragam [228], est détaillé en fig. 4.4. Les paramétres extraits pourraient apporter

de nouvelles informations sur 1' *He-2D.
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THERMOMETRIE

Lorsque I'on étudie un systéme & basse température, on rapporte finalement ['une de
ses propriétés (par exemple, pour nous, 'aimantation M, ) en fonction de la température.
Il est donc au moins aussi important d’avoir une bonne résolution sur la température que
sur la propriété physique mesurée.

De maniére générale, on demande & un thermomeétre d’avoir les propriétés suivantes {par
exemple Pobell [210]) :

— Qu'il soit sensible dans la gamme de température étudiée.
— Que sa réponse soit la plus reproductible possible, méme aprés Vavoir cyclé a tempé-
rature ambiante.

- Que sa loi de dépendance en température soit la plus simple possible,

On distingue d’ailleurs deux types de thermometres. Les thermomeétres primaires dont
la loi est une propriété physique fondamentale qui ne nécessite aucune calibration ou
ajustement, et les termometres secondaires, dont la lol est plus compliquée et/ou qui
nécessitent une calibration préalable. En pratique, la différence entre ces deux types de
thermometre est souvent ténue.

La gamme de température explorée dans nos expériences va de 500mK a des températures
de Tordre de 100 uK, soit plus de trois ordres de grandeur. Différents thermomeétres sont
disponibles et utilisés au laboratoire, et remplissent de fagon différente ces critéres.
Citons le thermométre paramagnétique par sel de CMN (nitrate de césium et magnésium),
dont on peut trouver des descriptions dans Béauerle [201] 1996 et Collin [107] 1998, le
thermomeétre & courbe de fusion extensivement utilisé par Triqueneaux [206] 2001, ou
encore récemment le CBT (thermomeétre a blocage de Coulomb), étudié entre autres par
Gay [205] 2000.

Dans notre travail de thése, nous avons été amené & utiliser des thermometres résistifs
(résitance de carbone), des thermometres paramagnétiques (RMN du platine et de I’ *He-

2D en monocouche), et des fils vibrants. Nous décrivons briévement ces thermometres dans
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les sections suivantes, et précisons les développements (ue nous avons été amenés A faire.
Nous concluons, pour les fils vibrants, sur les oscillateurs microfabriqués en silicium que
nous avons réalisés et étudiés. Dans un avenir proche, ils devraient remplacer les boucles

de fils usuelles.

5.1 Résistance de carbone

La résistance d’une résistance de carbone croit & basse température, et peut &tre utilisée

comme thermomeétre (voir par exemple Pobell [210]). Cette technique est simple, et trés
précise sur une vaste gamme de température. En revanche, une telle résistance ne peut se
décrire & I’aide d’une loi simple, et une calibration préalable est nécessaire. Sous certaines
précautions, les résultats sont reproductibles méme aprés cyclage de la résistance entre les
basses températures et 'ambiante.
Dans nos expériences, nous avons utilisé couramment entre 7 mK et 500 mK la résistance
R2] (Speer 100Q2). Elle a été mesurée 3 Paide du pont de mesure alternatif derniérement
développé au laboratoire, le TRMC2. Celui-ci est piloté par ordinateur. Il injecte un cou-
rant calibré dans la résistance, et mesure la tension & ses bornes (mesure en quatre fils).

En fig. 5.1, nous présentons la calibration de R21, ainsi qu’un ajustement empirique que

100

R (k)

10 100 1000
T (mK)

F1G. 5.1: Calibration de la résistance de carbone R21 que nous avons utilisé pour les hautes températures.
Nous représentons également I’ajustement empirique : T = ~6185In{R)~1-0222 4 137101In(R)—08731 _
10980 In(R)~%-%421 .t 3704.4 In(R) 458383, Celui-ci nous donne une précision en température de I'ordre

de +/-2%.

nous avons réalise.
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5.2 RMN du platine

La définition de notre échelle basse température passe par l'utilisation d'un ther-
mométre par RMN pulsée du platine. Le %P{ (annexe A) posséde un spin nucléaire.
Les interactions entre ces spins sont suffisamment faibles pour que I'aimantation nucléaire
M(T) du platine soit paramagnétique jusqu’a 100 4K (en C/T, on C est la constante de
Curie). Cette loi simple en fait un thermométre pratique et ” presque ” primaire!, il ne

faut calibrer que la constante C.

Pour nos expériences sur 1'*He-2D, 'échelle basse température est réalisée par RMN
puisée sur des fils de platine (chapitre 3). Nous avons calibré ce thermometre entre 7 mK
et 15 mK environ sur la résistance R21 (section 5.1). Aux ultra-basses températures, il
nous a lui-méme servi & calibrer la constante de Curie Ciione de la monocouche d’*He
sur graphite. Cette monocouche est également utilisable en thermometre, jusqu’aux ultra-
basses températures (section 5.3).

Dans nos expériences sur 1'aérogel, nous avons utilisé un fil vibrant de tantale calibré
par la RMN du platine {chapitre 3 et section 5.4). Pour réaliser cette calibration, nous
avons utilisé la méme cellule expérimentale, olt nous avons simplement remplacé le tube
contenant 'aérogel par un tube rempli de poudre de platine®. Sur cette poudre, nous avons
réalisé des mesures de RMN pulsée (usuelle pour le platine), mais aussi de RMN continue.

Des raies de résonance typiques sont présentées en fig. 5.2.

De ces résonances, nous avons extrait 'aimantation nucléaire du platiné M ‘pz;Lr différents
critéres. Dans le cas de la RMN continue, il s’agit simplement de Paire de la courbe (comme
pour nos mesures sur I’ *He, discussion en section 4.1). Dans le cas de la RMN pulsée, nous
avons a la fois ajusté le signal pour en extraire la valeur de I'induction G(¢) & V'instant
t — 0, I'aire du signal redressé [}~ |G(t)|dt, et la racine carrée de la somme des carrés
des points digitalisés \/W Ces différents critéres sont cités dans l'ordre de leur
complexité, le dernier calcul étant le plus simple. Nous vérifions que sur toute la plage
de mesure ol le bruit électronique est négligeable, tous ces critéres sont proportionnels®,

Au dela de 15 mK environ, une correction est nécessaire, dont la nature est différente

'Comme pour un sel paramagnétique de CMN (spins électroniques), cette constante pourrait &tre
calculée & 'aide d'une connaissance approfondie du dispositif de mesure {gain d’amplification, nombre
de spins nucléaires, etc...). En pratique, cette connaissance reste entachée d’incertitue, et il est bien plus
facile et précis de calibrer, au moins en un point, le thermometre contre un thermomeétre étalon. Nous
renvoyons 4 la discussion de la section 5.3 concernant la monocouche d' ¥He-2D,

ZProvenant du laboratoire d'Helsinki. Historiquement, c'est celle qui posséde les meilleures propriétés
RMN.

IMathématiquement, il s’agit d'une conséquence de la stabilité de notre systéme de mesure, et de la
forme du signal d'induction G(t).
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FiaG. 5.2: Signa) de résonance RMN du platine (immergé dans de 1' 3He liquide & 17bar) obtenu 4 3,24mK.
A gauche, nous présentons I’absorption v mesurée en RMN continue dans 132 m'l, en fonction du champ
de balayage. La raie est normée 4 son aire, la verticale pointillée représente le champ de Larmor. A droite,
signal d’induction obtenu dans 121 mT, en fonction du temps. Il est normé & la hauteur extrapolée en
t — 0 (la verticale tiretée marque la perte du signal aux temps courts). La largeur & mi-hauteur obtenue en
RMN continue est de 0,049 mT (double fleches), et le temps de décroissance ajusté par une exponentielle
sur le signal pulsé (ligne pleine) est de 4,3 ms.

d’un calcul & I'autre (soustraction d’une valeur constante V| pour les deux premiers, et
déviation quadratique en v/V? pour le dernier). Pour toutes nos mesures, la largeur de raie
continue et le temps de décroissance en pulsé sont constants en température. Ils vérifient
la relation de transformation de Fourier %TgAb ~ 1. L’intérét de nos comparaisons est de
montrer que la simple.somme de carrés \/m, pour le signal pulsé, est suffisante
pour atteindre une précision de I'ordre de quelques % sur toute la gamme d’intérét. Nous
montrons également que le choix de la RMN continue nous permet de sujvre ce signal avec
une précision du méme ordre jusqu’a 35 mK environ (section 5.4},

En revanche, la mesure d’une raie continue nécessite plusieurs minutes, alors qu'un pulse
donne une lecture de la température uasi-instantanée, L’utilisation de la RMN conti-
nue implique une faible fuite thermique contstante due 4 'énergie radiofréquence injectée,
alors que la RMN pulsée utilise de fortes injections gui, si sur linstant ne perturbent
pas le systéme, le réchauffent néanmoins 3 la suite du pulse et nécessitent un retour a la
température de base!. Suivant les cas, les conditions expérimentales peuvent privilégier

une technique plutét qu'une autre.

*Dans nos expériences sur 1' 3He-2D, cet échauffernent {due au graphite) est trés clair aux ultra-basses
températures. Le retour a I'équilibre peut étre trés rapide dans le cas du solide paramagnétique, mais
prend des heures dans le cas de I'*He bidimensionnel * liquide de spins ", ol la chaleur spécifique au-
dessous du mK est trés importante. Pour la calibration du il vibrant de tantale, aucun effet de chauffage
n'a pu étre mis clairement en évidence.
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5.3 RMN de I’3He-2D en premiére couche

Les interactions entre spins nucléaires de la monocouche {solide) d’'*He sur graphite
sont trés faibles. Il s'agit d’un aimant paramagnétique presque idéal, dont l'aimanta-
tion M (T) peut donc se décrire par la fonction de Brillouin & & = 1/2 (nous renvoyons
aux cours élémentaires, comme Diu et al. {215]). De plus, la nature bidimensionelle du
systéme assure qu'il ne peut s’ordonner & température finie (Mermin et Wagner [70] 1966),
aux faibles interactions pertirbatives pres, comme Uinteraction dipolaire déja citée (voir
également le chapitre 8). Le systéme ne sera complétement polarisé a M, qu'aux plus
basses températures, ou & fort champ®. A haute température, son aimantation se comporte
comme une loi de Curie en Crono/T .

La mesure est simple, précise (dans notre cas de Uordre de +/-4%, fig. 5.3) et reprodue-
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F1G. 5.3: Produit normé de I’aimantation de la monocouche d’*He-2D par la température, en fonetion
de la température. Celle-ci est mesurée & haute température par R21 (section 5.1), et par la RMN
pulsée du platine & basse température (section 5.2). La densité est de 9,28 at/nm?, et le champ de
30,561 mT. La ligne pleine est un ajustement sur le développement au second ordre de Iaimantation,
80it MT/Crpne 2= 1+ (3J/T) + 2/3(3J/T)* — 1/3([gn v SB)/[kpT])?, ol l'interaction J vaut 1 uK.
Toutes conditions expérimentales confondues, nous obtenons un écart quadratique moyen a 'ajustemnent
de I'ordre de 4 %. Encart : convergence de 'aimantation en fonction du nombre de raies RMN moyennées
par le programme, & 39 mK (@ n-2me aimantation, ligne pleine moyennage). L’écart statistique moyen
obtenu sur cette mesure est de I'ordre de +/-1% (barres d’erreur). Nous tirons Cruone = 0,172 V2mK
dans nos unités.

5Ce n'est pas le cas pour le platine ou le CMN (spins électroniques) qui sont des systémes tridimen-
tionnels. Typiquement, un sel de CMN finit par s’ordonner & des températures au mieux de Pordre de
0,5 mK.
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tible. Les seules limitations sont la perte de signal & haute température, et la limitation de
Pinjection & basse température pour ne pas chauffer le graphite. En principe, la donnée de
la saturation par le champ magnétique fait de ce thermometre un thermométre primaire,
En pratique, changer le champ magnétique altére la chaine de détection, ce qui fait qu’il
n'est pas possible, pour un montage standard®, de réaliser une mesure non ambigiie de
Mo, Dans notre cas, I’3He-2D demeure un thermométre ” presque " primaire, que nous

calibrons & haute température sur la résistance R21 (section 5.1).

En fig. 5.3 nous présentons nos mesures d’aimantation sur une momocouche d’ *He en
cellule Cs. L'ajustement présenté est le développement au premier ordre de I'almantation
M(T,J,B), J étant la constante d’échange entre spins nucléaires (Pinteraction). Nous
obtenons la borne supérieure de 1 uK, en accord avec les résultats de Schiffer et al. [87]
1994. Toutes ces propriétés font de I' *He-2D en monocouche un excellent candidat pour la
thermométrie aux ultra-basses températures, jusqu’a des hautes températures de 'ordre
de 450mK. Ce systéme fait le lien entre le microkelvin et les échelles établies au-dessus du

millikelvin.

5.4 Fils vibrants

Un fil vibrant, est une boucle de fil supraconducteur (qui ne dissipe donc pas d’énergie
_par effet Joule), le diamétre du fil étant a et celui de la boucle I dans notre manuserit.
Dans un champ magnétique B suivant Z, si le fil est traversé par un courant I, chaque
portion di de ce fil est soumise & une force de Laplace dF = Idix B. Cette force d’excitation
est compensée par la raideur des deux pieds de la boucle, et par la dissipation intrinséque
au fil. Si ce fil est placé dans un milieu matériel, et non dans le vide, il s’exerce également
sur lul une force dissipative visqueuse.

Dans le cas qui nous intéresse, on excite le fil par un courant sinusoidal J — Iy cos(wt), et
on impose un champ statique B= ByZ. Le fil vibre (d’ott son nom), et cette vibration peut
étre détectée par une tension induite & ses bornes. Clest la loi de Lenz, chaque portion di’
parcourant une distance df pendant un temps dt coupe le flux magnétique et crée i ses
bornes dV = Bodfdf/dt.

Usuellement, ces vibreurs sont réalisés a 1’aide de fil de tantale de 0,250 mm et 0,125 mm,

ainsi que de fils de niobium-titane de 13 um et 4,5 um. Leur fabrication, pour les plus fins

0n pourrait imaginer un systéme constitué de deux bobines RMN, une pour un champ assez fort, et
l'autre un champ faible. Leur fréquences de résonance seraient assez différentes pour éviter tout ” pick-up®
de I'une vers l'autre. La comparaison de ces deux signaux magnétiques permettrait alors de remonter aux
parameétres manquants, faisant de 1'*He-2D un thermomatre primaire.
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d’entre eux, est pénible. On met le fil en forme suivant une boucle de laquelle on retire, sur
la future partie vibrante, le vernis d’isolation. Pour les fils de niobium-titane, on part de
fils multifilamentaires dont on sectionne un 4 un les brins, précautionneusement, jusqu’a
n’en laisser qu'un seul. La base de la boucle, son pied, recoit alors une petite goutte de
colle {Stycast 1266) qui a la fols maintient les extrémités de filaments sectionnés loin du
filament vibrant, et leste le pied pour qu'il soit fixe. Cette technique est décrite dans Fisher
[198] 1991. Une alternative est la fabrication de vibreurs en silicium, que nous décrivons

en section 5.5.

Le fii se déforme en vibrant, et lorsque les oscillations sont suffisamment faibles, cette

vibration se rameéne 4 celle d’un oscillateur harmonique 4 une dimension :
muihe% + QAZ—;T + 2K peeat = 115y (5.1)
détectée par une tension totale aux bornes du fil V = Bol'dr/dt. Les parameétres de cet
oscillateur fictif se déduisent de la déformation du fil, 'hypothése étant que la déformée
en cours de vibration est la méme que dans le mode statique. On calcule alors les énergies
cinétiques et potentielles du probléme pour obtenir la masse vibrante My = {"mapsa
totale”, ainsi que la raideur effective kp;.s d’un des pieds du fil; ¢’est le critére de Rayleigh
(nous renvoyons & Timoshenko [188] pour de plus amples détails sur cette méthode de
calcul). Les longueurs [, I’ et I” correspondent 4 des longueurs calculées pour la struc-
ture vibrante. x représente le déplacement du mobile fictif et v = dx/dt sa vitesse. Par
définition, ils correspondent aux parameétres décrivant 'oscillation du haut de la boucle.
Par abus de langage, nous les confondrons simplement dans la suite.
Les phénomenes dissipatifs sont pris en compte dans I'expression (5.1) par le paramétre
A (force visqueuse, voir ci-apres). Si I'on résout le cas harmonique, on définit amplitude
complexe W de vibration, fonction de la pulsation. Le cas le plus général fait alors part
d’un terme complexe A = A; +iA; ol A; est purement dissipatif et A, correspond & une
composante réactive.

La résolution de {5.1) apporte les relations simples :

@) “ ,
T\W) =TT - A N A
(wf —w? - 2mui&rew) + ?’(Qmmmw)
W
VW) = T z—f\z—i) (2 )
WO Myibre Moybre ud
S Wy
V(LU) = V[)
2 Ag ; Ay,
(LUO - wz - 2muibrew) + z(gmmbre “J)

"La masse vibrante est nécessairement légérement inférieure 3 la masse réelle de la houcle, car seul son
extrémité se déplace de fagon notable, ses pieds sont fixes.
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Vi(w) =V, S e
w = O vipTE A
(wg - uﬂ - 2muAibre UJ)2 + (2 Myibre CU)Q

ol 'on introduit, avec V(w) = V'{w) +iV"(w) :

2k icd
Wy = ek
Myibre

Il By
mvibrewg
Iyl By
Mayibrein
LB
Myibrewp

Ty
Yp =

Vo =

Ces équations correspondent & la résonance® du fil (mode fondamental ” avant-arriére ”).
Dans cette géométrie, les autres modes (torsion du fil, etc...) ne peuvent étre excités, Seul
aux amplitudes de déplacement les plus fortes, les harmoniques supérieures du mode fon-
damental " avant-arriére ” peuvent étre excitées. De tels effets non linéajres peuvent étre
décrits & l'aide d'une raideur en k = Kpiea — k"2, il s'agit d’une non linéarité géométrique.
Le parameétre k” peut étre calculé & laide de la déformation du fil, en réalisant un
dévloppement en (z/l). Nous avons étudié ce régime et vérifié que nos oscillateurs (fils
usuels et fils de silicium) ne se trouvent pas dans cette limite. Nous renvoyons pour plus
de détail a4 Landau et Lifshitz [190], ce point n’est pas Pobjet de notre discussion. Pour
" tous nos {ils vibrants, nous avons également vérifié que Vj est linéaire en Ip et croit comme
B2,

La tension détectée est donc I'image directe de Ia vitesse du il On montre simplement
que dans la limite ot la force visqueuse n'affecte pas trop la résonance naturelle du fil wy,
c’est-a-dire lorsque (2A; /myipre ) Jwl < 1 et {24, /Muyipre ) /w0 < 1, la résonance en tension
V'(w) (ou |V{w)]) est une raie piquée autour de Wrgs avec une largeur & mi-hauteur Aw

(ou & 1/4/2 respectivement) :

Ay
Wrgg == Wp —
Myibre
Ay
Aw =2
Myibre

Q=2
Aw

*L’expression obtenue pour la tension V/(w) est presque Lorentzienne (loi en Vyiwg/[(wo — w) +i(Aw)]}.
Par abus de langage, la résonance du fil vibrant porte souvent ce nom.
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Ordinateur PC

Détection synchrone

Générateur HP Standford

Synchronisation

T Fil vibrant

Transformateur

Injection Détection

F16. 5.4: Principe de la mesure d’une résonance de fil vibrant. Un courant sinusoidal est imposé dans le fil,
qui plongé dans un champ magnétique B se met & vibrer. Cette vibration crée une tension 4 ses bornes que
I'on détecte & 'aide d’une détection synchrone. I’ensemble est piloté par un ordinateur. Typiquement, les
champs magnétiques que nous avons utilisés vont de 10mT & 130mT, pour des courants allant de 2pA, ¢
aux ultra-basses températures pour les fils les plus fins, & 0,1 mA.,,, prés de la transition superfluide de
1’ 3He pour tes plus gros. Le gain d’amplification utilisé va de 1 & 1000,

ol 'on & définit le facteur de qualité @ du résonateur. A la résonance, le signal est purement
résistif, ¢’est-A-dire que V' = V.. et V" = 0, avec V.., = WQ. La hanteur de la résonance

est simplement inversement proportionelle & la largeur®.

Le schéma de principe de la détection est présenté succintement en fig. 5.4. Pour toutes

nos mesures, nous avons sauvegardé ’ensemble de la raie de résonance V{(w), et 'avons

ajustée (sa partie réelle ou son module carré) & I'aide des relations citées. Pour ce faire, nous

avons développé avec 1'aide de R. Harakaly un programme trés performant!? sous Scilab

IPlus précisément, Aw = 2-M_erie et Q = W, /Aw. Dans notre cas, les conditions les plus

Myibre o
défavorables sont O bar & T, ot (2A) /myibre) /w0 = 0,4 et (2Az/myipre ) /w0 &= 0,2, le développement
est encore valable.
e logiciel ajuste tous les paramétres de la raie, et permet de prendre en compte une ligne de base
courbe (phénoméne inévitable lorsque la largeur de la résonance devient grande). Méme prés de T, cette
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[176]. Ce dernier nous fournit les parametres Vige, free = Wi /(2m) et Af = Aw/(27).
Pour toute nos mesures, méme lorsque la dissipation est importante, I'écart quadratique
moyen entre I'ajustement et les données est de 1’ordre de +/4% au maximum. En fig. 5.5,
nous présentons une raie typique mesurée pour notre fil de tantale. Nous estimons sa masse

vibrante a 590 ug.

0,8 o T T T ] - T T
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I
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=
§
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=]
w
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Flc. 5.5 Rate de résonance typique de notre fil vibrant de tantale immergé dans I’ *He, dans le régime des
faibles oscillations (champ de 37,3m'T, et courant de 0,1mA;m;). L’ensemble de nos mesures est de qualité
similaire. Nous présentons la tension en phase V'’ détectée en fonction de la fréquence. La température
était de 3,20 mK, la pression de 17 bar {phase normale, *He pur prés de la transition superfluide). La
ligne pleine est 'ajustement présenté dans le texte {€cart quadratique moyen de 4%, taille des symboles).
Les parambtres sont f,¢, = 1770 Hg {verticale pointillée) et Af = 119 Hz {double flaches), pour Vipp =
0,68 4V ms {le gain d’amplification a été pris en compte). Pour ces conditions, la force appliquée est de
350N s, et le haut de la boucle se déplace d’environ 0,7 um.

Les parametres f¢, et Af contiennent toute l'information sur A. Pour un £l plongé
dans un milieu fluide, cette force dissipative se sépare en deux termes : 'un propre au fi,
disons AU, provient, de ses contraintes et frottements internes, Ii est a priori dépendant de la
température, et faible'!, Aux ultra-basses températures, il apparait que pour les fils usuels
en tantale et niobium-titane plongés dans 1'3He, A" prend une valeur constante en (T, P)
qui tend & masquer la deuxiéme contribution, celle propre au fluide!? que nous notons

Aviea. 1l semble que A{, la partie dissipative, dépende du matériau et du diametre a du fil

procédure compliquée garantit un trés bon ajustement par la forme mathématique quasi-Lorentzienne.
"' Nous supponsons donc raisonnablement que AC est indépendant de w,
12Nous verrons ci-aprés qu’a haute température anu-dessous d’environ 76 mK la force visqueuse exercée
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utilisé (plus le fil est fin, plus la dissipation est faible). C'est également une des raisons
qui nous a poussés & développer la technique des fils vibrants de silicium : ce matérian
monocristallin, dont on peut faire des micro-senseurs (assez) facilement, posséde a priori
une faible friction interne {étude de la section 5.5).

Dans nos expériences sur 1'*He liquide, nous nous intéressons évidemment & la partie
Avist| |e vibreur est un viscosimétre. Dans un fluide visqueux, on introduit communément
la longueur de pénétration visqueuse d. Pour rendre compte du cas superfluide, on utilise
le modéle 4 deux fluides et on introduit les densités p, et p, de fluide superfluide et normal
(d’excitations). On a p = p, + p,,, densité du liquide, et nous prenons par définition p, = 0
au-dessus de la transition superfluide. On écrit alors § = [(2n)/(pnw)]"/?, ol 5 est la
viscosité du fluide. Si & est faible face au diametre I de la boucle du vibreur, on peut
approximer en chaque point de cette boucle la force visqueuse par celle exercée par le

fluide sur un fil droit (une corde'®, et non une boucle).

Cette force visqueuse a été calculée par Stokes [180] 1901 pour les petites oscillations,
dans le cas d’un fil infiniment long immergé dans un fluide visqueux infini. Les équations

de Navier-Stokes linéarisées apportent (voir par exemple Carless et al. [178] 1983) :
AV = g [1 + EE—{US - 1) + Zk’} Mijquide (52)
I/

ol P'on a introduit les forces sans dimensions k et &', muiguige = 7a?l"™p étant la masse de
liquide entrainée par le mouvement du fil ({"" étant & nouveau relié a la longueur de la
boucle). La premiére force sans dimensions représente un terme réactif, action du fluide
qui contourne l'objet qui se déplace, et la deuxidme est dissipative, et correspond aux

frottements, Carless et al. [179] 1983 fournissent 1'expression :

o 4 HO(( +4)(a/8))
=Dk = ((1+z‘)(a/a>) (Hé”(uw)(a/é)) -

Les diverses grandeurs ont déja été introduites, et HY représente la fonction de Hankel
(complexe) de j-eme espéce, d'ordre n.
Dans la phase liquide de Fermi, la viscosité n se comporte, a bas champ et au-dessous de

75 mK, comme 1/7? {sous-section 10.1.1). A haute température, e rapport a/d devient

par le fluide est toujours dominante, alors qu'a basse température Papparition de la superfluidité se traduit
par une forte décroissance de cette force.

131 ntérét d’utiliser une boucle plutdt qu'une corde est que sa fréquence de résonance naturelle fy =
wp/(27) est fixe et bien définie, alors que pour la corde la fréquence dépend de la tension qui s'exerce sur
elle, mal définie (variant en température). Aussi, la résonance excitée sur une corde est deux fois dégénérée,
dégénérescence qui peut étre levée par I'asymétrie du probléme et-des contraintes supplémentaires. La raie
mesurée a alors la structure d'un double pic, difficilement exploitable.
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grand et le développement des fonctions de Hankel donne simplement k — 1 = k' = 2¢/a,

et :
frés = ffluide - (5frés

frivide = fo ( - Ei) (5.4)

8 fres = %A s (5.5)

Le décalage de la raie § f.¢, est la moitié de la largeur & mi-hauteur Af, et la fréquence de
résonance naturelle dans le fluide f fluide €5t décalée par rapport & la fréquence naturelle
dans le vide fo. Au-dessus d’environ 7imK, des corrections doivent étre prises en compte
a la simple loi 77 oc 1/T%2.

Aux ultra-basses températures, au-dessous d'une température de transition T, la viscosité
du superfluide tend vers zéro, le liquide est superfluide (nous ne considérons que le cas de
la phase B, section 10.1.2). Dans cette gamme, le nom de viscosité n’est plus vraiment
approprié, car le nombre des excitations élémentaires du fluide est trés faible, et leur libre
parcours moyen trés grand : c’est ce que 'on nomme le régime balistique (section 10.1.2).
Dans ce régime, I'amortissement du fil vibrant se décrit par les collisions qu’il subit des
quasi-particules environnantes, Nous revoyons 3 la discussion de Fisher [198] 1991. En
quelques mots, disons simplement que le mécanisme dominant est celui de la réflection
d’Andreev [177] 1964 : une quasi-particule se reflete sur le fil en un quasi-trou de quantité
de mouvement opposée. Le résultat est une force visqueuse en e~ 2/®8T) oy A est le gap
superfluide. La largeur de raie Af est proportionelle & S /My si S correspond a la surface
du fil qui balaye le fluide. La sensibilité varie donc comme 1 /prii et 1/a, ce qui justifie la
fabrication de fils plus fins et plus légers adaptés A cette gamme. C'est une des motivations
du développement de la technique des fils en silicium discuté en section 5.5.

Dans la gamme intermédiaire juste au-dessous de la transition superfluide, le comporte-

ment de la viscosité est mal connu. C’est une des raisons de notre travail de thermométrie.

L'ensemble des propriétés de la résonance ne dépend que du rapport a/8, ce qui
permet de remonter en principe aisément & 7. Connaissant la loi (7T, P) (au moins
expérimentalement) pour une pression P donnée, le fil vibrant est un thermométre pri-
malre.

En pratique, les choses sont plus compliquées. En premier lieu, la qualité du fil vibrant

réalisé va conditionner les grandeurs géométriques'® introduites ici, les longueurs I, v,

1472 validité du critére de Rayleigh peut également étre affectée. Le fil vibrant doit done étre calibré
si I'on désire une mesure trés précise. Dans le pire des cas, d’autres modes de vibration du fil vibrant
peuvent étre excités, le rendant non linéaire (ce point déja cité ne fait pas I'objes de cette these).
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et I (ainsi que a et D évidemment). Les expressions calculées dans le cas d’une boucle
idéale sont (reprises sur Fisher [198] 1991 et Buu [202] 1998} :

. 1 Efﬁ a 9

fO N 27 Pril (D2) 5,34
l=nD
, =D
=7

ou B¢y représente le module d"Young du matériau ; elles ne donnent qu’approximativement
les parameétres d’un fil réel (4 une quinzaine de pourcent prés). Il est donc nécessaire, si
Pon désire une trés grande précision, de calibrer le fil vibrant utilisé; c’est la raison d’étre
de cette section.

En second lieu, certaines limitations physiques peuvent altérer les résultats :

— cas de la résonance trés large : lorsque la condition Aw/wy < 1 n’est pas vérifiée,
I'ajustement des données est difficile. Il faut remarquer aussi que la formule (5.2) pro-
posée pour la résonance considére un A indépendant de w, ce qui n’est pas conforme a
(5.2). L’ajustement par cette loi simplifiée est pourtant le protocole suivi par I'4quipe
de Lancaster [126], et que nous avons également adopté par souci de conformité.

— La longueur de glissement : en principe, la vitesse tangentielle du fluide & la surface
du fil est nulle (la vitesse normale I’est trivialement). Lorsque la viscosité est grande,
on introduit pour elle une valeur non nulle via une longueur caractéristique, dite de
glissement : le fluide n'adhére plus & la surface du fil {voir par exemple Carless et al.
[179] 1983).

~ Les effets de taille : si la viscosité est trop élevée, § peut devenir comparable & la
taille de la cellule et P'hypothese de milieu infini n’est plus valable. Le mouvement
du liquide couple le fil vibrant aux parois (voir la discussion de Buu [202] 1998).

— Non linéarités dans 'amortissement : lorsque le signal est trop faible, on peut &tre
tenté d’augmenter le courant d’injection I sur le fil. Cependant, on peut alors ren-
trer dans le régime non linéaire des équations de Navier-Stokes, ou & ultra-basses
températures saturer la force d’amortissement thermique due aux quasi-particules
(Fisher et al. [181] 1989 et Fisher [198] 1991).

L’article de référence concernant les mesures de viscosité dans 1’3He normal est celui
de Carless et al. [179] 1983. En ce qui concerne le cas du superfluide (3He-B) et des
ultra-basses températures, nous renvoyons a Carless et al. [178] 1983, et Guénault et al.

[182] 1986. Le fil vibrant utilisé pour les deux articles de Carless et al. est une boucle de
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diamétre D = 2, 8cm, faite d’un fil de niobium-titane de diamétre ¢ = 58 pm. La fréquence
de résonance de ce vibreur était de 80 Hz. Le fil de Guénault et al. était une boucle de
fil de tantale de a = 0,125 mm, mis en forme sur D = 4 mm. Sa fréquence de résonance
naturelle était de 710 Hz environ.

Le diameétre de 2,8 cm pris pour les premitres expériences vérifie facilement la condition
6 < D. en revanche, la valeur de 4mm est sujette & caution (discussion dans nos conditions
expérimentales ci-aprés). La taille finie de la cellule expérimentale de Carless et al. joue un
role dans leur analyse, ce qui peut introduire une certaine incertitude dans leur résultat
lorsque la viscosité est trés grande. Enfin, le point sur lequel nous tenons absolument &
insister est que ces viscosimétres ont des fréquences de résonance tros basses : lorsque la
viscosité atteint son maximum, la largeur de la raie Af devient équivalente (ou surpasse)

la résonance naturelle fy du fil, et I'extraction des parametres est plus que douteuse,
p

Sur la base de ces résultats et des travaux théoriques que 'on trouve par exemple dans
Carless et al. [178] 1983, Carless et al. [179] 1983, et Fisher [198] 1991, ’équipe de Lancas-
ter a développé un programme [126] calculant A f (P, T}, pour les phases liquide de Fermi
et superfluide B, en fonction des caractéristiques mécaniques du fil'5.

A haute température (disons entre 5 mK et 75 mK}, nos propres résultats confirment ceux
acquis antérieurement pour le liquide de Fermi. En revanche, au plus prés de la transition
T nous obtenons de légers écarts 4 ces valeurs dans la phase normale, et une forte déviation
lorsque nous entrons dans la phase superfluide. En plus des difficultés expérimentales in-
voquées ci-dessus, nous pouvons faire valoir que dans les expériences de Guénault et al,
[182] 1986, I'échelle de température peut étre discutée. Eile est fournie pﬁr RMN pulsée
du platine, les mesures s’effectuant en laissant le cryostat se réchautfer de lui-méme. Prés
de T¢, ce réchauffement est extrémement rapide (le réfrigérateur a perdu toute sa puis-
sance frigorifique), et la calibration de la constante de Curie de leur thermometre, sur la
transition, pourrait aisément étre erronée.

Nous avons donc effectué des mesures de A [ et fre sur notre fil de tantale (fil de
a =0,125 mm, boucle de D = 3 mm, avec psa = 16,6 g/cm?), contre Ia RMN du pla-
tine {section 5.2). Les mesures se sont faites en réchauffant trés lentement le eryostat et
en ajustant chaque raie de résonance. Nous commentons nos résultats ci-dessous ; ils sont

& notre connaissance les plus ” propres ” pour ce type d’application.

En premier lieu, la fig. 5.6 résume nos données dans un graphique oll nous présentons le

décalage d fr¢, en fonction de amortissement A f, pour différentes pressions. Cette courbe

15Un certain nombre de paramétres ajustables empiriques font également partie de ce code.
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est implicitement paramétrée par a/8, c’est & dire par la température.

A haute température (faible & f,«. et Af), nous vérifions la relation (5.5), qui nous permet

100 e :
= 10§
5 — [
L ¥ . : E
10 104 1
10 100 1000

Af (Hz)

F1a. 5.6: Composante réactive & f-¢, en fonction de la composante dissipative A f pour différentes pressions,
mesurées dans 120,5 mT pour les faibles oscillations de notre fil de tantale (o =0,125 mm, D = 3 mm,
et pry = 16,6 g/em®). Chaque courbe est implicitement paramétrée par la température. M : (.6 bar, @ :
5,2bar. & : 17bar. 4 : 29,5 bar. Dans la phase liquide de Fermi, toutes ces courbes suivent la méme loi
définie par les fonctions de Hankel (non représentée). Lorsque la viscosité est faible, nous retrouvons la
relation {5.5), ajustement plein y = =/2 . Au-dessous de la transition superfluide, les différentes courbes
dévient de ces lois du fait de la décroissance du rapport p,/p (nous repérons ces points par des droites
pointillées). En encart, nous répétons nos mesires haute températures & 5,2 bar (@), et présentons nos
données & 24,5 bar et 37,3mT (O}. Empiriquement, la dépendance ultra-basse température de 6 frs, 3 Af
est une loi de puissance, ici nous présentons y = 0,08z'5, Sur ce graphique, les températures les plus
élevées sont de 'ordre de 100mK, et les plus basses de l'ordre de 700 1K (Af = 2Hz).

de définir la fréquence de résonance ffuige dans le liquide. Prés de T, ol la viscosité est
maximale, la loi se courbe. Le maximum atteint dépend de la pression, et 'erreur que 'on
peut y commettre sur les paramétres d’'ajustement augmente. L’ajustement des données
recquiert beaucoup de précaution.

Cette courbure est due aux fonctions de Hankel, mais peut également &tre provoquée par
des effets de taille finie. Dans notre cas, nous évaluons que la longueur de pénétration
visqueuse est, dans la situation la plus défavorable {& savoir prés de T pour une pression
de 0 bar), de lordre de 0,6 mm. Cette valeur reste inférieure a4 D, et aux dimensions
géométriques de la cellule {de lordre du mm, chapitre 3). Nous estimons donc que nos
résultats peuvent étre ajustés directement & l'aide des relations présentées, pour en extraire

n & toute pression et température. Malheureusement, nous n’avons pas eu le temps de
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conclure cette analyse.

Juste au-dessous de la transition superfluide, les lois de la fig. 5.6 continuent de suivre la
dépendance obtenue dans I'état normal, jusqu’a ce que le rapport Pn/p ait un effet notable
(nous 'indiquons sur le graphique par les droites pointillées}. En encart, nous présentons
un résultat typique obtenu & ultra-basse température : 'effet conjoint des diminutions
de pn/p et n tend & donner une dépendance en loi de puissance, clairement distincte de
la relation (5.5) haute température. Encore une fois, 'ajustement précis des données est

nécessaire.

Sur la fig. 5.7, nous montrons les fréquences Sfiuide extraites du graphique précédent.

L’axe des abscisses correspond & la densité du fluide normal normée 4 la densité du tantale

plpsa (pra = 16,6 g/cm?).
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Fic. 5.7: Fréquence de résonance Friuide extraite du graphique précédent, en fonction de la densité de
1" *He liquide normée & la densité du fil vibrant {(nous utilisons prit = 16,6g/cm?). Les données dans deux
champs magnétiques différents sont présentées. 120,5mT et 37,3mT. Les barres d’erreur sont de +/-0,6Hz,
de l'ordre de la reproductibilité de la fréquence de résonance. La droite est un simple ajustement de type
(5.4) : fo (1~ 3z). Nous extrayons ainsi la fréquence de résonance & vide du ! : fy = 1808, 6 Hz.

La droite correspond & la loi (5.4), et nous permet de définir la fréquence de résonance
a vide du fil vibrant {f, = 1808, 6 Hz). Typiquement, la reproductibilité de nos résultats,
incluant le cyclage & I'ambiante et des mesures en différents champs magnétiques, est

de l'ordre de 4/-0,5 Hz. Quelques écarts ont cependant été observés, de 'ordre de 1 Hz,



5.4 Fils vibrants 49

imputables nous pensons & différentes routines d’ajustement des raies.

Nous nous sommes limités & une approche pragmatique : en fig. 5.8, nous donnons les

calibrations Af{P,T) auxquelles nous sommes parvenus.

1000 £ | T
T 100
Y4
Qa
10
1 10
T (mK)

FIG. 5.8: Calibrations Af(P,T) du fil de tantale (e =0,125 mm, D = 3 mm, p;y = 16,6 g/cm® et
fo = 1805 Hz) obtenues & l'aide de la RMN du platine (continue dans 120,5mT, et pulsée dans 132,3mT).
W:06bar. ®:52bar. &, & : 17bar. #: 29,5bar. Les symboles pleins se référent a la RMN pulsée, et creux
4 la RMN continue. La dispersion sur ce graphique est de 'ordre de la taille des symboles, soit +/-3 %.
Nous notons la transition superfluide T, et la transition entre les deux phases superfluides A — B. Les
ajustements sont basés sur le programme de Lancaster [126] modifié, commenté dans le texte.

Les ajustements en ligne pleine sont tirés du programme de Lancaster [126] que nous
avons du modifier. Prés de T; dans la phase normale, nous ne notons ancun aplatissement
notahle de Af, ce qui nous pousse & proposer de réévaluer a la baisse la longueur de
glissernent, Juste au-dessous de T, nos mesures different de prés de 25 % de la calibra-
tion proposée par le groupe de Lancaster. Si le fil vibrant est utilisé en thermometre dans
cette gamme avec ces anciens parameétres, la température déduite est eronnée et donne
des aberrations dans les expériences auxquelles elle se rattache (cas de certains résultats
de Chen [204] 1999 et de nos résultats préliminaires sur I'aérogel). Dans cette gamme,
nous " déformons ” empiriquement la calibration initiale afin d’ajuster nos données.
Aux plus basses températures présentées, nous avons simplement supposé que l'échelle

de température utilisée par le programme de calibration doit étre réévaluée de 20% a la
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hausse (nous revenons sur ce point ci-dessous).

Remarquons enfin que la transition A — B entre les deux phases superfluides de I’ *He est
clairement marquée sur nos données (mesurées en réchauffement). Nos mesures dans la
phase A sont tout & fait reproductibles, ce qui semble indiquer que dans notre géométrie,
la texture du parameétre d’ordre est fixe et bien définie (section 10.1.2). Pour la phase
B, I'analyse quantitative finale de nos résultats doit permettre de remonter & la densité
de quasi-particules dans le superfiuide, fixant une échelle de température révisée pour le
viscosimeétre. C'est celle que nous avons utilisée dans nos expériences sur P'aérogel. De nou-
velles mesures, aux ultra-basses températures, sont également nécessaires pour étendre ce

travail.

Le décalage de 20 % que nous proposons pour 'échelle ultra-basse température s'ex-
pliquerait par une erreur dans la calibration des thermomeétres des anciennes expériences
(Guénault et al. [182] 1986). Ce résultat, est cohérent avec les récents travaux de Biuerle
et al. [183] 1998, ol I'échelle de température est obtenue en utilisant le fil vibrant en
bolometre!®, et non en viscosimetre. Cette étude est rattachée aux expériences ” cosmo-
logiques ” utilisant 1'*He (Bradley et al. [170] 1995, Biuerle et al. [168] 1996, et Ruutu
et al. [169] 1996). Nous avons poursuivi ces mesures en collaborant au projet MacHe3
{Matrix of Cells of superfluid ®He, Mayet et al. [184] 2000}, qui propose d'utiliser ce type
de bolometre pour détecter la matiére noire. Nos résultats récents & ce sujet sont en cours
d’analyse et ne sont pas I'objet de cette thése.

La réalisation de tels bolométres en série a été I'un des moteurs du développement de fils
vibrants en silictam. Nous présentons en section suivante nos résultats préliminaires les

concernant.

5.5 Fils vibrants en silicium

La réalisation et I’étude de fils vibrants en silicium a été démarrée au cours de la those de
Triqueneaux [206] 2001. Les motivations concernant la physique de 1’*He ont été exposées
en section précédente. Du point de vue micromécanique, 'étude de vibreurs en silicium a
fait l'objet de nombreuses publications (par exemple Stemme (191] 1991, et Ayela et al.
(192} 2000).

%Le fil vibrant (usuellement un NbTi de 4,5 pm) est enfermé dans une boite en cuivre d'une centaine
de mm?, percée d'un trou d’un diamétre de l'ordre de 100 pm. 51 l'on dépose une énergie £ dans ia hoite,
la mesure de l'augmentation de ’amortissement du fil donne, via la chaleur spécifique de 1'3He qu'elle
contient, une mesure de 1'énergie déposée, Cette énergie s’échappe progressivement par le trou, et la boite
se thermalise & nouveau.
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Variable | Valeur | Désignation

e 16 pm | épalsseur
e’ 10pum | largeur du ” pied *
a 8,5 um | largeur du ” paddie ”

H 1,66mm | hauteur du * pied ”

L 1,82mm | longueur du ” paddle ”

TaB. 5.1: Dimensions du fil vibrant en silicium EB2. Elles ont été mesurées au MEB. La raideur du fil est
due & ses " pieds ", et la partie active correspond & l'extrémité oscillante, ie ¥ paddle ™.

La technique de réalisation est décrite dans Triqueneaux [206] 2001. En quelques mots,
nous démarrons avec une plaquette de silicium (15mmx 10mm), dans laquelle nous gravons
par une attaque chimique une fenétre de 5 mmx5 mm, ne laissant qu'une membrane
extrémement fine sur 'une des faces (de l'ordre de 20 um). Celle-ci a été au préalable
recouverte d une fine couche de niobium (typiquement 1000 A, le conducteur électrique),
sur laguelle un masque d’aluminium a été déposé. Ce masque est un dessin de la structure
& graver, pour nos premiers fils un carré rappelant des cages de football. Au cours de
la derniére étape, une gravure ionique (RIE} perce la membrane et libére la structure
protégée par 'aluminium. Une image MEB (microscopie électronique 4 balayage) d'un fil
de silicium est présentée en fig. 5.9. Ses dimensions, mesurées au MEB également, sont

fournies dans le tableau 5.1.

Les premiers fils vibrants réalisés par Triqueneaux [206] 2001 montraient un compor-
tement trés non linéaire. lls étalent trés fins (de l'ordre de 5 pm), et le niobium avait
été remplacé par du vanadium qui, visiblement du fait d’une incompatibilité cristallogra-
phique avec le silicium, avait fortement distordu la structure, Nos fils pourvus de niobinm
sont parfaitements droits, et le signal détecté nous autorise a les exciter a des niveaux

suffisamment faibles pour qu’ils soient linéaires.

- Nous avons testé ces échantillons dans le vide &4 4,2 K. Une raie de résonance typique
est montrée en fig. 5.10. Elle est parfaitement linéaire, et il est possible d’extraire une
fréquence de résonance naturelle fy ainsi qu'une largeur intrinséque A f & 'aide des ajus-

tements proposés en section 5.4. Nous obtenons fy = 4692, 7Hz et Af = 150 mHz pour
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'échantillon EB2. Le facteur de qualité @ correspondant est de l’ordre de 3 104, ce qui est
une valeur élevée.

Nous avons vérifié que V; est lindaire en I et quadratique en Bg. Aucune anomalie rat-
tachée a ces deux termes n’a pu étre décelée sur les parameétres de résonance mesurés. La
connaissance de notre gain d’amplification nous permet de remonter & la masse vibrante
Muibre de la structure. En quelque sorte, la connaissance de Vo permet de ” peser ” le fil.
Nous obtenons comme évaluation mygpre = 0, 45 #g, en accord avec les longueurs mesurées
au MEB. Afin de prédire les propriétés micromécaniques de ces vibreurs, nous avons ap-
pliqué & ces structures le critére de Rayleigh déja présenté, en considérant pour chaque
pied la déformation d’une poutre droite {un cantilever, voir Timoshenko [189]) :

f 1 Eﬁg c IB"H O, 84;12
D = a— ———— — —_—
2 Prit H? al 1+ %%

I'=1L

ol la structure est supposée étre une porte droite parfaite, de module de Young Egy. Nous

Fic. 5.9: Image MEB (microscope électronique & balayage) de lun de nos fils vibrants en silicium
(échantillon. EB2). L'épaisseur du fil est de l'ordre de 10 pm (tableau 5.1).
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Fic. 5.10: Résonance obtenue pour P’échantillon de silicium EB2 dans le vide & 4,2 K. L’ajustement est
réalisé sur les lois de la section précédente, et fournit fo = 4692, 7Hz (verticale pointillée) et Af = 150mHz
{double fleches}, pour Vies == 1,5 4V oo Le champ magnétique de mesure était de 6mT, et le courant de
5 1tArms, ce qui correspond pour notre fil & une force de 65pN,..,,.. Nous évaluons l'amplitude de vibration
xo du fil & 4 pm. Le gain d’amplification est de 1.

avons négligé la couche de métal déposée sur le silicium.

L’amortissement intinséque aun fil de silicium & 4,2 K est trés faible {150 mHz), ce qui
est encourageant. Aussi, la fréquence fy est reproductible aprés cyclage thermique 4 'am-
biante, dans les mémes proportions que les fils de tantale (soit +/-0,5 Hz). En revanche,
il reste a vérifier que 'ensemble des propriétés mécaniques ne varie pas de facon catas-
trophique avec la température, lorsque le silicium est refroidi. Kleiman et al. [193] 1987
mesurent une dissipation qui décroit lorsque la température s’abaisse, mais ils notent une
anomalie dans la vitesse du son au sein de leur vibreur de silicium (vers 50 mK, visible-
ment fonction du dopage en bore). Mikailovich et al. [194] 1992 confirment ce résultat, et
montrent que 'angmentation du facteur de qualité a basse température va de pair avec
une plus forte sensibilité du systéme a la non linéarité géométrique.

Aussi, des mesures de viscosité sur 1’ *He sont nécessaires pour valider le dispositif. En
effet, des arrétes trop pointues sur le vibreur pourraient étre le siege de phénomeénes tur-

bulents dans 1’3He normal. Pour I'*He superfluide, elles pourraient briser les paires de
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Cooper en générant dans le fluide des vitesses locales supérieures & la vitesse critique, et

rendre la mesure a ultra-basse température impossible.

Néanmoins, les caractéristiques de ces vibreurs sont trés intéressantes. Citons sim-
plement la possibilité de réaliser {presque) n’importe quelle géométrie d’oscillateur : des
boucles, des carrés, des carrés & plusieurs branches (7 raquettes de tennis ” ), des oscillateurs
en torsion, des dispositifs couplés, qui tous peuvent avoir leur intérét. La comparaison des

parametres mécaniques pertinents, faite en tableau 5.2, est également instructive. Dapres

Parametre | Fil de silicium | Fil de niobium-titane | Fil de tantale

Em 13010° Pa 0,1310° Pa 0,01410° Pa

Pri 2,33g/cm® 6,5g/cm® 16,6 g/cm?®

TAB. 5.2: Paramétres mécaniques des différents matériaux utilisés pour la fabrication: de fils vibrants (en
accord avec nos formules). Le silicium est & la fois plus rigide et plus léger.

la discussion de la section 5.4, il apparait que ces fils de silicium se prétent tout a fait & la
réalisation de viscosimétres dans 1' 3He. D’ailleurs récemment, Kraus et al. [195] 2000 ont
étudié les excitations de I’ He liquide & ’aide d’un vibreur micromécanique de silicium en

forme de corde.
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CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

Dans cette partie, nous avons décrit les techniques utilisées au cours de notre travail
de these. Nous avons développé certaines d’entre elles afin de répondre aux mieux & nos

besoins.

Nous avons calculé numériquement le champ dipolaire généré par 1 *He-2D, dans la
limite des plaquettes infinies et du solide paramagnétique. Nous avons montré que nos
résultats sont consistants avec les mesures, et prolongent le travail préliminaire du groupe
de Los Angeles.

La continuation de ce travail passe par 'ajustement direct des raies de RMN mesurées.
Nous avons montré que 'on remonte ainsi & une information sur la densité des couches

adsorbées, et sur I'échange entre spins.

Une grande part de notre travail a été de garantir 'échelle de température submilli-
kelvin. Nous avons montré que les calibrations proposées par le groupe de Lancaster [126)
pour les fils vibrants étaient erronnées dans la zone intermeédiaire entre le fluide normal et
le régime balistique superfluide.

La continuation de ce travail passe par lextraction quantitative (réévaluation) des pa-
ramétres pertinents dans ce probléeme, comme la viscosité 7, la longueur de glissement et
la densité de liquide normal p,. De nouvelles mesures & ultra-basses températures sont
nécessaires pour confirmer notre proposition de correction de I'échelle de température.

Nous avons participé également & 'étude des fils vibrants comme bolometre & ultra-basse
température (participation au projet MaCHe3). Cette technique permet également de
définir 1'échelle de température. L’analyse de nos données est en cours (C. Winkelmann,

these en cours), de nouvelles expériences étant également prévues.

Enfin, nous avons contribué a développer ia technique des fils vibrants en silicium,
Initiée au laboratoire. Nous avons montré que ces structures sont tout a fait disposées,

du point de vue micromécanique, & servir de viscosimétre dans I’ 3He, et avons défini les
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points importants du probléme.

La continuation de ce travail requiert de tester ces fils de silicium au-dessous du Kelvin,
afin de vérifier que le comportement de leurs caractéristiques mécaniques reste raisonnable
lorsqu’on abaisse 7. La mesure de la viscosité de I'3He 4 I’aide de ces oscillateurs est un
point clé, qui valide leur fonctionnement. Enfin, le développement de géométries plus

complexes de fils est envisageable dans un futur plus lointain.

Il est indispensable de garder & I'esprit que ce sont ces techniques expérimentales per-
formantes qui permettent de réaliser des mesures physiques de qualité, et ainsi de remonter

aux propriétés fondamentales de la matiere,
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7

INTRODUCTION

7.1 Hélium a deux dimensions

Les travaux sur I'Hélium & deux dimensions {2D) furent initiés par 'étude de la
physisorption de gaz rares et d’azote sur différents substrats, en particulier de graphite
par Duval (Duval et Thomy [1] 1964) & Nancy. Dans ce type d’expériences, les molécules
sont adsorbées sur I’échantillon et s’agencent en couches atomiques. Ce processus est
discuté plus avant en section 7.3. Pour espérer détecter quelque signal que ce soit, la
premiere des qualités que doit posséder un substrat d’adsorption est d’avoir une grande
surface spécifique, dans un volume (une masse) raisonnable. On utilise donc beaucoup
les poudres, ou les corps poreux. A la méme époque, d’autres pionniers réalisérent les
premiéres expériences de résonance magnétique nucléaire (RMN, chapitre 4) sur de ' *He
bidimensionnel (*He-2D), en utilisant un substrat de Zéolite! (Careri et al. [2] 1965).

Quelques années plus tard, de nombreuses équipes étudierent ces signaux magnétiques
en immergeant directement leur substrat au sein d’ *He liquide. Parmi les premiers, Brewer
utilisa du Vycor? (Brewer et Rolt [3] 1972), mais ne descendit en température qu'aux
alentours de 50 mK. Le groupe d’Helsinki confina de 1’ 3He entre des feuilles de Mylar®
{Ahonen et al. [4] 1976), et dans du Carbolac? (Ahonen et al. [5] 1978), et refroidit ce
systeme au-dessous du mK. Le groupe de Grenoble utilisa de la poudre d’Alumine de
40 nm, de la poudre de platine de 8 pm ainsi que du Grafoil® (Godfrin et al. [6] 1978),
substrat également choisi par le groupe de Los Angeles (Bozler et al. [7} 1978). A Dorigine,

la plupart de ces expériences visait & étudier l'effet du confinement sur I'3He, dans ses

1Zéolite : corps poreux, assez inhomogeéne, naturel (voleanique) ou artificiel

ZVycor : verre de silice poreux possédant une structure trés régulidre. Le Vycor de cette publication se
caractérisait par une taille de pores de 3,6 nm.

3Mylar : fines feuilles de polymeére. Dans cette expérience, I’ *He était confiné dans un sandwich de 500
feuilles de 3,6 pm, séparées par environ 4 pum.

4Carbolac : poudre de carbone extrémement fine, les particules ayant une taille moyenne de §nm.

5QGrafoil : substrat de graphite dont les caractéristiques structurales sont exposées dans la section
suivante.
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phases liquide de Fermi et superfluides. A I'heure actuelle, une nouvelle classe de matériaux
est disponible pour ce type d’études : les aérogels®. Nous présentons en chapitre 11 nos

résultats concernant 1'*He confiné dans ce type d’échantillons.

L’analyse de ces expériences se heurta au manque de connaissances de I’époque. Toutes
mettent cependant en évidence, en plus de la susceptibilité constante de 1' 3He liquide (sus-
ceptibilité de Pauli caractéristique des liquides de Fermi), une contribution, associée an
confinement, de type Curie-Weiss 4 tendance ferromagnétique aux plus basses températures
(loi en T—g; obtenue typiquement pour les solides). En revanche, la nature exacte de ce
magnétisme resta inconnue, différents points demeurant obscurs :

- En principe, la constante C, dite constante de Curie, mesure la quantité d’3He ad-
sorbée. Et certaines expériences rendent compte de plus de cing couches atomiques
(c’est le cas du Mylar, du Carbolac et des poudres en général), alors que d’autres
(dans le cas du Grafoil) n’en comptent qu’une au grand maximum. Combien de
couches atomiques contribuent donc réellement au signal, et sont-elles toutes so-
lides ou certaines sont-elles liquides? Peut-étre méme sont-elles toutes Liquides, et
cette augmentation de I'aimantation est caractéristique de I’*He liquide en milieu
confine ? Quoi qu'il en soit, de tels écarts ne sont pas acceptables expérimentalement,
et ne peuvent s’expliquer que par la difficulté & mesurer précisément la surface des
échantillons, et la mauvaise qualité des spectrométres RMN de Pépoque.

- La constante § quant & elle mesure les interactions entre spins nucléaires. Toute la
question est de savoir si elle provient d’une interaction entre Fermions de la {ou
des) couches localisées, ou s'il s’agit d'un mécanisme couplant le liquide au solide.
Typiquement, 6 est de 'ordre de 0,5 mK en moyenne, mais varie de 0,imK a 0,8mK
suivant les auteurs. La encore, on peut blamer les conditions expérimentales (perte
de signal RMN & haute température et fiabilité de I'échelle de température utilisée
par chaque groupe). L'analyse effectuée est également parfois assez spéculative :
ies premiéres publications considérent qu’il ne s’agit ni plus, ni moins que d’*He
liquide ” comprimé ” par 'attraction du substrat, alors que plus tard certains auteurs
affirmeérent résoudre des contributions Ihagnétiques provenant de différentes couches

solides, et ayant différentes interactions. Il est impossible de conclure.

La conviction qui finit par s'imposer fut que ce signal magnétique provient effective-
ment de couches bidimensionnelles adsorbées. A ce titre ces résultats. d’un point de vue

qualitatif, sont fondamentaux : ils montrent que 'on peut étudier, si tant est que 'on

® Aérogel : verre de silice & trés haute porosité. Les propriétés des aérogels sont discutées en section 10.2.
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utilise des techniques suffisamment performantes, le magnétisme nucléaire de couches ato-
migues bidimensionnelles et que ces couches, du fait de leur tendance au ferromagnétisme,

doivent receler toute une physique liée 4 l'interaction entre spins nucléaires.

Ils stimulérent Pétude de 1’ *He-2D sur substrat d'argent fritté et sur graphite, ol les
quantités adsorbées sont contréiées précisément et ne sont pas en contact avec de 1’ 3He Ii-
quide massif, L'argent fritté posséde Pavantage indéniable d’étre bien meilleur conducteur
de chaleur que le graphite, et permit rapidement des études & trés basses températures
(Okuda et al. [8] 1985). Cependant, la taille des grains d’argent et leur qualité de surface

ne permet pas d’exposer aux atomes d’ *He de trés grands domaines atomiquement plats,

El i

et ne permet donc pas l'étude de systémes bidimensionnels ” propres ”. Il en va tout
autrement de certains substrats de graphite, qui comme nous le verrons dans la section
suivanie, possédent des zones atomiquement planes, idéales pour I'étude des interactions
Fermioniques dans le plan d’adsorption. Pour 1'étude de 1'*He-2D sur graphite, un tra-
vail colossal a été réalisé dans le monde entier, alliant les mesures de chaleur spécifique,
de diffraction de neutrons et de RMN, qui dépasse de loin celui réalisé pour 1’ *He-2D
sur argent fritté {voir section 7.8). Bien que les propriétés de ce dernier systéme soient
qualitativement similaires au premier, certaines spécificités pourraient provenir de I’aspect
désordonné du substrat. Entre autres, ces questions ont motivé de nouveaux travaux sur

le Vycor (Golov et Pobell [11] 1995, et Golov et Pobell [12] 1996).

8i 'Hélium massif est pris comme systéme modeéle pour 1'étude de la physique des
particules quantiques fortement corrélés, L'Hélium adsorbé sur graphite représente son
pendant a deux dimensions. Entre autres, I’*He-2D est un véritable systéme mod&le pour
I'étude des Fermions en interaction & basse dimensionnalité. Une discussion détaillée et
nombre de références concernant I'Hélium & deux dimensions peuvent étre trouvées dans

'article de revue de Godfrin et Rapp [9] publi¢ en 1995.

Au cours de cette these, nous avons étudié les propriétés RMN de films solides d’*He
adsorbé sur graphite. Cette technique de mesure est présentée briévement en chapitre 4.
Nos résultats expérimentaux sont exposés en chapitre 8. Les sections suivantes visent &
présenter les bases théoriques et expérimentales nécessaires & la compréhension de ce type

de physique.
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7.2 Le graphite comme substrat

En physique des surfaces, pour réaliser une quelconque mesure sur une quantité ma-
croscopique de matiére, il est nécessaire d'utiliser des substrats possédant des surfaces
spécifiques importantes. Typiquement, les échantillons usuels se trouvent dans la four-
chette 1-100m?/g, ce qui permet & D'expérimentateur de sonder les propriétés physiques
de quelques milli-moles d’atomes adsorbés. En second lieu, il est primordial de posséder
des échantillons ayant d’excellents états de surfaces. Cela signifie d’abord, st le substrat
est cristallin, d’exposer & l'adsorbat toujours le méme site cristallographique, soit & l'aide
de cristaux & symétrie cubique, soit au contraire & 'aide de systémes trés anisotropes.
Ceci garantit '’homogénéité des résultats. ¥nsuite, il faut que ces facettes cristallogra-
phiques soient les plus grandes possibles, c’est-a-dire atomiquement planes sur des dis-
tances suffisamment grandes pour que les atomes adsorbés puissent étre considérés comme

un ensemble plan, et bidimensionnel.

Toutes ces qualités sont réunies par les substrats de graphite. Ils présentent des surfaces
spécifiques de Pordre de 20 m?/g pour des densités de Iordre de 1 g/em?. 1l s’agit de
graphite exfolié, c’est-a-dire de flocons de graphite comprimés et roulés en feuilles. La
structure microscopique de chacun de ces flocons, ou cristallites, est celle du graphite : un
empilement hexagonal avec une distance entre carbone proches voisins de 1,42 A, et de
3,37 A entre plans {fig. 7.2). Du fait de la nature lamellaire du graphite, due aux faibles
- forces attractives entre plans hexagonaux, cette mise en forme oriente trés fortement les
cristallites. Le matériau obtenu est par conséquent trés anisotrope, et présente de larges
plans cristallographiques (0002) que ’on nommera par la suite plaquettes.

1l existe différents types de graphite exfoliés, de noms génériques Grafoil, Papyex” et ZYX.
L’orientation de ces plaquettes ainsi que leur taille en dépend beaucoup. En moyenne pour
le Grafoil et le Papyex, comme on peut le mettre en évidence en Microscopie Electronique
et en Microscopie Tunnel 4 Balayage (8TM), I'axe € des cristallites est orthogonal au plan
des feuilles (bases hexagonales dans le plan}, avec une dispersion de l’ordre de 30° autour de
cette direction. II est fait cependant référence pour ces substrats de 30% & 50 % de petites
plaquettes d’orientation queiconque. La dimension moyenne des plaquettes orientées est
de I'ordre de 60 A (Grafoil) & 1000 A {ZYX). Pour le Papyex que nous avons utilisé, nous

pouvons prendre comme valeur typique 500 A.

Notons que pour un parametre de maille de 'ordre de 4A, ceci représente environ 14000

"La cellule expérimentale utilisée au cours de cette thése est faite de Papyex {voir chapitre 3).
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Fie. 7.1: Image STM réalisée & l'université de Tsukuba (H. Fukuyama, dans Bauerle [201] 1996). Le
graphique sous l'image représente l'altitude {en nm) mesurée au-dessus de la feuille de graphite suivant la

ligne blanche. On y distingue guatre défauts : @ et @ sont de concavités négatives, alors que ® et @ sont
de concavités positives. Leur influence est discutée en sections 7.7 et 7.8,

atomes d'?He, chiffre raisonnablement grand. Ces résultats sont obtenus par diffraction
de neutrons sur les couches solides d’"Hélium adsorbées (Godfrin et Lauter [10] 1995 pour
les références, voir également cet article pour une description plus compléte des propriétés
physiques des substrats de graphite}. Les effets de taille finie dus aux plaquettes sont
discutés en chapitre 8 sur la base de nos résultats concernant I’*He-2D. Ci-dessus, en
fig. 7.1 une image STM d’un échantillon de Papyex, ainsi qu'une vue schématique de la
surface d'un échantillon (fig. 7.2}. Alors que de grandes zones sont atomiquement planes,
les bords et jonctions de plaquettes constituent des défauts, dont quatre sont visibles en
fig. 7.1. Leur influence est discutée en sections 7.7 et 7.8, et ne peut étre négligée dans

notre analyse quantitative du chapitre 8.

Il est important de remarquer que ce sont ces caractéristiques intrinséques aux échan-
tillons qui vont originellement conditionner la structure des phases adsorbées, et qui en

font la grande qualité. De plus, la taille ainsi que 'orientation des plaquettes ont également
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Grafoil ®

F1G. 7.2: Vue schématique d’un échantillon de Grafoil, Papyex ou ZYX. Les plaquettes de graphite {em-
pilement hexagonal de carbone) ont une taille moyenne de 500 A, Leurs normales 17, sont orientées, avec
une dispersion de 30° environ, suivant la normale 77 aux feuilles.

des signatures indirectes sur certaines propriétés de I'*He-2D, comme la forme des raies
de RMN (a forte polarisation, voir la section 8.4). Ce point est spécialement discuté en

section 4.3.

7.3 Potentiel d’adsorption

La physisorption est due aux faibles forces attractives ressenties par les molécules d'un
gaz se déplagant dans l'environnement immédiat d'une surface solide. Ces forces ne sont
rien d'autre que les forces dites de Van der Waals.

Décrivows-en rapidement I'origine. Les charges électriques du noyau (positif} et du cortége
électronique {négatif} des atomes se compensent. mais elles ne sont Pas situées au méme
endroit de l'espace et créent un faible moment dipolaire électrique. L'interaction de ces
moments dipolaires fluctuants crée une force entre atomes attractive a longue distance.
supplantee aux tailles atomiques par la répulsion entre nuages électroniques, qui refusent
de s'interpénétrer. La somme de ces deux contributions dérive d'une énergie potentielle,

Cette énergie entre atomes d'Hélium et de graplite sera notée dans la suite Vi . Clest
le potentiel d'adsorption. Des forces dipolaires du méme type existent bien évidemment
egalewent entre atomes d’Hélium. et donnent lieu & un potentiel d'interaction que l'on

notera Vy._ g
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Pour une assembiée d’atomes d’Hélium adsorbés sur du graphite, on éerit 'Hamiltonien

de la facon la plus générale :
H= Ecinétique + L-:"{E—G'r + VH&—HE

0U Ecintigue = Z:\ p?/2m, représente I'énergie cinétique totale du systéme formé par les
N atomes de masse m; et d'impulsion p,. Notons que les potentiels d’interaction sont les
meémes pour *He et *He, puisqu’ils ont méme corteége électronique. Du fait de son moment
magnétigue nucléaire, des termes éminemment plus faibles doivent étre ajoutés & cette

équation pour 1’ *He. Leurs effets " hyperﬁné "8 sont discutés dans la suite (section 7.6).

En principe, connaissant les potentiels Vi, _g, et Vi pe, st 'on adjoint a cette formule
les régles de base de la statistique quantique permettant la construction des états propres
du systéme total. on posséde toute U'information disponible et nécessaire.

En pratigue, partir de ces premiers principes pour calculer les propriétés physique du
systéne releve de exploit. Cependant, certaines approches simplifiées sont possibles, et
permettent de saisir les aspects fondamentaux des films adsorbés. C'est ce que nous nous

proposons de décrire dans les paragraphes suivants.

Il est commode d'écrire. au premier ordre. Vye—g, = kgVe{z)(1 + Vi(a.y)), avec
Wiz y)] <« 1 et Vg(z} valeur moyenne en Kelvin du potentiel orthogonalement au
plan d’adsorption, c'est-d-dire que [[Vi{z.y)dS = 0. Joly et al. {14] 1992 ont proposé
un potentiel approché pour Vs(z) qui reproduit remarquablement les premiers états liés
des deux isotopes de 'Hélium sur graphite. Sa profondeur est de -190K environ. Le terme
V) (2. y) quant & lui provient de la disposition latérale des atomes d 'Hélium au-dessus de
la maille de graphite (voir Cole et al. [13] 1981) : le potentiel d'adsorption est légérement
plus profond (de 'ordre de 20 %, soit 40IC sur Vs(z)) au centre de I'hexagone de carbone
par rapport aux bords. C'est ce que I'on nomme la corrugation du substrat. Enfin. Aziz
et al. [16] 1987 a proposé un potentie! approché pour Vg, g, fonction des distances entre

atomes d’Hélium,

Partant de considérations de ce type, Clements et al. [17] 1993 et Roger et al. [18] 1998
ont pu calculer la densité de présence p(z) de 'adsorbat dans la direction orthogonale au
substrat. illustrée en fig. 7.3 pour I"*He. Les différentes approximations utilisées mettent
en évidence une structure en couches atomiques. avec une premiére couche trés bien définie
et presque isclée, une seconde couche recouvrant légerement la troisieme couche. puis des

oscillations correspondant aux atomes des couches supérieures. Cette structure en couches

"Le terme Hamiltonien hyperfin est & Porigine utilisé pour désigner l'interaction magnétique entre le
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Fic. 7.3 Profil de densité g(z) caleulé dans le cas de ' *He {Roger et al. [18] 1998). Différentes densités
sont représentées. montrant la formation de couches atomiques, depuis la premizre jusqu'a la promotion
en cinquieme couche, La solidification des premitre et deuxiéme couches a été négligée pour ce caleul. =
ext Ja distance au graphite,

biew définies est responsable des propriétés physiques 2D du systeme. Expérimentalement,
au-dela de six couches atomiques environ, les couches adsorbées sur des plaguettes proches
entrent en contact par capillarité, Le milieu ressemble alors plus a de I'Hélium confiné dans

cdu graphite gu'a un systéme purement 2D.

Enfin. on peut comprendre qualitativement les propriétés structurales d'une couche
en ralsonnant sur une particule, et en traitant 'interaction avec le graphite et les autres
atonmes d'Hélium conunre un potentiel effectif V& moven. On éerit H = Z;N h; avec
By = pt/2m ,-—O—fof . Hamiltonien effectif & une particule. Un tel potentiel V4 est représenté
schématicuement en fig, 7.4, suivant une direction du plan de la couche. 11 est alors clair

(ue :

- Si Pénergie totale £ de la particule est supérieure & la hauteur H du potentiel. la

api du proton et le spin de 1'électron de I'atome d'Hvdrogéne.
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particule est délocalisée sur I'ensemble du plan de la couche. 1l s’agit d’'un fluide 2D.
- 51 I'énergie totale £ de la particule est inférieure & cette barriere, la particule se

localise et I'on a un solide cristallin 2D quantique.

En s'appuyvant toujours sur ies cours élémentaires, par exemple Cohen-Tannoudji et
al. [213], on peut développer ce potentiel d’interaction aux alentours d'un de ses minima
(2o, yo) (fig. 7.4). Pour simplifier, supposons que V¥ y posséde une symétrie cylindrique.
Si l'on pose k = VI [9x2(xg, 40} = 02V /3y (z0, ), raideur du potentiel. on est
ramené au cas d’un oscillateur harmonique & deux dimensions.

La solution bien connue de ce probléeme est, pour le fondamental :

Ey = hw + V¥ (20, 1)

( ) 1 _% (4'1'——1'9)2-#(.-.'_9( )2
x, = —_— 47
YolZ, Y oy
N h
§= 4/ —
kv
k
W= —
m

Eg est I'énergie de point zéro de l'atome dans son puits de potentiel V¥, wy(z.y) sa

fonction d'onde individuelle orbitale et ¢ correspond a son étendue spatiale. Si l'on suppose
1

que A est donné, Fy varie comme m*%, et & comme m~3. Ainsi. un atome d’*He, plus
lowrd que 1'*He. aura une énergie de point zéro plus basse et une * taille ™ plus petite”,
Ce point est mis a profit dans nos expériences (voir chapitre 8). En revanche. le détail du
comportement d'un mélange *He/He est au-dela de ce raisonnement : nous reviendrons

sur ce peint.

En augmentant la densité du filin, on angmente les interactions entre atomes. et par
conséquent |V et sa hauteur de barritre H. On passe ainsi du fluide au solide 2D.
Si Vinteraction entre atomes d’Hélium reste cependant faible, U aura la structure de
V. (2. y) : les phases solides formées seront dites conunensurables, car la maille du cristal
2D d'Hélium sera fixée pal la maille du graphite sous-jacent. Si l'on augmente encore
la densité. V¥ sera gouverné par 'interaction entre atomes d Héliun. et I'on perdra la
commensurabilité du solide. En revanche. le mécanisime de passage de la commensurabilité

a I'lncommensurabilité ne peut &tre détaillé par ces arguments sniplistes. Nous reviendrons

“Les mesures de diffraction de neutrons sur les premiéres couches densex d *He et d"*He (section 7.3)
donnent une différence de parameétre de maille de 2.36 %. du méme ordre que les 746 % caleulés ici
Eu revauche. une comparaison précise échoue ; 'énergie de point zéro £ est si grande pour ces solides
quantigues, que approximation harmonique n'est pas suffisante pour les calculs quantitatifs,
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F16. 7.4: Vue schématique du potentiel V4! suivant une direction z du plan de la couche. Différents
minima équivalents sont représentés, séparés par des barrizres de potentiel . Dans 'un de ces minima
g, dont on montre gualitativement le développement au premier ordre en %—k(r —1z4)?, se trouve un atome
représenté par une sphére. Cet atome est caractérisé par une énergie £ = E. 4., et une fonetion d'onde
Pwolide € largeur 4. Si Pénergie de la particule est supérieure a la barridre H, la particule est délocalisée.
Un tel état est représenté schématicquement par une onde plane, d’énergie F = Ejypide.

sur ce point dans la suite.

Ces différentes propriétés sont mises directement en évidence par les diagrammes de
phases de I'"He et de I'*He adsorbé (section 7.8). Elles forment la base de Ia compréhension

de I"*He-2D. et de nos résultats exposés en chapitre 8.

7.4 Echange multiple

En mécanique classique. deux particules identiques sont toujours discernables, par
définition. En effet. elles occupent a Uinstant ¢ deux points distincts de Fespace. et leurs

déplacements au cours du temps suivront toujours des trajectoires bien définies.

Il en va tout autrement en mécanique quantique. Les particules sont décrites par des
fonetions d'ondes. et la connaissance de leur déplacement est limitée par le quantm dac-
tion fi. Aiusi. si deux particules identiques. suffisamment éloignées spatialement a 'instant

fo pour que l'on puisse en distinguer une comme étant A et I'autre comme étant B. entrent
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en collision puis se séparent & nouveau, il est impossible de dire laquelle était nommée A
et laquelle était nommée B & Porigine.

Heisenberg [19] 1926 et Dirac [20] 1926 furent les premiers & comprendre I'importance
fondamentale de cette restriction intrinséque a la mécanique quantique. Nous renvoyons &
Pexcellente discussion de Cohen-Tannoudji et al. [213] pour le détail de la présentation de

ce probleme. Dans cette section, nous limitons la discussion au cas des solides.

Considérons un ensemble de N particules identiques, dans notre cas soit de 1’ *He, soit
de ' *He. Plagons ces particules sur un réseau de N sites, ¢’est-a-dire supposons que leurs
états orbitaux individuels'® |; > correspondent & des fonctions d’ondes localisées en cer-
tains points de l'espace. Cette localisation se fait, dans notre cas, par le biais d'un potentiel
du type décrit en section 7.3, que 'on a noté Vi._ar + Vie— e, Vie—ge 6tant linteraction
entre atomes d’Hélium (fig. 7.5). Nous avons donc un solide cristallin quantique, notion
introduite dans cetfe méme section. Ce potentiel peut étre quelconque, nous supposons
simplement qu'il est indépendant du temps, et comme précédemment ne fait pas inter-
venir, pour I'?He, les termes magnétiques dus au spin qui seront traités ultérieurement
(section 7.6). Encore une fois, ce potentiel est le méme pour *He et *He.

La force du raisonnement de Dirac [214] est d’écrire 'Hamiltonien du systéme sous la

forme :

H = Hy — Jhg (7.1)

ot Hp = Z;N hi et h; = p2/2m; + VP représente un Hamiltonien de confinement effectif
a une particule, appliqué a I'atome que P'on a initialement arbitrairement appelé i. Notons
qu'Hp dépend des interactions entre particules, mais ne fait pas intervenir explicitement
les variables dynamiques des autres atomes?!. Il garantit que les états orbitaux i >
individuels sont bien définis, c’est ce que l'on nomme I'hypothése de guasi-localisation.
Alnsi, cette écriture de 'Hamiltonien est pertinente et le terme J, qui ne dépend que des
interactions et couple les états orbitaux jy; > de ces N puits de confinements individuels,
est supposé petit face a Ho. L'introduction de kg définit J en Kelvin, et le signe dans {7.1)

est purement conventionnel, et trouvera son utilité par la suite.

Si le potentiel de confinement VP¥** est infiniment haut, les fonctions d’ondes indivi-

duelles de chaque atome tombent & zéro au centre de chaque barriére de potentiel (fig. 7.5).

19Meéme si I'on ne peut distinguer les particules identiques, il est pourtant commode de les considérer
comme discernables et d’utiliser les états a une particule pour fabriquer, par produit, une base de l'espace
des états du systeéme total. Leur indiscernabilité n'est traitée qu’ensuite, voir Dirac {214}, Cohen-Tannoudji
et al. [213].

UDans la section précédente, nous ne faisions pas cette séparation et le terme V¥ contient Pinteraction
représentée ici par J, qui dépend de V'état de toutes les autres particules.
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Chaque atome ¢ est parfaitement isolé dans son propre puits de potentiel VF* # et le
probleme fondamental de distinguer les particules disparait. Aussi dans I'équation {7.1),
J = 0. Chaque état du systéme est N! fois dégénéré, puisque toute permutation P des

N atomes le laisse inchangé. On est ramené au cas des particules indépendantes et, si

E A

e ——

dégénkérés

FiG. 7.5: Vue schématique des potentiels de confinernent V?’mts, suivant une direction = de {’espace, dans
le cas idéalisé. Le potentiel est infiniment haut entre chaque atome, et tous les puits & une particule sont
isolés. Ils se caractérisent par les états individuels ke? >. Un atome, dans V'état fondamental de chaque
puits a été représenté par une sphére pleine. Le premier état excité est lui représenté par une spheére
vide. L'échelle d’énergie E représente 1'énergie du systéme total formé par ces NV atomes. Deux niveaux
sont représentés, I'un ol toutes les particules sont dans leur fondamental individuel, et 'autre dans leur
premier etat excité. Chaque état est V! fois dégénéré, puisque les permutations P des N particules le
laisse inchangs,

l'on connait ce puits de potentiel VPuits ot que l'on sait calculer la base des états propres
a une particule, on est capable de construire les états propres du systéme total. Il faut
simplement symétriser ou antisymétriser les vecteurs produits & un état, suivant que ’on
considére des atomes d'*He (Bosons) ou d’*He (Fermions) respectivement. On leve ainsi

cette dégénérescence N/ triviale.

Si maintenant on suppose que les barriéres ne sont pas infiniment hautes, il y a une
zone dans chacune de ces barritres de potentiel ol les fonctions d’ondes se recouvrent
(fig. 7.6). On est alors confronté au probléeme fondamental exposé au début de cette section.
L’équation (7.1) tient compte dans ce cas d'un terme J non nul.

L’idée de Dirac fut de dire qu’il doit étre possible de réexprimer 'Hamiltonien du systéme

en termes d'opérateurs de permutation P de ces N particules. Il montre [214] que le
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FIG. 7.6: Vue schématique des potentiels de confinement VP****, suivant une direction z de ’espace, dans
le cas réel. Les conventions sont les mémes que pour le dessin précédent. Les barritres de potentiel sont
finies, et les fonctions d'ondes de chaque puits se recouvrent (zone hachurée sur le dessin}). Un produit
d’états individuels j¢] > n'est plus état propre du systdme total, et le recouvrement donne lieu & une
interaction effective qui léve la dégénérescence V! des états du systéme total.

développement en théorie des perturbations de cet Hamiltonien aboutit an résultat :
HxHo~ > JpkpPs
P

L'indice x de P, signifie que les permutations de particules ne sont & considérer que pour
les degrés de libertés orbitaux (c'est-a-dire que pour 1'*He, ils n’affectent, pas le spin des
particules permutées). Le signe = indique qu'en plus du développement en perturbations,
I’égalité n’est vérifiée que pour le sous-espace de Pespace des états qui est généré par les
produits d’états & une particule quasi-localisée. Ces vecteurs ne sont pas vecteurs propres

de I'Hamitonien total M, mais ils sont nécessaires et suffisants au calecul des Jp.

Comme pour le cas des puits & une particule découplés, les états propres du terme Hy
sont N! fois dégénérés. Cependant ici, le terme perturbatif — > 5 Jpks P, léve a priori
cette dégénérescence.

Si on se limite aux états orbitaux |¢f > constituant les fondamentaux de chaque puits,
Hy est une constante Ey et 'étude du spectre de basse énergie de H revient & l'étude de
I'Hamiltonien perturbatif — >, Jpkp P,. Tant que les kp|Jp| sont faibles face & |Ep), il
reproduit la bande d’états de basse énergie, ¢’est-a-dire reproduit les propriétés physiques

basses températures du systéme,

Restreignons-nous maintenant au cas des Fermions, c’est-A-dire de 1'*He. On montre
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que la condition d’antisymétrisation des vecteurs d’état apporte ;

HexFEy— Y eplpky P, (7.2)

P
ot €p désigne la parité de la permutation P (soit +1 ou -1}, et P, correspond cette fois 4 la
permutation des états de spin (les états orbitaux d'une particule n’étant pas affectés). Le
signe == signifie que 1'égalité n’est vérifiée que sur le sous-espace des états antisymétriques,

seuls états ayant un sens physique.

L’intérét de cette rééeriture (7.2) de ’Hamiltonien est immédiat - elle permet de se
restreindre & 'étude des états de spin. L’espace des états de spin est de dimension bien
plus faible que l'espace total (états orbitaux et états de spin). Aussi, bien que 'expression
originale du potentiel d'interaction Vg, + Vie_z. ne faisait pas intervenir le spin des
particules, ce résultat montre que I'antisymétrisation des états, qui donne lieu au principe
d’exclusion de Pauli, se traduit en un Hamiltonien effectif — Yopépdpks P, qui lui dépend

directement (et uniquement) du spin. En ce sens ¢’est un Hamiltonien magnétique.

Thouless [21] 1965 montra que cet Hamiltonien (7.2) peut étre interprété comme un
Hamiltonien de saut, o le systéme total formé par les NV particules saute de 'une de ses
N! configurations fondamentales (3; & Iautre 7, dans un espace & 3N dimensions.

Il démontre ainsi que les Jp se calculent & I’aide du recouvrement des fonctions d’ondes
des configurations 27 et §2; couplées par P, au sein de la barritre de potentiel les séparant.
Cest ce qu'il nomme comme étant des canaux reliant ces configurations, ou cavités!?, entre
elles.

La levée de dégénérescence par ces sauts, analogues & l'effet tunnel, se décrit par les fone-
tions d’ondes des deux premiers modes [f >, [V >, et |45 >, |4 > de chaque cavité Q,
§2; respectivement, d’énergies By — Jpkp (états S ) et Eq + Jpkp (états A).

Du fait des propriétés de ces fonctions®®, il prouve que tous les Jp, dits constantes d’échange,
sont des réels positifs, et correspondent & des fréquences de saut. A I'aide d’un formalisme
quelque peu différent er intégrale de chemins, Roger [32] 1984 obtient les mémes résultats.
Le développement de 'Hamiltonien en perturbation de cavités isclées dans leurs états fon-
damentaux se justifie alors en disant que le recouvrement des fonctions d’ondes orbitales
est faible et les sauts rares, suffisamment pour qu’un saut soit bien défini. Cette condition

s’exprime bien évidemment encore par kpJp < [Eq.

2 Attention & ne pas confondre V'espace physique & trois dimensions des puits de confinement de chaque
atome, avec l'espace des configurations 4 3N dimensions du systéme total,

13Les fonetions d'ondes fondamentales indexées § n’ont pas de nceuds; les premiers états excités notés
A n'en ont qu'un seul. Se référer & Mattis [219] pour la démenstration de ce théoréme.
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On trouve également dans la littérature 'écriture de 'Hamiltonien d’échange multiple
sous une forme équivalente, disons symétrisée, du type : —% peptpkp (Ps + P; 1), les
constantes Jp vérifiant évidemment d’aprés ce qui précéde Jp = Jp-1. Notons également
qu'il est toujours loisible d’exclure PIdentité de la somme ) 5, qui n’apporte qu'une valeur
constante.

Dirac montra [214] que 'échange & deux corps P;; peut s’écrire sous la forme d'un opérateur
dépendant uniquement des opérateurs de spin des deux particules, P;; = 25_"1.5_';+% Comme
toute permutation se décompose en produits d'opérateurs a deux corps P;;, 'Hamiltonien
peut étre réécrit exclusivement en fonction des opérateurs de spin de I'assemblée.

Aussi, partant de 'Hamiltonien symétrisé et de ce résultat, Thouless [21] 1965 prouva que

tout échange 4 trois corps se ramene 4 la somme de trois échanges a deux corps.

Nous verrons dans la suite que pour I’ *He-2D, I"importance de chaque échange Jp est
fonction de la densité du film (section 7.8 et chapitre 8).
Lorsque Pinteraction entre particules est trés importante, on est ramené au cas des spins
indépendants de la fig. 7.5. Le solide formé est tout simplement paramagnétique’4.
Si on se limite aux échanges 4 deux et trois proches voisins, ’'Hamiltonien d’échange mul-
tiple se rééerit —2J kg T ; ;5 .5.‘;.5";, ol la somme <1, j > se fait sur les proches voisins, en
ne comptant chaque couple 7 qu'une seule fois.
Par exemple pour un réseau triangulaire, structure de 1'3He-2D (voir section 7.8}, on
a J9 = —(J, — 2J3), qui est une constante d'échange effective. Cette forme est exac-
tement celle de 'Hamiltonien de Heisenberg!®, la constante J¢/ pouvant étre positive
(ferromagnétisme) ou négative (antiferromagnétisme) suivant I'importance respective des
échanges & deux (J2) et trois {J3) corps proches voisins. Nous reverons sur ces faits en
chapitre 8.
St P'on prend en compte les échanges a plus de trois corps, 'Hamiltonlen fait intervenir
des termes produits (,5_’;.573)(5;5"1) & quatre opérateurs de spin, et plus. Leur importance
vient du fait qu’ils induisent une physique nouvelle, comme 'existence d'un état fonda-

b

mental " liquide de spins ” sur réseau triangulaire. Ce point est discuté dans la suite, en

s’appuyant sur les résultats théoriques de Misguich [203] 1999.

Bien évidemment, le calcul des constantes d’échanges Jp pour un systeme donné est

un travail théorique ardu.

L’intérét premier de ce formalisme est de rendre compte des propriétés magnétiques de la

] ’aimantation suit une loi de Brillouin, se référer aux cours élémentaires, par exemple Diu et al. [215].
15A l'origine, Heisenberg proposa son modéle en 1928, pour décrire les propriétés magnétiques de la
matigre (voir Domb et al. vol. 1 [225]).
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matiere'®, et de justifier 'Hamiltonien de Heisenberg.

Aux ordres supérieurs, 'Hamiltonien d’échange multiple a été extensivement étudié pour
expliquer les propriétés magnétiques particulidres de I' *He massif solide (voir, par exemple
Roger et al. {23] 1983, et Godfrin et Osheroff {22] 1988), Thouless [21] 1965 ayant le premier
noté 'importance des cycles d’échanges & plus de trois corps.

Delrieu et al. [24] 1980 proposérent d’appliquer ce formalisme an magnétisme de 1" *He-2D.
De nombreux travaux sont allés dans ce sens depuis, et Pensemble de ce travail de these

est axé sur cette approche.

7.9 Echange indirect

Considérons le solide quantique présenté en section précédente, et supposons qu’il est
en contact avec un liquide constitué des mémes particules. C'est-3-dire que leurs fonctions
d’ondes orbitales se recouvrent dans une certaine zone de P’espace.

Il existe alors des couplages indirects au sein du solide induits par le liguide, qui se tra-

duisent par l'échange de deux atomes du solide via le liquide.

Restreignons cette discussion au cas des Fermions, c’est-a-dire dans notre cas 4 I’ 3He.
Nous sommes donc intéressés par I’échange d’états de spin. Un tel mécanisme & été étudié
originellement par Ruderman, Kittel, Kasuya et Yoshida pour les métaux (Ruderman et
Kittel {25] 1954), et c’est pourquot il est connu sous le nom de couplage RKKY (pour plus

d’informations, se référer & Mattis [218)).

Sokoloff et Widom [26] 1977 les premiers proposérent un couplage du type RKKY
pour I'?He-2D, visant & expliquer le ferromagnétisme de la seconde couche (section 7.8).
Un autre mécanisme indirect proposé par Héritier [27) 1979 donne lieu & une interaction
antiferromagnétique.

Partant des premiers principes, Jichu et Kuroda [28] 1982 et Tasaki 129] 1988 ont étudié en
détails ces divers couplages, et retrouvent deux classes de mécanismes - RKKY et Héritier.
Nous les présentons brigvement ci-dessous en nous basant sur I'approche de Guyer [31]

1990,

La fig. 7.7 donne une image du processus RKKY suivant une direction = du plan de

la couche. Comme précédemment, les atomes du solide sont quasi-localisés. Le liquide est

En mécanique classique, si I'on se limite aux mouvements orbitaux des particules sans introduire
arbitrairement le spin, on démontre {théoréme de Van Leeuven, discuté dans Lévy [217]) qu'il ne peut pas
¥ avoir de magnétisme.
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décrit lui par des ondes planes de vecteur d'onde 4, appartenant & des disques de Fermi
numérotés par l'indice m, de rayons k7 {Guyer et al. [30] 1989).

Un atome du solide, initialement situé en (z;,y:) avec un spin o, saute dans un état vide

EA oL z A
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F1G. 7.7: Mécanisme d'échange RKKY dans 1’3He-2D), Nous représentons schématiquement 'énergie en
fonction d'une direction = du plan de la couche. Les états du solide Egof_ o > sont occupés par des atomes

d’¥He représentés par des sphéres. Les états du liquide sont des ondes planes iﬂPfﬁ.q,a >, un état vide étant
pourvu d’une sphére blanche et un état occupé d’une sphére pleine. Le mécanisme se déroule de gauche &
droite : création de ’état particule-trou excité du liquide, puis destruetion, Sur la dreite nous représentons
les fonctions d’ondes ¥ suivant z du liquide et du solide. Pour le liquide les deux premiers états . = 1 et
m = 2 sont dessinés. L'échange est di au recouvrement symbolisé par les hachures,

du liquide, caractérisé par un nombre quantique m’ et un vecteur d’onde cf . Un atome du
liquide, dans I'état (m,g,0”), prend la place de la lacune laissée dans le solide. Le liquide est
alors dans un état excité particule-trou. Enfin, un atome du solide, situé en (z;,y;) avec
un spin o’ prend la place!” du trou laissé en (m,d,¢"), alors que la particule en (m’ 7 ,0)
se désexcite en rejoignant 'état orbital (z;,y;) laissé vacant dans le solide.

On a ainsi échangé les états de spin ¢ et ¢’ de deux atomes du solide. Ce mécanisme
peut étre interprété comme un échange a deux particules 7 et 5 du solide, & P'aide d'un

i

Hamiltonien du type =23, < J jKK kg 5*;5_;, ot la somme 7 < § se fait sur tous les atomes

distincts, en ne comptant chaque couple 7j qu'une seule fois.

Le processus de Héritier est lui schématisé en fig. 7.8. Les conventions sont les mémes
que sur la figure précédente. Un atome du solide, initialement situé en (z;, ;) avec un

spin o, saute dans un état vide du liquide, caractérisé par un nombre quantique m’ et un

1"Notons que senl un atome de spin o peut faire ce saut. C'est le point central du processus, qui permet
le transport d'information.
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F1g. 7.8: Mécanisme de Héritier dans I’3He-2D. Nous représentons schématiguement ’énergie en fonction
d’une direction r du plan de la couche. Les conventions sont les mémes que pour la figure précédente. Le
mécanisme se déroule de gauche & droite, cependant cette fois, seul un état origineliement vide du liquide
est nécessaire,

vecteur d’'onde ¢'. Un atome voisin du solide, situé en (z;,y;) avec un spin ¢’ prend sa
place. la particule en (m’ 7 ,0) se désexcite en rejoignant Pétat orbital (z;,y;) laissé vacant
dans le solide.

On a & nouveau échangé les états de spin o et ¢’ de deux atomes du solide. Cle mécanisme
peut étre interprété comme un échange & deux particules ¢ et j du solide, & I’aide d’un
Hamiltonien du type +2 Z<¢,j> Jgé"kg 5‘,5’;, ou la somme < 1,7 > se fait sur tous les

atomes proches voisins, en ne comptant chaque couple 17 qu'une seule fois.
)

L’amplitude de ces échanges se calcule en théorie des perturbations 4 l'aide des états

du solide |¥ > et du liquide |¢” >, ainsi que du recouvrement de leurs fonctions d’ondes
suivant z {figures 7.7 et 7.8).
Le couplage de Héritier n’'implique que deux atomes proches voisins (ce que 'on peut éerire
Jgér = 0 si 7 el j ne sont pas contigus), mais I'interaction RKKY est a priori 4 longue
portée. Cependant, les seuls états |p* > du liquide ayant réellement une importance sont
ceux de vecteur d'onde ¢ proche de £}, c’est-a-dire de grands ||, soit de petite longueur
d’onde A = 27/|g]. Les échanges liquide-solide sont donc restreints 4 de faibles zones de
I'espace. Ce point sera spécialement discuté dans la suite.

On obtient que le processus RKKY, & trois corps, est ferromagnétique’® {soit Ji?"KK > 0),

18T,a constante de couplage J;?KKY oscille entre des valeurs positives et négatives suivant la position
relative de 7 et j. Le couplage premier voisin est ferromagnétique; ces aspects sont discutés plus avant
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alors que le mécanisme de Héritier, & deux corps, est antiferromagnétique (soit Jff” >0

également pour nos notations).

Ces deux mécanismes peuvent étre incorporés dans 'Hamitonien d’échange multiple en
modifiant les termes Jp correspondant a 'échange de deux corps J;;, a l'aide d'un couplage
indirect J" = —JH 4+ JREEY On a simplement Ji# = J;; — J{* avec nos conventions.
Leur importance pour I’ *He-2D est discuté dans la suite, et commenté sur la base de nos

résultats (chapitre 8).

7.6 Hamiltonien de I’*He-2D solide

Faisant la synthése des deux sections précédentes, nous écrivons I’'Hamiltonien d’échange

multiple pour 1’ #He-2D solide sous la forme :

Hinteract'iz;m - _(Z(_l)Jgka Pa + Z E‘,DJ;DkB Pa)
Py Pr>a

oll Zpg représente la somme sur tous les processus d’échanges possibles 4 deux corps,
la constante Jgf faisant intervenir & la fois les processus & trois corps et les processus
d’échange indirects J*¢. La somme Z'Px>3 ne prend en compte que les échanges & plus de

trois corps strictement.

Cette écriture est complétement générale, mals peut étre restreinte a certains échanges
particuliers, Différents calculs ont été réalisés pour les échanges dans I’ 3He-2D solide, en
utilisant des techniques semi-classiques (Delrieu et al. [24] 1980 et Roger [32] 1984), et des
simulations numériques QPIMC (Bernu et al. [33] 1992 et Bernu et Ceperley [34] 1999).
L’échange indirect a lui été évalué par les auteurs précédemment cités en section 7.5 (Tasaki
[29] 1988, Guyer [31] 1990), mais les résultats ne font pas I'unanimité,

Les points clés ressortant de ces études sont les suivants :

- Roger [32] 1984 montre que ’échange, dans la limite semi-classique s'éerit Jp o
exp(— /. X, V2m(V — Ey)/hdz), ot Ey est 'énergie du fondamental et m la masse
d'un atome d'3He. Le terme V représente le potentiel sur le chemin d’intégration
classique X, joignant les configurations entre eiles. Ils sont tous deux reliés de fagon
complexe au processus P étudié, mais 'on s'attend intuitivement & ce que |V] et la

longueur du trajet X, augmentent avec le nombre de particules impliquées. Méme

dans la section suivante.
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si la hiérarchie exacte des premiers échanges n'est pas évidente!®, la dépendance
exponentielle assure que les permutations & plusieurs atomes vont trés rapidement
devenir négligeables. Néanmoins, en accord avec les résultats de Roger [32] 1984,
Bernu et al. [34] 1999 calcule que pour les solides d’*He-2D les moins denses, les
termes jusqu’a six corps sont & prendre en compte.

— Seuls les échanges les moins anguleux sont réalisés. On peut s’en donner une image en
se représentant les atomes sous forme de sphéres dures (voir & ce titre les illustrations
de Roger {32] 1984) : bouger 1'un d’entre eux demande de déplacer légérement tout
les autres, ce qui se traduit par un colt énergétique élevé, et donc une augmentation
notable de |V|.

— De la méme fagon, seuls les atomes proches voisins ont des probabilités raisonna-
blement grandes de s'échanger. En effet, plus les particules sont éloignées, plus la
longueur du trajet tunnel X, est grande. De plus, leurs permutations nécessitent de
grands déplacements chez les atomes se trouvant entre elles, ce qui augmente de fagon
prohibitive la barriére de potentiel |V| (Roger [32] 1984).

- Enfin, I'évaluation de ’échange indirect est également une tache éminemment difficile,
qui demande de connaitre les états du solide et du liquide. Les résultats different
suivant les auteurs, mais il semble admis actuellement que le méeanisme prédominant
est I’échange RKKY. Son importance est faible {au plus quelques 0,1 mK), il est
ferromagnétique, mais Tasaki [29] 1988 rapporte une petite modulation ferro-anti-
ferromagnétique suivant la position relative des atomes 7 et j couplés. Aussi, il montre

que Péchange indirect est limité aux premiers et seconds plus proches voisins.

Pour résumer ces résultats, nous ne comptons que les processus d’échanges les plus
compacts, a moins de sept corps. Sur le réseau triangulaire, structure de 1’ *He-2D (voir
section 7.8), ces échanges sont les échanges cycliques & deux et trois COIPS, que Nous avons
déja regroupés®® sous J;ff = —(Jp—2J3—Jd) JI7¢ tant également un couplage (indireet)

entre proches voisins, et & quatre, cing, et six corps. Nous écrivons donc :

Hinseraction = ~J5"kn 3 Po+ Jsky D Pa—Jskp Y PstJsks > Ps  (7.3)
*o

Pary LA <o

ol les permutations se font, par définition, sur les états de spin ¢. Nous avons utilisé les

1¥Ce point délicat fait 'objet de discussions en section 7.8, et chapitre 8; la hidrarchie des échanges
dépend de la densjté p du film 2D,

'Nous définissons ici 'échange Jfﬁ avec une convention de signe, déja fournie en section 7.4, qui a
le mérite d’étre cohérente avec 1'écriture usuelle de PHamiltonien de Heisenberg (c’est-a-dire que Jgt
est positif pour le ferromagnétisme}. Attention, la littérature consacrée & I’échange multiple utilise la
convention contraire.
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Echange eyclique | Représentation graphique

2 corps

3 corps

4 corps

5 corps

$ TRV

6 corps

Tas. 7.1: Représentation graphique des cycles d’échange sur le réseau triangulaire. Cette écriture compacte
se retrouve dans la littérature.

représentations standards trouvées dans la littérature, désignant les échanges cycliques
sur le réseau triangulaire. Nous en donnons la liste en tableau 7.1. L’importance de cette
réécriture de ’'Hamiltonien est le fait que toute la physique du systéme est contenue dans
les trois paramatres sans dimensions : J&7 /0y, Jo/Jy et Jo/Jy.

La seule condition imposée a ce modele est de vérifier kgJp < |Eq|, sachant de plus qu’il
ne sera valable que pour les basses températures. Pour 1'*He-2D, les énergies structurales
qui conditionnent la valeur de |[Ep|/kp sont de l'ordre du Kelvin (section 7.8), alors que
les energies d’échange Jp sont de l'ordre du mK (sous-section 8.2.2). La condition est lar-
gement vérifiée,

En revanche, la justification de la limite basse température est moins claire. En premier
lieu, on peut dire que dés lors que le systéme se comporte comme un solide paramagnétique,
les spins sont indépendants et la seule échelle d’énergie importante pour les degrés de li-
berté magnétiques est kgT. La forme explicite de 'Hamiltonien magnétique perd son im-
portance. Pour 1'*He-2D solide, les spins sont pratiquement paramagnétiques dés 40 mK
environ (sous-section 8.2.2). Or, les propriétés RMN montrent, en section 4.3, que les ex-
cursions dans le spectre énergétique vers les niveaux plus élevés, qui ne sont a priori pas
reproduits par 'Hamiltonien d’échange multiple, n'apparaissent qu’aux alentours de 50mK
environ. Elles sont détectées par un rétrécissement de la raie, qui correspond 4 une aug-
mentation du mouvement des atomes®'. Aussi, cette limite se trouvant au-dessus de 40mK,
I’'Hamiltonien décrit ci-dessus peut, sans danger pour les prévisions sur l'aimantation du

systeme®?, étre considéré comme exact.

21Ce chiffre de 50 mK est une borne inféricure, obtenue en assignant lensemble de cet effet de
rétrécissement aux excursions. Voir la discussion en section 4.3 & ce sujet.

22Ce r'est pas vrai pour les autres propriétés du systéme, entre autre la chaleur spécifique, qui dépend
de tous les degrés de liberté. Et précisément, la contribution des phonons de la premiére couche solide
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A cet Hamiltonien modgle (7.3), il faut cependant ajouter des termes perturbatifs,
trés faibles, dus aux spins nucléaires S = 1/2 des atomes d’*He. En effet, comme pour
le moment cinétique orbital ou le spin de I'électron, le spin S de chaque noyau d’*He
correspond & un moment magnétique nucléaire colinéaire que nous écrivons gN,uNS" .
D’aprés les tables (Handbook [209] et annexe A}, il vaut gyunS = —2,1274 py ol py =
5,050824 107%" Joule/T est le magnéton nucléaire.

Nous discutons ci-dessous les différentes énergies magnétiques en résultant.

En premier lieu, la technique de RMN impose un champ statique B sur Péchantillon,
ainsi qu’un faible champ radiofréquence 2 H, cos(wt) de détection (voir le chapitre 4). En
se couplant & chaque moment magnétique nucléaire, ils donnent lieu & deux Hamiltoniens

perturbatifs ;

N
Hzeeman = — ZQNJUINS;B (74)

N
Hrr = — ZQN#NSM’;QHH cos{wt)

ol N est le nombre de spins de 'assemblée. D’aprés le chapitre 3, on calcule que 2 [ﬁ? 1
est de l'ordre de 1 1077 Tesla au maximum. Traduit en échelle énergétique, on obtient
lonpn S| |H1|/ks = 3,7 1071 Kelvins, chiffre extrémement faible.

Les champs magnétiques expérimentaux |J§| utilisés se trouvent usuellement® dans la
" gamme 10mT & 120 mT environ. On obtient ainsi la borne supérieure lonpn S| Ig |/kp ==
9,5 10° Kelvins, soit 100 uK. Cette valeur est effectivement raisonnablement plus faible
que les énergies d’échange de 1mK, mais est comparable aux températures les plus basses
que l'on atteint expérimentalement. L’influence du champ magnétique aux ultra-basses

températures n’est donc pas évidente a priori, et mérite une discussion en chapitre 8.

Enfin, on peut remarquer que chaque moment magnétique nucléaire gN,uNS",,- rayonne un
champ magnétique qui se couple aux autres atomes § du réseau. Clest le champ dipolaire

(sections 4.1 et 4.3), dont I'Hamiltonien s’écrit en mécanique quantique® :

2 a3 = -
aNK S,S -3 Sﬂ%" S'T'.i-
Hdipdaire = E [J’Cl( N47TN) ( . I(T_"'laj)( . J)) (75)
i<y ij

apparaft dans cette gamme de température (section 7.8).

*3Le groupe de Los Angeles réalise cependant des expériences dans ia gamme du mT {Bozler et al. [104]
2000). Leurs résultats sont discutés en chapitre 8,

#40mn déduit cette forme de I'expression classique, en appliquant le principe de correspondance. Cette
formule est donnée dans Abragam [228], exprimée en unités CGS.



7.7 Echelle de couverture 81

ot po = 471077 dans le systéme international d'unités. La somme 3, ; s'effectue sur
toutes les paires ¢j, en ne comptant chague couple qu’une seule fois. Le vecteur r7; joint
les spins situés en i et j, et rj; en représente la direction.

Il s’agit d’une interaction & longue distance, qui couple degrés de libertés orbitaux et de
spin, dont Pimportance dépend de la densité du solide p et de sa polarisation macroscopique
P. Nous montrons en section 4.3 qu’au premier ordre, cet Hamiltonien est équivalent a un
champ magnétique moyen dont Pordre de grandeur est 23(6uq|gninS|)/(4md®) P, avec d
la distance interatomique. Si I’on considére le solide d’ *He-2D le plus dense que l'on puisse
former (premiére couche pleine avec d = 3, 23A et p = 11,10at/nm?, d’aprés la section 7.8),
et que l'on suppose que le systéme est complétement polarisé (soit P = 1), la valeur maxi-
male obtenue pour ce terme correspond & un champ local par spin de 5,5 1074 Tesla, soit
0,6 mT environ. Traduit en échelle énergétique, il s’agit de 7,4 10~%Kelvins, soit moins de
0,5 uK.

Pour les caractéristiques macroscopiques, ce terme est évidemment négligeable®. En re-
vanche, du fait des propriétés de I'Hamiltonien Hgipotaire, des effets sont observés sur la

forme des raies de résonance RMN#, Ce point est spécialement, discuté en section 4.3.

Pour déterminer les propriétés magnétiques macroscopiques, les parameétres d’échange
J; notés Jzeff , Jy, Js, et Jg, ainsi que le champ magnétique |§ | éventuellement, sont les
seules grandeurs nécessaires. Elles contiennent toute la physique du systéme, dont il faut
également se rappeler qu’il est bidimensionnel et limité en dimension par la taille des
plaguettes de graphite. C'est avec cette approche que nous appréhendons les résultats

expérimentaux.

7.7 Echelle de couverture

La connaissance de la densité et de la structure des phases adsorbées est essentielle si
I'on veut obtenir des informations quantitatives sur le systéme.
Aussi, pour pouvoir comparer des résultats obtenus par différents groupes, dans diverses
situations et sur différentes cellules expérimentales, il est indispensable d’avoir une échelle
de couverture commune.
Si le substrat était idéal, et s’il n'autorisait qu'une seule phase adsorbée quelque soit la

quantité d’Hélium utilisée, alors ce probléme aurait une solution triviale; il suffirait de

25Nous discutons néanmoins son importance en chapitre 8 dans le cas particulier olt le champ magnétique
de mesure | 5] est lui-méme de I'ordre de quelques mT (expériences du groupe de Los Angeles).

26Dy fait de son caractére résonant, cette technique est trés sensible aux champs locaux. Des champs
de l'ordre de 0,5 107 mT sont détectables (section 4.2).
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définir une seule surface S pour léchantillon. En réalité, le substrat dont nous avons vanté

les qualités en section 7.2, est néanmoins loin d’étre parfait :

— En premier lieu, la surface de 'échantillon & change légérement avec la quantité
d’Hélium adsorbée. En effet, il est possible de décrire le substrat & I'aide de deux
surfaces, ['une obtenue en premitre couche 4 basse densité, lorsque le solide est com-
mensurable (nous la notons S..,), et autre lorsque la premiére couche est & son
maxjmum de densité, dans le régime incommensurable (nous écrivons Sincom)- Cet
effet, mis en évidence par les mesures de diffraction de neutrons (Lauter et al. [36]
1990), est de I'ordre de 10% (section 7.8). Ceci s'interpréte simplement en disant que
des zones du substrat, ol le potentiel d’adsorption est légérement plus faible, ne sont
pas capables de retenir les atomes d’Hélium 3 basse densité, mais finissent par étre
couvertes lorsque V'interaction entre atomes est suffisamment forte pour les y pousser,
Ce sont les défauts concaves de la fig. 7.1 (image STM) présentée en section 7.2.

— De la méme fagon, les défauts convexes présentés en fig. 7.1 augmentent localement
le potentiel d’adsorption, et donnent lieu & des sites de forte adsorption. Par exemple
en RMN, méme & des densités ol I’ *He forme un film liquide en premiére couche, on
mesure une faible fraction d’atomes localisés (de I'ordre de 1% 4 4 % de la couche
pleine), formant un solide presque paramagnétique aux plus basses températures (voir
Morhard [200] 1995 et Béuerle [201] 1996). En chaleur spécifique, Greywall [39] 1990
mesure également une contribution constante en température, d’origine inconnue.
Il estime qu'elle correspond 4 quelques atomes par zone homogeéne de substrat. Le
groupe de Tokyo interpréte ce fait, adapté & leurs propres résultats (Tkegami et al.
[40] 2000), par le modéle de * solide vitreux ” proposé par Golov (Golov et Pobell
[11] 1995). Nous discutons ce point en chapitre 8.

— Enfin, certaines zones du diagramme de phases (section 7.8) ne sont certainement
pas constituées de solide homogéne. 1l s'agit soit de solide possédant des défauts, soit

de coexistence de phases. La définition d’une seule densité perd alors son sens.

S1 le critére choisi pour mesurer la couverture est mal adapté, ou peu précis, on peut
facilement obtenir des écarts de l'ordre de 10 %. Pour résoudre ce prebleme, on utilise
le fait que la phase commensurable v/3 x v/3 de la premidre couche a une densité bien
connue : p =6,366 at/nm? (voir section 7.8). Les taux de couverture sont donc ramenés
a la surface commensurable?” de 'échantillon Scom, Obtenue en premiere couche 4 basse

densité. La précision absolue de I'échelle de couverture ainsi obtemie sur I'ensemble des
b

*TD'autres critéres peuvent, et sont utilisés en pratigue pour déterminer P'dchelle de couverture. Cette
discussion vise simplement & expliquer comment l'on construit I'échelle dite commensurable.
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expériences réalisées est de 'ordre de 2% (voir Béauerle [201] 1996, et de Carvalho et al.
(37] 2000).

Usuellement, on mesure les quantités d’atomes en physique des surfaces a 1'aide de volumes
de gaz, en cm® en condition standard®® de température (0°C, soit 273,15K) et de pression
(une Atmosphére, soit 1013, 25 10%Pascals), notés ccSTP. La position de cette phase idéale
est donc obtenue sous la forme d'un volume commensurable V.., en ccSTP, et ce 4 l'aide

des différentes techniques utilisées dans 1'étude de 1'*He-2D :

- Diffraction de neutrons : Lors de ces expériences, on mesure le nombre de neutrons
diffractés en fonction de leur vecteur d’onde. On obtient une courbe piquée autour
d'un vecteur particulier (pic de Bragg), qui définit la maille du solide (Godfrin et
Lauter [10] 1995). La signature d'une phase commensurable est que la position du
pic est indépendante de la quantité d’Hélium adsorbée : la maille du réseau est fixée
par le graphite. Seule la forme du pic varie, et mesure la qualité du cristal. On prend
alors pour définition de la phase commensurable ” parfaite ” en premiére couche, la
position en couverture ccSTP du pic de neutrons le plus grand.

— Chaleur spécifique : On mesure le pic de chaleur spécifique qui apparait lors de la
fusion de la premiere couche, aux alentours de 3K (Bretz et al. {41] 1973, voir sec-
tion 7.8). La largeur du pic obtenu en température est une signature de la qualité de
la phase solide. On définit donc de la méme fagon la phase commensurable ” parfaite *
comme é&tant la position, en ¢cSTP, du pic le plus étroit.

— Isotherme RMN : Comme nous le voyons en section 7.8, a basse température la
susceptibilité magnétique d'un solide paramagnétique (loi de Curie) est beauncoup
plus grande que la susceptibilité magnétique d'un fluide de Fermi dégénéré (loi de
Pauli). Aussi, aux températures intermédiaires de 'ordre de 10 mK, une mesure
isotherme de I'aimantation représente simplement une mesure du nombre d’atomes

dans la phase solide (Morhard [200] 1995), par rapport au nombre de spins dans

’ 1

le liquide. On définit alors la phase commensurable " parfaite ” par le point o
I'ensemble de la contribution du lquide a disparu (Morhard [200] 1995, et Bauerle

[201) 1996).

La comparaison entre expériences se fait de fagon indirecte a 'aide d’isothermes d’ad-
sorption d'*He ou d’*He. On introduit des quantités étalonnées de gaz {en ccSTP) et I'on

mesure la pression dans la cellule expérimentale, & une température donnée (dans notre

28A température ambiante, 'Hélium est un gaz parfait. Aussi, en pratigue on utilise un volume calibré
Vea: dans lequel on impose une pression P. Ceci correspond & un nombre d’atomes via l'expression N =
PVoai/(kgT), que Pon peut réexprimer par un volume dans les conditions standard STP.
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cas, 4,2 K pour des raisons de commodité). On obtient des courbes en forme de marche
(fig. 7.9), caractéristiques de Vadsorption du gaz. Cette technique est discutée dans divers
ouvrages (pour le cas du graphite, liste des références par Godfrin et Lauter [10] 1995,
et de Carvalho et al. [37] 2000). Elle permet également d’assigner aux échantillons une
surface spécifique {(méthode® BET), mais le résultat est moins précis que la technique
discutée dans cette section.

En recalant ces isothermes les unes sur les autres, on obtient simplement des facteurs
d’échelles mesurant les surfaces spécifiques des différents échantillons®.

En fig. 7.9 nous montrons, pour notre cellule Cx {these Bauerle {201] 1996), le recalage sur

L

F1G, 7.9: Recalage des isothermes d’adsorption %He et ‘He & 4,2K de la cellule C5 (symboles B, these
Béuerle [201] 1996). A gauche, nous montrons les isothermes rattachée 2 la cellule de Schildberg et al.
[35] (O0). A droite, les isothermes de I'expérience de Bretz et al. [41] 1973 (O). Les facteurs d’échelle et les
Voo qui s’en déduisent sont donnés dans le tableau 7.2. En toute rigueur, I’isotherme 3He de Schildberg
[197) 1988 est mesurée & 4,0K, et recalée & 4,2K.

les isothermes de Pexpérience de diffractions de neutrons de Schildberg [197] 1988, ainsi

2Basée sur I'équation obtenue par Brunauer, Emmet et Teller. Se référer & la secticn 11.1.

30En toute rigueur, la nature du substrat {Grafoil, Papyex, ZYX, etc...} pourrait influencer la forme des
isothermes, car la proportion de surfaces parfaites et de défauts y est diflérente (section 7.2). En pratique,
de telles diflérences nont jamais été observées {dans des barres d’erreur de l'ordre du %). Nous revenons
sur ce point en chapitre 8,
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Technique Facteur Veom

Neutrons 4,60 | 3,120ccSTP

Chaleur spécifique | 19,80 | 3,222¢cSTP

RMN) 1,00 | 3,160ccSTP

TAB. 7.2: Volumes commensurables Voo, obtenus pour notre cellule expérimentale Cy & l'aide des super-
positions de la fig. 7.9, sauf pour (*) qui est une mesure directe (voir texte).

que le recalage sur les isothermes de 'expérience de chaleur spécifique de Bretz et al. [41]
1973. Pour cette cellule expérimentale, nous obtenons les volumes commensurables Vo,

du tableau 7.2 . Les caractéristiques générales de cette cellule sont présentées en chapitre 3.

Dans la suite de cette thése, tous les taux de couverture, en tant que référence de
guantité d'Hélum, sont donnés en utilisant le volume commensurable déterminé par RMN.
On écrit p = (6,366/VEMNYV avec V en ccSTP et p en at/nm®. Les densités réelles des

couches seront spécifiquement commentées.

7.8 Diagramme de phases

Les premicres informations précises concernant les diagrammes de phases de 1'*He et
de 1" *He adsorbé sur graphite furent obtenues & I'aide de mesures de chaleur spécifique par
le groupe de Seattle (Bretz et al. [41] 1973, Hering et al. [42] 1976). Portant surtout sur
les propriétés de la premieére couche 4 des températures de ordre du Kelvin, ces résultats
n'en restent pas moins d'une importance capitale pour la physique de I'Hélium & deux
dimensions : la mesure du pic de fusion délimite des phases solides et une phase fluide®,
Les mesures de chaleur spécifique furent ensuite étendues pour 1'*He aux plus basses
températures (de 'ordre du mK) par Greywall et Busch [38] 1989 et Greywall [39] 1990. 11
s’agit d’un travail important, référence incontournable, qui s’étend de la complétion de la
monocouche 4 la promotion en cinquieme couche liquide. Différentes contributions peuvent

étre distinguées dans ces mesures, de signature trés différentes (voir par exemple Greywall

31poyr 1'3He a deux dimensions, il n'y a pas de condensation (Miller et Nosanow [43] 1978). Au-dessous
de la température de désorption, et au-dessus de la température de fusion, il n'existe qu'une phase fluide,
gue nous appellerons souvent dans la suite phase liquide,
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[39] 1990) :
2
T
CV tiguia(T') = 7T—N kgp— T T}
3 T%

2
Cv homon(T) = 28, 848Nk (gl) T <6y
D

9 Ji
CVsolide(T) = ZNkB(T?’)g T> JG

ol Cv tiguide (T'), CV phonon (T) et Cv sotide(T") sont respectivement les contributions du li-
quide de Fermi, des phonons (mouvement physique des atomes solides de la couche), et
des spins du solide magnétique & la chaleur spécifique. N indique & chaque fois le nombre
de particules impliquées dans le degré de liberté concerné (dépendant évidemment du taux
de couverture). A ces contributions, il faut également ajouter la chaleur spécifique du sub-
strat lui-méme, qui malheureusement est loin d’étre négligeable (voir par exemple Godfrin
et Lauter [10] 1995). De plus, il est fait mention par Greywall [39] 1990 d’une contribu-
tion, constante en température, attribuée aux atomes localisés dans les hétérogénéités du
substrat. Nous revenons en chapitre 8 sur ce point.

tp est la température de Debye, et correspond approximativement 4 la hauteur du poten-
tiel d’adsorption (variant grossierement comme P2, si p est la densité du film). Pour une
densité en premiére couche d’environ 7,85 at/nm?, la contribution des phonons devient
dominante au-dessus de 40 mK (Greywall [39] 1990).

T} est la température de Fermi effective (dite étoile), et chiffre les interactions entre spins
dans le liquide, tels gu’elles sont mesurées en chaleur spécifique®.

Jo est échange (tiré de la chaleur spécifique), notion introduite dans les sections précé-
dentes, et mesure les interactions entre spins de la phase solide. Nous revenons briévement
sur cette relation®™ Cy ,o;4.(T) en section 8.1.

Typiquement, 65 est de I'ordre de 10 K, 7% de Pordre de 100 mK et Jo de 1mK. 11 est
donc possible de séparer les différentes contributions par des mesures allant du mK & la

centaine de mK, et de dresser un diagramme de phases.

Les propriétés magnétiques de ces films d’3He ont été étudices par différents groupes,

¥2Nous renvoyons aux cours €lémentaires, par exemple Kittel [212] pour le calcul des propriétés ther-
modynamiques des Fermions sans interactions. Pour une introduction & la théorie de Landau des liquides
de Fermi, nous renvoyons & Pines et Nogidres [220], et & Wilks [221], Vellhardt et Walfle [222} et Halpe-
rin et al. [223] pour son application & |’ *He. Quelques morceaux choisis de cette théorie sont fournis en
sous-section 10.1.1.

33 Cette expression se déduit d’un développement haute température de 'Hamiltonien magnétique (de
Heisenberg ou d'Ising) pour des spins § = 1/2 sur réseau triangulaire, & l'aide de l'approche en champ
moyen ou d’une méthode dérivée d'elle comme celie de Bethe (voir par exemple Pathria [216], et la
discussion de Diu et al. [215]). Les coefficients en préfacteur du J dépendent du réseau et des spins S
considérés.
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dont ’équipe de Grenoble, en résonance magnétique nucléaire (RMN, chapitre 4). Usuel-
lement, ce que l'on appelle 'aimantation M(7") d'une assemblée de moments magnétiques
est le rapport du moment magnétique total |J’tzf | au volume V' de I’échantillon®. Dans le
cas du solide bidimensionnel, cette définition perd sa pertinence, et nous confondrons, par
abus de langage, 'aimantation M(T) et le moment magnétique total M(T) = |M]|.

En RMN, les différentes phases ont également des signatures bien identifiables. L’avan-
tage certain de cette technique sur la chaleur spécifique, est de ne sonder spécifiquement
que les atomes d’*He, sélectionnés par la fréquence de résonance utilisée. Il n’y a pas de
contribution provenant du substrat. Au premier ordre, pour un faible champ magnétique

|8l :

v lonan)?S? 1Bl 1

Mjiquide (T) = k’B TE* T <& T‘;‘*
_ loven)*S(S+ 1B 1
Msohde(T) =N 3 kB T — BJX T > JX

ott les conventions sont les mémes que précédemment. Rappelons qu’a haute température,
lorsque kg7 dépasse toutes les énergies d'interaction, toute loi d’almantation se réduit au
développement au premier ordre de la loi de Brillouin®, obtenue pour des spins S para-
magnétiques, s’écrivant simplement C/T ol C, la constante de Curie, mesure le nombre
de spins impliqués.

T3 est la température de Fermi effective (dite double étoile), et mesure les interactions
entre spins dans le liquide, telles qu’elles sont obtenues par Paimantation. Cette aimanta-

32‘:1

tion est constante en température, c’est 'expression dite de Pauli pour des Fermions
basse température. Dyugaev [51} 1990 a proposé, sur la base d’arguments de symétrie, une
expression phénoménologique pour Mgu.q.(T'), reliant la loi hante température (de Curie)
des spins libres, a I'aimantation constante (de Pauli) basse température : Miguige(T) =
C//T? + TE2. Poursuivant le protocole des travaux antérieurs, nous utilisons dans la
suite cette expression pour ajuster nos résultats expérimentaux.

J, est la constante d’échange (tirée de I’aimantation), et mesure les interactions entre spins

33 Nous re-

de la phase solide. Cette expression M q4.(T) est appelée loi de Curie-Weiss
venons sur cette relation en section 8.1, et apportons quelques commentaires ci-dessous.

Les ordres de grandeur ont déja été cités dans le paragraphe précédent, et 'on voit que
la RMN permet également de dresser le diagramme de phases (travail extensif et synthése

de Bauerle {201} 1996).

La seule source directe d’information sur la structure cristalline des phases solides est

34Ge référer aux cours élémentaires, par exemple Diu et al. {215).
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due aux mesures de diffractions de neutrons. La majeure partie de ce travail a été réalisée
a Grenoble (se référer & Schildberg [197] 1988, Godfrin et Rapp [9] 1995 et Godfrin et
Lauter [10] 1995). Les résultats de ces études sont abordés brievement ci-dessous. Pour
résumer, les solides formés sont commensurables & basse densité, et incommensurables &
plus forte densité. La seule structure rapportée dans les publications est celle de phases
triangulaires. Ainsi, le parameétre de maille d est relié & la densité du film p simplement

par :
2

P=d2\/§

Nous utilisons cette relation & plusieurs reprises dans ce manuscrit.

Les sections suivantes présentent une bréve synthése de ensemble de ces mesures (ins-
pirée de Bauerle [201] 1996). Des explications plus détaillées, et nombre de références,
peuvent étre trouvées dans les articles Godfrin et Rapp [9] 1995 et Godfrin et Lauter [10]

1995. Cette description est & la base du travail réalisé en chapitre 8.

7.8.1 Premiére couche

La premiére couche d'Hélium sur graphite est la plus extensivement étudiée et la mieux
connue. Nous présentons en fig. 7.10 le diagramme de phases pour I’ #He tel qu'il est admis
a I'heure actuelle.

A basse densité, le film reste fluide. Pour les températures inférieures au Kelyin, aux
alentours de 4,3 at/nm?, la solidification en une phase commensurable (phase V3 x V3
notée Ky, notation de Greywall [39] 1990) prend place. S’en suit une zone de coexistence
liquide-solide en premiére couche, qui prend fin aux alentours de 6,4 at/nm?.

En augmentant la densité, le film perd sa commensurabilité, et on entre dans une zone du
diagramme de phases encore controversée. Deux hypotheses s’affrontent pour expliquer les
propriétés thermodynamiques et les résultats des expériences de neutrons : la coexistence
de phases solides, et la présence de défauts dans ces solides,

Aux densités les plus élevées, au dela de 8,0at/nm?, le film devient incommensurable (phase

ICy). 11 faut alors environ 11,0 a.t/nmz. pour commencer 4 peupler la seconde couche.

Le magnétisme de 1’ *He adsorbé se comprend & I'aide de "'Hamiltonien d’échange mul-
tiple déja introduit dans les sections précédentes. Sur toute la gamme de densité solide, les
échanges J; restent faibles, du fait du fort potentiel d’adsorption ressenti par les atomes

en premiére couche®®. Bernu et al. {33] 1992 rapportent en simulations numériques a

3%T.es parametres d’échanges varient grossidrement exponentiellement avec la hauteur du potentiel {sec-
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FiG. 7.10: Diagramme de phases de ' *He adsorbé sur graphite en premiére couche (dessin de Baiierle
[201], d’aprés les données de Seattle (@), et de Bell labs et Grenoble () aux pius basses températures).
On y distingue une phase fluide (L), une phase solide commensurable & basse densité {R;,) et une phase
solide incommensurable & forte densité (IC)). La zone de transition entre ces deux régimes est encore
aujourd’hui controversée (hachures). Les lignes pleines sont des guides pour les yeux. Au alentours de
11,6 at/nm? la seconde couche commence & étre peuplée (horizontale pointiliée).

7,85 at/nm? des échanges dans la gamme des 50 uK. A plus forte densité, Schiffer et
al. [87] 1994 donnent la borne supérieure expérimentale de quelques pK, en accord avec les
résultats antéricurs de Rapp et Godfrin [45] 1993. Ces résultats sont confirmés par Bauerle

[201] 1996, puis Tkegami et al. [44] 1998, ainsi que par nos mesures {section 5.3).

En fig. 7.11 nous présentons les mesures de densité p de films solides d’*He et d’*He,
obtenues en diffraction de neutrons par Schildberg [197] 1988.

Aux plus bas taux de couverture, exprimés dans ce graphique par P en at/nm? (sec-
tion 7.7), la densité du solide est constante (6,366 at/nm?), marquant la commensuration.
L'échelle de densité que 'on peut en déduire, basée sur la surface dite commensurable du
substrat S,.,, est représentée par la droite pleine.

Lorsque la densité augmente et que ['on s'éloigne de la commensuration, 'échelle com-

tion 7.6).
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F1G. 7.11: Mesures de diffraction de neutrons obtenues par Schildberg [197] 1988. L'échelle de taux de
COUVETtUTe piota; st fournie en échelle commensurable. En premiére couche @ x pour ' 3He, et O pour
I"*He. Les droites pleines et pointillées, passant par l'origine, distinguent la surface commensurable Scom
de la surface incommensurable 8ipa0m. Leurs pentes sont indiquées sur le graphique. Verticale tiretée : elle
marque la quantité nécessaire 3 la complétion de la premiére couche d’ *He. Egalement représenté, mesure
en seconde couche : ¢ pour I'“He. Ces derniers points sont discutés en sous-section 7.8.2 suivante,

..Inensurable ne mesure plus directement la densité du solide. En revanche, il est possible
de retrouver cette densité en décrivant le substrat & l'aide d'une nouvelle surface, dite
incommensurable Sy, que nous représentons par la droite pointillée en fig. 7.11. Ce
phénomene est explicité en section 7.7, en invoquant les inhomogénéités du potentiel d'ad-
sorption.

Lorsque la couche approche son maximum de densité (distincts pour 3He et “He, conformé-
ment & la discussion de la section 7.3), P'évolution est lente, mais 'on note une densification

attribuée & la pression exercée par les couches supérieures.

Sur ce graphique de la ﬁg.."?.ll, trois paramétres caractérisant les premiéres couches
*He et “He denses vont étre nécessaires aux discussions du chapitre 8. En premier lieu,
la densité maximale de la premigre couche d’3He, qui est de 11,10 at/nm?, et la densité
maximale de la premiére couche d’*He, qui elle vaut 11,61 at/nm?

Enfin, il nous faut connaitre le nombre d'atomes contenu dans ces couches. Nous le
déduisons pour '*He & l'aide de la verticale tiretée, c'est-a-dire a4 'aide de la densité

maximale et de Sjneom. Nous obtenons pour la cellule Cs utilisée an cours de cette these
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6,22 ccSTP.

Nous n’avons pas fait figurer sur le diagramme de phases de la fig. 7.10, pour des raisons
de clarté, la contribution attribuée aux spins localisés dans les hétérogénéités, Ils sont
détectés non seulement en chaleur spécifique comme nous P'avons déja dit, mais aussi en
RMN sous la forme de contributions solides presque paramagnétiques (Morhard et al. [200]
1995, Bauerle [201} 1996). En revanche, ils ne sont pas détectés en diffraction de neutrons,
ce qui conforte P'idée qu'ils forment un solide piégé, sans réelle structure cristallographique.
Ces atomes fortement localisés font I'objet d'une attention toute particuliére, dans I’analyse

quantitative de nos résultats (chapitre 8).

7.8.2 Deuxiéme couche

Toujours aux basses températures, aux alentours de 11,0at/nm?, les atomes d’ *He sont
promus en seconde couche. Le diagramme de phases de I’*He en seconde couche est trés
similaire & celui cie la premiére, et nous le présentons, tel qu'il est connu A ’heure actuelle,
en fig, 7.12 a droite.

A basse densité (moins de 18,0 at/nm? environ), le film en seconde couche est fluide. Au
dela, 1l solidifie en une phase commensurable (la phase /7 x /7 également appelée phase
7 du fait de son rapport de densité & la premiére couche, et notée Ry, par Greywall [39]
1990), qui coexiste avec le liquide jusqu’a environ 18,6 at/nm?.

En augmentant encore la densité, on entre dans une région du diagramme de phases encore
controversée, qui sépare le régime commensurable du régime incommensurable atteint
aux densités les plus fortes (environ 20 at/nm?). Dans cette plage, différentes hypothéses
s’affrontent : coexistence de phases, stabilité de nouvelles phases commensurables, présence
de défauts {zone hachurée, fig. 7.12). Aux alentours de 19,0 at/nm?, les atomes d’*He

commencent & peupler la troisiéme couche.

En fig. 7.12 sur la gauche, nous présentons une isotherme d’aimantation, obtenue origi-
nellement par Franco et al. [50] 1986, qui illustre les propriétés magnétiques extraordinaires
de ce systéme,

L’aimantation du liquide est faible, et la solidification s’accompagne d’une augmentation
brutale du signal magnétique. Dans le régime commensurable, le comportement est & ten-
dance antiferromagnétique, c’est-a-dire qu'un ajustement des données M (T') par une loi de
Curie-Weiss fournit un échange J, négatif. Alors que 'on augmente la densité et que I'on

va vers I'incommensurabilité, le signal croit de facon gigantesque. Un ajustement de Curie-
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Weiss donne évidemment un échange Jx positif, c'est le ferromagnétisme de 1’ ?He-2D, qui
passe par un maximum aux alentours de 24 at/nm? (appelé communément ” anomalie
ferromagnétique *).

Ce comportement spectaculaire a été expliqué par Delrieu et al. [24] 1980 et Roger [32] 1984
sur la base de 'Hamiltonien d’échange multiple (section 7.6). A basse densité, les différents
échanges J; dans le solide sont du méme ordre, et donnent lieu & un comportement globa-
lement antiferromagnétique. Cependant, cet antiferromagnétisme est trés particulier, et ne
justifie ce nom que par la déviation & haute température de son aimantation par rapport &
la loi de Curie des spins libres. A plus forte densité, I’échange & trois corps proche voisin Jq
devient prédominant, avant de décroitre également & son tour®, et le solide tend vers un
comportement d’aimant de Heisenberg ferromagnétique aux plus fortes densités (Bauerle
et al. [60] 2000). Nous revenons en détail, en chapitre 8, sur ces arguments qui sont au

ceeur de la compréhension actuelle de I’ 3He-2D solide.

1l n’existe malheureusement, de données de diffraction de neutrons que dans la gamme
des fortes densités, dans le régime incommensurable (représentée en fig. 7.11). En effet, a
plus basse densité le signal est masqué par un pic de diffraction, di au substrat de graphite
lui-méme.

On obtient par exemple pour la seconde couche d’ *He sur graphite, une phase incommen-
surable de densité maximale p = 9,40 at/nm?. Nous utilisons cette valeur en chapitre 8
dans notre discussion. -

Aux densités solides les plus basses, la commensurabilité ne fajt cependant aucun doute :
le solide formé est trop peu dense pour solidifier ” de lui méme * {Roger et al. [49] 1987),
et le rapport des quantités d'*He en premiere et seconde couche correspond précisément
ai
Notons que la densité du film solide a une signature en RMN sur le décalage et I'élargisse-
ment des raies avec la polarisation {champ dipolaire, voir la section 4.3). Malheureusement,
le travail quantitatif réalisé sur ce point n’est pas arrivé, a I'heure actuelle, & un niveau
utilisable.

Un important travail de synthése, tant expérimental que théorique, a été réalisé par Roger

et al. [18] 1998 concernant 1'aspect structural des premiéres et secondes couches d’'Hélium
p

sur graphite.

36Encore une fois sous action de la dépendance exponentielle au potentiel d'interaction (section 7.6).
Au terme dépendant du substrat VHe—cr s'ajoute le terme Vi._ g, caractéristique des interactions entre
atomes. Ce terme contient une répulsion de type cceur dur, qui empéche les atomes de s’interpénétrer
(section 7.3) et qui augmente avec la densité. Le cas est radicalement différent pour un systéme d’électrons
hidimensionnel, par exemple, qui n’ont pas de coeur dur : linteraction est d'origine coulombienne, en 1/r
(voir par exemple Roger [32] 1984).
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Remarquons qu'il est a priori possible que la seconde couche adsorbée, comme la
premieére, posséde des hétérogénéités localisant fortement les atomes. Nous nous atten-
drions & ce que ce phénomeéne soit ” lissé ” par la sous-couche, mais il n’existait pas &
P'heure actuelle d’estimation disponible. En effet, tous les signaux magnétiques se super-
posant en une raie de RMN unique, il est difficile de séparer les contributions solides ayant
différentes origines.

Néanmoins, nous montrons en chapitre 8, que le systéme *He/*He/Gr nous permet de

mettre en évidence ces spins localisés. Nous obtenons que leur caractéristiques magnétiques
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F1G. 7.12: A droite : diagramme de phases de I’ *He adsorbé sur graphite en seconde couche (d’aprés le
dessin de Bauerle {201}, utilisani les données de Seattle {®), et de Bell labs et Grenoble (¢} aux plus
basses températures}. On y distingue une phase fluide (Lg), une phase solide commensurable 4 basse
densité (Hg.) et une phase solide incommensurable & forte densité {/C3). La zone de transition entre
ces deux régimes est encore aujourd’hui controversée (hachures). Nous avons représenté la position des
phases commensurables possibles (barres horizontales sur les ordonnées, rapport de densités %, i—g et
12, d’aprés Roger et al. [18] 1998). Les lignes pleines sont des guides pour les yeux. Au alentours de
19,0 at/nm? }a troisi¥me couche commence & étre peuplée (horizontale pointillée). A gauche : isotherme
d’'aimantation obtenue par Morhard [200] 1995 & 4,5mK. On y note la solidification de la couche (entre la
premiére barre pleine et la ligne tiretée), et la brusque augmentation du signal marquant I'apparition du
ferromagnétisme (coincidant avec la promotion en troisizme couche, deuxiéme ligne pleine). Dans cette
gamme, I'ajimantation passe par un maximum nommé " anomalie ferromagnétique ”, vers 24 at/nm?.
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sont. grossicrement les mémes que celle des atomes piégés en premidre couche.

Enfin, I'ensemble de ce diagramme de phases se transpose au cas ou la premiére couche
d’*He est remplacée par de I’“He, ou remplacée par deux couches® d’HD (de densité
9,20 at /nm?, selon Ikegami et al. (40] 2000). La difiérence, outre Ia qualité cristalline des
couches, se situe au niveau de la densité des solides formés, et de la distance entre la couche
et le substrat de graphite, ce qui évidemment modifie les échanges J;. Nous discutons en
détail ces différents systémes en chapitre 8.

Au cours de cette thése, nous avons étudié en seconde couche le régime commensurable,
et nous avons cherché & clarifier la zone de transition, encore controversée, entre antifer-

romagnétisme et ferromagnétisme (chapitre 8).

7.8.3 Multicouches, mélanges *He/*He et superfluidité & 2D

L’ensemble des données acquises & I"heure actuelle sur les deux premiéres couches dans
leur régime fluide, montrent un comportement universel du parametre d’interaction T4
avec la densité du film liquide Pliquide (Syntheése de Bauerle [201] 1996).

Cette constatation appelle & de nouvelles expériences systématiques sur le liquide présent
en troisieme couche. Cette promotion des atomes prend place au deld de 16,0 at/nm?.
Une revue des expériences réalisées sur les multicouches peut étre trouvée dans Godfrin
et Rapp [9] 1995,

“Jusqu'd présent, il était admis qu’au deld de la seconde couche, les couches demeurent
fluides, les promotions étant marquées par des oscillations dans les propriétés thermody-
namiques (Greywall [39] 1990, Saunders et al. [52] 1991). Cette constatation, qui demande
pour des films d’'*He purs, ot de nombreuses contributions se superposent, une analyse
de données lourde, est remise en cause en chapitre 8 par des mesures réalisées par Biuerle
(201] 1996 sur deux couches d’*He (section 8.5). Ces résultats, demandent & &tre complétés

par de nouvelles mesures systématiques sur ce systéme.

Lorsqu’on étudie les couches magnétiques d’ *He supérieures 3 la premiére couche, il est
possible de s’affranchir de la contribution des spins situés dans les couches sous-jacentes
par adjonction d’*He {sans spin, et d’énergie de point zéro plus basse, section 7.3). Ce
phénomeéne de remplacement a ét¢ largement utilisé (par exemple Ahonen et al. [4] 1976,
et Godirin et al. [6] 1978), mais les mesures systématiques pour les mélanges d' *He/ *He

adsorbés sur graphite sont bien moins abondantes que celles obtenues pour le systéme pur.

FTMoiécule Hydrogine-Deutérium, le Deutérium est un isotope stable de 'Hydrogéne. Une étude en
diffraction de Neutrons des couches Hy, HD et Dy peut étre trouvée dans Wiechert [58] 1991.



7.8 Diagramme de phases 95

Le cas des solides He/“He fait 'objet de 1'étude présentée en chapitre 8. Nous revenons
donc dans la suite sur cette notion de mélange; I'ensemble de nos résultats penchant dans
le sens d’une séparation de phases solides.

Les mélanges *He/“He fluides & deux dimensions sont également étudiés sur ce systéme
(voir la revue de Hallock [53] 2000, par exemple). Il est accepté actuellement que 1'*He

" flotte ” sur I’ “He sous-jacent.

Enfin, les superfluidités de I'3He et de 1’*He massifs ont conduit & la recherche de
superfluidités & deux dimensions. Dans le cas de I’ ‘He, la superfluidité de couches ato-
miques a été observée. Nous renvoyons a la discussion sur le site de Chan [150] pour les
aspects expérimentaux, et également aux articles de Csathy et al. [47] 1998 et Nyéki et
al. [48] 1998. Briévement, disons simplement que cette transition correspond au rmodéle
développé originellement par Kosterlitz et Thouless (Kosterlitz et Thouless [46] 1973),
nous renvoyons également & la discussion de Lévy [217]. Le parametre d’ordre de 1'*He
superfluide est la fonction d’onde du condensat, soit une amplitude et une phase. Lorsque
la transition est supprimée, la valeur moyenne de ce paramétre d’ordre demeure nulle, du
fait des fluctuations de sa phase. En revanche, il autorise la formation de défauts topolo-
giques, des vortex, c’est-a-dire d’une distribution (& 2DD) de cette phase portant une charge
topologique (comme un tourbillon, en mécanique des fluides, correspond & une composante
non nulle du rotationnel de la vitesse locale du fluide). C’est 'appariement de ces vortex
qui donne lieu a la transition. Nous discutons plus avant la notion de défaut topologique
en section 10.1.2. En pratique, du fait du potentiel d’adsorption qui maintient ies atomes
a 2D, on observe une " couche inerte ", dépendant du substrat, au-delad de laquelle le
phénomeéne est observé.

Le cas de la possible superfluidité de I’ *He 4 deux dimensions est bien plus complexe, tout
comme d’ailleurs la superfluidité de 1’ *He massif est plus complexe que celle de I’ *He. Les
mesures effectuées jusqu’a présent montrent des désaccords surprenants. Pour des films
d’3He purs d’une épaisseur de l'ordre de la longueur de cohérence & superfluide, remon-
tant le long de capillaires, Sachrajda et al. [54] 1985 font état d'une transition superfluide
a 3,5mK (soit au-dessus de la transition de I’ 3He massif), alors que Shirahama et Pobell
[55] 1994 ne rapportent aﬁcune traﬁsition au-dessus de 900 4K pour des sous-monocouches
adsorbées sur de la poudre d'argent recouverte d’“He.

Les prévisions théoriques pour des films d’épaisseur atomique varient tout autant d'un
auteur & l'autre, entre quelques mK (encore une fois au-dessus des températures de tran-
sition de 1'®He massif) et la centaine de pK (voir par exemple Chubukov [56] 1993 et

Takahashi et Hirashima [57] 2000). Les calculs et simulations numériques sont d’ailleurs
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en prise avec le probléme non trivial de rendre compte du potentiel de corrugation du
substrat, et des réflexions des excitations du liquide aux bords de I'échantillon. Le type
de cette superfluidité n'est d’ailleurs pas clair : il est cependant accepté A I'heure actuelle
qu’il devrait s’agir d’une superfluidité de type p & basse densité, et de type d A plus forte
densité®®,

Une bréve revue sur les possibilités de superfluidité 2D, pour des films d’ 3He obtenus par
mélanges *He/ ‘He, peut étre également trouvée dans Varticle de Hallock [53] 2000,
Aussi, nous présentons en section 8.5 une tentative expérimentale de détection de super-
fluidité de I’ *He & deux dimensions, en champ magnétique faible. Elle s’est avérée négative

au-dessus de 120 uK.

3p et d se réferent & la nature de l'appariement en paires de Cooper des Fermions. Un supraconducteur
classique a un appariement de type s, et 1' *He superfluide un appariement de type p (sous-section 10.1.2),
Cette classification, basée sur le moment orbital de ces paires, utilise la méme terminclogie que celle
utilisée pour les niveaux d’énergie de I’atome d’hydrogéne.
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RESULTATS

8.1 3He-2D solide en deuxiéme couche

La section 7.8 précédente a montré cque la seconde couche de 1'*He-2D solide
possede des propriétés magnétiques trés riches, passant de 'antiferromagnétisme au fer-
romagnétisme. Ce systéme est décrit par 'Hamiltonien (7.3) d’échange multiple & 2D,
présenté en section 7.6. Des termes magnétiques faibles, Hzeeman (7-4) €t Haipotasre (7.5)
peuvent également y étre incorporés. Enfin, rappelons que le systéme est de taille finie, au
mieux la taille des plaguettes de graphite.

Ce systéme est un véritable systéme modele, permettant d’atteindre directement les prin-
cipes de base de la mécanique quantique, et d’étudier les propriétés des systemes de basse
dimensionnalité. Aussi, il est directement relié & d’autres sujets d’actualités en physique,
comme les isolants de Mott, la supraconductivité & haute température critique et les

échelles de spin.

Delrieu et al. [24] 1980 et Roger [32] 1984 ont montré que I'échange & trois corps proches
voisins J3 est dominant pour des films d’ ®He denses. Mais Roger [59] 1990 le premier pro-
posa qu'aux densités plus basses, I'échange & quatre spins Jy, et les échanges supérieurs,
sont importants et donnent lieu & un systéme magnétique frustré.

Nous nommons cette frustration ” frustration quantique ”, pour la distinguer de la frus-
tration géométrique (voir Ramirez [63] 1994 et Ramirez [62] 1999) provenant de I'incom-
patibilité de 'ordre antiferromagnétique avec le réseau de certains cristaux (fig. 8.1).

Cette frustration quantique est toute particuliere. En premier lieu, I'alternance de signe
di & la parité £p des permutations P ameéne une compétition entre processus d’échange,
au niveau du terme .5"':5“'; de leur décomposition en opérateur de spin : les permutations
paires favorisent des orientations paralleles (ferromagnétisme), alors que les termes impairs
favorisent les orientations antiparalléles (antiferromagnétisme). De plus, chague processus

d’échange a sa propre symétrie. On s’attend par exemple 4 ce que ’échange cyclique a six

97
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spins soit privilégié par rapport & échange & cing spins sur réseau triangulaire, du fait
de sa compatibilité avec la symétrie du réseau. Enfin, les opérateurs produits & plus de
deux spins, comme (5’;,5_’;)(.515}) intervenant dans 'Hamiltonien, vont vouloir imposer de
nouvelles propriétés toutes particuliéres, face au premier ordre 5’;5_'; de Heisenberg. Nous
revenons dans la suite sur ces considérations, extensivement étudiées dans le travail de
these de Misguich [203] 1999.

L'évolution de ces échanges en fonction de la densité (voir Bauerle et al. [60] 2000), donne
une vision unifiée du magnétisme de la deuxitme couche solide (section 7.8). Elle explique
le passage de Pantiferromagnétisme particulier de 1’3He-2D) solide (décrit par Iensemble
des échanges .J;), au ferromagnétisme de Heisenberg (caractérisé par une seule constante
JHets o 2J3).

A basse densité, la phase dite antiferromagnétique est commensurable (Roger et Del-
rieu [49] 1987). Elser [64] 1989 le premier proposa la structure /7 x /7, phase triangtlaire
dont la densité est % de la densité de la premidre couche. Bien qu'il n’existe pas de mesures
de diffraction de neutrons (voir section 7.8), connaissant la densité de la premiere couche,
les taux de couverture définissent sans ambiguité la senle phase commensurable acceptable
dans cette gamme de densité.

Notons que la proposition initiale d’Elser [64] 1989 était de distinguer deux types de sites
en deuxieme couche pour les atomes @’ *He. Un résean Kagomé d’atomes A possédant une
forte constante d’échange J44 entre premiers voisins, antiferromagnétique, et un résean
trianguiaire d’atomes B paramagnétiques, qui de surcroit ne s’échangent pas avec les
atomes A. Cette structure devail rendre compte, par frustration géométrique, des pro-
priétés magnétiques particuliéres de la seconde couche solide. Cependant, des travaux de
simulation Monte-Carlo par Bernu [65] ont montré que les constantes d’échanges étaient

en réalité indépendantes du site considéré.

A forte densité, la phase ferromagnétique est incommensurable. Les quelques mesures
de diffraction de neutrons nous confirment qu’elle est également triangulaire, ce que l'on

attendait d’aprés les résultats obtenus sur la premiére couche (voir section 7.8).

La structure triangulaire est done suffisante pour décrire le magnétisme de la seconde
couche solide. Seul le paramétre de maille varie, et pilote la force des échanges J;, En
revanche, le mécanisme de transition entre I'antiferromagnétime et le ferromagnétisme est
a I'heure actuelle encore un sujet de controverse. Nous revenons sur ce point dans la suite.
Aussi, pour tirer des informations quantitatives sur ces échanges, nous utilisons, jusqu’a

des températures de l'ordre de 2 mK, des séries hautes températures pour aimantation
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sur résean triangulaire que nous ajustons 4 nos données. La philosophie générale du caleul
théorique de ces séries peut étre trouvée dans Domb et al. vol. 3 [226]. Grossiérement, on
développe la fonction de partition en puissances de J;/7. On obtient ainsi, pour chaque
propriété thermodynamique (aimantation, chaleur spécifique, etc...) un polynéme en J; /T
dont le calcul des coefficients, uniques, se raméne & un probleme de dénombrement.

Pour la série Heis(J™ T) déduite de 'Hamiltonien de Heisenberg, nous utilisons le tra-
vail de Oitmaa et Bornilla [66] 1996.

L’obtention des coefficients d’échange multiple se fait 4 1'aide de la série haute température
obtenue par Roger [67] 1997.

Afin d’augmenter la qualité des résultats, nous avons utilisé la technique des approxi-
mants de Padé, appliquée & cette série (Roger [68]). Les bases théoriques nécessaires a leur
construction sont exposées dans Barker [227]. En guise d’introduction, rappelons qu’un
approximant de Padé [L, M] est un rapport de polyndémes, nommé fraction rationnelle,
Pr(z)/Qa{z). La variable z est la variable d'expansion J;/T de la série haute température.
Oxn montre que si la série est d’ordre n, les coefficients L et M vérifient L+ M = n. 5i Pap-
proximant de Padé existe et que l'on fixe a 1 le coefficient constant de Qs(z), on montre
que tous les autres coefficients sont uniques, et se déduisent des coefficients de la série
haute température. Bien évidemment, les approximants de Padé reproduisent la série ori-
ginale jusqu’a des températures de 'ordre de J;/T = 1. Pour expérimentateur, leur grand
intérét est de repousser les divergences de ces séries au-dessous de J;/T = 1, lorsqu’elles
sont mathématiques et non physiques. Cette réécriture en fraction rationnelle revient &

faire ce que 'on nomme une transformation Eulerienne sur les fonctions étudiées (change-

ment de variable y « :ﬂg, a, b, c et d réels donnés). Si l'on connait grossiérement 1'allure
de la propriété thermodynamique étudiée (continiuité, monotonie, etc..), on réalise ainsi
un prolongement analytique en gommant la singularité. Dans notre cas, les Padés [2, 3] et
[3,2] s’avérent équivalents et satisfont & nos exigences. Nous écrivons Padéjsy (J;, T) et
Padép 2 {J;,T) dans la suite de ce manuscrit.

Enfin, si on se limite aux termes produits & deux opérateurs de spin 5_’;.5_';, "Hamilto-
nien d’échange multiple fournit évidemment les mémes corrections, au premier ordre, aux

grandeurs thermodynamiques que 'Hamiltonien de Heisenberg :

o (7’
GV(T) 5 NkBZ T (8.1)

(o) ?S(S + 1)/ (k) ) | 37
T T
ou C'v représente la chaleur spécifique et x la susceptibilité magnétique!. Les autres gran-

x(T) = N (8.2)

Mei, a susceptibilité est définie par M = xB, ot M est le moment magnétique total et Bie champ
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deurs ont étés définies précédemment, et Jgff , J;ff représentent des constantes d’échanges
effectives. Le point important est que les différents cycles d’échanges ne contribuent pas
de la méme fagon a JZ et JF, et Ion obtient? (voir Bernu et al. [33] 1992) :

. 5. 7 1.\ LY Lo L5) 4 a8
(Jgf>2=(Jz—2Js+§J4‘§J5+Z"6) ”(J“‘Q“Ejﬁ) o (ZJS“E??JS) 3z

5
TH = —(Jy~ 203 + 3, ~ 5J5 + 5Je)

Les relations ci-dessus sont obtenues pour des spins § = 1/2 sur le réseau triangulaire.
Ces deux échanges effectifs sont a priori distincts. Cette caractéristique treés forte est une
signature de 'importance des échanges 4 plus de trois corps. Par définition, Jgf est positif,
alors que J;ff peut changer de signe; on parle encore de ferromagnétisme ou d’antiferro-
magnétisme. De la méme fagon, on distingue par abus de langage deux cas de figure pour la
chaleur spécifique Cy, suivant I'amplitude de son maximum en température : une chaleur
spécifique élevée est alors nommée ferromagnétisme, alors qu’une chaleur spécifique plus
faible est désignée par antiferromagnétisme. Dans ces conditions, il est possible d'obtenir
une signature ferromagnétique sur 'une des propriétés thermodynamiques, et une signa-
ture antiferromagnétique sur Pautre. Ces caractéristiques propres & I’échange multiple ont
été observées par Siqueira et al. [69] 1997,

Notons que si J;ff est négatif, en plus de la frustration quantique, nous avons la frustration
geométrique du réseau triangulaire, qui est incompatible avec I'ordre antiferromagnétique
(fig. 8.1).

De plus, si les échanges a plus de trois corps sont suffisamment importants, les opérateurs
produits & plus de deux spins (5;5;)(S,S) intervenant dans 'Hamiltonien sont du méme
ordre, voire méme supérieurs, aux simples termes de Heisenberg S_';.S_';, ol les différents
cycles d’échanges se compensent I'un 1'autre, Dans ces conditions, ur tel développement
ne sera jamais valide, et si I'on connait les constantes d’échanges J;, le terme J;ff calculé
sera a coup sir différent du me ajusté par une série de Heisenberg pure. Ce fait est en
quelque sorte une mesure de la frustration quantique introduite par les opérateurs produits

a plus de deux spins. Nous discutons ce point dans la suite & I’aide de nos résultats.

Aux plus basses températures, les propriétés de ce systéme sont tout & fait particulieres.

Selon Mermin et Wagner [70] 1966, un solide cristallin & une ou deux dimensions, décrit

magnétique. Nous conservons les mémes conventions dans toute cette partie du manuscrit, et M{T) = | M|
sera pour nous l'aimantation. Cette forme (8.2) se rééerit encore C'/(T — BJ;ff) : c’est la loi de Curie-Weiss
(section 7.8}, C étant la constante de Curie.

°Il suffit d’étendre la démarche présentée en section 7.4 pour les échanges proches voisins & toutes
les permutations autorisées, Voir Godfrin et Osheroff [22] 1988 pour la décomposition des opérateurs de

ermutation P en produits d’opérateurs de spin §.S;.
P P p i
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par un Hamiltonien de Heisenberg sous faible champ magnétique |.§ |, ne peut pas avoir
de transitions de phases magnétiques & T # 0, caractérisées par des aimantations macro-
scopiques, suivant une direction @ sur des sous-réseaux K multiples de la maille cristalline.
Ce résultat, qui élimine les ordres ferromagnétique, antifferomagnétique et Néel usuels
(fig. 8.1), découle d’une inégalité de mécanique quantique, qui montre que toute aiman-
tation macroscopique MZE de ce type est bornée par, & 2D : [ME| < Cste/1/T|n|B]|.
Elle ne peut donc pas diverger comme N, ce que Pon interpréte comme la destruction de
lordre par fluctuation quantique : le systéme admet trop d’excitations de basse énergie.

Nous ne connaissons pas, & ’heure actuelle, de démonstration de ce théoréme dans le cas
de Iéchange multiple. En revanche, de tels résultats sont obtenus pour d’autres systémes
possédant les mémes caractéristiques de symétrie (voir la discussion de Domb et al. vol. 1
[225]). C’est pourquoi nous ne doutons pas que la méme propriété se retrouve dans I’ 3He-
2D. Seuls, aux plus basses températures, les termes perturbatifs de I'Hamiltonien décrit
en section 7.6 pourraient lever cette restriction, et provoguer une transition magnétique.
C’est ce qui est vu, par exemple, dans les cristaux out le magnétisme frustré des électrons
a 2D subit malgré tout une transition, di scit aux faibles couplages entre plans 2D, soit
aux termes d’anisotropie cristalline (Ramirez [62] 1999). Ce point est discuté pour nos

résultats en section 8.4.

Considérons des spins S = 1/2 sur réseau triangulaire, en champ magnétique B nul.

Que 'on s'intéresse 4 I'Hamiltonien de Heisenberg ou d’échange multiple, les symétries du
systéme sont engendrées par le groupe ponctuel du réseau triangulaire®, Cs,, et le groupe
des rotations continues & trois dimensions SO(3)s agissant sur les spins.
Pour sa part, 'Hamiltonien de Heisenberg ferromagnétique posséde une transition de phase
a T == 0 vers un état complétement polarisé S, = NS = N/2 (se référer a la discus-
sion de Mouhanna {199] 1994). Le fondamental de I'Hamiltonien de Heisenberg antiferro-
magnétique est moins évident, car ordre antiferromagnétique est frustré par la structure
triangulaire (fig. 8.1). Originellement, Anderson [72] 1973 proposa pour cet Hamiltonien
un état fondamental & T° = 0 exotique : du type 7 liquide de spins 7, dont nous discutons,
pour 'un d’entre eux, quelques caractéristiques dans la suite. Cependant actuellement,
apres quelques rebondissements dans la littérature il est admis qu'il posséde un ordre de
Néel & T = 0 (voir Jolicoeur et Le Guillou [73] 1989, Bernu et al. [74] 1992 et Bernu et al.
[75] 1994).

Les récents travaux théoriques de Misguich [203] 1999 penchent pour 'Hamiltonien

31 s'agit de {'Identité, des Rotations planes d’angle 27/3 et 47/3, et des Réflexions suivant les trois
médiatrices.
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d’échange multiple sur réseau triangulaire dans le sens d'une transition & T = 0. Ils ont
montré qu’il n’admettait, dans la gamme de paramétres adaptés & I’%He-2D, que deux
types d’états fondamentaux : ferromagnétique & Syppy = N /2 et " liquide de spins ” 3
Stotat = 0 {Misguich et al. [71] 1998). Ces résultas, obtenus en diagonalisation exacte,
comparés aux approches semi-classiques de Momoi et al. [76] 1997 et Kubo et Momoi
[77] 1997, prouvent que les fluctuations quantiques sont si fortes pour ce systéme qu’elles
détruisent tous les ordres standards obtenus classiquement (Kubo et Momoi {77] 1997), du
type uuud, ete...( fig. 8.1). Seul I'état ” liquide de spins ” survit, avec des propriétés toutes
particulieres, discutées plus avant en section 8.3, comme de ne pas posséder d’ordre &
longue distance (c'est-a-dire que la corrélation spin-spin < 5_’;5'; > est extrémement faible,

et décroit trés rapidement avec la distance entre sites i et 7).

Il est possible de dériver les propriétés basses températures de I'Hamiltonien, si I'on
connait son état fondamental, & 'aide d’un formalisme simple. 11 's’agit de Ia technique
des ondes de spin (voir & ce sujet I’excellente introduction de la thése de Mouhanna [199]
1994). L'idée est de dire que 'on peut déerire les excitations du fondamental, que 'on
s'est fixé, en termes de particules élémentaires. Dans notre cas, ces excitations sont des
Bosons, et se représentent au premier ordre par des ondes planes délocalisées sur I’ensemble
de I'échantillon, caractérisées par un vecteur d’onde ¥ et une énergie £(k) = fuw(k). En
meécanique quantique, ces énergies £ (E) diagonalisent I'Hamiltonien dans I'espace des E,
au premier ordre en n{k)/S si n(k) représente le nombre d'excitations de vecteur d’onde
i {développement en 1 /5). _

Les propriétés thermodynamiques se déduisent simplement de cette réécriture. Aussi, pour
PHamiltonien de Heisenberg (ferromagnétique aussi bien qu’antiferromagnétique}, du fait
des propriétés de la symétrie brisée par l'ordre 4 T = 0, ces excitations obéissent au
théoreme de Goldstone : 'énergie des excitations £ (k) s’annule en k| =0 (voir par exemple
la discussion de Strocchi [78] 1985).

La situation du ” liquide de spins ” est quelque peu différente. Méme si 1'état fondamen-
tal est bien défini, le fait qu'il n'admette pas de corrélations spin-spin a longue distance,
fait que la description des propriétés basse énergie en terme d’ondes planes n’est pas
nécessairement pertinente. La nature elle-méme de ces excitations n’est pas définie. Elles
peuvent briser le théoréme de Goldstone: on a alors un gap d'énergie A entre le fonda-
mental et les états excités. Si ces premiers états sont caractérisés par un spin, on parlera
de ” gap de spin ",

En revanche, il reste possible de raisonner sur ’Hamiltonien dans I'espace des f;, pour

tenter de tirer des informations sur la nature de ces excitations de basse énergie (Misguich
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=4

F16. 8.1: Quelques ordres magnétiques & deux dimensions, pour des spins S sous faible champ magnétique
B {représenté par la flecche noire sur la droite). Les fleches colorées représentent les différents états de
spin, une ombre portée signifiant qu'ils ne sont pas nécessairement dans le plan de la couche. a} Ferro-
magnétisme sur le réseau carré : tous les spins sont dans le méme état de polarisation. Ils pointent dans
la méme direction que le champ magnétique E, qui définit ainsi I'axe de guantification. On parle alors de
phase colinéaire. La polarisation totale est simplement Sioear = NS. b} Antiferromagnétisme sur résean
carré ! les spins sont alternativement dans leur deux états de polarisation, formant deux sous-réseaux
polarisés & V5/2. L’axe de quantification est encore paralléle au champ, et la phase est dite colinéaire,
¢} Incompatibilité de P'ordre antiferromagnétique avec le réseau triangulaire : lorsque deux spins se sou-
mettent a Pordre antiferromagnétique, le troisiéme ne peut plus satisfaire sirmultanément les deux liens.
11 est géométriquement frustré. d) Ordre de Néel : solution coplanaire, et non colindaire, pour satisfaire
I'Hamiltonien de Heisenberg antiferromagnétique sur réseau friangulaire. Les spins pointent & 120 les
uns des autres, formant trois sous-réseaux polarisés & NS/3. Chaque sous-réseau a son propre axe de
quantification, qui n’est a priori plus paralléle au champ B. e} Ordre uuud : une solution propesée pour
I'Hamiltonien d’é¢change multiple sur réseau triangulaire avec des spins § = 1/2 (Kubo et Momoi [77]
1997). Les spins forment deux sous-réseaux polarisés {'un & 3NS5/4, et Pautre & N5/4.
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[203] 1999). Nous essayons & I'aide d’une approche semi—émpirique de ce type, de définir
Panalogue des ondes de spin dans ce cas.
Ces techniques basses températures sont utilisées dans ce chapitre, afin d’obtenir des in-

formations quantitatives sur le systéme.

Ainsi, la physique de I’*He-2D connait un intérét croissant lorsqu’on progresse vers les
plus basses températures, Cependant, pour pouvoir remonter sans ambiguité aux aspects
fondamentaux présentés ci-dessus, encore faut-il majtriser les imperfections du systéme
expérimental. Quelle est I'importance des défauts du potentiel d’adsorbtion du substrat
de graphite, et de la taille finie de ses plaquettes ? Sommes-nous réellement dans la limite
des champs magnétiques faibles ? Peut on clarifier la transition entre antiferromagnétisme
et ferromagnétisme ?

Ces quelques questions sont la raison d’étre de I'expérience détaillée ci-apres.

8.2 Mélanges *He/*He

8.2.1 Motivations

L’étude de la seconde couche d’3He-2D sur graphite se heurte & un premier probléme
évident : son signal magnétique est masqué par la forte contribution paramagnétique de
la premiére couche dense (section 7.8).

Pour s’en affranchir, on utilise les propriétés des isotopes *He et “He exposées en sec-
tion 7.3 : I’*He a une énergie de point zéro plus faible que 1'*He, et n’est pas magnétique.
Par conséquent, si 'on ajoute au systéme de ’*He, ces atomes auront tendance & rem-
placer les atomes d’*He situés dans les puits de potentiel les plus profonds, et ainsi en
supprimer le signal magnétique. Cette procédure de remplacement a été largement étudiée
depuis les premiéres expériences sur 'Hélium adsorbé (voir par exemple Ahonen et al. [4]
1976, et Godirin et al. [6] 1978).

Dans cette thése, nous nous sommes done intéressés & 1'étude de 1’ 3He en seconde cotuche,
ol la premitre couche est une couche d’*He. Nous notons ce systéeme ‘He/*He/Gr, par

opposition au systéme d’*He pur que nous notons *He/*He/Gr.

L’autre intérét de cette adjonction d’'¢He, est que l'on va a priori remplacer tous les
atomes d'*He ” coincés ” dans des sites de forte adsorption. Nous montrons que 'on peut

ainsi discriminer leur contribution magnétique, et 1'éliminer.
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Enfin, la densité de la premiére couche d’'*He est légérement plus grande que celle de
la premiere couche d’*He (discussion de la section 7.3, et section 7.8). On s’attend donc &
ce que la seconde couche soit elle-méme légérement plus dense dans notre cas. Ceci nous
permet de surcroit d’étudier la hiérarchie des échanges multiples J; dans le cadre d’un
systéme légerement différent du cas *He pur.

Nous comparonsr alors nos résultats & ceux obtenus par Lusher et al. [82] 1991 sur
%He/ *He/Gr, aux expériences sur *He/*He/Gr (réanalysées dans Bauerle et al. [60] 2000),
et également aux mesures des groupes de Londres et Tokyo sur de I’ *He adsorbé sur gra-
phite recouvert de deux couches d’'HD (Casey et al. [81] 1999 et Tkegami et al. [40] 2000).

Nous notons dans la suite ce systéme sous la forme compacte *He/2xHD/Gr.

La procédure que nous avons adoptée est de fixer la quantité d’*He, et de régler le
taux de couverture en ajoutant de ' “*He. Nous montrons que cette technique nous permet
de résoudre les différentes contributions magnétiques : combien d'atomes d’3He sont dans
une phase liquide, dans une phase solide, et quelle est la nature de cette phase solide.
L’ensemble de nos résultats conforte I'idée d'une séparation de phases entre atomes d’*He
et d'*He & deux dimensions. Précisons toutefois que ceci n’exclut pas que 'on puisse
engendrer des défauts au sein des phases solides étudiées. En effet, on pourrait imaginer
qu'une certaine proportion d’atomes d’ “He reste soluble dans la phase d’3He solide, et
se comporte par exemple comme des lacunes (voir par exemple Héritier et Lederer [83]
1979 pour les propriétés de telles entités), ou vice versa®, Ces considérations ont donné
lieu récemment & de nouvelles expériences par le groupe de Londres (Patel et al. [84] 2001

et Ziouzia et al. [85] 2001). Nous commentons spécialement ce point dans la suite.

8.2.2 Expérience

L’ensemble de ce travail de these a été réalisé sur la cellule Cs {Béuerle [201] 1996). Elle
est faite a base de Papyex, feuilles paralleles au champ magnétique, et ses caractéristiques
sont exposées en chapitre 3. La fréquence RMN de travail est 989,6 kHz, soit 30,51 mT.
La qualité du contact thermique entre les couches d’ *He et les thermométres installés sur le
dispositif expérimental a été soigneusement vérifiée,  I'aide d'une monocouche d’ *He-2D

(4,6089 ccSTP, soit 9,283 at/nm?). Son caractére paramagnétique, et nous écrivons pour

4Pour I'Hélium massif liquide, aux plus basses températures |’ *He a une solubilité de 'ordre de 6% dans
I’ “He, alors que I’ *He est exclu de 1'*He (solubilité décroissant exponentiellement avec la température, de
I'ordre de 200 ppm & 100mK et Obar, He et al. [80] 2000). On trouve également une littérature consacrée
aux mélanges fluides & deux dimensions (voir par exemple Hallock [53] 2000 pour une introduction). En
revanche, il existe pour 1'Hélium massif solide des expériences sur les deux types d'inclusions (*He dans
{'*He solide, et *He dans I' *He solide, Rudavskii [79] 2001).
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son aimantation M(T) = Cpon, /T, en fait un excellent thermometre, dans toute la gamme
allant de 120 uK & 400 mK.

Elle nous a permis de vérifier notre thermométrie basse température, obtenue par RMN
pulsée du platine entre 120uK et 10mK environ. A plus haute température, nous avons uti-
lisé une résistance de carbone calibrée (Speer 1002, nommée R21). Nous avons également
vérifié la justesse de son étalonnage, et ce dés 7 mK. Notons également que cette mono-
couche nous fixe I'échelle d’aimantation via C,,,,,, constante de Curie proportionnelle au
nombre de spins présents et au gain de 'amplificateur RMN.

La monocouche nous a également permis de calibrer le niveau critique d’injection RMN.
En effet, au-dela d’un certain seuil, le champ radiofréquence chauffe le graphite par courant
de Foucault. Enfin, nous avons & plusieurs reprises étalonné le champ magnétique de la
RMN continue, et vérifié son homogénéité (les raies les plus fines obtenues ont une largeur
o & 10mK de Vordre de 0,015mT, comparables aux raies les plus étroites mesurées sur ce
systéme, Rapp et Godfrin [45] 1993).

Les détails expérimentaux concernant ces procédures sont exposés en section 4.2,

A la suite de ces étalonnages préliminaires, nous avons réchauffé I’ensemble du cryostat
au-dela de 30 K. Aprés avoir extrait le gaz correspondant & la monocouche®, nous avons
en premier lieu introduit 86,3704 ccSTP d’*He, puis 2,9731 ccSTP d’3He dans la cellule
expérimentale. Le systéme est resté toute une nuit & 9K environ, puis a été refroidi jus-
qu’au alentours de 10mK en plus de deux jours. Cette procédure nous garantit la qualité
cristalline des couches, ainsi que le bon remplacement des atomes d’ 2He par des atomes
& *He (Godfrin et al. [6] 1978). -

Le taux de couverture a été ensuite ajusté en augmentant la quantité d’*He par pas de
0,5¢cSTP environ. Chaque nouveau taux de couverture a bénéficié d'un recuit & 4K eta
été refroidi lentement autour de 10 mK en une journée.

L’acquisition des résultats, via une carte numérique DAQ, s’est faite par une série de
désaimantations nucléaires adiabatiques (voir chapitre 2}. Pour valider la reproducti-
bilité des résultats, certains taux de couverture ont bénéficié de deux désaimantations
consécutives. Chaque point en température a 6té obtenu en régulant la température de
I'étage & désaimantation nucléaire, et en moyennant plusieurs raies de RMN (de 2 & 100
suivant les conditions). Nous obtenons des barres d’erreur d’environ 3% sur toute la gamme
pour M (T}, avec une légére perte de résolution aux plus hautes températures. Les détails

de cette procédure sont discutés en section 4.2,

®Nous avons vérifié, en désorption, que l'ensemble du gaz introduit est ressorti de la cellule
expérimentale.



8.2 Mélanges *He/*He 107

10—

ée
i
<
=
.

) 4
A

4 ccSTP “He :

—&—6.3704
- ——6,5569
o T 6,7062
L] —o—6,9186

"l —o—7,1310
—+—7,3436
1——7,6411
—e—8,0430
—m- §.5862
——0,1508
a0 5413
—— 10,103
—a— 10,651

107 ¢

M (a.u.)

T

10—4 . R PE | R N | . v . P
0.1 1 10 100

T (mK)
Fi1c. 8.2: Données brutes M (T') mesurées pour I’ *He/ “He/Gr (cellule Cs, 30,51mT). A haute température,
nous retrouvons pour tous les taux de couverture la méme loi de Curie, signature que le nombre total
de spins est fixe. Aux températures intermédiaires, on note une oscillation de 'aimantation, produite par
la promotion des atomes du solide vers le liquide, d’aimantation pius faible. Encart : le liquide a été
soustrait, et 'aimantation a été normalisée & la quantité de spins présents dans la phase solide. Au-dessus
de 40 mK environ {non représenté sur ce graphique), tous les taux de couveriure sont paramagnétiques

avec la méme constante de Curie normée. Les ajustements déerits dans le texte sont les traits pleins. Les
barres d’erreur, non représentée, sont de I'ordre de +/-3 % sur les deux axes,

L’expérience s'étend approximativement de la solidification de la seconde couche
*He/ *He/Gr, & la complétion de la seconde couche d’*He/*He/Gr, I'3He se trouvant
alors dans la troisieme couche liquide. La gamme de température étudiée va de 120K a

400 mK, soit preés de 3,5 ordres de grandeur,

En fig. 8.2, nous montrons l'ensemble des mesures d’aimantation M (7"} réalisées au
cours de cette these sur la deuxiéme couche solide d’*He-2D. Donnons-en les premiéres

caractéristiques :

- A haute températue (plus de 100mK), toutes les courbes correspondent a la méme loi
de Curie en C/T. En effet, dans cette gamme tous les *He se comportent comme des
spins libres, paramagnétiques, et la constante C' (dite de Curie) en mesure la quantité.
Cette quantité étant constante dans notre expérience, nous retrouvons simplement
la méme fonction pour tous les taux de couverture.

— Aux températures intermédiaires {entre 5mK et 100mK), on note une oscillation dans
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Paimantation. Elle est simplement due & la superposition d'une contribution solide,
reproduite par une série haute température de Heisenberg notée Heis (Jf""'s, T') dans
la suite, et d’une contribution liquide que P'on ajuste par la loi de Dyugaev [51] 1990
en 1/4/T? + Tp*? (section 7.8). Cette superposition suppose une coexistence simple
entre les phases solides et liquides, ce qui a toujours été observé pour ce systéme (voir
Béuerle [201] 1996, et Saunders et al. [86] 1990). Dans ces conditions, les interactions
indirectes, du type exposé en section 7.5, n’ont d'influence que sur les paramétres
d’interaction JHet ot Ty,

— Aux plus basses températures (au-dessous de 5mK), le comportement est complexe,
et toute interprétation nécessite une compréhension profonde des deux précédents

points.

Dans une premiére approche, il est donc préférable de se limiter aux températures
supérieures a quelques mK, et d’ajuster les quantités respectives de liquide et de solide.
Nous utilisons la loj :

1 — E&ehin.)

nsolide . Heis ( Ttotal
M{T) = C | ==X Heis (JF T) + ———Jeata ©
( ) Ntotal (X ) ,'TQ +TE‘*2

OU Myorer €st la quantité totale d’atomes d’3Me introduits (soit 2,9731 ccSTP), et C la
constante de Curie déduite des mesures en monocouche® par C = Cpono 2, 9731 /4, 6089,
Une telle expression suppose que le champ magnétique peut &tre considéré comme nul
- et n'influence pas les propriétés magnétiques. Nous Justifions ce point dans la suite. Nous
avons donc trois paramétres : une quantité n,.q. d’atomes, I'échange effectif de Heisenberg
Jf‘"is dans le solide et l'interaction 73" dans le liquide.

Notons que ces deux échelles d’énergie sont bien séparées, Jfﬁis étant de lordre du mK, et
la température de Fermi T3 de I'ordre de 100mK. Nous nommons I'échange Jf*'* échange
effectif, car pour le moment son seul réle est de reproduire les données expérimentales,
sans considération sur la nature de, ou des phases solides en présence.

Ces ajustements sont montrés en fig. 8.2, dans la figure et dans I'encart, sous la forme de

traits pleins.

En fig. 8.3 nous montrons le paramétre Nsolide ObtenU par ces ajustements, et son co-
rollaire Myiquide = Ttotar — Myotide- Globalement, nous estimons Ja borne supérieure de nos
barres d’erreur & +/-2% d’une seconde couche solide pleine (soit 0,06 ccSTP).

La quantité d’4He présente en seconde couche est représentée en fig. 8.4. L’obtention de ce

SDans cette expérience, C,uong = 0,172 Volt?mK {se référer au chapitre 4.2), et par conséquent ' =
0,111 Volt*mK.
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FiG. 8.3: Quantités d’atomes rsgige (&) et nyiguide (X en seconde couche, O en troisiéme couche) tirées
des ajustements, en ccSTP, en fonction du taux de couverture pegeaie. La ligne horizontale représente la
quantité totale mgeqr (o) 4’ *He utilisée. La ligne verticale pleine marque la fin de la coexistence liquide-
solide en seconde couche, représentée schématiquement par les droites tiretées. Au-dela, nous distinguons
deux zones : celle du solide basse densité, correspondant & 'antiferromagnétisme en fig. 8.5, et celle du
solide haute densité marquant I'apparition du ferromagnétisme, séparées par la verticale tiretée. Les droites
pleines et pointillées distinguent les pentes de ces courbes, propres 4 chaque zone. Le passage de 'une &
Pautre correspond & la compression de la seconde couche solide (de U'ordre de 21 %, ces ajustements sont
discutés dans les sections 8.3 et 8.4 suivantes). Les barres d'erreur sont indicatives et représentent environ
+/-2% d’une seconde couche solide pleine.

graphique part de la constatation que la premiére couche est 4 son maximum de densité, et
contient tout au long de notre expérience environ 6,22 ccSTP d’*He. Ce chiffre est calculé
4 I'aide du volume commensurable de la cellule Cs cité en section 7.7, et des mesures de
neutrons de la section 7.8. Nous tirons de ces données la surface incommensurable S, com
de Péchantillon (sections 7.7 et 7.8), qui représente 1’évolution de cette surface avec le
taux de couverture. De la connaissance de la densité de cette couche (11,61at/nm?), nous
déduisons directement la quantité d’atomes impliqués. Aussi, le remplacement des atomes
d’3He par des atomes d’ He assure que, pour les taux de couvertures utilisés, tout atome
d’'*He ajouté se loge en seconde couche.

Nous comparons en fig. 8.5 les données Jfﬁis ajustées dans notre expérience, avec les
résultats tirés des mesures sur *He/%He/Gr (Bauerle [201] 1996).

Pour tous les graphiques de cette section, 'échelle de taux de couverture piora. en at / nm?
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est simplement calculée en ajoutant les quantités ccSTP d’3He et d’*He. Pour de plus
amples explications sur ce point, se référer 4 la section 7.7. En revanche, dans les sections
suivantes, nous ferons extensivement référence aux quantités ccSTP d'*He ajouté. Nous
les notons simplement en ccSTP, en omettant d’écrire qu'il s’agit d’ “He, puisqu'il n’y a pas

de confusion possible (dans notre expérience la quantité d’3He est fixe & 2,9731¢ccSTP).
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F16. 8.4: Pourcentage d’*He présent en seconde couche, ramené 3 la quantité totale d’atomes d’Hélium
de la couche, en fonction du taux de couverture pyusure. A nouveau la verticale pleine marque la fin de
la coexistence liquide-solide en seconde couche, Ce graphique est obtenu en considérant que 6,22 ccSTP
d'“He sont en premiére couche {voir texte}. De la méme fagon qu’er fig. 8.3, nous distinguons deux zones
{verticale tiretée). Le changement de pente marque encore ia compression de la seconde couche solide.

Le premier point (x) obtenu sur la fig. 8.3 se trouve dans le régime de coexistence
liquide-solide en deuxiéme couche {couverture de 18,80 at /nm? en accord, & 1,5 % prés,
avec les résultats sur *He/ ®He/Gr de la section 7.8). Elle se termine environ au niveau de
la ligne verticale pleine. Par la suite, on observe une promotion continue des atomes du
solide vers le liquide présent en troisiéme couche.

Sur les trois graphiques 8.3, 8.4 et 8.5, on distingue deux régions, séparées par une ligne
tiretée verticale.
A basse densité, la promotion des atomes vers le liquide (fig. 8.3) a une structure complexe

qu'il va falloir expliquer. Cette gamme correspond, en fig. 8.5 & I'antiferromagnétisme.
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Le passage au travers de la ligne de délimitation tiretée se caractérise sur les fig. 8.3
et fig. 8.4 par une brisure de pente. II s'agit d’une signature claire de la compression
de la couche solide (d’environ 21 %, droite pointillée), que l'on retrouve en fig. 8.5 avec
Tapparition du ferromagnétisme. Dans la gamme que nous nommons ” ferromagnétique ”,
se trouvent cependant deux points (les extrémes 22,19at/nm? et 27,44at/nm?) de couplages

Jfﬂi“ négatifs. Ils font 1'objet de discussions particuliéres en sections 8.3 et 8.4.

On remarque que le plateau antiferromagnétique est beaucoup plus large (plus de quatre
fois environ) pour nos mesures sur *He/*He/Gr que pour *He/%He/Gr. Ceci est une si-
gnature claire de la stabilité de la phase commensurable : le fait de mélanger *He et *He
donne une nouvelle possibilité au systéme, qui est de remplacer les atomes d’*He de la
seconde couche solide par des *He, sans compression, conservant ainsi la commensurabi-
lité. Ce phénomene est évidemment inexistant chez Lusher et al. [82] 1991 : le systéme
étudié dans cette publication est également 1'3He/4He/Gr, mais le taux de couverture est
varié via I’®He. Il 0’y a donc aucune contradiction ici. Nous discutons ce mécanisme de
remplacement d’atormnes dans la suite.

En fig. 8.5, I'échange me posséde un maximum dans le régime ferromagnétique (7 ano-
malie ferromagnétique *) au alentours de 24at/nm?, aussi bien pour *He/*He/Gr (Franco
et al. [50] 1986) que pour *He/*He/Gr (Lusher et al. [82] 1991, non représenté ici).

On retrouve ce passage de Pantiferromagnétisme au ferromagnétisme avec 3He/2xHD/Gr
(Casey et al. [81] 1999, Ikegami et al. [40] 2000). Dans ce systéme, le parameétre de maille
est beaucoup plus grand, ce qui d’aprés ce que nous avons déja expliqué en section 7.8
augmente les échanges J;. Les constantes |Jf‘3i’| sont ainsi trés grandes dans le régime
antiferromagnétique, alors que la forte compétition entre échanges & deux et trois corps &
basse densité réduit Jfﬁis dans le régime ferromagnétique,

Dans notre cas sur *He/“He/Gr, la densité plus élevée réduit les constantes d’échange .J;,
et nos valeurs pour IJf“'ﬂ sont plus faibles que celles rapportées par Lusher et al. [82]
1991 et Béauerle [201] 1996 sur toute la gamme. Une analyse plus poussée est cependant

nécessaire, et fournie dans les sections suivantes.

Enfin, nous montrons en fig. 8.6 les températures de Fermi T extraites de nos ajuste-
ments. Ce parameétre est beaucoup plus bruité que les précédents’, car on perd en résolution

& haute température. Cependant, on voit que 77" augmente globalement avec le taux de

"L'ajustement des T3 est trés corrélé  celui des quantités de liquide ny;quize. I est possible de com-
mettre des erreurs importantes sur ce paramétre lorsqu’on n'a que trés peu d’atomes dans la phase liquide.
Aussi, les barres d’erreur de la fig. 8.6 sont données en supposant que les quantités d’ *He ajustées sont
exactes. Tout changement dans ces valeurs peut modifier 1'allure de la courbe donnée en fig. 8.6. La
discussion sur les anomalies obtenues doit donc étre prise avec précaution.
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FiG, 8.5: Echanges de Heisenberg effectifs er” en fonction du taux de couverture piorale, ajustés sur
les données *He/%He/Gr des groupes de Standford (4}, de Londres (4) et de Grenoble (®) (synthése de
Biiuerle [201] 1996), et ajustés sur nos données *He/*He/Gr (O). Pour les deux systémes, nous obtenons
un maximum, nommé ” anomalie ferromagnétique ”, au alentours de 24 at/nm?. La verticale pleine est la
fin de la coexistence liquide-solide en seconde couche. La ligne verticale & gros tirets délimite les zones an-
tiferromagnétique et ferromagnétique de nos résultats, celle & tirets fins marque la méme séparation dans
*He/3He/GCr. Le point juste aprés la ligne de démarcation est, en toute rigueur, antiferromagnétique, mais
il est déja bien plus proche du ferromagnétisme que les précédents (taux 22,19 at/nm?}. Nous l'excluons
done, ce qui se justifiera en sections 8.3 et 84. De méme, le dernier point & 27,44 at/nm?, également
légérement antiferromagnétique, bénéficiera d’une discussion particulitre en section 8.4, Les fleches hori-
zontales délimitent le plateau oii la phase antiferromagnétique est stable. Dans notre cas, cette zone est
environ quatre fois plus large que pour les systémes jusqua présent étudiés,
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couverture,
Aussi, nous confirmons la valeur minimale d’'environ 80 mK (mesures de Bauerle [201]

1996), obtenue pour la coexistence liquide-solide en deuxiéme couche, La valeur de 240mK
environ atteinte aux taux de couverture les plus élevés conforte les résultats de Lusher et
al. [82] 1991..
Les précédentes mesures de T3* sur différents substrats (se référer a Bauerle [201] 1996),
montrent que cette grandeur dépend de la densité du liquide pyguige Suivant une courbe
universelle. Si on se recale sur ces résultats, on en déduit que, dans notre cas, la densité
du liquide diminue avec le taux de couverture, ce qui signifie qu'en proportion, la quantité
d’3He liquide augmente moins vite que la surface disponible en troisitme couche.

Pour discuter ce point, il faut également faire mention de deux anomalies sur la courbe
de la fig. 8.6. A basse densité, 'augmentation de T%* se fait de fagon assez brusque’ anx
alentours de 21at/nm?, Ce changement se fait avant la transition vers le ferromagnétisme,

ce qui fait que méme si le liquide y contribue via un mécanisme indirect (section 7.5}, il ne

300 — | S
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FiG. 8.6: Températures de Fermi T#* ajustées sur nos données, en fonction du taux de couverture pyorate.
Les barres d’erreur sont indicatives, et proviennent de la perte de résolution & haute température. Glo-
balement, T%* augmente avec piosate, ce qui indique une diminution de la densité du liquide piiguige. Les
verticales pleine et tiretée sont & nouveau respectivement la fin de la coexistence liquide-sclide en seconde
couche, et I'apparition du ferromagnétisme via la compression. Nous notons deux anomalies, & 21 at/nm?
et 24 at/nm? environ. Flles sont commentées dans le texte. Les lignes pointillées sont des guides pour les

yeux.
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peut étre tenu pour responsable de la transition elle-méme. Ceci est impossible 4 discrimi-
ner dans le cas de I'"He/ ®He/Gr, car promotion dans la troisitme couche et compression
de la phase solide démarrent au méme point ; il a pourtant été proposé un lien de causalité,
mals nos résultats montrent qu'il ne peut s’agir d'une propriété profonde et générale de
1'3He-2D.

A 24 at/nm? environ, nous notons un léger pic dans la température de Fermi T}*. Encore
une fois, cette remontée semble hors de nos barres d’erreurs’,

La diminution de la densité suggére que 1’3He liquide en troisitme couche se situe, du
moins au début de I'expérience, sur I’ “He de la seconde couche. Une telle position est en
effet privilégiée car les atomes d'*He ont une taille effective plus petite (section 7.3) que
celle des atomes d’ *He, et le potentie! d’adsorption pour le liquide se trouvant directement
au-dessus est donc plus élevé.

Cependant, on ne peut rendre compte de 'évolution de Piiquide €N faisant simplement le
rapport de nyguiq4. sur la proportion d’“He présent en seconde couche.

I est clair que le mécanisme d’évolution du liquide est complexe, et différentes explications
sont possibles : signature dans le liquide de I'échange indirect avec le solide, changement
de la répartition superficielle du liquide sur la deuxieme couche, ou encore promotion dans
les couches, ou disques de Fermi, supérieurs. Nous discutons & nouveau ces points dans la

suite.

Il est & présent possible de pousser plus avant U'analyse, et de s’intéresser aux ultra-
basses températures.
En section 8.3, nous discutons la premisre partie de nos données, correspondant & Pan-
tiferromagnétisme. Nous montrons que nos résultats sont compatibles avec les avancées
théoriques de Misguich (Misguich et al. [71} 1998, et Misguich 1203] 1999), et aménent 3
la proposition d'un état " liquide de spins ” pour 1" *He-2D solide en deuxieme couche.
Cet état, trés proche dans I'espace des J; de 'état ferromagnétique, est caractérisé par un
tres faible gap de spin A de l'ordre de 100 pK.
Dans une deuxiéme partie 8.4, nous nous intéressons au ferromagnétisme de I’ *He-2D solide
en deuxieme couche. Nous montrons que la transition antiferromagnétisme-ferromagnétisme
est compatible avec un scénario de coexistence de phases entre I'état ” liquide de spins
et une phase plus dense.
Nous résolvons également une nouvelle contribution magnétique, jusqu'a présent jamais
observée, que nous attribuons & la localisation d’atomes d’3He en troisitme couche. Nous
montrons gue ces quantités d’atomes sont compatibles avec aimantation manquante des
anciennes publications {Godfrin et al. [100] 1988, Schiffer et al. [87] 1994).
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Cette analyse met en évidence que les atomes d’*He forment de petits flots ferromagné-
tigues de quelques centaines de spins environ. Leur taille est donc presque comparable &

la taille des systémes théoriques étudiés actuellement en méthode numérique.

8.3 7 Liquide de spins ” dans I’*He-2D solide

Nous montrons en fig. 8.7 les aimantations M(T) obtenues dans le régime antiferro-
magnétique au-dela de la coexistence liquide-solide en seconde couche, en incluant le taux
de couverture suivant directement la ligne tiretée des graphiques précédents. Nous avons
soustrait la contribution liquide et avons normalisé les courbes & la quantité de solide.
Dans toute cette gamme, les raies d’absorption RMN mesurées sont presque parfaitement
symétriques®. Comme pour 'encart de la fig. 8.2, au-dessus de 40 mK toutes les courbes
sont pratiquement paramagnétiques avec la méme constante de Curie normée.
Intéressons-nous aux températures inférieures & 1 mK. Nous observons initialement pour
les trois premiers taux de couverture (6,5569 ccSTP, 6,7062 ccSTP et 6,9186 ccSTP) une
diminution de I'aimantation. Puis, nous atteignons un régime ou I'aimantation demeure
remarquablement stable alors que nous augmentons le taux de couverture continiiment
(6,9186¢ccSTP, 7,1310¢cSTP, 7,3436 ccSTP et 7,6411 c¢STP). Finalement, pour une quan-
tité d’*He de 8,0430 ccSTP, le systéme change de nature, et I'augmentation soudaine de
I'aimantation & basse température marque ’apparition du ferromagnétisme. C'est pour-
quoi nous avons exclu ce taux de couverture du régime antiferromagnétique dans la section

précédente.

Nous pouvons interpréter ces résultats comme le réarrangement de la seconde couche
solide alors que 'on ajoute de I'“He. Initialement, la couche contient des atomes d’3He
dans la phase antiferromagnétique, que 'on nomme phase % dans la suite, coexistant avec
une faible fraction d’atomes situés dans les hétérogénéités du substrat. Ces derniers, logés
dans les puits de potentiel les plus profonds, sont remplacés en premier lieu par les atomes

&’ “He.

L’aimantation de ces spins localisés a été étudiée & Grenoble, et a toujours montré un
comportement que I'on pouvait reproduire par une simple loi de Curie-Weiss en Ci,./ (T —
3Jiec) (Morhard (200} 1995, Béuerle [201] 1996, Godfrin [88]). C),. mesure le nombre de

8A I'ajustement de la phase prés. En effet, la polarisation du solide n’atteint qu'a peine 3% aux plus
basses températures {environ 130pK}), ce qui est insuffisant pour déformer la raie par l'interaction dipolaire
(section 4.3).
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Fl1a. 8.7: Aimantation dans le régime antiferromagnétique, aprés soustraction du liquide et normalisation
& la quantité de solide. Nous avons excly, par souci de clarté, les mesures obtenues dans la régime de
coexistence liquide-solide en seconde couche. Le premier taux de couverture ferromagnétique est également
représenté. Au-dessus de 40 mK toutes les courbes sont pratiquement paramagnétiques avec la méme
constante de Curie normée, Pour les taux de couverture les plus faibles, ’simantation décroit alors que
I'on ajoute de I’ “He (différentes croix). Ensuite, 'aimantation du solide reste stable sur toute une gamme
de taux de couvertures (symboles vides). Puis, le systéme change de nature et I'aimantation croit
nouveau, signe de I’apparition du ferromagnétisme (symbole plein @, taux 8.0430 ccSTP). La diagonale
représente la loi de Curie obtenue avec notre constante € (0,111 Volt?mk}.

spins concernés, et Ji,. est encore une fois un paramétre effectif dépendant des interac-
tions. Expérimentalement, de I'ordre de 4% & 20% (augmentant avec la taux de couverture)
d’une couche pleine peuvent étre attribués A ces spins, J, est antiferromagnétique et com-
pris entre -105 4K dans les zones du diagramme de phases correspondant au liquide, et
-35 1K dans les zones correspondant au solide. Cette évolution de Jj,. et de la quantité est
cohérente avec une densification du solide piégé. Nous revenons sur ce point dans la suite.
Les premieres conjectures concernant ces atomes d' *He piégés sont dues & Elgin et al.
[89] 1978, basée sur des mesures d’énergie d’adsorption et de chaleur spécifique. Golov et
Pobell [11] 1995 et [12] 1996 ont proposé depuis un modale de " solide vitreux ” pour
rendre compte des propriétés thermodynamiques et magnétiques de ces atomes fortement
localisés. L'idée consiste & dire que les zones du potentiel d’adsorption considérées sont
tres inhomogenes, et donnent lieu pour les interactions & une distribution de J. Du fait de

la. dépendance approximativement exponentielle des échanges cycliques J; avec la densité
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du film, et de la tendance au ferromagnétisme & forte densité {sections 7.8 et 8.1), Golov
propose que In.J soit & peu prés uniforme, J étant positif. En superposant les compor-
tements hautes températures sur une gamme bornée par Joi, et Jip,., il obtient pour la

chaleur spécifique Cy et la susceptibilité magnétique x :

1
CV(T) = Nkp anM
(owpn)2S(S +1)/(3kn) 1n(T/ Jmin)
X(T)=N = T . ln(-]ma:c/‘]m'in)

ott nous avons employé les mémes conventions que dans les sections précédentes. L'intérét
de ce modetle est de rendre compte d'une chaleur spécifique constante en température,
obtenue sur Vycor par Golov et Pobell [12] 1996 et sur argent fritté par Greywall et al.
[90] 1988. Rappelons que Greywall [39] 1990 rapporte également une faible contribution
constante dans ses mesures de Cy sur Grafoil. Les récents travaux de Morishita et al. [13]
1999 sont en accord qualitatif avec ces derniers, mais semblent mettre en évidence une
iépére dépendance en T' 4 haute température.

En revanche, méme si cette susceptibilité x pourra toujours reproduire grossiérement une

forme de type Curie-Weiss, il nous faut commenter les défauts de ce modele simpliste :

- En toute rigueur, si 'on a réellement affaire & une large distribution de densités, il
n’y a aucune raison de privilégier les fortes densités en se donnant un seul J positif.
Bien au contraire, 'ajustement en Curie-Weiss des données de Grenoble donne un
échange antiferromagnétique. Ainsi, il faudrait prendre en compte une distribution,
peut-étre constante en logarithme, mais au moins des deux échanges Jy et Js.

— La superposition est faite en considérant que pour tous les échanges de la distribution,
nous sommes dans la limite haute température J <« T, Les ajustements par cette
loi fournissent typiquement Jpm, == 100 uK et J,., =~ 100 mK pour I’3He sur le
Vycor (Golov et Pobell {11] 1995), ainsi que Joi, = 10 pK et J0. = 30 mK pour
*He/2xHD/Gr (Tkegami et al. [40] 2000). Il est clair qu’au-dessous de 10 mK la
condition J <« T ne sera pas satisfaite pour une grande partie des spins considérés.
Tout ajustement, obtenu par une loi pour ¥ du type cité ci-dessus, ne peut donc étre
que phénoménologique.

~ La susceptibilité v dépend de trois parametres, et le nombre de spins NV ajusté est
directement corrélé aux interactions J,,i, et Jpae. Ce fait rend difficile toute analyse

guantitative.

Quitte A utiliser une approche phénoménologique, nous préférons donc une loi de Curie-

Weiss qui ne dépend que de deux parameétres, chacun ayant un role bien défini (quantité
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d’atomes et interaction), plutdt que ce modele 3 trois parameétres.

Nous ajustons done, pour les taux de couverture 6,5569 ccSTP et 6,7062 ccSTP, la re-
montée de l'aimantation aux ultra-basses températures par C?T:ii? /(T =3J1c), avec Jy,, =
—33,3 uK. Le taux de couverture 6,3704 ccSTP correspondant & la coexistence liquide-
solide en seconde couche, posséde également une remontée de ce type, que nous ajustons

de la méme facon.

En fig. 8.8 nous donnons les quantités n;,. en ccSTP ajustées pour ces atomes d'*He
localisés, et nous rappelons les nombres d’atomes Nliquide Présent dans la phase liquide.
L’axe horizontal est cette fois en ccSTP également.

Le premier point est dans la zone de coexistence liquide-solide de la seconde couche, qui
se termine par la ligne verticale pleine (point L, 6,46 ccSTP soit 19,0 at/nm?). Notons
qu’en ce point, nous obtenons le maximum de spins localisés. Ceci peut se comprendre en
arguant que la solidification pousse davantage d’atomes dans les sites de forte adsorption.
Il en résulte une augmentation de densité, visible par la baisse de |.J;,,| déja mentionnée
entre le régime liquide et le régime solide.

Par extrapolation linéaire, nous estimons le nombre de ces atomes piégés & environ 0,7¢cSTP,
soit 23 % de la seconde couche pleine. Ce résultat est en accord avec les mesures de Ishida®
et al. [96] 1997 et Morishita et al. [13] 1999.

Originellement, 1'idée proposée était que ces défauts du substrat ne sont rien d’autre que les
bords et les jonctions des plaquettes de graphite (Elgin et al. [89] 1978, Morhard [200] 1995 ;
. voir la présentation du substrat de la section 7.2). Sur du Grafoil, pour un systeme fini d’un

diameétre 1) d’environ 60 A, et un parametre de maille d de 4 A, le rapport du nombre de

spins sur la plaquette au nombre de spins sur le bord s'écrit (\—/-:?F B 2)/( 1mD) ~ 4,3. Pour
du Papyex, substrat de la cellule Cy utilisée, on a plutdt des plaquettes d’un diamétre D
d’environ 500 A. Cependant, nous avons vu en section 7.2 qu’il existe une forte proportion
de petites plaquettes, qui pourraient, expliquer que 'on retrouve les mémes quantités de
défauts quel que soit 1'échantillon. Ceci expliquerait également I'homogénéité des échelles
de couverture (section 7.7).

Notons également que le caractére commensurable de la phase ?, pourrait la rendre in-
trinséquement sensible aux'délfauts du potentiel de corrugation. Nous revenons sur cette
notion de spins localisés dans la suite, et discutons le cas du régime incommensurable

(section 8.4).

°I! est fait mention dans ce papier de 16 ccSTP de 5pins localisés, Leur cellule expérimentale, faite de
Grafoil, est caractérisée par une surface spécifique de 450m? environ, qu'il faut comparer aux 13,61 m? de
notre cellule de Papyex Cy (chapitre 3). Ramené 3 nos dimensions (si I'on oublie la nature difiérente du
substrat), il s’agit donec de 0,5 ccSTP d’atomes piégés, soit 17 % de la couche environ.
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F1c. 8.8: Ajustement des quantités de spins localisés my.. (figure du bas). La figure du haut rappelie les
quantités de liguide nyiguige obtenues. Le taux de couverture est cette fois mesuré en ccSTP d’ ‘He ajouté.
Utilisant les mémes conventions que précédemment, la ligne verticale pleine marque la fin de la coexistence
liquide-solide en seconde couche (point L), et la ligne tiretée ie début du ferromagnétisme (point F). La
ligne verticale peointillée indique elle la disparition des atomes piégés (point D). Les droites tiretées sont
encore un guide pour les yeux. Les droites pleines et pointiliées sont des ajustements commentés dans
le texte, certains étant déja représentés en fig. 8.3 {leur pentes sont indiquées sur la figure). Les barres
d’erreur, indicatives, correspondent & +/-2% d'une seconde couche solide pleine.
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Du point L au point D, I'ajout d’*He supprime les spins localisés. Au cours de ce régime,
chaque atome d’*He ajouté déloge 1,33 atomes d’ 3He, dont seul 33 % vont dans le liquide
(ajustements pointillés en fig. 8.8). Il nous faut donc conclure qu’une partie de ces atomes
restent en seconde couche, et viennent grossir la quantité d’3He présent dans la phase %.
On pourrait par exemple imaginer, pour expliquer ces faits, que les sites de forte adsorp-
tion sont moins volumineux lorsqu’ils sont remplis par des atomes d’4He (suivant les idées
développées en section 7.3), laissant la possibilité & la phase *He de s’étendre légérement
dans la couche, forgant d’autant plus les atomes d’*He piégés A sortir.

Du point D au point F, tous les atomes d’*He piégés ont été remplacés. Les courbes d’ai-
mantation sont toutes identiques en fig. 8.7, et seule la quantité d’atomes dans la phase %
varie. En conséquence, tout ‘He ajouté remplace un 3He de la seconde couche, qui passe
dans le liquide ; nous obtenons un ajustement de pente 1 en fig. 8.8.

Enfin, au-dela du point F Pajustement de la promotion en fig. 8.8 nous indique une com-
pression de 21 % de la conche solide (ligne pointillée). Les propriétés de la seconde couche
solide, ou du moins d’une partie de cette couche, changent et le ferromagnétisme apparait

{dernier taux de couverture de la fig. 8.7). Nous étudions ce régime en section 8.4 suivante.

Poursuivant cette analyse, nous soustrayons la contribution des spins localisés, et noi-
malisons cette fois & la quantité d’atomes présents dans la phase %. Par construction, en
fig. 8.9 toutes nos données d’aimantation, depuis la coexistence liquide-solide jusqu’au der-
nier point en zone D-F (fig. 8.8), se superposent sur une seule et méme courbe universelle.
Nous avons également appliqué cette analyse aux données de Biuerle et al. [92] 1998,
Cette expérience a été réalisée sur la méme cellule expérimentale s, avec 6,224 ccSTP
d’*He et 3,556 ccSTP d’3He, dans 113,2mT. En accord avec nos résultats, ces quantités
d’atomes nous placent au niveau de la coexistence liquide-solide en deuxieme couche, mais
du fait des proportions, avec légérement plus de liquide (11 % de la totalité d’ 3He), et de
spins localisés (17%). Les caractéristiques du liquide (T3") et des atomes piégés (Jy,.) sont
les mémes que celles de notre expérience. Ces ajustements superposent!® Paimantation de

Bauerle et al. [92] 1998 sur nos données.
De 'ensemble de ces résultats, nous pouvons tirer les conclusions importantes suivantes :

~ Alors que l'aimantation de la phase % reste stable, nous avons vu que la température
de Fermi 73" change, et plus important encore, la quantité de liquide présent aug-

mente contintiment de 3% & 30%. Il nous faut donc conclure que le liquide n’a aucune

'°Cette superposition se fait moyennant le recalage des constantes de Curie, qui dépendent du
gain de Pamplificateur utilisé. Dans P'expérience de Biuerle [201] 1996, cette constante était de C =
0,02813 Volt’mK, déduite des mesures en monocouche, la nétre étant C = 0,1111 Volt?mK.
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F1a. 8.9: Aimantation M (T") obtenue pour nos données dans 30,51 mT aprés cette analyse, dans toute la
gamme dite antiferromagnétique (symboles creux). Nos mesures dans le régime de disparition des spins
localisés sont les [J, et le régime stable les O. Les données de Bauerle et al. [92] 1998 dans 113,2 mT
réanalysées suivant le méme principe sont également représentées {symboles pleins ®). Toutes ces mesures
se superposent suivant la méme loi universelle. Le trait plein représente un ajustement purement empirique,
obtenu par somme de deux lois de Curie-Weiss {discuté en section suivante). Son écart moyen anx mesures
est de Pordre de +/-3 % sur toufe la gamme, On retrouve ce type d’ajustement expérimental dans de
nombreux systémes électroniques géométriquement frustrés (Ramirez [62] 1999, Schiffer et al. [93] 1997).
La constante de Curie correspondant & cette courbe normée est C = 0, 111 Volt?mK. Encart : produit de
la susceptibilité magnétique par Paimantation xT, fonction de Uirverse de la température 1/7. Le trait
plein représente une chute exponentielle exp(—A /T, avec A = 130 K.

influence sur cette phase solide, et qu’il n'y a aucun échange indirect. La phase %
se décrit donc simplement & l'aide des échanges J; dans le plan; le systéme est bi-
dimensionnel. Comme nous 'avons mentionné, il est possible de justifier ce point en
proposant que |’ 3He liquide ne couvre que 1’*He de la seconde couche.

-~ En changeant le taux de couverture, nous augmentons la proportion d’ “He en seconde
couche de 5% & 40%, sans avoir d'effet sur 'aimantation de la phase 4. Il n'y a donc
aucun effet de taille finie décelable dans cette gamme, et nous pouvons considérer le
systéme comme étant infiniment grand {limite thermodynamique).

— Nous ne pouvons conclure quant a la présence de défauts induits au sein de la phase
d’*He solide, par inclusion d’*He, ni méme dans la phase d’*He, par I'ajout d’“He.,
Cependant, il est fort improbable que de tels défauts soient insensibles & 1'évolution
de la proportion d’“He en seconde couche citée ci-dessus.

— Entre notre expérience et ’expérience de Bauerle et al. [92] 1998, nous avons diminué

le champ magnétique d’un facteur 3,71 {voir le chapitre 3}. Encore une fois, il n’y
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a pas de signature sur I'aimantation de la fig. 8.9 associée & ce changement. Nous
nous trouvons donc en champ magnétique suffisamment faible pour nous limiter
PHamiltonien en champ nul. Nos résultats confirment l'interprétation de Biuerle et
al. [92] 1998, notre réanalyse ne fait que modifier légérement les parameétres extraits

des données (sous-section 8.3.2).

L’aimantation montrée en fig. 8.9 est donc une propriété intrinséque & la phase %,

gouvernée uniquement par 'Hamiltonien (7.3) d’échange multiple & 2D. Nous estimons,
d’aprés les mesures de neutrons sur la premiére couche dense (section 7.8), sa densité & pa =
6,64 at/nm?. Ce point étant acquis, il est possible de tirer des informations quantitatives
sur les échanges J; et sur la nature du fondamental 4 T = 0 du systéme. Entre autres,
nous pouvons chercher & justifier la chute visiblement exponentielle de la susceptibilité
magnétique multipliée par la température (encart fig. 8.9), & aide d’un faible gap de spin

A

8.3.1 Analyse ” de Heisenberg ”

Il est connu expérimentalement que les systémes magnétiques géométriquement frustrés
suivent la loi de Curie-Weiss jusqu’a des températures T < |JF<¥*| (Ramirez [62] 1999).
Schiffer et al. [93] 1997 ont proposés un ajustement pour ces systémes électroniques a
'aide de deux lois de Curie-Weiss. Leur justification est la présence de deux populations
~ de spins de propriétés distinctes. Nous revenons sur ce point ci-dessous.

Nous montrons une telle loi!! obtenue pour reproduire nos données en fig. 8.9. La qualité
de cet ajustement est effectivement surprenante (de I'ordre de + /-3% sur toute la gamme,
dans les barres d’erreur expérimentales), et elle nous incite & tenter une premiére analyse de

nos mesures en nous limitant & la partie Heisenberg de I'Hamiltonien d’échange multiple.

Nous montrons en fig. 8.10 un ajustement (en trait plein) obtenu par la série haute
température Heis{.]fm, 1) avec Jf‘*is = —0,26 mK. L’erreur quadratique moyenne de cet
ajustement, des plus hautes températures jusqu’a environ 1,5mK est de 3%, comparable
aux barres d'erreur expérimentales. I est possible également de forcer une loi de Curie-
Weiss C/(T — 3JZ7) au travers de l'ensemble des données (JH = —0,215 mK, trait
pointillé).

Jolicceur et Le Guillou [73} 1989 ont obtenu Pexpression en ondes de spin de 'Hamil-

1 Nous utilisons M(T) = 0.11115{(1 —0.57562) /(T -+2.1783) + (0.57562) /(T +0.38261)] avec M en Volt?
et T en mK.
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Fic. 8.10: Ajustement haute température (trait plein) des données M (T) de la phase % a l'aide d'une
loi de Heisenberg pure Heis(Jfﬂi’,T). me = ~0,26 mK, et I’écart quadratique est de 'ordre de 3 %
jusqu’a 1,56 mK environ. Un ajustement forcé par une loi de Curie-Weiss est également montré en tirets
{avec J;ff = —0,215mK). A basse température (trai{ pointillé), nous représentons l'aimantation obtenue

par 'approche en ondes de spin en fixant I’échange & J;ff (loi linéaire en température, voir texte). Cette
comparaison, indicative, n’est valide que dans la limite 7" < |J;ff | et ne montre pas d'incompatibilité avec
nos données,

tonien de Heisenberg sur réseau triangulaire, en champ nul. A 'aide d’arguments simples,
basés sur d’autres résultats (Bernu et al. [75] 1994), nous en proposons une expression en
champ faible, et calculons I’aimantation basse température (fig. 8.10). Pour les excitations

de basse énergie!?, et de grande longueur d’onde (faible |I¥|), la relation de dispersion est :

- 3 . .
EF)omsn =3\/;lJHm|kBSIk di - gwunalBy|

oll d représente le paramétre de maille, les autres grandeurs étant déja définies. Le magnon
k = 0 doit étre exclu. Ce sont des Bosons de spin ¢ = £1. Ce développement fait intervenir
le champ magnétique |.§ |, ou plus précisément sa projection dans le plan de la couche
!B_'HI, et la constante d’échange J#* mesurée dans notre cas soit par I'ajustement de
Heisenberg, Jf“"“, soit par 'ajustement de Curie-Wheiss, Jff . Supposons que toutes les

plaguettes sont paralltles au champ, et de suffisamment grande dimension!®. [’expression

12En toute rigueur, du fait de la nature tripartite du réseau magnétique, il existe trois branches d’exci-
tations basse énergie, correspondant a des Bosons § = 1. Deux branches sont identiques, et correspondent
aux états de projections o = +1. L’énergie de la dernitre se déduit via un facteur multiplicatif v/2, et
correspond au mode ¢ = 0, non magnétique, que nous avons omis par souci de clarté.

13Pour la cellule Cs les feuilles de Papyex sont paralleles ai: champ (chapitre 3}. Ceei revient donc a
négliger la distribution en orientation et en taille des plaquettes de graphite (section 7.2).
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de l’aimantation basse température est alors linéaire en T, et si nous prenons J;ff comine

mesure de Pinteraction entre spins, elle s’écrit simplement :

C 1,645 T
M) = 3 5n /50 (F;f‘f)

olt toutes les varjables ont déja été définies. Nous nous bornons 4 une simple comparaison,

Aussi, la cohérence physique de ce résultat est suffisante pour une telle approche. Le point

& retenir est que cette loi, indicative, qui ne peut étre valide que dans la limite T’ < |J#},

n’est pas a priori incompatible avec nos données.

Bien que cette analyse semble attrayante au premier abord, il nous faut la critiquer

vivement. En effet :

— La loi en double Curie-Weiss est justifiée par Schiffer et al. [93] 1997 en invoguant

la présence de deux types de spin. Dans notre cas, les proportions seraient de 57,6 %
solt presque moitié-moitié, ce qui dans le cadre du régime commensurable, a priori
le plus homogéne, est difficile & croire. De méme, invoquer la commensuration de la
phase % pour justifier que la moitié de la couche solide est constituée de défauts, nous
semble une exagération en contradiction avec la qualité de ’ensemble des résultats
obtenus jusqu’ici en RMN, mais également en chaleur spécifique (section 7.8). De
surcroit, ce ratio est fixe pour tous nos taux de couverture antiferromagnétiques:;
encore une fois, il est difficile d’imaginer que ce rapport de population soit insensible
& un changement d’un facteur 10 de la quantité d’*He en seconde couche.
L’ajustement de Heisenberg est raisonnable, mais le Curie-Weiss forcé montre un
écart de 10 % aux données expérimentales aux alentours du mK, ce qui compte tenu
de notre résolution est inacceptable,

L’aimantation calculée en ondes de spin n'est pas en désaccord avec nos mesures. Ce-
pendant, on tire également du modéle de Heisenberg une chaleur spécifique Cy (T') o
T2 & basse température, la courbe Cy(T) ayant un maximum, et un seul, en T ~
| JHe | Cecj est en désaccord avec les mesures de Ishida et al. [96] 1997, réalisées

jusqu’a 90 uK. Nous comimentons ces résultats expérimentaux en section suivante.

Erfin, nous excluons cette analyse sur la base des résultats théoriques déja cités de Ro-

ger [59] 1990 et Bernu et al. [33] 1992, seuls a rendre compte de I'évolution du magnétisme

en fonction de la densité.
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8.3.2 Analyse en échange mulﬂple

Delrieu et al. [24] 1980 les premiers proposerent 1'Hamiltonien d’échange multiple pour
expliquer les propriétés magnétiques de I’ *He-2D. Depuis, de nombreux travaux sont allés
dans cette direction, et Bauerle et al. [60] 2000 donnent sur cette base une description
cohérente du magnétisme de la seconde couche solide (sections 7.8 et 8.1).

Nous appliquons cette analyse & nos données M (7") obtenues pour la phase %. A haute
température, nous utilisons un approximant de Padé tiré de la série haute température
~de 'Hamiltonien d’échange multiple (Roger [68]). L'ajustement sur nos mesures, réalisé
entre 2mK et 200mK, fait intervenir quatre parametres (J{ff"r , Ja, Js et Jg), la constante
de Curie C' étant fixée. Pour faciliter leur obtention, nous limitons l’espace des J; comme

suit ;

— Les estimations semi-classiques de Roger {32] 1984 4 forte densité donnent la hiérarchie
Jy > Jy ~ Jg > Jy > Js. En premidre couche, pour p = 7,85 at/nm?, Bernu et al.
33) 1992 rapportent en simulation Monte-Carlo la hiérarchie J&& > J3 > Jp > J; >
Js > Js. Nous extrapolons ces résultats, en accord avec les ajustements obtenus
sur *He/?He/Gr par Biuerle et al. [60] 2000, pour la seconde couche peu dense
d’3He/ “He/Gr par :

I > J 2 Jo > Js.

— Considérant que nos résultats sur une premiére couche d’*He ne peuvent &tre trés
différents de ceux de Biuerle et al. [60] 2000 sur *He pur, nous bornons 'espace des
J; en nous basant sur leurs valeurs :

J € 2,153, 45] mK
Jy, Js, Jo € [0,45;2,45] mK

— Les mesures d’almantation et de chaleur spécifique donnent également des bornes &
J;ff et Jgf . En restant assez large, nous choisissons :

JI e [-1;1] mK
JF e 1,3 mK

Méme sous ces hypothéses, 'ajustement reste difficile. Ainsi, 'espace des J; & quatre
dimensions est découpé par pas de (50 uK}*, et pour chaque point nous calculons 'écart
guadratique \/P entre la courbe expérimentale et les Padégo {J;,T) et Padép g (J;,T)
que nous avons générés. kin minimisant 1'écart \/? , nous cherchons la solution physique

acceptable!t. En fig. 8.11, nous représentons les ajustements obtenus (trait plein et poin-

HEn toute rigueur, si nous ne limitons pas 'espace des J; comme nous 'avons fait, d’autres minima sont
possibles. Cette analyse choisit celui qui, d’aprés les résultats théoriques, nous semble le plus pertinent.
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FIc. 8.11: Ajustement haute température de 'aimantation de la phase %, obtenu par I'Hamiltonien
d’échange multiple (Padé(s g (J;, T) trait plein, et Padép 5 (J;, T) trait pointilié). L'écart quadratique
moyen est de l'ordre du % jusqua 2 mK, et les paramdtres sont : J;ﬂ = 2,80 mK, J; = 1,40 mK,
Js =0,45mK, Js = 1,25 mK. Encart : convergence de 1'écart quadratique +/x? pour le Padéy o (J;,T),
suivant la direction de espace des J; définie par JE (normalisé & 'écart expérimental de 3%). Les ligne
courbe et la verticale pointillée sont des guides pour les yeux. Le minimum retenu vérifie J¥ = 1+0,07mK

et Jgf = 1,57mK. Les barres d’erreur sur les échanges multiples sont de I'ordre du pas de calcul utilisé,
soit +/-0,05 mK.

tillé), et dans I'encart la convergence de \/F .

Le jeu de paramétres retenu est :

7 = 2,80mK, J; = 1,40mK, J; = 0,45mK, J; = 1,25 mK

avec JH = +0,07mK et J& = 1,57mK

a +/- 0,05 mK environ.

L’écart quadratique moyen correspondant est de l'ordre du %, de l'ordre de l'erreur
expérimentale. Notons que, comme pour tous les autres ajustements haute température
réalisés, la température au-dessous de laquelle la loi dévie est de l'ordre de 2 mK.

Nous confirmons les échanges rapportés par Biuerle et al, [92] 1998 4 3% pres, sauf pour
Js que nous réévaluons 2 la baisse!®,

De plus, les valeurs que nous trouvons vérifient Js/Jy = 0,32, en accord avec les simula-
tions numériques de Bernu et al. {33} 1992 et Bernu [94].

Nous pouvons remarquer que le J;ff obtenu, +0,07 mK, est bien différent du eris =

Nous considérons que les barres d’erreur sur nos paramatres sont au moins de l'ordre du pas de calcul,
soit 0,05 mK.

13Dans cette publication, nous avions J;ff =2,72mK, J; = 1,42mK, Js = 0,50mK et Js = 1,92mK.
Notens que Jg ne vérifiait pas la hiérarchie présentée dans cette section.
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FIc. 8.12: Ajustement haute température de I'aimantation de la phase 3, obtenu par le Padéjy 5 (J;, T) de
PHamiltonien d’échange multiple, pour les différents systémes expérimentaux. Toutes ces mesures ont été
normalisées & la méme constante de Curie & = 0, 111 Volt?mK, les champs magnétiques étant suffisamment
faibles. Par ordre de densité décroissante : {O) trait plein, *He/*He/Gr (nos données, Papyex cellule Cy
dans 30,51 mT). {M) trait pointillé, 3He/*He/Gr (données de Morhard [200] 1995, Grafoil dans 15,7mT).
(8) trait tireté, *He/2xHD/Gr (données d'Tkegami et al. [40] 2000, Grade GTY Grafoil dans 19,1 mT). Les
valeurs obtenues pour les différents échanges cycliques sont fournies dans le tablean 8.1. Les ajustements,
de qualité comparable (écart moyen de quelques %}, sont commentés dans le texte.

—{}, 26 mK ajusté en section précédente, et qu’il est méme légerement ferromagnétique.
Cect démontre 'annulation des termes en 5‘15_'; dans I'Hamiltonien, du fait de la forte
compétition entre les différents cycles d’échanges. Comme nous 'avous remarqué en sec-
tion 8.1, 1] s’agit d’une signature directe de Pimportance des opérateurs 4 plus de deux
spins, comine (S_';S_’:,)(S:;CLS_'}), et dans ces conditions, I'ajustement de type Heisenberg obtenu

en sous-section 8.3.1 ne peut étre que phénoménologique.

Nous pouvons appliquer le méme type d’analyse aux résultats obtenus sur *He/ *He/Gr
(données de Morhard [200] 1995 et ajustement de Bauerle et al. [60] 2000, poursuivant
I’analyse de Roger {59] 1990 et Biuerle et al. [91] 1998), et aux mesures sur *He/2xHD/Gr.
11 est reconnu actuellement, que pour toutes ces sous-couches, I’ *He 4 basse densité solidifie
dans une phase commensurable /7 x v/7. En fig. 8.12, nous présentons les ajustements
Padéjz 9 (J;,T) haute température en échange multiple, obtenus pour les aimantations des
trois différents systémes. Leurs qualités sont comparables (de 'ordre de quelques % d’erreur
dans la gamme considérée), et les paramétres obtenus sont listés dans le tableau 8.1. Nous

estimons encore les barres d’erreur sur ces valeurs & +/- 0,05 mK environ. L’ajustement
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Echange | *He/*He/Gr | *He/°He/Gr | ®He/2xHD/Gr
JH! 2,80 mK 3,00 mK 7,50 mK

Js 1,40mK 1,80 mK 5,40 mK

Js 0,45 mK 0,62mK 2,00 mK

Jg 1,25 mK 1,50 mK 4,20 mK
JI +0,07 mK -0,24mK -1,33mK
JH 1,57 mK 1,79 mK 5,01 mK

p3 6,64at/nm? | 634at/nm® | 5,25at/nm?

TaB. 8.1: Echanges ajustés sur les données d’aimantation des phases 2 montrées en fig. 8.12. Les valeurs
pour 3He/*He/Gr sont tirées de Biuerie et al. [60} 2000, les autres ont étés ajustées par nos soins. Les
barres d’erreur sont d’environ +/-0,05mK, Nous indiquons également dans la derniére ligne la densité de
chacun de ces systémes. Elle est calculée & P'aide de la densité de la sous-cotiche mesurée aux neutrons
(section 7.8),

sur *He/®He/Gr est tiré de la publication de Béuerle!® et al. [60] 2000, alors que nous
avons réalisé spécialement celui de I’ *He/2x HD /Gr & partir des données d’Tkegami et al.
[40] 2000. En effet, la facon dont les auteurs tirent eux-mémes ces parametres nous parait
trop restrictivel”,

La premiére remarque évidente est que les échanges multiples sont d’autant plus faibles

que la densité ps est plus grande, conformément & ce qui est discuté en section 7.8.
il

Une analyse plus poussée nous demande de nous intéresser aux trois parametres normeés
qui pilotent la physique de ces systeémes : J& /J;, J /J4 et Jg/Jy. Nous les donnons dans le
tableau 8.2. Les similitudes entre ces coefficients nous montrent & quel point ces systémes

se ressemblent, ce qui de surcroit (du moins pour les hautes températures) semble valider

18Cel ajustement est tiré d'une analyse de Roger, réalisée sur ’ensemble des données de Grenoble sur
SHe/*He/Gr. En effet, la présence de la premiére couche paramagnétique et de la contribution liquide
rend Pextraction de 'information sur la seconde couche solide difficile. Cette étude soigneuse, fonction du
taux de couverture, permet de séparer ces signaux.

"Pour faciliter la convergence, les auteurs imposent Jy = J5, J5 = 0,35J; ainsi que la valeur
expérimentale de Jgf du groupe de Londres (Casey et al. [95] 1998). Nous présumons qu'il s’agit de
Jgf = 6,0mK. Ainsi, seul J4/.]§‘ff est un paramétre ajustable. De plus, la publication présente MT/C
aprés soustraction d’une contribution attribuée aux spins localisés; la constante de Curie que nous
obtenons est 4,5 % plus faible que la leur. Ils trouvent J,_‘;"ff = 8,10mK et Jy = 5,40mK. Néanmoins, nous
confirmons leurs valeurs & 10% prés, sauf pour Js que nous réévaluons a la baisse.



8.3 7 Liquide de spins * dans I’*He-2D solide 129

Echange | *He/*He/Gr | *He/*He/Gr | *He/2xHD/Gr
J 7, 2,00 1,67 1,39
Js/Ja 0,32 0,34 0,37
Js/ 4 0,89 0,83 0,78

TAB. 8.2: Liste des trois échanges normés qui définissent les propriétés physiques des phases %. Ces valeurs
sont estimées & +/-10 %, légérement plus pour le rapport J5/Js. Nous remarquons de fortes similitudes
entre les différents systémes. Comparés aux résultats de Misguich et al. [71] 1998 et Misguich [203] 1999,
ils correspondent tous & un état fondamental ” liquide de spins ”, trés proche de la transition vers le
ferromagnétisme.

les différents résultats, obtenus par différents groupes, utilisant différentes techniques et
différent substrats (les différents champs magnétiques sont tous dans la limite des champs
faibles, démontrée par notre analyse). Nous voyons cependant une évolution monotone des
amplitudes d'échange relatives avec la densité. Mais grossiérement, seule I’échelle d’énergie
globale change. Nous 'interprétons comme une marque de la structure du réseau sur les
échanges cycliques J;. Notons que ces données sont trés inférieures aux valeurs tirées
de l'extrapolation vers les basses densités des échanges J; obtenus dans le régime ferro-
magnétique incommensurable (Bauerle et al. {60] 2000, Roger et al. [61] 1998), ce qui, &

nouveau, montre I'importance de la corrugation du substrat.

Comparons ces valeurs aux résultats théoriques de Misguich et al. [71] 1998 et Misguich
[203] 1999. Ces systémes correspondent tous & un état fondamental ” liquide de spins ”,
trés proche de la transition vers le ferromagnétisme. La caractéristique premiere de cet état
fondamental est que les corrélations spin-spin < 5"’;.5-':, > sont trés faibles, et décroissent
extrémement rapidement avec la distance entre ¢ et j. C'est pourquoi on parle souvent
dans la littérature de ” phase désordonnée ”. Cependant, remarquons qu'il peut exister
dans cette phase un ordre plus complexe que les structures standard (section 8.1, fig. 8.1).
On peut tenter de le mettre théoriquement en évidence a 'aide de fonctions de corrélation
plus complexes, & quatre spins (caractéristique de ” plaquettes 7) par exemple.

La nature exacte du fondamental reste une question ouverte. Les analyses en diagona-
lisation exacte (Misguich [203] 1999) montrent qu'un faible J; = 0,10 J;ff est suffisant
pour déstabiliser 'ordre de Néel de I'Hamiltonien de Heisenberg antiferromagnétique sur
réseau triangulaire. Son effet est de repousser plus haut dans le spectre énergétique Uen-
semble des états qui, a la Hmite thermodynamique auraient di constituer en son absence

le fondamental de Néel. C'est pourquoi pour le 7 liquide de spins * la densité d'états est
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élevée & basse énergie, au-dessus du fondamental. Ce point est mis en évidence dans les
mesures de chaleur spécifique. Déja Greywall et al. [38] en 1989 suggerent qu’une fraction
anormalement grande de la chaleur spécifique pourrait se trouver au-dessous de 7' ~ Jgf :
donnant lieu & un nouveau pic de chaleur spécifique, encore non observé. Ce pic est me-
suré par Ishida et al. [96] 1997 sur *He/*He/Gr. La structure obtenue en double-bosse est
reproduite par 'Hamiltonien d’échange multiple dans une grande plage de paramétres J,
(Misguich [203] 1999, et originellement Roger [59] 1990).

Les premiers états excités sont de spin S = 1, et séparés du fondamental par un gap A.
L’¢évaluation théorique de ce gap est un véritable défi, et la seule chose qui semble claire
a I'heure actuelle est qu’il est piloté par J, principalement, et qu’il tend & s'annuler & la
frontiére avec le ferromagnétisme (Misguich [203] 1999),

La nature de ces excitations magnétiques, entre autres leur relation de dispersion & (F:)
est également une question difficile d’importance. Du fait des propriétés du fondamental,
I'énergie £ (k) au-dessus du gap semble s’annuler sur une couronne de la premiére zone de
Brillouin, grossiérement. de rayon k; moitié du rayon kpa, de cette zone (Misguich [203]
1999).

Nous proposons d’essayer de batir une approche semi-empirique, 4 base de ces re-
marques, pour rendre compte de 'aimantation basse température. Entre autres, nous
cherchons 4 expliquer la forme de la susceptibilité multipliée par la température 7" de
Vencart en fig. 8.9, qui suggére un gap de spin de A = 100 uK.

Nous utilisons la démarche du calcul de I'aimantation en ondes de spin, obtenue pour
les ordres standard. Le fondamental n’étant que deux fois dégénéré (Lhuillier [97]) nous
supposons qu'il n’existe que deux types d’excitations de spin 8 = 1, de projections ¢ = +1
et 0 = ~1, 'axe de quantification étant simplement la direction du champ magnétique 5.
Nous choisissons donc une relation de dispersion pour nos excitations basse énergie, que

nous supposons étre des Bosons (§=1), du type :
ER)gmss = A+ J= kS| (1K) ~ ko) d|" — gypwol Bl

ot l'on a reproduit les conventions utilisées pour les fondamentaux standard. Le paramétre
n correspond en quelque sorte & 'ordre de ces excitations, et J*°¢ est une constante de
couplage effective, qui comme A dépend des échanges cycliques J;. Les autres constantes
ont déja €té définjes. Cette relation, qui pourrait choquer au premier abord, rappelle les
résultats de Momoi et al. [98] 1999 obtenus en ondes de spin sur la phase uuud (fig. 8.1).
Le calcul nous améne alors & écrire 'aimantation basse température sous la forme :

C ] 1/11. A
= — ——— -
M(T) AT (Jexcités ) e 7T
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Fia. 8.13: Approche basse température semi-empirique appliquée & nos données. A 1'aide d’une expres-
sion " raisonnable ” de la relation de dispersion £(k} des excitations de basse énergie, nous obtenons

une expression simplifiée de I'aimantation du systéme (voir texte). L’ajustement haute température est
également reproduit sur ce graphique, pour mémoire.

Cette expression est représentée sur nos données en fig. 8.13. Les parameétres employés
sont ici A = 80 K, n = 3 et A/(J=#EGY/™ = 0,60 mK~1/3,

Le point a retenir est qu’une telle démarche, malgré son manque de rigueur et son caractére
hautement spéculatif, permet de rendre compte de la dépendance presque exponentielle
de la susceptibilité multipliée par la température x7". Au moins pouvons-nous donner des
limites a certains paramétres, comme la borne supérieure de 100 4K au gap de spin A.
Ce gap, s'll existe, est visiblement extrémement faible. Au demeurant, seules nos mesures
semblent le mettre en évidence. L'analyse d’Tkegami et al. [40} 2000 sur *He/2xHD/Gr
consiste a soustraire pour différents taux de couverture une contribution de ” solide

¥

vitreux 7, Nous avons déja présenté les défauts de ce modele, et nous ne serions pas
étonnés qu'il donne lieu & certains artefacts numériques aux plus basses températures.
De plus, les récents travaux de Masutomi et al. [99] 2001 consistent & ajouter de I’*He &
I'*He/3xHD/Gr, I'idée étant encore une fois de supprimer les atomes fortement localisés.
Aucun effet n’a été observé, ce qui peut étre interprété (contrairement & I'analyse des
auteurs) en disant que certains atomes d’*He piégés sur ce substrat ne peuvent jamais en
eétre retirés. Il est d’ailleurs fort probable que les couches d’HD sont de qualité bien moins

bonnes que celles d’Hélium, du fait de la taille des molécules (Godfrin [88]).
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Nous espérons que des mesures & plus basses températures, et de nouveaux développements

théoriques, permettront de clarifier la situation.

8.4

” Nanoclusters ” ferromagnétiques dans 1’3 He-2D solide

La compression de la seconde couche solide (environ 21 % continliment) s’accompagne

de Vapparition du ferromagnétisme (sous-section 8.2.2). Alors que le taux de couverture

Prota

; augmente, le systéme, comme pour *He/%He/Gr et *He/ 2xHD/Gr, passe par une

" anomalie ferromagnétique ”. La particularité est qu’ici la quantité d’atomes d’*He dans

la phase solide diminue au cours de la compression.

Au voisinage de cette ” anomalie ferromagnétique ”, nous obtenons aux plus basses

températures une structure en double-pic dans les raies de résonance RMN (taux 9,1508cc-

STP, fig. 8.14). Ceci est la signature que les spins nucléaires se trouvent dans deux envi-

ronnements différents et découplés.

Etudions de plus prés cette forme de raie. Nous avons un premier pic décalé et distordu,
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FIG. 8.14: Raie de RMN continue obtenue & 147 #K pour le taux de couverture 9,1508 ccSTP, proche de

" Tanomalie ferromagnétique * dans %He/“*He/Gr. Le signal en absorption est appelé x”, et le signal en
dispersion x'; tous deux sont normalisés & l'aire de la raie d’absorption. Nous distinguons une structure
en double pic, signature de la présence de deux ensembles de spins distincts. La ligne pointiliée verticale
représente le champ de Larmor By, tel qu'il est mesuré par la position de la raie unique obtenue vers
10mK.

sur lequel s’ajoute un petit pic étroit. Nous pouvons les résoudre en ajustant empirique-
a P p P pirg

ment!® une ligne de base en polynéme de degré cing sous le petit pic. Le résultat de cette

procédure est montré en fig. 8.15.

'8Malheureusement, malgré le travajl présenté en section 4.3 sur la forme des raies de RMN, il n’existe
pas & I'heure actuelle de description exacte plus performante que cette procédure empirique.
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Nous obtenons une raie fortement décalée par rapport au champ de Larmor By, trés large
et asymétrique. Cette forme est caractéristique pour 1'*He-2D d’une assemblée solide de
spins ferromagnétiques trés polarisés (effet du champ dipolaire, voir la section 4.3). Le
second pic est lui trés proche du champ de Larmor (nous revenons sur ce point dans
la suite), étroit et symétrique. Il est caractéristique d’une contribution solide (presque

paramagnétique) o la polarisation est faible.

Absorption " (a.u. normée)
o
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Fia. 8.15: Résolution des deux contributions présentes sur I'absorption x" du pic de résonance RMN de
la fig. 8.14 {147 K, 9,1508 ccSTP). A gauche, une contribution importante de forme trés asymétrique,
caractéristique d’une assemblée de spins fortement polarisée. A droite, une raie trés symétrique, obtenue
typiquement pour les solides peu polarisés. La ligne pointillée verticale représente le champ de Larmor B,
position mesurée par la raie unique obtenue vers 10mK. Les encarts de chacune de ces images représentent
Vaimantation obtenue par intégration de ces raies résolues & différentes températures. Les barres d’erreur
correspondent & +/-0,02 unités arbitraires d‘aimantation. Encart de gauche, ferromagnétisme : nous ob-
tenons une aimantation d'évolution trés lente. La ligne pleine correspond & un ajustement en ondes de
spin commenté en sous-section 8.4.1. Encart de droite, quasi-paramagnétisme : I'aimantation, dans les
barres d’erreur est presque paramagnétique. Nous ajustons {ligne pleine) la borne supérieure de ces barres
d’erreur par : M(T) = 22222 C/(T — 3.J4) avec npara = 0,607 ccSTP et JI = 0,015 mK.

Si nous procédons de méme pour toutes les températures oll les deux contributions
peuvent étre résolues (au-dessous de 1mK), nous pouvons en intégrant chaque raie séparé-
ment remonter & l'aimantation M (T} de chacun de ces sites. C’est ce que nous illustrons
dans les encarts de la fig. 8.15, respectivement pour chaque pic. Les barres d’erreur men-
tionnées correspondent & +/-0,02 unités arbitraires d’aimantation et marquent la limite
de la procédure empirique utilisée.

Nous obtenons effectivement une aimantation typiquement ferromagnétique pour le pic
asymétrigue, c’est-a-dire évoluant trés lentement et tendant vers une valeur finie & T = 0.
La ligne pleine représente un ajustement en ondes de spin, sur lequel nous revenons dans
la suite.

Le pic étroit possede une aimantation presque paramagnétique. Notre procédure empirique

n’est visiblement pas optimale, et nous nous bornons & ajuster le haut des barres d’erreur




134 8 RESULTATS

par une loi de Curie-Weiss.

Cette analyse apporte : n, = 0,607 ccSTP atomes quasi-paramagnétiques, avec er"*"' =
—0,015 mK. Connaissant la quantité d’atomes totale .,y = 2,9731 ccSTP et la quan-
tité d'atomes promus dans le liquide Niiquide = 2, 0217 ccSTP, nous déduisons facilement
Tijemo = 0,3444 ceSTP pour le pic ferromagnétique. Nous revenons plus avant en sous-
section 8.4.1 sur Pajustement de nos données.

En toute rigueur, il faut mentionner que I'un des pics ainsi résolus contient la contribu-
tion du liquide présent en troisiéme couche. Son aimantation représente environ 2 % de
I'aimantation du solide quasi-paramagnétique & 1 mK, ce qui nous autorise & I'oublier lors
de la présente discussion.

Le pic asymétrique se déforme et s'élargit fortement avec la température, alors que le pic
fin évolue plus faiblement. En effet, la polarisation maximale qu’atteint cet ensemble de
spins presque paramagnétiques, obtenu par Vajustement du nombre d’atomes Tipare qu’il
contient, n'est que de 'ordre de 16% & 130 uK. Ceci reste faible, et le champ dipolaire en
résultant n’a qu'une influence modeste sur la forme de raie (faible élargissement et décalage
de 'ordre de 51073 mT, voir fig. 8.16). Nous revoyons & la discussion de la section 4.3 pour

de plus amples explications sur ce point.

Nous pouvons nous demander pourquoi cette contribution quasi-paramagnétique n’a

Jamais été rapportée dans les précédentes publications. Les raisons sont multiples ;

- Sur *He/®He/Gr, le signal paramagnétique de la premidre couche solide donne un
pic énorme placé tout a c6té du champ de Larmor B . Il rend impossible la résolution
de tout pic situé au méme endroit du spectre. Il faut donc nécessairement travailler
sur *He/“He/Gr.

— Si le champ magnétique n'est pas assez homogéne, il est impossible de distinguer
la structure fine résultant de la polarisation du film. L’expérimentateur ne mesure
qu'une seule raie & peu prés symétrique, dont la largeur est caractéristique de I'inho-
mogénéité du champ ; ¢’est la largeur inhomogene (chapitre 4). Dans notre expérience,
la qualité des bobines de champ et de I'environnement magnétigue nous permet d’ob-
tenir des raies de résonance d'une largeur 6y & 10 mK d’environ 0,015mT.

- Pour espérer résoudre deux contributions solides différentes, encore faut-il que les
proportions d’atomes dans 1'un et l'autre site magnétique soient favorables. D’autant
plus que I'une des assemblée de spins exhibe des propriétés ferromagnétiques (alors
que l'autre est légérement antiferromagnétique), et pourrait donc tout simplement
dominer le signal. Notre cas est presque & cet égard un cas idéal, étant donné que nous

avons un nombre comparable de spins dans les deux ensembles, avec 70 % d’atomes
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Fig. 8.16: Positions, en fonction de la température, du minimum de la raie d’absorption x pour fe pic
ferromagnétique (M) et le pic quasi-paramagnétique (A) obtenues sur le taux de couverture 9,1508 ccSTP.
Les symboles O indiquent la position du minimum de la raie unique obtenue pour 9,5413 ccSTP. Elle
correspond au passage du pic ferromagnétique au pic presque paramagnétique, du fait de 'évolution des
propriétés du systéme décrites en fig. 8.17 (entre 2,5mK et 6 mK, lignes verticales tiretées).

de plus précisément dans le groupe d’aimantation le plus faible.

Aussi, dans notre propre expérience, les conditions favorables & la distinction des deux
pics ne sont remplies que pour ce taux de couverture de 9,1508 ¢cSTP. Pour toutes les
autres mesures, les différentes contributions solides et liquide se superposent en une seule
raie de résonance. Nous n’obtenons qu’une seule raie RMN également lors de notre étude

du ” liquide de spins ” (section 8.3).

En revanche, nous avons remarqué ci-dessus que cette nouvelle contribution au signal
magnétique ne résonnait pas tout a fait au champ de Larmor B, tel qu'il est mesuré a
10mK, lorsque tous les signaux magnétiques ne forment qu’une seule raie, symetrique, de
largeur &q.

Aussi, pour nous convaincre de la présence de deux assemblée de spins, méme lorsqu’on
ne peut résoudre deux pics & I'cell, il est possible de mesurer simplement la position du
minimum de la rale de résonance en fonction de la température. Si la hauteur de I'un des
pics d'absorption X~ vient & surpasser l'autre, nous devrions obtenir une anomalie dans
cette courbe. Cette méthode est une illustration de la sensibilité de la RMN aux champs

magnétiques locaux.
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Nous montrons un tel résultat en fig. 8.16 pour le taux de couverture 9,5413ccSTP. Sur
ce graphique, nous rappelons également les positions, mesurée par le minimum les raies
d’absorption x”, des pics quasi-paramagnétique et ferromagnétique du taux 9,1508 ccSTP
déja commenté,

Nous notons effectivement une anomalie dans la fréquence de résonance entre 2,5 mK
et 6 mK environ, qui indique un décalage de l'ordre de 31073 mT entre les champs de
Larmor des deux assemblée d’atomes. Elle correspond clairement au passage du pic fer-
romagnétique au pic quasi-paramagnétique tels qu'ils sont mesurés pour 9,1508 ccSTP.
De plus, la raie unique se décale légérement et progressivement alors que la température
diminue, conformément & la faible polarisation des spins presque paramagnétiques.

En effet, la hauteur H d’un pic d’absorption est relié grossierement & son aimantation M
(son aire), via H oc M/d, oti & est la largeur du pic & mi-hauteur (chapitre 4). Le fort
décalage de la raie ferromagnétique, dii au champ dipolaire, s’accompagne comme nous
I'avons déja remarqué ci-dessus d’un élargissement comparable du pic. Ainsi, au-dessous
de quelques mK, la contribution de ce groupe de spins est ” étalée ” dans le spectre RMN,
et pour les proportions Ppara M femo dU taux de couverture 9,5413 ccSTP, nous ne localisons
plus que le pic di aux spins presque paramagnétiques.

Cette argumentation est étayée par I'analyse chiffrée que nous effectuons dans la sous-
section 8.4.1 suivante. En fig. 8.17, nous donnons I'évolution, en fonction de la température,
de la largeur de raie 6 du pic ferromagnétique résolu pour le taux de couverture de
9,1508 ccSTP, normée 4 la largeur du pic unique &, obtenu vers 10 mK (ici 0,017 mT).
- Sur le méme graphique, nous représentons le rapport (MfemolT) + Miiguiae (T)) [ Moera (T}
que nous déduisons pour le taux 9,5413 ccSTP. Clairement, on s’apercoit que l'aimanta-
tion des spins ferromagnétiques devient prépondérante au-dessous de 6 mK, mais que la
largeur de raie dipolaire vient contre-balancer cette prédominance pour les températures
inférieures 4 2,5 mK. Au-dessus de quelques mK, toutes les contributions se superposent

au liquide en une raie unique.

Cette analyse précise des raies de résonance nous montre la présence de ces deux types
de spins, pour au meins deux taux de couverture (9,1508 ccSTP et 9,5413 ccSTP). Non
seulement les atomes quasi-paramagnétiques sont dans un environnement diffiérent de celui
des *He ferromagnétiques, puisqu’ils n’ont pas les mémes propriétés physiques, mais de
surcroit leur champ local est différent puisqu’ils ne résonnent pas exactement an méme
champ de Larmor B,. Notons qu’ils sont également insensibles au fort champ dipolaire
rayonné par les atomes ferromagnétiques.

Force est donc de conclure qu'ils ne sont pas situés au méme endroit de 'espace : ces spins
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FiG. 8.17: Paramdtres pilotant la hauteur H relative des deux pics de résonance y~ (ferromagnétique
et quasi-paramagnétique), en fonction de la température. Les B représentent la targeur de raie & du pic
ferromagnétique & 9,1508ccSTP, normalisée 4 la largeur obtenue & 10mK (§/d, avec & = 0,017mT). Les©
sont le rapport (M emo (T) + Miiguide (1)) / Mpara (T) tel qu'il est déduit, pour 9,5413ccSTP, de 'analyse qui
poursuit cette section (sous-section suivante 8.4.1). Au-dessous de 6 mK environ, I'aimantation des spins
ferromagnétiques devient prépondérante, mais I’élargissement de la raie par le champ dipolaire contre-
balance cet effet pour les températures inférieures 4 2,5 mK. Au-dessus de quelques mK, la contribution
du liquide masque complétement le solide.

presque paramagnétiques se trouvent loin du groupe ferromagnétique. Nous revenons sur

ce point dans la suite.

Nous pouvons également nous convaincre de la présence d’atomes ferromagnétiques a
différents taux de couverture, en étudiant le décalage maximal de la raie de résonance "
obtenue & 120 uK (fig. 8.18). Dans le régime antiferromagnétique, ce décalage est fixé par
ia polarisation de la phase %, et nous obtenons sur toute la gamme environ 3107% mT.
Des 8,0430 ccSTP, ce chiffre passe & 8107 mT environ, marquant la densification de la
couche solide et l’augmehté,tion de la polarisation du film. A nouveau, nous justifions
Iexclusion en sous-section 8.2.2 du taux 8,0430 ccSTP du régime antiferromagnétique,
et son affiliation & I'apparition du ferromagnétisme. En revanche, les deux derniers taux
de couverture (10,103 ccSTP et 10,651 ¢ccSTP), marquent un décalage du méme ordre
que celui du régime antiferromagnétigue, typique des systémes peu polarisés. Dans cette
gamme, la contribution ferromagnétique, si elle existe, est visiblement masquée par les

spins quasi-paramagnétiques, conformément a la discussion ci-dessus.
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F1G. 8.18: Position du minimum de la raie de résonance y" obtenue en absorption RMN 4 130 uK,
en fonction du taux de couverture en ccSTP. Le zéro correspond au champ de Larmor B, La gamme
ot la contribution ferromagnétique au signal est dominante se distingue clairement par de forts décalages
(maximur de l'ordre de 0,11mT, & comparer aux 3 10~ 3mT des régimes peu polarisés). Les lignes verticales
pleines et tiretées correspondent respectivement 4 la, fin de la coexistence liquide-solide en seconde couche,
et & Ia densification du solide présentés en sous-section 8.2.2,

8.4.1 Interprétations; coexistence de phases

Pour le taux de couverture 9,1508 ccSTP, nous avons pu résoudre en section précédente
la contribution ferromagnétique au signal RMN. Nous présentons en fig. 8.19 son aiman-
tation M(T') normalisée au nombre de spins nyem, (0,3444 ccSTP), jusqu'a 80 mK. La
ligne pleine correspond & un ajustement Heis(JJ** T') haute température, avec JHels =
2,05mK. En toute rigueur, ces résultats sont obtenus en ajustant 'aimantation des atomes
presque paramagnétiques comme décrit dans la section précédente, et en soustrayant cet
ajustement & 'aimantation totale?®.

L’ajustement basse température de la fig. 8.19 (traits pointillés) correspond & 1'expression
de I'aimantation M(T") calculée en ondes de spin (Godfrin et al. [100] 1988, Kopietz et
al. [101]} 1989). La relation de dispersion des excitations basse énergie est donnée pour Jes

grandes longueurs d’onde (faible IEI) par :

E(R) ey = 31T kpSIE I — gypno|B]

%11 est clair que les résultats obtenus ici dépendent directement de la fagon dont nous avons ajusté
laimantation M({T) des atomes presque paramagnétiques. L'important est avant tout la cohérence de
cette analyse, le développement plus poussé gui prolonge cette section donnant des résultats identiques &
cette approche préliminaire. '
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F1g. 8.19: Aimantation M (T") obtenue pour ’assemblée d'atomes ferromagnétiques du taux de couverture
9,1508 ccSTP, normalisée au nombre de spins n fem (0,3444c0STP). Cette courbe correspond aux données
de Pencart gauche de la fig. 8.15. La ligne pleine est un ajustement haute température Heis(eris,T).
A basse température, nous ajustons les données a 'aide de I'expression obtenue par 'approche en ondes
de spin (ligne pointillée, voir texte). L’aimantation & saturation obtenue 4 basse température correspond
4 la constante de Curie haute température C, contrairement aux précédents travaux sur 1’ 3He-2D solide
ferromagnétique (Godfrin et al. [100] 1988, Schiffer et al. [87] 1994). Les parametres tirés des ajustements
sont ; C et |E§ étant connus (respectivement 0,111 Volt?mK et 30,51 mT), Jfﬂis = 2,06 mK, My =
4,682 Volt?, et N = 120 spins pour la taille effective. Ces résultats sont commentés plus avant dans la
suite de notre analyse.

ott les constantes ont déja éte définies. Ces excitations sont des Bosons, d'un seul type

o = —1. L’aimantation®® s’écrit alors :
To+ 1T, T Tp+4Tm 1 1
MITY =M |1- =1 _(1—— Infe™ 7 —1)+——1———~———-—~»H 8.3
) ' [ {Sﬂ\/gS?JHm To + é-Tm ( ) NS+ (8.3)
avec :
T = |lgnpin S| |B]
kg
16725 JHeis
Th=—x—

En toute rigueur, cette écriture suppose que le systéme se constitue de groupements hexa-

gonaux disjoints d’atomes, de méme taille N. Pour nous, NV sera donc un nombre de spins

0] 'expression de Godfrin et al. [t00] 1988 se différencie de celle de Kopietz et al. [101) 1989 par le
magnon E=10 que ces auteurs négligent {dans leurs conditions de champ), et le préfacteur numérique
global (Tp + %Tm)/(SW\/gSzJHm). Notons également que dans leur papier, Kopietz et al. [101] 1989 font
dans ce préfacteur hypotheése 5 = 1/2. Nous rétablissons ici {'expression la plus générale.
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effectif par groupe ferromagnétique, I’aimantation de ’assemblée totale étant la superpo-
sition des signaux de ces groupes. Nous revenons sur ce point dans la suite.
Mo représente I'aimantation & saturation de la totalité de ces atomes d’ *He ferromagné-

tiques. Dans le cas des spins S = 1/2, nous avons simplement
Msat - C/Tm (84)

avec C la constante de Curie. Le point fondamental A retenir est que I'aimantation & satu-
ration M,,; obtenue par notre ajustement correspond exactement A celle déduite par la for-
mule (8.4) de la constante de Curie (c’est-a-dire du nombre de spins n ferro) tirée des hautes
températures'®. Le champ magnétique |B| étant connu trés précisément (30,51 mT), et
JHe &tant obtenu par le biais du Jfﬁ"s ajusté a haute température, le seul parametre
ajustable restant, dans cette expression basse température, est le nombre de spins effectif

N. Nous obtenons N = 120spins, valeur discutée dans la suite.

Cet accord entre aimantation haute température et aimantation basse température n’a
Jjamais été rapporté précédemment. Les mesures de Schiffer et al, [87) 1994 sur *He/*He/Gr
montrent au contraire une évolution constante du nombre de spins dans la phase ferro-
magnétique, défini par 'aimantation & saturation®’ M,,, qui suggére aux auteurs une
coexistence de phases dans 1'*He-2D. Cette hypothése est reprise par Bozler et al. [104]
2000 sur la base de leurs propres mesures.

La résolution de la contribution quasi-paramagnétique confirme définitivement la présence
de deux assemblées de spins, du moins pour P'un de nos taux de couverture (9,1508ccSTP)
sur *He/*He/Gr. L'’ensemble de I'étude de la forme de raic réalisée en section précédente,
confrontée aux résultats de Schiffer et, al. [87] 1994, suggere fortement qu’il doit en étre de
méme dans toute la gamme que nous nommons ferromagnétisme 7.

Selon Misguich [203] 1999, 'Hamiltonien d’échange multiple & faible champ magnétique
et dans la gamme de paramétres J; propre & I’*He-2D ne peut donner lieu qu’ une phase
antiferromagnétique de type ” liquide de spins ” vérifiant S = 0 8 T = 0, cu bien a
une phase ferromagnétique complétement polarisée avec Sy = NV /24T =0,

Nous nous proposons donc d’analyser l'ensemble de nos résultats sur le modele de Schiffer
et al. [87] 1994, en prenant pour mesure du nombre n fero de spins ferromagnétiques, pour
chague taux de couverture, ’aimantation & saturation Mqe que l'on peut extrapoler d’une

analyse en ondes de spin®%. Le nombre d’atomes dans Passemblée solide est lui donné par

2Notons que bien que Schiffer et al. (87] 1994 mesurent clairement une évolution de ce paramétre
en fonction du taux de couverture, leurs données haute température sont assez contestables {perte de
résolution vers 3,5 mK, nous revenons sur ce point dans la suite), et la valeur obtenue pour leur constante
de Curie C peut &tre discutée, .

22Nous n'utilisons donc plus, dans la suite de notre analyse, I'ajustement des sites presque para-
magnétiques tel qu'il a été proposé en introduction de cette étude.
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l'ajustement déja réalisé du liquide (Tiquide) & haute température.

Au-dela de ” I’'anomalie ferromagnétique ", ce scénario implique la phase ferromagnétique
et le groupe de spins presque paramagnétiques, dont nous décrivons encore l'aimantation
par une loi de Curie-Weiss C/(T' — 3J%). Au-dessous de cette anomalie, I’analyse Ia plus
simple consiste & considérer que la phase ferromagnétique coexiste avec la phase 517-, dont
la stabilité a déja été démontrée (sous-section 8.2.2), sans interaction particulitre entre
elles, comme pour le cas des coexistences liquide-solide déja connues de 1’3He-2D. Em-
piriquement, nous utilisons I'ajustement en double Curie-Weiss présenté en section 8.3
précédente pour décrire I’aimantation de la phase ” liquide de spins ”, et nous négligeons
tout effet de taille finie qui pourrait venir modifier cette loi. Dans cette zone, nous sup-
posons simplement qu'il n'y a pas encore d’atomes quasi-paramagnétiques. Seul dans le
voisinage immédiat de ” Panomalie ferromagnétique ”, il se peut que les trois populations
de spins soient simultanément présentes. Ces spins quasi-paramagnétiques semblent de
prime abord assez mystérieux, et ne pas s’insérer dans la description du systeme faite par

I'Hamiltonien d’échange multiple. Nous justifions cependant notre approche dans la suite.

Les paramétres obtenus par cette démarche sont fournis en fig. 8.20. Sur ce graphique,
LOUs avons report¢ pour mémoire les quantités de liquide 7y;gy:4.. Lies droites sont de ” gros-
siers 7 ajustements linéaires, réalisés sur le modele des fig. 8.3 et 8.8.

Commentons cette figure. En premier lieu, la densification de 21 % de la seconde couche
solide s'accompagne de la disparition progressive de la phase commensurable é*f (quan-
tités ns ), au profit d'une phase ferromagnétique dont on peut imaginér, si le processus
est réellement continu, qu’elle est incommensurable. Grossitrement, chaque atome 4’ 4He
ajouté remplace 1,35 atomes de la phase ” liquide de spins ”, dont 33% vont dans le solide
ferromagnétique et le reste dans le liquide. Au alentours de 23,9at/nm? (soit 8,90 ccSTP),
nous obtenons le nombre maximum de spins ferromagnétiques. Nous nous autorisons &
appeler ce point ” anomalie ferromagnétique ” pour notre systéme.

Au-deld de I'anomalie, nous observons I’apparition des spins presque paramagnétiques.
Notons que la disparition des spins ferromagnétiques se fait avec grossidrement la méme
pente que leur apparition, & savoir 0,33.

Aux plus forts taux de couverture, les atomes d’*He solides aussi bien ferromagnétiques
que quasi-paramagnétiques, sont finalement promus dans le liquide.

Nous pouvons remarquer également que sur le diagramme proposé en fig. 8.20, entre
le nombre maximum de spins ferromagnétiques et le nombre maximum de spins quasi-

paramagnétiques, nous avons simultanément la présence de trois assemblées différentes
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dans le groupe ferromagnétique () et dans l'assemblée quasi-paramagnétique (x) tirées de I'analyse
proposée, La ligne tiretée verticale marque encore I'apparition du ferromagnétisme. Nous avons reporté
également les quantités Niguide déja ajustées (symboles O). Les droites pleines et pointillées sont des
ajustements, plus ou moins grossiers, commentés dans le texte (les pentes sont indiquées sur le graphique),
" L’anomalie ferromagnétique ", définie par le maximum de n fero @5t indiquée par le symbole @, et ie
maximum de sites presque paramagnétiques fpar. par @{quantités d' *He et d’4He indiquées en encart).

(phase %, atomes ferromagnétiques et presque paramagnétiques).

Analysons les caractéristiques des spins quasi-paramagnétiques. Arrivé & ce stade du

développement, nous pouvons émettre une conjecture, qui clarifie ’ensemble des propriétés
rapportées ci-dessus,
Ces atomes presque paramagnétiques ne sont rien d’autre que des atomes d'*He poussés
en troisieme couche liquide, qui se localisent au niveau des sites de forte adsorption. La so-
lidification, au moins partielle, de la troisiéme couche est étayée par les résultats présentés
en section 8.5 suivante. Nous retrouvons lei, comme pour la premiére couche liquide (Mo-
rhard [200] 1995, Bauerle [201] 1996), et la deuxitme couche liquide (section 8.3), une
coexistence entre le liquide et des atomes piégés dans les hétérogénéités de la sous-couche.
En effet :

— Nous avons fait remarquer en fin de section 8.4 que l'environnement des spins presque
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paramagnétiques était différent de celui des atomes ferromagnétiques, et que de sur-
croit ces atomes d'*He devaient en étre spatialement éloignés. Leur positionnement
en troisiéme couche, par exemple sur le bord des plaquettes alors que les zones ferro-
magnétiques pourraient se trouver en leur centre, rend compte naturellement de ce
point,

— L’ajustement retenu nous fournit pour les constantes d’interaction effective J;ff dans
les sites quasi-paramagnétiques 1'évolution suivante : -5 uK (9,1508 ccSTP), -17 uK
(9,5413 ccSTP), -117 uK (10,103 ccSTP) et -117 K (10,651 ccSTP). Ces valeurs
sont en bon accord avec celles fournies en section 8.3 concernant les sites de fortes
adsorption, étudiés en premiére et seconde couche. Leur évolution, qui pourrait étre
un artefact numérique?®, pourrait cependant s'expliquer par le biais d’un échange
indirect avec le liquide (section 7.5), ou une évolution de leur densité.

~ Tout comme pour la discussion de la section 8.3, il n'est pas possible d’exclure
définitivement la présence de défauts induits dans la seconde couche solide par
mélange d’¥He au sein d*“He, ou l'inverse. D’autant plus que nous donnons ici une
évolution continue des caractéristiques de ces spins avec le taux de couverture. Cepen-
dant, nous avons noté en section 8.4 précédente un décalage de la raie de résonance
RMN attribuée A ces atomes d’ 3He, au plus basses températures, typique des solides
peu polarisés. Ceci nous pousse & conclure que ces atomes paramagnétiques sont
agglomérés, et forment au moins de petits agrégats capables de générer ces champs
dipolaires.

— Le pic de la quantitié ny.,, présenté en fig. 8.20 est symétrique. Ceci suggére que la
localisation d’atomes dans les sites quasi-paramagnétiques n’a pas réellement d’in-
fluence sur la phase ferromagnétique. Il est alors tentant d’imaginer que ces spins ne
sont pas en seconde couche, De f)lus, les spins presque paramagnétiques apparaissent
précisément lorsqué la densification de la seconde couche pousse les atomes ferro-
magnétiques hors de la couche. Ainsi, les nouveaux sites d’2He solide, en troisiéme
couche, ne sont disponibles qu’au moment ot il n’existe plus d’autres sites solides
libres, en seconde couche, ce qui semble raisonnable. Ou du moins, le positionnement
de ces sites en troisiéme couche nous permet de comprendre la présence simultanée de
trois assemblée de spins distinctes dans le voisinage de ” 'anomalie ferromagnétique ”.

— L’apparition des spins paramagnétiques s’accompagne d'une anomalie sur le pa-

rametre T7*. Bien qu'il soit possible de l'interpréter comme une signature de I’échange

*Par exemple, nous avons négligé les effets de taille sur Paimantation du * liquide de spins *. Or,
précisément aux alentours de ” l'anomalie ferromagnétique ”, lorsque les sites quasi-paramagnétiques
apparaissent, la phase % occupe une place minimale. L'ajustement résultant pour les spins presque para-
magnétiques pourrait en étre affecté.
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indirect avec le solide ferromagnétique, ou méme le solide quasi-paramagnétique, il
beut aussi s’agir d’un réarrangement de Ia troisidme couche ayant une signature sur
la densité du liquide Pliquide. Ce réarrangement serait di 3 la solidification des atomes
d’3He fortement localisés.

— Sur la fig. 8.20, nous obtenons un maximum pour ces sites paramagnétiques de l'ordre
de 0,60ccSTP, soit 20% d’une seconde couche solide (symbole @). Ce chiffre rappelle
trés fortement les 23% de spins localisés obtenus en section 8.3. De plus, le maximum
obtenu pour ces atomes localisés en seconde couche se trouvait & 6,46 ccSTP, et le
présent maximum est & 9,35 ccSTP environ, L’écart est de 2,9ccSTP, soit pratique-
ment une seconde couche compléte, ce qui encore une fois suggere une promotion en
troisieme couche. Bien que les conditions expérimentales sojent trés différentes, et
que l'on s’attendrait naivement & ce que les sous-couches ” lissent ” les hétérogénéités,
diminuant ainsi & la fois les quantités d’atomes localisés et leurs échanges effectifs
]J;ff |, le paralléle est frappant. Notre analyse appelle & de nouvelles expériences sur
la troisiéme couche d’3He sur deux couches d’ “He, %He/2x*He/Gr.

La coexistence de phases & proprement parler n’existe alors qu’entre le solide % et le
solide ferromagnétique de la seconde couche, Les spins localisés, de signature proche du
paramagnétisme qui s’ajoute & I'aimantation, sont eux exclus du liquide de la troisieme
couche, Nous postulons donc que pour les fortes densités atteintes & ces taux de couver-
tures & la fois dans I’ *He solide de la seconde couche, et dans I’ 3He liquide de la troisiéme
couche, il devient énergétiquement favorable de localiser les atomes de la dernidre couche
1a ol les hétérogénéités de la sous-couche engendrent les potentiels d’adsorption: Jes plus
profonds.

En toute rigueur, le dernier point (10,651 ceSTP) en fig. 8.20 ne posséde plus de contri-
bution ferromagnétique. Nous ne 'avons pas exclu du régime ferromagnétique simplement
par commodité. On pourrait arguer que la densité de la seconde couche est telle que,
st l'on pouvait y loger des atomes d’ 3He, ils auraient nécessairement un comportement

ferromagnétique (conformément au systéme He/ *He/Gr).

11 est tentant de proposer le méme ” diagramme de phases ” pour I'*He/*He/Gr, ce
qui, sans conclure sur la présence possible de défauts au sein de la seconde couche solide
{non considérés dans notre approche simple), pourrait au moins éclaircir I'ensemble des
résultats déja obtenus (section 7.8, Godfrin et al. (100] 1988, Schiffer et al. [87] 1994).

*4En seconde couche, nous atteignons la quantité maximale de spins localisés sur une couche solide,
constituée presque que d’%He, alors qu'ici la troisitme couche est liquide, et beaucoup d'atomes d’4He
ont été ajoutés au systéme, :
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Notons que dans ces conditions, ’échange de Heisenberg er"'s tel qu’il est ajusté en sous-
section 8.2.2 (fig. 8.5) n’est qu'un paramétre effectif, moyenne sur les différentes assemblées
en présence. Les J™#% assignés & la phase ferromagnétique sont environ 10 % plus élevés
que les er"s moyen du cas *He pur.

Dans le cas du mélange solide 3He/*He étudié ici, le plateau ot la phase % est stable
est éminemment plus large que dans le cas 3He pur, et nous avons analysé 'ensemble
de nos données en ne considérant que cette phase commensurable. D’autres phases com-
mensurables pourraient &tre stabilisées dans cette plage de densité (%, %, section 7.8), et
marquer les propriétés du systéme 3He pur.

Enfin, un argument fort avancé par le groupe de Londres [102] a l'encontre du scénario
de coexistence de phases, est la relative constance de la chaleur spécifique mesurée dans
cette gamme de densité (Siqueira et al. [69] 1997). La constance de la chaleur spécifique
est pourtant une conséquence naturelle de l'échange multiple {discussion ci-dessous) : la
phase ferromagnétique générée juste au point ot I'incommensuration est stabilisée est en-

core fortement frustrée par I'échange Jy4 & quatre corps, et se comporte encore, en chaleur

spécifique, comme un aimant 21D antiferromagnétique {Roger et al. [18] 1998).

8.4.2 Analyse en taille finie

L’analyse & laquelle nous nous sommes livrés aboutit aux aimantations M(T) pour la
phase ferromagnétique présentée en fig. 8.21, pour les différents taux de couverture. Sur
ce graphique, nous avons encore normalisé M(T) au nombre de spins njeqy,. En haut, nous
montrons les aimantations dans le régime de coexistence entre phase % et phase ferro-
magnétique, et en bas, au dela de ” anomalie ferromagnétique ” de notre systéme, les
almantations dans la zone ol la contribution des spins localisés s’ajoute & celle des spins
ferromagnétiques. Les barres d’erreur de +/-0,01 unités arbitraires d’aimantation & haute
température marquent la limite de notre procédure d’analyse. A basse température, elles
sont de l'ordre de la taille des symboles, soit +/-5%.

A nouveau, les ajustements haute température sont obtenus par la série Heis(Jf“'”, T}
Les ajustements basses températures sont tirés de l’analyse en ondes de spin, ot encore
une fois le seul parametre ajustable restant est la taille effective N d’'une assemblée ferro-

magnétique.

Le résultat de ces ajustements est donné en fig. 8.22, en fonction du taux de couver-
ture piora EXprimé a nouvean en at/nm?, pour faciliter la discussion. Le graphique du haut

mentre I'évolution du parametre d’interaction me. Il augmente avec la densité jusqu’a at-
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FIG. 8.21: Aimantations M(T) de la phase ferromagnétique, pour les différents taux de couvertures,
normalisées au nombre de spins Tfeme. En haut, dans le régime de ecoexistence avec la phase ” {iquide
de spins ". En bas, au-dela de " 'anomalie ferromagnétique ", 'aimantation obtenue aprés soustraction
de la contribution des spins localisés. Les ajustements sont 3 haute température obtenus via la série
Heis(me, T, et & basse température via Yexpression déduite du calcul en ondes de spin. Les paramatres
tirés de ces ajustements sont donnés en fig. 8.22. La qualité et 1a validicé de ces ajustements sont discutées
dans le texte. Les paramaétres correspondant & cette normalisation sont : €' = 0, 111 Volt2mK et Mew: =
4,682Volt?. Barres d’erreur : A basse température elles sont de l'ordre de la taille des symboles {(+/-5%),
et & haute température de 4 /-0,01 unités d’aimantation arbitraires, correspondant 4 la limite de résolution
de ia procédure d’analyse utilisée.
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teindre un maximum & ” 'anomalie ferromagnétique * (symbole (D), car la densification du
solide favorise 1'échange J3 vis 4 vis des autres échanges J;. Au-dela de 'anomalie, la den-
sité est telle qu’elle finit par réduire également 1’échange 4 trois corps. Cette interprétation
est conforme aux discussions des sections 7.8 et 8.1. Remarquons que échange Jfﬂi‘* af-
fecté a la phase ferromagnétique est par conséquent plus élevé que ’échange moyen ajusté
en fig. 8.5 de la sous-section 8.2.2.

" sur la zone ferromagnétique, entre la densité de la

Une extrapolation linéaire " brutale’
phase % (6,64at/nm?), et la densité de la seconde couche d’ *He solide dense {9,40 at/nm?,
section 7.8), nous donne pour ” Panomalie ferromagnétique ” 8,0 at/nm?. Cette valeur
correspond raisonnablement (+/-0,5at/nm?) & celle proposée par Lusher et al. [82] 1991,
et & la synthése de Bauerle [201] 1996. Notons que différents critéres sont utilisés pour
positionner cette anomalie.

Le graphique fig. 8.22 en bas représente 'évolution de la taille N d’un groupe de spins fer-
romagnétiques. Nous montrons les données (Q) tirées de I'analyse en ondes de spins, et les
données (M) obtenues & l'aide de 1o, auquel nous avons appliqué le facteur multiplicatif
{2,68676 101 x 9,621078) atomes/ccSTP. Le chiffre de 2,68676 101® atomes/ccSTP cor-
respond a la conversion des ccSTP en nombres d’atomes, et celui de 9,62 10718 représente
le rapport entre la surface totale de I'échantillon et la surface d'une zone ferromagnétigue.
Cette derniére valeur est discutée ci-dessous. Alors que la seconde couche solide se densifie,
les zones ferromagnétiques croissent en taille, au détriment de la phase %, jusqu’a un maxi-
mum & ” l'anomalie ferromagnétique ” (autour de 24 at/nm?, déja présenté en fig. 8.20).
Au-dela de I'anomalie, les atomes de la seconde couche sont poussés en troisidme couche,

et la taille des groupements ferromagnétiques déecroit.

Cette analyse, cohérente, ne peut étre quantitativement tres précise. En particulier
la représentation de N, le nombre effectif d’atomes par groupe ferromagnétique, peut
aisément étre pourvue de barres d’erreur +/- 50 spins pour mettre en accord les deux

types de mesures (O et ). En effet :

' oll tous les échanges J;

— En toute rigueur, I’évolution du régime ” liquide de spins’
sont du méme ordre, au régime ferromagnétique de Helsenberg ot Jg prédomine, est
censée se faire continiiment. Ici, nous avons négligé tout effet di & la forme particuliére
de 'Hamiltonien d’échange multiple. En ce sens, les échanges Jf‘z"s obtenus sont des
échanges, de type Heisenberg, effectifs.

— L’anomalie sur le parameétre T du ligquide suggere en sous-section 8.2.2 qu’il existe
peut étre un processus indirect entre le liquide de la troisieme couche et le solide de

la seconde couche. L’analyse présentée ne peut conclure sur ce point, mais force est
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Fig. 8.22: Résultats des ajustements hautes et besses températures de la fig, 8.21, en fonction du taux
de cauverture guoq (en at/nm?). En haut (O), les échanges JHes tivés de la série Heis{er"s,T). En bas,
le nombre de spins N dans une assemblée ferromagnétique. Les ¢ sont tirés de I'ajustement en ondes de
spin, ol la valeur de 'échange a été fixée & sa valeur haute température me, et la valeur du champ
magnétique igl 2 30,51 mT (champ appliqué). Les B sont obtenus & I'aide des quantités M fers € Spins
ferromagnétiques ajustées & haute température, simplement en appliquant un facteur multipiicatif constant
(258,5atomes/ccSTP). Le symbole @ sur le graphique supérieur représente ” I'anomalie ferromagnétique ”
observée dans notre systéme. Les limites et la pertinence de ces résultats sont discutés dans le texte.
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de constater qu'il n'est pas besoin d’un échange hors de la couche pour expliquer le
ferromagnétisme.
— L’expression en ondes de spin (8.3) fait intervenir le champ magnétique |B |. Entre

autres, pour les champs faibles le dernier terme gz—rp— provenant du magnon
els -1

|k| = 0 a une forte influence sur 'ajustement. On peut se demander s'il ne s’agit
pas la d'un artefact, qui sera gommé aux champs les plus faibles par des champs
rémanents, pourquoi pas anisotropes (du fait de I’échantillon de graphite). Nous
cherchons a répondre a cette question dans les paragraphes suivants de cette section.

— Le calcul en ondes de spin fait 'hypothése que T < J## et que N, taille d'un
groupement d’atomes ferromagnétique, est sufisamment grand. On peut donc s'in-
terroger sur la qualité des ajustements proposés ci-dessus. En toute rigueur, les va-
leurs de NV sont indicatives, et représentent des bornes supérieures. Pour justifier ces
ajustements, nous présentons dans la suite des analyses similaires effectuées sur des
systémes de taille a priori plus grandes.

~ De la méme fagon, la série haute température considére que N — +oo. I est done fort
probable que ’évolution én taille des groupements ferromagnétiques a une signature
sur 'échange eris obtenu. Ceci pourrait expliquer la forme trés ” pointue ” obtenue
en fig. 8.22. A nouveau, eris est avant tout un paramétre effectif.

- Lorsque la taille N des groupements ferromagnétiques est sufisamment importante,
leur forme exacte importe certainement peu, et Phypothése d’hexagonalité n’est pas
restrictive. En revanche pour les petites tailles, il en va tout autrement. C’est nous
pensons ce qui explique le désaccord entre les deux types d’évaluations de la taille
N en fig. 8.22. La valeur tirée des hautes températures suppose que les 13,61 m? de
surface effective de notre celluie C (chapitre 3) sont divisés en plaguettes de 500A de
diametre (section 7.2), et qu'environ 15 groupes d’atomes sont présents sur chaque
plaquette (d’oli le 9,621071® proposé ci-dessus). 11 est certain que le processus de
fractionnement réel ne se caractérise pas par un seul nombre constant en fonction du
taux de couverture, L’ordre de grandeur obtenu est cependant satisfaisant (voir la
suite de cette discussion).

— Cette analyse ne fait & aucun moment intervenir les possibles défauts de la seconde
couche solide. Ces défauts sont ponctuels {inclusions &’ *He ou d’*He dans la phase
correspondante}, mais sont également linéaires du fait du fractionnement de 1'3He
{il doit exister une forte proportion de bords, ou méme de joints entre groupes ferro-
magnétiques). Les résultats présentés ne peuvent conclure sur ce point, et de nouvelles

expériences sout nécessalres,
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Bien que les valeurs numériques soient avant tout des ordres de grandeur, 'évolution
de la taille de ces ” clusters ” est acquise. Typiquement, pour une centaine d’atomes
et un paramétre de maille de 'ordre de 4 A, nous obtenons un diamétre moyen pour le
groupement de 4,2 nm. Nous justifions ici le titre de cette section.

Pour la premiére fois, nous avons pu réaliser des expériences en taille variable, sur le
méme substrat (le Papyex de la cellule (s}, simplement par 'ajout d’*He. Nous avons pu
ainsi mettre en évidence des effets de taille dans les propriétés magnétiques d'un systéme
gouverné par I'Hamiltonien de Heisenberg (au moins aux plus fortes densités). Ces résultats
expérimentaux, nous l'espérons dans un futur proche, pourront étre comparés directement

aux simulations obtenues sur des assemblées finies d’atomes.

Pour appréhender pleinement la différence entre ces résultats trés particuliers et ceux
obtenus communément sur 3He/ *He/Gr, nous pouvons appliquer la méme analyse aux
données des autres groupes mesurées sur différents substrats.

Nous montrons en fig. 8.23 les données de Schiffer et al. (87] 1994 sur Grafoil & 24,8at /nm?
dans 14,3 mT, les données de Bozler [105] sur Grade GTY Grafoil & 24,2 at/nm? dans
0,35mT, et nous rappelons nos résultats & 9,1508 ccSTP, soit 24,4 at/nm? dans 30,51 mT.
En accord avec notre analyse, nous considérons que dans expérience de Schiffer et al. [87]
1994, environ 28 % des atomes solides sont piégés®™ dans des sites d’aimantation presque
paramagnétique ( J;ff = +13,3uK). Notons que ces chiffres, dépendant de la constante de
Curie C ajustée 4 haute température, ne sont qu'indicatifs, étant donné que les auteurs
.. perdent le signal RMN?® aux alentours de 3,5mK.

Pour les données de Bozler [105] nous considérons de la méme fagon qu'environ 29 %
des atomes d’3He sont localisés?® dans des hétérogénéités (nous prenons J;ff = 0 uK, les
données limitées & T' > 300 4K sont insensibles 3 ce choix).

En revanche, il nous faut commenter les techniques utilisées par ces auteurs. Leurs mesures,
en champ extrémement faible, sont réalisées i haute température via une amplification par
SQUID en RMN pulsée, et & basse température en RMN continue (Bozler et al. [103] 1999).
La jonction se fait par une normalisation arbitraire (Bozler [105]), et ce dans une gamme
de température ot 'aimantation décroit extrémement rapidement avec 7', alors que leur
amplificateur de RMN continue commence & perdre le signal. Il est par conséquent aisé de
falre une erreur importante, qui se caractérisera par un écart artificiel entre la valeur M.,

obtenue & T = 0 et ’échelle d’aimantation donnée & haute température par la constante de

25Remarquons qu'en toute rigueur, d'aprés notre analyse, ces atomes piégés se répartissent entre des
sites de forte adsorption de la seconde couche, mais aussi de la troisisme.

*°La valeur de la constante de Curie ¢ que les auteurs proposent est 0,0326 Volt?mK, et l'aimantation
a saturation est M., = 2,93 Volt? dans leurs unités.
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Curie C. Les données présentées en fig. 8.23 font intervenir un recalage basse température
d’un facteur 1/1, 4 par rapport aux données originelles de Bozler [105]. Nous avons effectué
la méme analyse sur les données du méme auteur & 22,5at/nm? et 0,48mT. Le résultat est &
nouveau cohérent?”, et nous conforte dans notre approche. Encore une fols, les paramétres
tirés de cette section ne peuvent étre considérés comme trés précis; seule la philosophie
de la présente démarche et les ordres de grandeurs sont a prendre avec intérét.
Toutes ces mesures ont été normalisées & la méme constante de Curie haute température
(la nétre, C = 0,111 Volt>mK). Les différences dans les aimantations & saturation M,y
sont dues aux différents champs magnétiques (expression (8.4) précédente).

Notre analyse fournit me = 1,90 mK et N = 8500 spins pour les mesures de Bozler
[105], et JH=** = 1 85 mK et N = 425 spins pour les mesures de Schiffer et al. [87] 1994.
Nous montrons en fig. 8.23 une loi de Heisenberg Heis(J**, T) obtenue pour un échange

moyen sur les trois courbes de me =1,90mK.

Pour commenter ces résultats, il nous faut mentionner le travail de Bauerle [201) 1996
réalisé pour un taux de couverture piue = 23,6 at/nm2 sur Papyex (cellule Cy), dans
différents champs magnétiques (28,1 mT, 56,5mT et 113mT). Malheureusement, ces me-
sures n'ont été effectuées qu'an-dessus de 1 mK.

Elles montrent & nouveau un déficit en aimantation extrapolée & 7' = 0 représentant en-
viron 20 % de spins ne participant pas aux propriétés ferromagnétiques. Et surtout, pour
les différents champs magnétiques utilisés, I’ajustement en ondes de spin fournit le chiffre

constant de 1000 atomes par groupement. A nouveau, si l'on considére qu'une quinzaine

H 28

de ” clusters ” sont présents sur chaque plaquette, on retrouve une dimension moyenne

d’environ 500 A.

L’ensemble de ces résultats nous incite & croire qu'il n'y a pas d’effet dans cette
courbe d’aimantation apparaissant spécifiquement aux champs les plus faibles. Les données
de Béuerle [201] 1996 confirment que l'ajustement en ondes de spin, pour des champs
magnétiques de 1'ordre de quelques dizaines de mT, se comporte correctement. En fig. 8.23,
la queune haute température de 'aimantation se superpose pour toutes les expériences, sans
montrer aucun effet dépéndant du (.:hamp‘ |1§ |, et Panalyse que nous faisons des données

de Bozler [105] semble exclure toute influence particulidre du magnon }&| = 0. Notons que

#7L’ajustement haute température apporte C = 0,00032 Volt?mK pour leurs mesures de RMN pulsée,
Nous en tirons M, = 1,175 Volt? dans leurs unités. Les données de Bozler [105] &4 24,2 at/nm? dans
0,35mT se recalent sur ceiles-ci via un facteur 350. Ces valeurs sont avant tout indicatives.

22Cette valeur est avant tout indicative. La taille de 500 A est déduite des mesures de neutrons, sur-
tout sensibles aux grandes plaquettes. A linverse, l'effet des petites plaguettes sur l'aimantation est
prépondérant ; il se peut donc tout aussi bien que les plagquettes soient d'une taille moyenne de 130 A, et
qu'elles n’abritent chacune qu’un seul ” eluster ” en moyenne.
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Fic. 8.23: Résultats d'aimantation M(7") de différents groupes analysés suivant le méme principe, aux
alentours de 24,5at/nm? {moyenne sur ces données & +/- 0,3at/nm?). Toutes les données sont normalisées
a haute température & notre constante de Curie €' = 0,111 Volt?mK. 4 : Nos données obtenues pour le
taux de couverture 9,1508 c¢STP, sur Papyex (cellule C5) dans 30,51 mT. & : données de Schiffer et al.
[87] 1994 3He/3He/Gr réanalysées, sur Grafoil dans 14,3mT. O : données de Bogler (105] *He/ *He/Gr
réanalysées, sur Grade GTY Grafoil dans 0,35 mT. A haute température, ajustement Heis(Jfﬂi’,T) avec
.. JHeis = 1 90mK (valeur moyenne sur les données, & +/- 0,2mK). La taille des symboles est de l'ordre de
+/-10%. A basse température, ajustement en ondes de spin avec NV valant 115spins pour notre expérience
(" clusters "), 425spins pour Grafoil et 8 500spins pour Grade GTY Grafoil. Tes aimantations & saturation
Moqs sont 4,682 Volt? dans notre cas, 9,989 Voit? pour 14,3 mT et 408,1 Volt*® pour 0,35 mT. Clairement,
nos données sont celles oil la loi en ondes de spin dévie le plus tét.

ces auteurs interpretent leurs données en affirmant qu’il existe une transition de phases
a température finie 7 7 0 vers un état ferromagnétique. Cette transition serait due 3 la,
partie dipolaire Hyipoiaire (7.5) de 'Hamiltonien, ce qui n’est pas contraire au théoréme de
Mermin et Wagner {70} 1966. Force est de constater qu'il n’y a pourtant aucune signature
particuliere sur I'aimantation {ou la chaleur spécifique, voir Siqueira et al. [69] 1997 par
exemple) d'une transition du premier ou du deuxiéme ordre. De surcroit, la fiz. 8.23 donne
plutét une vision unifiée du comportement de 1’ *He adsorbé sur différents substrats. 11 n'y
a aucune surprise a voir I'aimantation croitre rapidement dans la gamme du mK, elle suit
effectivement une loi exponentielle en .J# /T (excellentes discussions dans Diu et al. 1215)
et Pathria [216]). D’ailleurs, analyse des ordres de grandeur fournie en section 7.6 nous

laissait présager de tels résultats, jusqu’a des températures de P'ordre de 25uK dans notre
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cas.

Les ajustements basse température de la fig. 8.23 sont, pour les mesures de Bozler
[105] et Schiffer et al. [87] 1994, d’excellente qualité. Les valeurs obtenues pour le nombre
de spins par groupement ferromagnétique correspondent aux différences de qualité entre
substrats® de graphite (discussion de la section 7.2).

L’ajustement en ondes de spin sur nos propres données dévie & des températures bien plus
basses. Nous interprétons ce fait comme une signature de la limite de validité de cette
loi, due précisément 4 la taille extrémement faible des groupements ferromagnétiques.
Pour la premiére fois, nous avons démontré expérimentalement la création de * clusters ”
ferromagnétiques nucléaires, isolant des assemblées de spins approximativement 10 fois

plus petites que dans les précédentes expériences.

8.5 Absence de superfluidité Fermionique a 2D au-dessus de

120 uK

La superfluidité de I’ *He massif a conduit naturellement & la recherche de superfluidité
& deux dimensions, pour des couches d’*He adsorbées et de I'*He confiné (discussion de
la section 7.8).
Les mesures effectuées jusqu’alors montrent des désaccords surprenants. Pour des films
d’%He pur dune épaisseur de l'ordre de la longueur de cohérence & superfluide, remon-
tant le long de capillaires, Sachrajda et al. [54] 1985 font état d'une transition superfluide
a 3,5mK (soit au-dessus de la transition de I’ *He massif), alors que Shirahama et Pobell
[55] 1994 n’observent aucune transition au-dessus de 900 4K pour des sous-monocouches
adsorbées sur de la poudre d’argent recouverte d’' ‘He.
Les prévisions théoriques pour des films d’épaisseur atomique varient tout autant d’un au-
teur a l'autre, entre quelques mK (encore une fois au-dessus des températures de transition
de I'*He massif) et la centaine de uK (voir par exemple Chubukov [56] 1993 et Takahashi
et Hirashima [57] 2000). Une bréve revue sur les possibilités de superfluidité 2D, pour des
films d’ *He obtenus par mélanges 3He/“He, peut étre également trouvée dans Particle de
Hallock [53] 2000.
Nous nous sommes proposés de prolonger l'investigation expérimentale aux plus basses

températures disponibles actuellement, en champ magnétique faible.

*9La diférence de taille pour les plaquettes, entre les 425 spins et les 8 500 spins des deux substrats, est
simplement un facteur 4,5 sur le diameétre moyen.
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A priori, nous recherchons sur nos raies de résonance RMN toute signature qui pourrait

marquer une transition de phase rappelant les caractéristiques de la transition de 1'3He
massif : un décalage en fréquence, et pour la phase 3He-B une diminution de Paimantation.
Aucune signature particuliére n’est détectée sur le dernier taux de couverture de I'expé-
rience précédente {10,651 ccSTP), qui correspond 4 un systéme comprenant deux couches
d’*He solide, et une couche d' *He liquide au-dessus. Nous noterons ce systéme dans la suite
He/2x*He/Gr. En toute rigueur, il est vrai qu’une faible proportion d’3He solide piégé
était présente, qui masque partiellement les propriétés du liquide. Cependant, ces données
s’interprétent trés simplement par une coexistence standard entre du solide, presque pa-
ramagnétique et donc de polarisation faible, et un liquide de Fermi 21D ordinaire. Mieux,
il est possible d’analyser directement les raies de résonance sur le modéle du début de
la section 8.4, en soustrayant au signal & basse température la raie du liquide obtenue
vers 10 mK (lorsque le signal du solide est négligeable). Le signal restant correspond aux
caractéristiques du solide piégé décrit en section précédente, ce qui confirme Panalyse qui
y a été faite.
Néanmoins, pour éviter tout artefact imputable & I'analyse de données, nous nous propo-
sons d’effectuer notre nouvelle expérience visant & détecter la, superfluidité 2D & un taux en
“He supérieur, ot tout solide aura 3 coup str disparu. Cette demande de certitude nous
pousse a commenter les résultats de Biuerle [201] 1996, obtenus sur ce méme systéme
*He/2x*He/Cr.

En fig. 8.24 nous montrons I’aimantation M(7T) brute obtenue par Bauerle [201] 1996,
toujours sur la cellule Cy, pour une couverture®® de 11,344¢cSTP en “He, et 7,943¢cSTP en
*He. Nous y constatons que 30% de I’ 3He est solide et ferromagnétique® (JJ# = 2, 85mK,
la taille V des domaines ferromagnétiques étant de 'ordre de 160 spins), et que le reste est
liquide avec un T¥* de 280 mK environ, en accord avec les valeurs atteintes aux plus fortes
densités en section précédente (ajustements Heis{]feis, T') et ondes de spin de la fig. 8.24,
auxquels s’ajoute une contribution liquide).

D’aprés nos résultats, sur le méme échantillon, cette quantité d’ *He remplit complétement,
la premiére couche (6,22 ceSTP), ainsi que la seconde (4,0 ccSTP environ) et les sites de
forte adsorption de la troisieme (0,6 ccSTP supplémentaires). Ce signal ferromagnétique
ne peut donc provenir que de la solidification de la troisiéme couche, chose qui n’a jamais

été rapportée précédemment. Pour entériner ce fait, deux arguments sont d’importance :

30Trois différents taux de couverture ont été explorés dans cette gamre, et tous confirment ce résultat.
Nous décrivons ici la synthése de Biuerle [201] 1996. Rappelons que le champ magnétique est de 113,2mT,

$1Dans I'expérience de Bauerle {201} 1996, nous avons €' = 0, 06283 Voit?mK, et M., = 0,7133 Volt?
poar ce taux de couverture. Comnme en section 8.3, ces valeurs sont tirées des meures en monocouche,
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F1G. 8.24: Mesures M{T') de Biuerle [201] 1996 sur la cellule Cj, pour 11,344 ccSTP d’ *He et 7,943 ¢cSTP
d’3He, dans 113,2 mT. Cette gamme de densité correspond, d’aprés nos mesures détaillées en section
précédente, & la solidification de la troisiéme couche, jamais rapportée précédemment. Le trait plein est
un ajustement haute température Heis(er‘s, T, et le trait pointillé celui tiré du calcul en ondes de spin.
Sur chacun de ces ajustements, nous avons ajouté la contribution du liquide par une loi de type Dyugaev
(51} 1990. Les paramétres obtenus sont : C = 0,06283 Volt?mK, M, = 0,7133 Volt? avec 2,383 ccSTP
de solide, défini par Jf“"“" =2,85mK et N =160spins. Le liquide est décrit par TH*=280mK. L’écart des

ajusternents aux données expérimentales est de I'ordre de 5%, ce qui est raisonnable sachant que nous
présentons ici des résultats synthétisant différentes mesures, de quantités d’ “He légérement différentes.

— Il ne peut s’agir de ferromagnétisme provenant d’atomes d’*He ” piégés ” en seconde
couche, du fait d'une procédure expérimentale trop cavaliere. En effet, méme notre
analyse (sous-section 8.4.2) en coexistence de phases ne peut rendre compte d’un J#
aussi élevé. Les seules explications que nous puissions avancer sont la solidification
en troisiéme couche, soit en une phase dense, mais de densité plus faible que la
seconde couche incommensurable, soit la présence de liquide en échange avec ce
solide (mécanisme du type RKKY, section 7.5). En revanche, la structure de cette
phase et sa densité exacte restent une question ouverte®?,

~ Pourquoi cette solidification n’a pas été observée auparavant ? Différentes expériences

32En effet, la densité que I'on déduit de notre démarche usuelle (structure triangulaire et échelle com-
mensurable apportent 5,8 at/nm?) est bien trop faible pour justifier, & notre avis, le ferromagnétisme.
I s’agit peut-étre d’une mise en évidence d’un processus d’échange indirect, beaucoup de liquide étant
effectivement en contact avec le solide,
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ont en effet été réalisées sur les multicouches 3He et 4He purs (section 7.8). Il s’agit
d’expériences de chaleur spécifique, limitées aux températures supérieures a quelques
mK (Greywall [39] 1990 et Greywall [106] 1993), et de RMN dans le cas de 1'3He
(Saunders et al. [52] 1991). Conclure de fagon catégorique sur 'absence de solidifica-
tlon aux taux de couverture élevés est en dehors de la résolution de ces expériences
antérieures. Trop de contributions solides, liquides et méme celle du substrat Ini-
méme pour la chaleur spécifique se superposent. Greywall suggére d’ailleurs que la
troisieme couche d’“He pourrait solidifier sur graphite (Greywall [106] 1993). No-
tons egalement qu’aucun auteur ne fait référence & des mesures sur des mélanges
“He/ “He, en ce sens les résultats présentés ici sont novateurs. Aussi, traduits en taux
de couverture pyouq, les résultats de Biuerle [201] 1996 correspondent & 38,85at /nm?,

gamme jamais réellement explorée précédemment.

Si la troisieme couche finit aux plus fortes densités par solidifier, ce qui est déja une
surprise du fait de la décroissance du potentiel d’adsorption avec la distance au substrat
de graphite, il est cependant probable que les couches supérieures restent liquides.

Aussi, pour réaliser une expérience sur un film liquide sans aucune contribution solide, il
nous faut remplir cette troisitme couche d’*He. Dans 'expérience de Biuerle [201] 1996,
2,383ccSTP d’ *He sont présents en troisidme couche, ainsi que d’aprés nos mesures environ
0,55 ccSTP d’“He. Sachant que le remplacement des atomes d’3He par des atomes d'‘He
va s’accompagner, coxmme pour l'expérience présentée précédemment dans cette theése,
d'une légére compression de la couche®®, nous appliquons un ” facteur de sfireté ” & ces
valeurs. Nous estimons donc 4 environ 5 ¢cSTP d’*He le remplissage de cette derniére
couche solide.

Le dernier taux de couverture (10,651 ccSTP) de notre expérience sur le ferromagnétisme,
nous a montré que les 2,9731 ccSTP d’*He se comportent comme un liquide de Fermi
2D habituel. Ces atomes forment a priori une troisiéme couche liquide (sur deux couches
d’“He), mais il n’est pas exclu qu'a ces densités déja certains 3He soient promus dans des
couches, ou disques de Fermi, supérieurs. Nous nous proposons d’augmenter ce nombre de
couches, puisqu’une seule semble insuffisante & générer la superfluidité 2D. Ainsi nous nous
plagons, conformément a la valeur mentionnée en section 7.3, & la limite de capillarité entre
plaguettes de graphite proches voisines : six couches d’Hélium au total, trois couches solides
d’*He, et trois couches d’ *He fluide. Nous notons un tel systéme 3x*He/3x*He/Gr. Nous
conservons les dimensions atomiques (I'épaisseur de la couche liquide reste bien inférieure

a la longueur de cohérence & température nulle & ~ 50 nm de 1'3He massif), tout en

331" 3He ajouté dans les couches fluides supérieures peut comprimer les sous-couches (section 7.8).
J
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autorisant de légers mouvements dans la troisiéme dimension.
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Fia. 825: Aimantation M(T) obtenue pour 3x*He/3x*He/Gr (15,807 ccSTP d’*He et 8,1256 ccSTP
d’®He), dans 30,51 mT. L’ajustement de Dyugaev [51] 1990 est obtenu avec Tx*=306 mK, la constante de
Curie étant & nouveau déduite de la mesure en monocouche {C = 0, 30377 Volt?mK). Les barres d’erreur
sont de +/-3% et correspondent & la résolution moyenne obtenue par nos mesures. Aucune contribution
solide n'est détectée.

Nous montrons en fig. 8.25 et fig. 8.26 nos résultats sur 3x*He/3x*He/Gr, obtenus sur
la cellule (s dans 30,51 mT avec 15,807 ccSTP d’*He et 8,1256 ccSTP d’3He. La densité
totale estimée pour les trois couches liquides est de 15 at/nm? (en prenant pour surface
Sincom).

La premiere figure représente l'aimantation M{T') fonction de la température. L'ajus-
tement en trait plein est une loi de Dyugaev [51] 1990 avec TE*=306 mK. Notons que
I’évolution de ce parametre depuis les 240 mK mentionnés pour notre expérience en sous-
section 8.2.2, aux 280 mK de Bauerle [201] 1996 et & présent 306 mK se fait de fagon
monotone, tendant vers la valeur de 350 mK environ pour I’*He massif 4 pression nulle.
Les barres d'erreur sont de 3% et correspondent & la résolution moyenne obtenue par nos
mesures. Aucune contribution solide n’est détectée®?,

La seconde figure représente la position en champ de la raie de résonance RMN, ainsi que

sa largeur mesurée a mi-hauteur, A haute température (plus de 50 mK), nous observons un

34Nous fixons donc les bornes inférieures et supérieures des quantités d’ “He présents en troisizme couche
solide [sites localisés compris) : 2,9ccSTP et 5,5 ccSTP respectivement.
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décalage et un rétrécissement commenté en section 4.3, obtenu pour tous les taux de cou-
verture. Les barres d’erreur sont de 'ordre de 0,5 107* mT, et représentent les instabilités

expérimentales auxquelles nous avons été confrontés.
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F1G. 8.26: Opposé du décalage de la résonance RMN (O) et largeur de raie & mi-hauteur (M) en fonction
de la température (mémes conditions expérimentales qu'en fig. 825, systeme 3x*He/3x*He/Gr}. Le com-
portement particulier au-dessus de 50mK est commenté en section 4.3, Les barres d’erreur expérimentales
sont de I'ordre de 0,5 10~3mT. Le zéro est le champ de Larmor By, et la largeur 8; de 'ordre de 0,015mT.
A basse température, il 0’y a aucune anomalie pouvant marquer une transition vers la superfluidité.

Le dernier point de la fig. 8.26 est relativement bruité, du fait des différents champs de
désaimantation utilisés lors de ces mesures.
Sur ces deux graphiques, nous ne décelons aucune signature particuliére pouvant mar-
quer une transition de phases. Au contraire, aimantation, largeur de raie et position de
la résonance sont constantes (dans nos barres d’erreur) jusqu’aux températures les plus
basses atteintes ici, environ 120 uK.
Nous ne notons aucune dépendance, & 120 pl{, des parameétres RMN mesuréds avee la
puissance radiofréquence injectée, en accord avec I'idée que les spins nucléaires ne sont
jamais saturés, mais que le graphite est, aux plus fortes puissances, chauffé par courant
de Foucault (discussion de la section 4.2). Les propriétés physiques étant constantes en
température au-dessous de quelques dizaines de mK, il est impossible de déceler cette sur-

chauffe du substrat.
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En toute rigueur, étant donné que nous ne décelons aucun effet dépendant de la tempéra-
ture, nous ne pouvons affirmer catégoriquement que I’échantillon est parfaitement therma-

" clusters ” solides (dont

lisé. Bien que le contact thermique soit suffisant dans le cas des’
nous voyons I'aimantation croitre aux basses températures), il se pourrait que ce contact
se dégrade lorsque I'échantillon liquide n’est couplé que par des couches d’4He solides &
1a source froide. Néanmoins, cette expérience représente les conditions les plus favorables
que 1’on puisse réaliser expérimentalement.

En toute rigueur, une faible fraction d’“He peut étre présente dans la phase liquide. En-
core une fois, nous supposons qu’il y a séparation de phases et qu’elle n’affecte en rien les
propriétés de 1’ *He fluide.

Cette nouvelle expérience, au-dela de la mise en évidence d’une solidification inattendue de
la troisieme couche qu'il va falloir étudier dans I’avenir, fixe une nouvelle borne supérieure

a Papparition de la superfluidité de ' *He & deux dimensions, pour les champs magnétiques

faibles et les densités élevéees.
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- Les travaux théoriques (Momoi et al. [98] 1999, Misguich [203] 1999) proposent 1'exis-
tence d’un plateau d’aimantation & fort champ magnétique (de l'ordre du Tesla),
correspondant & la stabilisation d’une phase ordonnée du type uuud. Des expériences
visant & le mettre en évidence sont envisageables, non pas par RMN, mais 4 Paide
de mesures par susceptibilité alternative (Collin [107] 1998).

— Ishida et al. [96] 1997 ont observé un second pic & ultra-basses températures dans la
chaleur spécifique, qu'ils ont attribué & Péchange multiple. Il serait nécessaire d’ef-
fectuer, comme pour nos mesures de susceptibilité RMN, de nouvelles expériences
de chaleur spécifique sous champ, pour vérifier qu’il ne s’agit pas d’un artefact

expérimental. Ce pic devrait, tout comme la suceptibilité, étre indépendant du champ.

Ein second lieu, nous nous sommes intéressés an régime ferromagnétique de la seconde

couche solide d’*He, dont la structure aux plus fortes densités est incommensurable, Nous
avons pu résoudre deux contributions au signal magnétique : des spins ferromagnétiques
et des spins presque paramagnétiques. Notre analyse montre que 'ensemble des résultats
dans ce régime peut se comprendre comme la coexistence simple de ce groupe de spins
ferromagnétiques, avec d’une part la phase ,i‘;, et d’autre part un groupe de spins localisés
quasi-paramagnétiques, dont les propriétés sont 'objet d'une étude soignée. Nous montrons
également Ia cohérence des résultats obtenus sur différents substrats.
Nous avons pu mettre en évidence l'effet d'une taille finie sur la susceptibilité dans la
phase ferromagnétique, en fabriquant pour la premitre fois des assemblées de spins de
taille variable, des ” nanoclusters ”. Le nombre de spins impliqués dans ces groupements
de dimensions nanométriques devient ainsi presque comparable a celui des simulations
numériques, et des caleuls exacts.

Pour poursuivre cette étude, nous pouvons proposer différentes voies expérimentales :

— En se basant sur nos résultats, il est possible de réaliser de nouvelles expériences
aux alentours de ” l'anomalie ferromagnétique ”, avec d’autres ratios $He/ *He, afin
d’étudier trés finement la phase ferromagnétique seule.

— Il serait alors possible d’extraire les comportements en champ magnétique et en taille
finie de ces assemblées ferromagnétiques bien définies, et de les comparer directement
aux résultats théorigues. Notre étude est un précurseur de ce type d’analyse.

— Une visualisation directe de ces ¥ nanoclusters ” serait envisageable, via des tech-

niques de microscopie tunnel (STM).

Tout au long de notre discussion, nous avons pu interpréter les résultats sans faire in-

tervenir de couplage entre I’ *He solide et I’ *He liquide promu dans les couches supérieures,
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Nous avons pu résoudre la contribution au signal magnétique des spins localisés par les
défauts du substrat. Selon notre analyse, ils n’influencent pas le reste des atomes de la
phase solide, mais leur prise en compte est indispensable dans la compréhension quantita-

tive des résultats.

Enfin, nous nous sommes intéressés aux couches d’ *He adsorbées au-dela de la deuxieme

couche solide. L’analyse des données de Bauerle [201] 1996, ainsi que notre interprétation
de Porigine des spins presque paramagnétiques, montrent que la troisiéme couche d’ *He
sur graphite solidifie en une phase trés fortement ferromagnétique,
L’étude d'une tricouche d’*He liquide, sur trois couches d’*He, nous a également permis
de fixer une nouvelle borne supéricure 3 la superfluidité 2D de I’*He, sl tant est qu’elle
existe réellement. Aucune signature RMN particulidre n’est observée au-dessus de 120 K,
en faible champ magnétique.

Pour poursuivre cette étude, nous pouvons proposer différentes voies expérimentales :

— Le liquide pourrait avoir un rdle dans ce ferromagnétisme trés prononcé (via un
mécanisme indirect). Il est clair que de nouvelles expériences dans cette gamme de
densité, sur deux couches d’*He, sont nécessaires. Notre travail fixe les limites, en
quantités d’ *He et d’*He, de la zone du diagramme de phases & étudier.

— 11 est possible d’envisager de nouvelles mesures visant & mettre en évidence la super-
fluidité des films atomiques d’ *He. L’amélioration de notre expérience passe évidem-
ment par 'obtenion de températures encore plus faibles. Aussi, on peut chercher a

étudier 'influence du champ magnétique sur le possible appariement des Fermions.

Certains de ces travaux prolongeant notre travail de these sont en cours, ou planifiés. Ils

devraient dans un futur proche permettre de compléter ’étude de ce systéme remarquable.
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Troisieme partie

He confiné dans 1’aérogel
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INTRODUCTION

M

10.1 Hélium massif et confinement

Au-dessus de quelques Kelvin, I’ *He se comporte comme un gaz classique, déerit
par une statistique de Boltzman. Sa chaleur spécifique est constante!, et son aimantation
(ou sa susceptibilité magnétique) est celle d'une assemblée de spins nucléaires § = 1 /2
paramagnétiques?.

Lorsqu’on abaisse la température, des caractéristiques nouvelles apparaissent, signature
directe de la mécanique quantique. Le diagramme de phases de 1’ *He en champ magnétique
nul est présenté en fig. 10.1. Au-dessous de quelques Kelvin, I 3He liquéfie, formant ce que
'on appelle un liquide de Fermi. Méme aux plus basses températures, I’ *He ne solidifie pas
sous sa pression de vapeur saturante, et il faut avoir recours & une trentaine de bar pour
former de 1’3He solide. Cette propriété surprenante s'interpréte en mécanique quantique
par Uénergie de point zéro trés élevée des particules. L' *He liquide est un fluide quantique.
Au alentours du mK, I'*He subit une transition de phases vers un état superfluide aux
propriétés trés riches. L’appariement des Fermions en paires de Cooper se fait dans un etat
de spin S = 1 et de moment angulaire I = 1. C'est ce que 'on nomme un appariement
de type p, par analogie avec la classification des orbitales électroniques d’un atome, du
méme type que I’appariement des électrons dans les supraconducteurs non conventionnels,
mais bien différent de celui de type s (S = 0, L = 0} des supraconducteurs conventionnels.
Expérimentalement deux phases superfluides sont stables, la phase B (*He-B) et la phase

A (*He—A) a haute pression.

L’ *He constitue le systéme physique le plus pur que 'on puisse étudier expérimentale-

ment®. Cependant, il est possible d'y introduire ce que P'on pourrait appeler un ” désordre

Loi en Cy(T) = %N.‘:B, déduite par exemple simplement du théorgme d’équipartition de l'énergie. Se
référer aux cours élémentaires, par exemple Diu et al. [215],

2Guivant la loi de Curie en C/T, développement haute température de la loi de Brillouin, voir les cours
élémentaires (Diu et al. [215]}.

*1l n’existe pas, dans la nature, d'autres corps chimigues qui soient liquides 4 ces températures.
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FiG. 10.1: Diagramme de phases de I’*He en champ magnétique nul, d’aprés Vollhardt et Wiolfle [222]
(données par Halperin et al. [125}). A haute température (plus de quelques Kelvin), 1’ *He est gazeux. Il
se condense au-dessous pour former un liquide de Fermi, qui est dégénéré aux plus basses températures
{supérieures & quelques mK}. Si ’on refroidit encore le systéme, 1’ 3He subit une transition de phases vers
deux états superfluides, nommés A et B, aux propriétés trés riches.

controlé ”, afin d’étudier l'effet des impuretés sur les liquides de Fermi et les superfluides
(supraconducteurs). La superfluidité de 1’ 3He est en effet intimement reliée & la supracon-
ductivité non conventionnelle, ot le dopage par des impuretés joue un réle majeur.

De nombreuses expériences de confinement de 1’ *He dans divers matériaux oxnt. été réalisées,
nous en donnons une bréve revue en section 7.1. Remarquons que ce sont originellement
ces ¢tudes de confinement qui ont donné leu & la découverte du magnétisme des couches
solides adsorbées. Ces couches solides font 1'objet de nos travaux expérimentaux du cha-
pitre 8. Dans la suite de ce développement, nous commenterons & nouveau ces expériences,

les plus récentes d’entre elles, lorsque cela s’avérera & propos.

Une nouvelle classe de matériaux est & heure actuelle disponible pour ce type d’études :
ce sont les aérogels de silice.
Nous nous proposons de décrire dans cette section les différentes longueurs caractéristiques
impliquées dans la physique de I’ *He. En section 10.2, nous présentons les caractéristiques
des aérogels de silice, et leur propres échelles de longueur.
Nous verrons alors que les échelles de longueur caractérisant I'3He et les aérogels de
silice sont du méme ordre (la centaine de nanométres), dans une certaine gamme de

températures. Ainsi, les aérogels sont de bons candidats pour Pétude de leffet des im-
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puretés sur les propriétés physiques de 1'*He.

10.1.1 Liquide de Fermi

La caractéristique premiere d'un liguide de Fermi est d’étre régi par la statistique de
Fermi-Dirac, donnant lieu au principe d’exclusion de Pauli : deux Fermions ne peuvent se
trouver dans le méme état quantique. La premiere description théorique pertinente de ce
systéme est due & Sommerfeld, qui a repris les arguments que Drude avait avancés pour
un gaz classique de particules, et qu’il a adaptés au cas de la mécanique gquantique, C’est
la théorie du gaz de Fermi idéal, présentée dans les ouvrages élémentaires (Kittel [212}).
Afin d’utiliser des notations homogeénes sur Pensemble de ce manuscrit, nous reprenons
dans ce chapitre les formules élémentaires.

En quelques mots?, les Fermions remplissent les états quantiques de spin o et de vecteur

d’onde & de facon isotrope dans Uespace des E, jusqu’a une limite kg (correspondant a une

énergie Ep = h%k%/(2m)). Cette limite s’appelle la surface, ou spheére de Fermi. La densité

d’états sur la surface de Fermi, soit le nombre d’états quantiques par unité de volume et
VI m3/?

d’énergie, est donnée par Np = 33 %=—+/Er. Au voisinage de cette surface, un Fermion se

déplace avec une vitesse vp = fikg/m. On a :

m vV

Ko N\
EF % (371' V)

1m 2N 173
Ne=irm (3” v)

Ces parametres ne dépendent que de la masse m des Fermions et de la densité volumique
N/V de l'assemblée.

On doit & Landau {108] 1956 l'introduction, de fagon phénoménologique, des interac-
tions entre Fermions dans la description des propriétés physiques de ces liquides. Nous
renvoyons & Pines et Nozieres [220] pour une description générale de cette théorie, et &
Wilks [221], Vollhardt et Wélfle [222] et Halperin et al. [223] pour son application & I'*He.

1] ’ensemble des formules présentées dans cette section se réfeére & un liquide de Fermi § = 1/2 tridi-
mensionnel, enfermé dans une ” hoite cubique ”. Les formules, ainsi que les coefficients numériques sont
& modifier pour les expressions des fluides de Fermi 4 2D.
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”

La force du raisonnement de Landau est d’imaginer que I'on puisse ” allumer ” les in-

teractions, depuis I'état de fluide de Fermi idéal, par un processus continu adiabatique®.

” n

Tant qu'il ne se produit pas de ” catastrophes ”, comme la condensation de plusieurs
états en un état quantique macroscopique (superfluidité), le nombre et la hiérarchie des
états du systéme sont conservés, et 'on peut définir une bijection exacte entre le spectre
énergétique du systeme idéal et le spectre du systéme faiblement interagissant.

En effet, force est de constater qu’il est possible de décrire les états du systéme 1éel &
l'aide des nombres d’occupation affectés aux états du systéme idéal. Une particule ajoutée
au systéme idéal, dans un état au-deld de kp, correspond alors & ce que 'on nomme une
quasi-particule du systéme réel : un état excité en plus du fondamental. De méme, retirer
une particule du systéme idéal au-dessous de kp laisse un trou, qui correspond 4 un gquasi-
trou dans le systeme réel. C’est 14 la correspondance un-un dont nous parlions ci-dessus.
A la suite de cette constatation, le cceur de la théorie de Landanu est I'imtroduction des

interactions sous la forme d’une fonctionnelle de 'énergie libre totale :

1
F—Fy= Z(EE’U — Ep)+ 5 Z fE,a,I?,afdnE,aanP,a’ + O(6n®)

E,o’ E,a’,.‘?,o"’

qui n'est rien d’autre que le développement au second ordre (en fonction des nombres d’oc-
cupations ng’a) de I’énergie libre totale. Evidemment, cette approche n’est valable qu’aux
plus basses températures. Numériquement, il s’agit® de T <« 100mK, on dit que dans cette
gamme le liguide de Fermi est dégénéré,

Pour chaque quasi-particule, décrite par la variation 5”1‘5,5 de son nombre d’occupation, on
définit donc une énergie SE,U, qui a formellement pour des raisons de continuité la méme
écriture que celle des particules libres. De méme, on chiffre les interactions & Vaide de
Pamplitude fz o .

Du fait de 'ensemble des propriétés de symétrie du probléme, il est confortable de dé-
composer Pamplitude fE,a,k“’,a' en fonction de l'alignement relatif des spins des quasi-
particules interagissantes (paralleles s ou antiparalltles a), et en fonction de l'angle que
forment k et &/ (a l'ailde des polyndmes de Legendre, indicés [). L’ensemble des propriétés
physiques se réécrivent, en reprenant les conventions du gaz idéal, A I’alde des coefficients
FF (I = 0400, x = s ou z = a) ainsi introduits. Ces paramétres sont intrinséques &

1"#He et ne dépendent que de sa densité, cest-a-dire de la pression appliquée sur le fluide.

Il en découle pour la vitesse de ces quasi-particules 4 la surface de Fermi, et pour leur

8Cest ce que I'on nomme un ” Gedankenexperiment *, de ’Allemand " expérience en pensée .
88e référer aux valeurs typiques des températures de Fermi, définies dans la suite.
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énergie, en champ magnétique |I::5" | faible :

B2l |2 .

ko = 21!71,\ — gnvunol Bl
. m
'UF = 'UFm*

oft gy S est le moment magnétique nucléaire de I’ *He (correspondant & son spin S = 1/2
nucléaire, et o = +1/2 sont les deux états de projections, valeurs numériques dans le
Handbook [209] et I'annexe A). Ces quasi-particules, également Fermions S = 1/2 toujours
pour les mémes raisons de continuité, caractérisées par 1'énergie de Fermi Ep et le vecteur
d’onde kp du systéme idéal, ont une masse m* modifiée par rapport a la masse nue m des
atomes d’*He. On dit que I'on a ” habillé " les particules de l'interaction.

Dans notre discussion, nous faisons référence aux propriétés thermodynamiques’ :

T2 T
Cy(T) = ?NkB"TE

N (gvpnS)* 1

TV kg T

pour une densité (pression) donnée. La valeur constante de la susceptibilité est souvent
appelée susceptibilité de Pauli. Ces équations sont exactement celles du gaz de Fermi idéal,
ot 'on a simplement substitué la température de Fermi Tp = %—E r/kp par les températures

de Fermi effectives (dites étoile et double étoile), renormalisée par les interactions :

T
i
m*

m
o = Tp (1 4+ F2
7 Fm*( + I%)

sachant que m*/m = 1+%F . Notons enfin que les parametres de Landau servent également
de point de départ aux évaluations chiffrées des propriétés particulieres des phases super-
fluides.

Nous faisons également référence aux propriétés de transport de I’ *He dans son régime
lignide de Fermi. Elles se déduisent via la définition d’un temps de vol pour les quasi-

particules, 7 . Il se calcule & T'aide de la régle d’Or de Fermi, en se limitant {ce qui

"La suceptibilité est définie dans toute cette pariie par M= M/V = xg, M étant I'aimantation de
l'assemblée de spins, et M son moment magnétique total. L'indice n utilisé ici rappelle qu'il s'agit de la
phase normale (et non superfluide). Pour des spins & = 1/2, I'expression de x correspond exactement &
I'expression haute température &(gnun)25(S + 1)/(3%k57"), olt l'on a simplement substitué T’ par 73"
Dyugaev [51] 1990 a d'ailleurs proposé, sur la base d’arguments de symétrie, une loi phénoménologique

simple en C'/+/T? + T}*z pour relier ces deux régimes.




172 10 INTRODUCTION

est licite & basse température) aux collisions binaires, et I'on montre que ce temps n’est
raisonnablement grand qu’au voisinage de la sphére de Fermi : le concept de quasi-particule
n’est pertinent que pour les excitations de faible énergie, ce que 1'on attendait par ailleurs.
Il apparait donc que toutes les quasi-particules ont la méme vitesse, simplement v%. Pour
des raisons de symétrie évidentes, ce temps de vol est indépendant de k (direction de E)
et o, et on Pécrit simplement 7.

5i 'on définit un libre parcours moyen Iy pour les quasi-particules, qui s’écrit simplement
vpTo, la théorie cinétique des gaz apporte, pour respectivement la conductibilité thermique,

la viscosité et le coefficient de diffusion (de spin) :

K= gC’VU}Zn
1 *
= ‘gP”Fln
1 *
Do‘ = §’UFlO'

ol les longueurs impliquées se déduisent de Iy via des préfacteurs numériques dus aux

calculs exacts des intégrales de collisions mises en jeu :

ZK — ZO fﬁ.(A;—)

m* s
by = o —f{A24)

le = o (1+ F5) f(X4)

Nous utilisons les notations de Vollhardt et Woltle [222]. p est la densité massique, et les
fonctions fy(A) (avec = £ ou x = 7 suivant le canal collisionnel sondé) correspondent &
des nombres proches de 1. Ainsi, la mesure des propriétés de transport permet de remonter
(du moins en principe) au libre parcours moyen (géométrique) lo, défini au nivean de la

spheére de Fermi.

Le caleul apporte lp = v}, & <W>7! Ep/(kpT)? (notations de Vollhardt et Wolfle
[222]), oli la moyenne <W >7! chiffre la probabilité de transition d'un état & un autre
lors de la collision inélastique de deux quasi-particules, et dépend a priori de la densité
(de la pression appliquée), tout comme les paramétres A. Méme si le calcul explicite des
parametres <W>71, fo(A_), f,(A5,) et fu(A{,) est au-deld de la théorie de Landau®,

et nécessite un modele théorique microscopique, il apparait clairement qu’aux plus basses

8n toute rigueur, c'est le caleul des coefficients A qui est au-dehors de la théorie de Landau, puisqu’ils
dépendent directement, tout comme ly, de linteraction W donnée a priori. Cette interaction est égalermnent
comprise, d’une fagon compliquée, dans les paramétres FJ".
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températures le libre parcours moyen peut devenir relativement grand. Typiquement, les
valeurs expérimentales donnent ly = 10/7? um st T est en mK, pour des pressions de
l'ordre de 15bar (voir Vollhart et Wolfle [222]).

En premier lieu, nous nous attendons denc & voir, du fait du confinement, un effet de
saturation du libre parcours mbyen aux plus basses températures, définissant une {des)
longueur(s) caractéristique(s) pour Paérogel. Ce point amene & s’interroger naturellement
sur la nature de Uinteraction entre les quasi-particules du liquide et les atomes adsorbés
sur le résean de silice (formant des couches plus ou moins bien définies, discussion en
section 7.1 et dans la suite). Cette idée est soulevée plus avant dans la discussion de la
section suivante, concernant le superfluide.

En second lieu, on peut se demander si le confinement ne va pas modifier les parametres
de Landau eux-mémes, ou, pourquoi pas, changer la nature méme du fluide. Pour chercher
A répondre & cette question la seule autre échelle de longueur que le modele contienne est
27 /kp, typiquement de l'ordre de la distance entre atomes du liquide. Cette longueur est
une longueur atomique, qui évidemment ne sera pas affectée par la présence de l'aérogel.
En ce sens, le caractére Iiquide de Fermi est robuste, ce qui est d’ailleurs présupposé dans
la théorie de Landau.

Cependant, la vraie longueur qu’il faudrait réussir & chiffrer est la taille d'une quasi-
particule de Landau (nous faisons ici un paralléle direct avec la taille des quasi-particules
de Bogoliubov, dans la phase superfluide, donnée par & & température nulle, voir la section
suivante). Malheureusement, ce parametre est au-dehors de la théorie phénoménologique
de Landau, et nécessite un modéle microscopique des interactions. Nous concluons donc que
du moins en principe (méme si ¢’est peu probable), si cette taille correspond aux dimensions
typiques caractérisant I'adrogel, il est possible d’avoir un effet sur les parametres de Landau
du fait du confinement {probléme originellement soulevé dans la thése de Chen [204] 1999).
Nous revenons sur cette question, & ’aide de nos résultats et de ceux de Triqueneaux [206]

2001 damns la suite.

10.1.2  *He superfluide

Le cas du superfiuide est bien plus riche et complexe, de nombreuses longueurs ca-
ractéristiques jouant un réle dans la physique du systéme. Nous nous proposons d’en don-
ner une bréve introduction, et renvoyons & Vollhardt et Wélfle [222] pour une discussion

compleéte,
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Au-dessous d’une température critique T de I'ordre du mK, I *He subit une transition
de phases vers un état superfluide (Osheroff et al. {110} 1972, Alvesalo et al. [111] 1973).
Dans cette phase, les Fermions s’apparient pour former ce que I’on nomme des paires de
Cooper. L’ensemble des mesures expérimentales montre sans ambiguité que cet apparie-
ment est du type p, c’est-a-dire & S = 1 (moment cinétique de spin de la paire) et L =1
(moment cinétique orbital de la paire).
Au-dessus de Te, le parameétre d'ordre <A> qui décrit cette phase (plus précisément sa
valeur moyenne sur le systéme) est par définition nul. Au-dessous de T¢, il prend une
valeur finie. Du fait de la structure interne compliquée des paires de Cooper formées, il
s’agit d’une matrice 3 x 3 & coefficients complexes.
En effet, le paramétre d’ordre se déduit naturellement des amplitudes (complexes) wTT(E),
P l(E) et Py lT(E) des diflérentes composantes, notées respectivement, | 17>, || [> et
27V2(|1 > 4|1 T>), formant 'excitation d’une paire, de vecteur d’onde k.
Les expériences sont réalisées en champ magnétique |1§ | faible, et nous prenons arbitrai-
rement z' pour sa direction, qui définit 'axe de quantification de chaque spin nucléaire
individuel. Ii est commode d’introduire un vecteur a?(fcj, donné dans P'espace des spins, et

de réécrire ces amplitudes :

7[’7;( A‘) == _dx(E) + idy(E)

- ~, —,

— —

Physiquement, ce vecteur d(k) est orthogonal, en tout point de la sphére de Fermi, & la
direction & de quantification du spin S des paires. Le paramétre d’ordre est alors défini
par :

— ~
v

d('l”) = [A.Lw} k

ol k représente la direction du vecteur E, et les A, sont les neufs coefficients complexes
de la matrice A du parametre d’ordre. Il s’agit d’un cas bien différent de I’appariement
s des supraconducteurs usuels (S = 0 et L = 0), olt la paire de Cooper n'a pas de
structure interne. Le parameétre d’ordre est alors simplement un nombre complexe. 11 est
de suite évident que la physique de I'*He rectle bien plus de subtilités que celle d'un
supraconducteur classique.

La théorie BCS (issue originellement des travaux de Bardeen, Cooper et Shieffer 1109]
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1957) écrit le spectre des excitations de ces paires, en faible champ magnétique JE’ | @

. 2 1/2
hzlkJQ

= — Ep— B A2
o o F— gnuno|B| |+ ie

Elles sont appelées quasi-particules de Bogoliubov (du nom de l'auteur de la transformation
mathématique impliquée dans leur définition). Ce sont des Fermions, de spin ¢ = +1/2,
et de masse effective’ m*; aux grandes longueurs d’onde, ces particules sont massives. Kn
revanche sur la sphére de Fermi, (au champ magnétique, faible, prés), leur énergie est non
nulle et vaut Ag' - Cette valeur finie correspond précisément & l'énergie necessaire a la

condensation des paires de Cooper'®,

Le groupe représentant les symétries propres & 1’ *He liquide normal se note SO(3)L, x
SO(3)s x U(1)y, respectivement le groupe des rotations continues & 3D dans l’espace
direct {orbital}, le groupe des rotations continues & 3D dans I’espace des spins, et le groupe
caractérisant la dégénérescence de la phase globale, appelée symétrie de jauge. L'important
est de noter que ces symétries peuvent &tre brisées individuellement, mais aussi de fagon
relative. Et effectivement, ce sont ces brisures relatives de symétrie qui caractérisent 1 *He

superfluide.

Pour un appariement de type p, il existe formeHement onze formes possibles pour le
parameétre d’ordre (Barton et Moore [112] 1974). Cependant en champ magnétique faible!!,
seules deux phases sont stables expérimentalement, nommeées A et B {Osheroff et al. [110]
1972, voir fig. 10.1}. La transition superfluide est du deuxieme ordre, alors que la transition
A — B est du premier ordre. Elles ont été identifiées comme étant celles proposées par
Anderson, Brinkman et Morel [113] 1961 (phase dite ABM) pour la phase A, et comme
étant celle de Balian et Werthamer [114] 1963 (phase dite BW) pour la phase B.

En champ magnétique nul (et volume infini), il n’y a pas de direction privilégiée

extérieure a ' *He, et de plus le gap est indépendant du spin o.

9Comme nous le précisons dans la suite, cette transition vers la superfluidité est du deuxidme ordre.
Ainsi, le gap Ag  tend vers zéro lorsque T tend vers T continiment. La relation de dispersion &
doit donc se réduire & celle des quasi-particules de Landau en T = Ty, ce qui implique que leurs masses
effectives sont identiques, ainsi que leur spin (et donc leur nature Fermionique).

107] ne faut pas confondre les paires de Cooper qui forment le condensat {état fondamental), et leurs
excitations Fermioniques. Une image intuitive consiste & se représenter la paire comme 'appariement de
deux quasi-particules de Landau. L’interaction attractive entre ces quasi-particules en est responsable,
donnant lieu & I'apparition du gap Ay, les transformant en quasi-particules de Bogoliubov. Une (double)
excitation est en ce sens une paire brisée.

1A champ fort, une nouvelle phase {appelée A1) est stable. Elle se rapproche par certaines de ses
caractéristigues de la phase A, et ne fait pas Pobjet de cette discussion. De méme, certaines caractéristiques
des phases A et B sont modifiées de fagon continue par le champ, et les puristes préferent nommer les
phases A et B sous champ phases A2 et B2,
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Le gap AE, » de la phase A posséde un nceud aux péles de la sphére de Fermi, suivant Paxe
fixe | de quantification du moment orbital L des paires, soit A, = Ao sin(ki).

Pour la phase B, ce gap Ag, = Ap ne dépend pas de la direction du vecteur d’onde 2
de I'excitation, et on 'appelle souvent phase quasi-isotrope (les paires étant elle-mémes
anisotropes, contrairement & I’appariement de type s). En chaque point de la sphére de
Fermi, le vecteur { est paralléle & k {dans un langage plus imagé, on dit que les paires

tournent autour de la direction de propagation).

Pour décrire de maniére compacte le paramétre d’ordre A, on définit pour chacune
de ces phases de nouveaux angles (ou directions vectorielles auxquelles sont associées des
anges dits d’Euler), 'amplitude globale étant simplement donnée par le gap Ay.

Pour la phase A :
A = Aody(my, + iny,)

La direction d est définie dans I’espace des spins. Dans ce cas, d est constant sur la sphere
de Fermi, et simplement d, = 0; la direction d est donc donnée par un seul angle, qui brise
la symétrie par rotation dans I'espace des spins. Pour la phase A Iétat 27V/2( |1 |> +]{ 1>)
est exclu systématiquement dans une paire, c’est-a-dire que 'appariement ne se fait que
par spins paralléles (état ” ESP *| Equal Spin Pairing state).

Les directions 17 et # sont définies dans I'espace orbital, telles que (i, 71, f) forme un triédre
orthonormé direct. Il s’agit donc de la définition de trois angles. Notons que la rotation
des vecteurs 77 et 7i dans leur plan, d’un angle +¢, améne m/ + in' = ¢ (1 + 17), ol m/
et n’ sont les vecteurs transformés. Cette écriture revient simplement & un changement de
la. phase globale, et caractérise la brisure de symétrie relative jauge-orbite.

Pour la phase B :
A = Doe R, (7, 0)

¢ représente une phase globale, et marque la brisure de symétrie de jauge. R est une
matrice de rotation, qui déduit denc le vecteur d de I'espace des spins & I'aide du vecteur
E de I'espace (réciproque) de l'espace orbital. Il s'agit de la brisure de symétrie relative
spin-orbite, la rotation R étant définie par un axe 7t (soit deux angles d’Euler) et un angle
de rotation €. On remarque que le vecteur d n'est alors plus copstant sur la sphére de
fermi. Cet état admet des termes en 27%?(] 1 |> | | 7>) dans la décomposition d'une

paire, et il est dit ” non-ESP ",

Les propriétés du systéme se réécrivent entierement en fonction du parameétre d’ordre.

On remarquera que pour chaque phase superfluide il se réduit 4 la donnée de quatre angles,
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définis en tout point de 'espace. Aussi, 'appariement ne fixe pas ces angles (ou directions),
et en ce sens on peut dire que 'état superfluide est dégénéré. Cette dégénérescence est
levée par des interactions bien plus faibles, auxquelles sont associée des longueurs ca-
ractéristiques. Elles donnent lieu & une structure particuliere du parameétre d'ordre, en
fixant ces directions, que P'on appelle texture.

Cette texture peut contenir des défauts topologiques. En effet, du fait de cette dégénéres-
cence, différentes textures peuvent se former en différents endroits d'une cellule expérimentale,
et donner lieu en se rejoignant & des objets topologigues, ¢’est-a-dire des défauts de la tex-
ture qui sont (méta)stables'?, et sont définis par une certaine dimensionnalité. On peut
former ainsi des défauts plans (de dimension deux), ce sont des parois de domaines, des
défauts lindiques (& une dimension), ce sont des vortex, ou des défauts ponctuels (de
dimension zéro), ce sont alors des monopoles. Suivant que le coeur de ces défauts reste su-
perfluide ou est forcé & devenir normal (réduction locale de 'amplitude A¢ du paramétre
d’ordre), on les nomme non-singuliers ou singuliers respectivement. Ces défauts peuvent
&tre composites, par exemple un vortex terminé par un monopole. L'importance de ces
entités en physique moderne est largement discutée dans Vouvrage édité par Bunkov et

Godfrin {224]. Nous revenons sur ces défauts topologiques dans la suite de ce manuscrit.

Passons en revue les différentes énergies et leurs échelles de longueurs associées. La
plus grande est le gap A lui-méme, qui gouverne la condensation superfluide. A ce gap
est associé (dans une relation d’inverse proportionnalité) la longueur de cohérence £ des
paires de Cooper, qui dans un langage plus vague représente leur taille'®. Aussi, cette
longueur est la plus petite du probléme. En théorie BCS de couplage faible entre Fermions,

lapproche de Guinzburg-Landau des transitions de phases fournit, pour T' — T :

1/2
AD(P, T) — akaTg(P) (1 — TCT(—‘P)>

E(P,T):gﬂ(P)(l_ﬁz(:ﬁj)ﬂ/z

., hwp(P)
gG(P) - kar_-FC(P)

avec a4 = (71?(7;)1/2, ag = (%)-)1/2 pour les deux phases, & = (%—%%)1/2 et ({3) =~ 1,20

tabulée. On a systématiquement indiqué les dépendances (température, pression) des gran-

2Dans un volume infiniment grand, ils ne disparaitront pas en un temps fini. Dans une cellule
expérimentale, ils peuvent relaxer sur les surfaces, par exemple, ou & Pinverse étre stabilisés dans cer-
taines conditions expérimentales, comme dans un cryostat en rotation (Hakonen et al. [115] 1989).

B(ette grandeur £ peut &tre définie de différentes fagons, suivant les auteurs, & une constante numeérique
(proche de 1) prés. Nous choisissons dans tout notre manuscrit la définition de Vollhardt et Wolfle (222},
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deurs introduites. Typiquement, & pression nulle £ est de 'ordre de 65 nm et & la soli-
dification de l'ordre de 10 nm. Evidemment, le gap Ay s’annule & T et la longueur de
cohérence £ des paires diverge.

Ces excitations sont également caractérisées par un libre parcours moyen lx (X désignant
la. phase A ou la phase B, comme précédemment). Dans la méme limite, trés proche de

T, le caleul apporte simplement :
x(P,T) =~ (P,T)

ol lg est simplement le libre parcours moyen des quasi-particules de Landau, on retrouve

la continuité des propriétés fondamentales.

De méme, on peut s’'intéresser a ces quantités dans le cas T' < T, Le développement

BCS en couplage faible apporte & basse température, pour T — 0
Ao(P) = ax kpTe(P)
§(P) = &(P)
(1) ~ 7o) (T2

Iy1/2 Ag(B,T)
) L lo(P, To(P))

lB(PsT) - 3@2 WO(P)

avec de la méme fagon que précédemment G4 = %TTGE)/ 6-6 Fp = me™?, et § = 0,577 tabulée.
Le gap, ainsi que la taille des paires de Cooper tendent vers une constante (exponentiel-
lement, en toute rigueur), alors que le libre parcours moyen diverge.

Pour ia phase A, seules les quasi-particules présentes au niveau des nceuds du gap vent
jouer un rdle, & savoir celles se propageant parallélement & 'axe du moment orbital {, Dans
le cas de la phase B, le probléme est isotrope et la divergence est exponentielle. Encore
une fois, Wy est un parametre chiffrant les interactions entre {quasi-)particules, défini de
fagon compliquée & 'aide des intégrales de callisions introduites dans la théorie de Landau.
Il est alors clair qu'aux plus basses températures, Iy peut devenir arbitrairement grand,
et méme dépasser la taille de la cellule expérimentale {quelques mam) : on entre alors dans

le régime dit balistique! des quasi-particules.

Fn-dessous de cette énergie Ag, on trouve les contributions qui orientent le paramétre

d’ordre. On peut les écrire sous la forme de contributions f¥ & la densité (volumique)

“Dans le méme temps, la densité de ces excitations décroit exponentieliement. Elle est directement
mesurée par 'amortissement d'un fil vibrant & ultra-basses fempératures, voir la section 5.4.
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d’énergie libre du superfluide (X est toujours la phase superfluide considérée, et ¥ le type
de la contribution).

Aussi, si d’une quelconque fagon, on cherche a dévier le parametre d’ordre de sa structure
stable statique, un développement au second ordre nous apprend que des forces de rappel
vont chercher & le ramener & ’équilibre. On écrit simplement, en couplages faibles et dans

le formalisme de Guinzburg-Landau, au voisinage de la transition :

e = (&N SV iAW VA2 + (TsAu) (Vi) + (T34, (Vi)

Flp

oil les gradients sont pris dans Vespace orbital. Le terme épré représente la raideur
du parametre d'ordre, Ny étant la densité d’états au niveau de Fermi déja introduite en
section précédente,

Toute énergie perturbative fi permet de définir une longueur caractéristique associée 3
sur laquelle la texture acceptera de se plier. Le plus simple est d’écrive |V, A;;| = A/£Y,
et d'égaler fruc ~ ¥, A étant la moyenne quadratique'® sur k du gap Ag . Les £% sont
les ” healing lengths'® 7, définies dans la phase X, en toute rigueur pour 7" voisin de T,

associées aux interactions Y (Vollhardt et Wolfle [222]).

La plus importante de ces interactions est U'interaction dipolaire magnétique. Elle est

intrinséque au systéme et ne peut évidemment pas étre éliminée expérimentalement. Bien
que pour un liquide usuel elle soit complétement négligeable, et que méme pour I’ *He-2D
solide elle n'atteigne au grand maximum que des champs locaux de I'ordre de 0,5 mT
(sections 4.3, et 7.6), elle est amplifiée & un niveau macroscopique par la nature cohérente
de I'état quantique superfluide. Elle représente effectivement des champs locaux de 'ordre
de 3mT, comparables aux champs les plus faibles utilisés en RMN. L’importance de cette
interaction est qu'elle est & longue distance, et couple les degrés de liberté de spin et
d’orhite.
Partant de 'Hamiltonien dipolaire (sections 4.1, puis 7.6), on montre que amplitude
de cette interaction est donnée par gp = AphV, FZZ, les conventions étant les mémes que
précédemment, et Ap étant une valeur numérique sans dimensions, presque constante en
pression (Ap ~ 51077).

Pour la phase A, on a ;

FR(PT) = ~2on(PT)(d1)?

15Evidemment pour la phase B guasi-isotrope A = A,. Pour la phase A, un calcul simple apporte

Z = \/%A()
16Mot & mot ” longueur de cicatrisation ", rappelant le fait que l'on a tiré la texture hors de son
équilibre.
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£2(P) = &(P) (ﬁ)/

La configuration statique stable, en volume infini, correspond done a d et [ colinéaires.
Cette énergie g’annule & T, ce qui montre que la raldeur se reliche & mesure que Von
approche la transition, on peut dire que la texture se ” ramollit 7. FEn revanche, I'échelle
de longueur €5 sur laquelle se plie le paramétre d’ordre ne dépend pas de la température,

Pour la phase B, on a :

8 132
fE(P,T) = z90(P.T) (cosa + Z)

1\ 2
B~ P (5 )
Lénergie dipolaire ne dépend pas de la direction 7. L'état statique stable, en volume infini,
est simplement donné par § = cos~}{—1/4) = 104° modulo 360°, nommé angle de Leggett.
La dépendance en température de cette énergie est la méme que pour la phase A, et la
longueur caractéristique est encore une fois constante.

Typiquement, ££ est de I'ordre de 40 um & pression nulle et 10 gm 4 la solidification.

La seconde contribution d’'importance est due au couplage des spins avec le champ
magnétique B de mesure. Ce champ, qui du moins en principe peut étre rendu trés faible
expérimentalement, n'en est pas moins important puisqu’il tend A orienter la partie spin
du paramétre d’'ordre, et ce sur 'ensemble de la cellule expérimentale.

Pour la phase A :
~ 1 -

5 Ba{P
() — &o(P) 22D
|B]
kT,
Ba(P) = CA—B olP)
INEN
avec ¢q4 = QW[M}I/z, et Ay DPanisotropie de la susceptibilité (que nous explicitons

35C(3)
. G A . p 2
dans la suite), qui prés de Ty a la méme dépendance en température que A”. Les autres

grandeurs ont déja été définies, et I'on a omis la dépendance en pression de F car ce pa-
rametre est presque constant, de 'ordre de -3/4 sur toute la gamme (& +/-3%, Triqueneaux
[206] 2001). Encore une fois, la longueur caractéristique est constante en température, et
I’énergie tend vers zéro a 1. La configuration stable est simplement d orthogonal a B.

Pour la phase B :

5(P) =~ Saone(r) (252 (a6
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)1/2 BB(P)
To(P) |B]

¢E(P,T) = &(P) (1 ~

By(F) = 5 Ba(P)
D

oll cg = [2“—+;?@]1/ 2, Cette fois, ’énergie est constante en température. Ainsi, la longueur
caractéristique Eg décroit & mesure que l'on approche T¢. La configuration stable est
simplement 7 colinéaire a B.

Typiquement, ¢4 = 1,19 et B, est de l'ordre de 0,8 Tesla & pression nulle, et 2 Tesla a
la solidification. cg est de I'ordre de 0,3 ce qui améne pour des champs de mesures de
30mT environ des longueurs caractéristiques Ef {respectivement fg AT =10}, de 1,7um
(0,7mm) & pression nulle, et 0,7 ym (0,3mm) & la solidification. Pour la phase A, E)'; reste
inférieur & ¢8| alors que dans la phase B dés que P'on descend légérement au-dessous de

Te, €2 surpasse largement €4 et se compare aux dimensions de la cellule expérimentale.

Ces longueurs aménent naturellement & introduire la derniére interaction d’tmportance :
I’orientation au niveau des surfaces, qui usuellement est due & la taille finie des cellules
expérimentales,

Qualitativemnent, une surface a tendance a forcer { orthogonal a elle, I'idée étant que
I'axe [ représente 'axe de la rotation de la paire sur elle-méme. Pour la phase A, dans
une cellule de dimension caractéristique £, la courbure du parametre d’ordre sur £ est
toujours préférable, et de ce fait [ est rigidement fixé par la surface.

Pour la phase B, la situation est plus complexe car le couplage spin-orbite ne garantit pas
nécessairement que [ soit orthogonal & la surface. De ce fait, le parameétre d’ordre décroit
au voisinage de la surface d'une fagon compliquée, et au premier ordre celle-ci force 7 & Iui
étre orthogonal. La solution de ce probleme est difficile et implique également le champ
magnétique : le cas canonique est celui de la texture ” flare-out!” * obtenue pour un cylindre
dont I'axe est paralléle au champ B (Smith et al. [116] 1977, Hakonen et Volovik [117]
1982). La longueur associée & cette orientation du parametre d’ordre est dans la gamme

du mm, comparable & la taille de la cellule expérimentale.

Nous avons passé en revue les différentes énergies et leur longueurs caractéristiques as-
sociées. Il nous faut donner & présent les propriétés magnétiques de ces phases superfluides
détectées en RMN (technigque exposée brievement en chapitre 4). Dans le cas de notre
dispositif expérimental ol la bobine de détection est orthogonale au champ magnétique

(chapitre 3), nous obtenons ce que 'on nomme la résonance transverse {orthogonale au

7Signifie mot & mot * évasée par le bas ¥,
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champ magnétique B , nous indigons les grandeurs par ).

Pour la susceptibilité x4 de la phase A :

1+ Fg

XA |§(T) = Xn_i—“fTYD(T)%(T)

XAL(T) = Xn

oll x4 et x41 désignent donc les susceptibilités mesurées parallelement (longitudinale)
au champ B, ou perpendiculairement & Iui (transverse). Le magnétisme est anisotrope, et
on définit pour en rendre compte Ax comme AX = Xa1 — X4||. Xn €st la susceptibilité
dans Pétat normal, présentée en section précédente. La fonction ¥y s’appelle fonction
de Yoshida {dépendant du gap A, la dépendance en pression étant donc bmplicite), et
mesure la densité d’excitations thermiques. Elle tend vers 1 quadratiquement a T, et
tend exponentiellement vers 0 & T — 0. Les expressions présentées dans ce paragraphe se
limitent aux corrections dues au coefficient de Landau d’ordre le plus bas.

Pour la susceptibilité x5 de la phase B :

2+ Yo(T)
3+ F3(2+Y(T)

x8(T) = xn(1+ Fy) (10.1)

Cette fois la susceptibilité est la méme dans toutes les directions, Yy étant & nouveau la
fonetion de Yoshida. On obtient une décroissance de la susceptibilité magnétique lorsque
la température tend vers zéro, de sa valeur nominale de liquide de Fermi x,, & environ 1/3

de cette valeur pour toute pression,

La RMN est une sonde trés sensible, qui permet de remonter aux tres faibles champs
locaux (de 'ordre de 0,5107* mT, section 4.2). Dans le cas des deux phases superfluides,
l'interaction dipolaire donne Heu & un décalage des raies de résonance, qui s'écrit dans la

limite des faibles champs magnétiques'®, pour la résonance transverse :

0 2
b, = B, - F(4,,) 20 (10.2)
2B,
by est le champ de résonance (transversal) vrail®, et B, est le champ de Larmor, marquant
la résonance en Pabsence de décalage dipolaire (liquide normal). v = gyunS/(AS) est le
facteur gyromagnétique de 1'*He (voir Handbook [209] et annexe A), et on définit 4, Qp

les fréquences de Leggett, chiffrant le décalage due a linteraction dipolaire. Elles s’écrivent

18 Typiguement, les champs dipolaires sont de P'ordre de 3m'T alors que les champs de mesure sont de
I'ordre de 30mT. La correction étant quadratique, 'approximation est justifiée au niveau du %.

19Cette expression s'écrit également de fagon équivalente en fréquence {via le facteur gyromagnétique
v de I"*He). Le signe — est alors 4 remplacer par un .
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simplement en fonction des susceptibilités des deux phases et de 'énergie dipolaire gp :

2 6 72
Qu(PT) = g-———gp(P,T)
XAL

2
O%(P,T) = 31 gp(P,T)
XB

Les situations idéales obtenues en volume infini aménent simplement F'(A4,,) = 1 pour la
phase A, et F(A,,) = 0 pour la phase B. Toute déviation du paramétre d’ordre, c’est-a-
dire toute texture présente dans la cellule expérimentale, donne lien & une distribution de
F(A,,), et donc & une forme de raie RMN trés particuliere. En ce sens F (A,,) est une
signature de [a texture, et en principe la mesure de la raie de résonance permet de remonter
4 la distribution de A,,. En pratique, ce calcul est éminemment difficile, et seuls certains
cas particuliers sont bien connus (phase A homogene entre deux plans infinis paralléles &
B, ou texture 7 flare-out ” pour la phase B, par exemple). De méme, un défaut topologique
donne lieu & une signature particuliére dans le spectre RMN (Hakonen et al. {115] 1989).
Expérimentalement, les fréquences de Leggett ont été obtenues par Hakonen et al. [115]
1989,

Nous verrons dans la section suivante que les échelles de longueur caractérisant les
aérogels sont du méme ordre que £;. On s’attend donc en premier lieu & une modification
de la superfluidité, déja au niveau de ses paramétres A et T, mais également peut-étre
au nivean de la nature méme des phases superfluides présentes.

De plus, le libre parcours moyen des quasi-particules de 1'*He massif est toujours plus
grand, au-dessous de Ty, que la taille caractéristique des pores de 'aérogel. Force est donc
de constater que le réseau de silice, via les collisions des quasi-particules sur ses surfaces?,
va altérer de facon drastique les propriétés de transport, entre autre la conductivité ther-
mique du superfluide qui usuellement est infiniment grande aux plus basses températures.
Ainsi, on peut se demander par exemple si le passage au travers de la transition est ho-
mogéne sur l'ensemble de 1'échantillon, ou si an contraire il donne lieu a I'apparition de
toute une foule de défauts topologiques au sein de la cellule (via le mécanisme de Kibble
[166] 1976). Ce point est discuté plus en détail dans la suite.

Considérant les autres échelles de longueur imtroduites, le seul autre phénomene pouvant
avoir une importance est l'alignement de la texture par les surfaces. Leur effet, suivant
la. phase superfluide stabilisée, est peu clair dans un cas comme ’aérogel. En principe le

paramétre d’ordre décroit au voisinage d’une surface, qui tend & l'orienter. Dans notre

20} faut garder en téte que le rapport surface/volume de 'aérogel est trés grand, ce qui exprime d'une
autre fagon que le libre parcours moyen est limité : les quasi-particules ne peuvent manquer de rencontrer
un obstacle, aprés un déplacement de 100 nm environ.
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cas, on peut se demander comment se fait localement le couplage entre le superfluide et
les couches atomiques adsorbées sur la silice (*He ou “He, comme nous le verrons) : les
collisions avec les quasi-particules sont-elles réellement élastiques, ou au contraire peut-on
exciter des modes de surfaces d’impulsion % donné? Peut-on générer spontanément des
ondes de spin dans les cavités de I'aérogel ? Dans le cas de couches magnétiques (*He),
y a-t-il un couplage magnétique entre ces atomes adsorbés et les atomes du fiuide? Ces
interactions de surface sont-elles de la méme nature avant et aprés que les quasi-particules
se solent appariées en paires de Cooper 7 L’ensemble de ces points est & I'heure actuelie
peu clair, des résultats d’ailleurs contradictoires étant proposés. Nous y revenons dans
la. suite. Un chose est cependant siire : les sphérules de silice constituant 'aérogel (de
diamétre moyen a), d’apres les chiffres cités ci-aprés, forment un réseau trés peu compact
dont chaque piéce est de dimension a < ;. En ce sens, il ne peut s’agir d'une interaction

" mur ” macroscopique, il s’agit bien d’un ensemble de surfaces

entre le superfluide et un’
" dissoutes ” dans de I’ *He superfluide, Comparé aux autres expériences réalisées sur I’ *He
confiné (section 7.1), ce cas est inédit.

Les autres énergies jouant un réle dans [établissemnent de la texture (dipolaire et magné-
tique), ont des longueurs caractéristiques bien plus grandes que celles de l'aérogel. Ainsi,
elles I'ignorent, et ne causent au plus qu'une légere modulation du paramétre d’ordre (&

I'échelle de la dizaine de pm, ou du mm).

A l'aide des propriétés physiques mesurables décrites dans cette section, nous allons
pouvoir essayer de caractériser les phases superfluides présentes dans 'aérogel. Sont-elles
de type A ou B, ou complétement nouvelles, que dire de la texture d’apres la structure

' coincés " dans

des raies de RMIN 7 Peut on croire & la présence de défauts topologiques ’
I’aérogel 7 Quel réle jouent les surfaces ?

Evidemment la nature exacte de 'aérogel va déterminer de fagon cruciale toutes ces
propriétés. (Pest pourquoi nous donnons une bréve introduction & la structure de ces

matériaux ci-apres.

10.2  Aérogels de silice

Les chimistes ont mis & la disposition des physiciens, a grande échelle depuis les années
1980, une nouvelle classe de matériaux pour I’étude du confinement des liquides et de 1'ad-

sorption. Ce sont les aérogels, de structure trés particulitre, dont la porosité?! extrémement

210n géfinit la densité d d'un échantillon d’aérogel de silice comme étant le rapport de sa densité
massique p & la densité massique de la silice {2, 200 g/cm?). Ce facteur, qui correspond au rapport du
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élevée se trouve dans la fourchette 80 % & 99,5 %.

10.2.1 Synthése d’un aérogel de silice

La réalisation d'un aérogel de silice se fait, en général, en deux étapes majeures : la
précipitation de la matrice de silice que on appelle le gel, au sein dune solution liquide
(d’eau et d’alcool), et le séchage de ce gel pour ne conserver que la structure solide. Une
discussion détaillée par le groupe de Berkeley, et nombre d’informations utiles, peuvent
étre trouvées sur Berkeley [118].

Le principe de cette chimie dite sol-gel, est d’utiliser ce que I'on nomme un précurseur,
les plus courants® étant le tétraméthylorthoxysilane (TMOS, Si(OCHj3)4) et le tétraéthyl-
orthoxysilane (TEOS, Si(OCH,CHjs)4), qui subit une hydrolyse précipitant de I'hydroxide
de silice Si(OH)4. Ce composé, instable, polymérise par diffusion au sein du liquide pour
former la structure complexe de la matrice d’oxyde de silicium (silice) SiO;. Ce processus
de diffusion et d’aggrégation de groupements conduit naturellement a la formation d’ob-
jets auto-similaires, notion gue nous détaillons dans la suite.

Le gel obtenu en fin de réaction est lavé dans de ’éthanol pur pour en extraire toute
Peau. Cette opération est incontournable, car toute eau piégée dans la structure de silice
générera un échantillon opague, et trés dense.

Le solvant est enfin, dans la deuxieéme et derniére étape, évacué par un procédé de séchage
hypercritique. On chauffe et pressurise 'échantillon (dans un autoclave sous atmosphere de
dioxyde de Carbone CO3) au-deld du point critique de I'éthanol. Ainsi, on évite la forma-
tion d’un interface liquide-gaz qui, du fait de sa tension capillaire, détruirait partiellement

la structure de I'aérogel (un tel échantillon s’appelle alors un xérogel).

La densité finale du solide formé dépend de la concentration en alcool, les quantités
d’eau et de TMOS {ou TEOS) étant fixées par le stoéchioméirie®® de la réaction.
Les réactions présentées briévement ci-dessus sont extrémement lentes. Aussi, on utilise
souvent une catalyse acide (ajout d’acide clorhydrique HCI) ou basique (ajout d’ammeo-
niac NH;OH) pour accélérer le processus. Ces catalyses ont une influence importante sur
la structure de Padérogel obtenu, mais également sur ’état de surface des agrégats que 'on
agglomeére (discussion ci-dessous). En effet, une catalyse acide laisse des surfaces tres acci-

dentées, alors que la catalyse basique, comme la réaction en milieu neutre, fait apparaitre

volume macroscopique V de 'échantillon au volume de silice s'appelle aussi fraction velumique ¢. La
porosité est alors simplement p =1 —d.
220 utilise des alkoxydes de silice, évitant la formation de produits dérivés non désirés dans la solution.
23Fn pratique, on utilise un léger excés d'eau pour éviter les réactions incomplates.
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des agrégats quasi-sphériques trés lisses,

10.2.2 Structure d’un aérogel de silice

La structure d'un aérogel est tout & fait particuliere. Nous montrons ci-dessous en fig.
10.2 (groupe de Berkeley, Ayers et al. [118]), une image prise en microscopie électronique &
transmission (TEM). Sur cette image, on distingue clairement les petites sphéres de silice
(de l'ordre de 1nm & 10nm), formant un réseau de filaments enchevétrés. Ce réseau laisse
par endroits des cavités (de 'ordre de 50 nm), et la surface des sphéres apparait comme
une ” boule de fils 7. Sur Pimage ci-dessous, les sphérules sont assez nettes, c’est le cas
d’un échantillon obtenu en catalyse basique. L’aspect ” boule de fils ” est trés prononcé
pour les échantillons & catalyse acide, dont la surface est trés accidentée.

Il n’existe que peu de techniques permettant de remonter A des informations quantitatives

F1G. 10.2: Image obtenue pour un aérogel de silice & catalyse basique, en microscopie électronique &
transmission (TEM), par le groupe de Berkeley {Ayers et al. [118]). On y distingue les sphéres de silice,
assez nettes, et des zones vides laissées par "enchevétrement des brins.

sur la structure de ces échantillons. Aussi, les caractéristiques et les longueurs sondées par

chacune d’elles sont différentes. Nous tentons d’en donner briévement une synthése ci-

dessous.

En premier lieu, les isothermes d’adsorption® permettent de remonter & la distribu-

**Une isotherme d’adsorption, via la méthode BET (due & Brunauer, Emmet et Teller), permet
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tion en tailles des pores dn/dr de I'aérogel, du moins pour ceux de dimension inférieure
3 la centaine de nm. Cette information est tirée de Panalyse de I'hystérésis dans l'adsorp-
tion/désorption du gaz, & aide de I'équation de Kelvin (voir par exemple le guide IUPAC
[119] 1985). On obtient typiquement une distribution piquée autour de 70nm environ.
On utilise également les méthodes de diffraction : diffraction de neutrons aux petits angles
(SANS), ou diffraction X aux petits angles (SAXS). Des mesures neutroniques typiques
peuvent &tre trouvée dans Vacher et al. [120] 1988 et {121] 1989, et des résultats en rayon-
nement X sont fournis par Boukenter et al. [122] 1989. Ces méthodes donnent acces a
Pamplitude du facteur de structure |S{q)|*, qui est la transformée de Fourier spatiale de la
fonction de corrélation P(r). Celle-ci chiffre la probabilité, si on se place en un point Rdela
matrice de silice, que le point R+ 7 soit également un point de la structure. Le milieu étant
homogéne aux plus grandes distances, et isotrope & grande échelle, P{r) est indépendante
de B et 7 (direction de 7). Aux courtes distances 7 — 0, P(r) tend évidemment, vers 1
(on se trouve dans la bille de silice située en R, dimensions nanométriques). Aux grandes
échelles (pius de 50 nm environ), P(r) tend simplement vers la fraction volumique ¢ : le
systéme est désordonné. Pour la gamme des longueurs intermédiaires, P(r) a une structure
fractale, caractérisée par une dimension D .01 non-entiere comprise entre 1 (les filaments)
et 3 (Pespace contenant). Nous renvoyons & la discussion de Gabay [207] 2001,

Une solution alternative aux expériences de diffraction a été proposée par Devreux et al.
[123] 1990, Les auteurs mesurent par RMN 'aimantation du *Si d’échantillons dopés &
laide d’impuretés paramagnétiques. A la suite d'un pulse radiofréquence, le retour a la
saturation de l’aimantation nucléaire du 2*$i suit une loi de puissance (et non une expo-
nentielle), due au couplage dipolaire avec les impuretés et reflete leur distribution spatiale.
Ils remontent ainsi & des parametres semblables & ceux obtenus en diffraction.
Linterprétation de ces résultats de diffraction est complexe, et il est important de re-
marquer qu’elle ne s’intéresse qu’aux corrélations entre sphéres de silice, et ne sonde pas
Vaspect fermé ou ouvert des pores. Le réseau de pores de l'aérogel, tel qu'on le voit en
fig. 10.2 est ramifié et interconnecté dans toutes les directions. Cette caractéristique est
réellement ce qui est sondé dans les expériences, dynamiques, de RMN sur les fluides (voir
le chapitre 11 suivant) et le gaz d’*He polarisé (Tastevin et al. [124] 2000). On sonde
alors la distribution de taille de pores dn/dr (et non la corrélation P(r))}, a des échelles
différentes, et complémentaires des résultats en adsorption/désorption.

Une approche numérique vise & remonter & cette distribution de pores dn/dr. Clest la

H

technique DLCA (aggrégation par diffusion limitée de ” clusters ”), simulant le processus

également d'assigner une surface spécifique aux agrogels. Typiquement, elle se trouve dans la fourchette
400m?/g 4 1000m?/g. Les gaz utilisés sont communément I'azote Nz, et pour nous ' *He et surtout 1’ “He
{voir la section 11.1 suivante),
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d’aggrégation des groupements de silice. En fig. 10.3 nous montrons une image représentant
un aérogel tiré d’une simulation DLCA (se référer & Halperin et al. {125], et Haard [208]).

A nouveau, dans la gamme des longueurs intermédiaires {entre 5nm et 50nm), on obtient

F1c. 10.3: Image d'un aérogel tiré d’une simulation DLCA (Halperin et al. [125}). La porosité de Paérogel
est de 98,5%, et la taille moyenne d’une sphére 30 A de diamatre. Les informations techniques relatives 4
algorithme peuvent, étre trouvées sur Halperin et al. [125].

une signature claire de 'ordre fractal, du méme type que celui mis en évidence par les
mesures de diffractions. Aux plus grandes longueurs, dn/dr tend exponentiellement vers
zéro : le matériau est désordonné & grande distance, et il existe trés peu de canaux, ou

pores, de trés grandes dimensions.

La structure d'un aérogel est localement fractale, c’est-3-dire auto-similaire dans une
certaine gamme de longueurs. Elle donne lieu & une distribution de taille des pores. Ainsi,

un échantillon donné se caractérise par (au moins) trois paramétres :

- Iin premier lieu, le diamétre moyen des sphéres de silice a formant les flaments. Ce
parametre dépend fortement du type de catalyse utilisé ; en catalyse acide, les spheres
sont plus petites, et en catalyse basique plus grandes {de 1nm & 10 nm environ).

— La dimension fractale Dpye. Expérimentalement, elle est de 'ordre de 2,5 pour
les échantillons & catalyse acide ou neutre, et 1,7 pour les échantillons & catalyse
basique. Encore une fois, on note 'importance du procédé de fabrication, qui influence
directement le processus d’aggrégation.

— La longueur de corrélation fractale £ 0. Elle chiffre la distance moyenne sur laquelle
Pordre fractal est observé. Au-dela de cette distance, 'ordre se perd exponentielle-
ment. Ce paramétre £pqyqq, qui dépend directement du type de catalyse utilisé et de

la densité de I'échantillon, est grossiérement de Pordre de 50 nm.
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Ce matériau (solide) est désordonné, en ce sens que les spheres de silice ne sont pas
agencées régulitrement dans Pespace, comme le sont les atomes d’un cristal. La structure
fractale fait que l'on ne peut parler véritablement d’une taille unique de pores, comme
¢’est pourtant le cas pour d’autres matériaux poreux communément utilisé, comme le Vy-
cor?®, De plus, la simple définition qualitative d’une distribution en taille des pores ne rend
pas compte de la structure fractale de I'échantillon, et le confond avec les matériaux du
type Zéolite®®, Aussi, la présence d’une large gamme de longueurs ol les corrélations sont
grandes et non-exponentielles {ce qui serait le cas pour un matérian désordonné classique,
comme un verre), est exprimée dans la littérature sous le terme de ” désordre corrélé ”
(sur une distance &getal)-

Nous parlons ci-dessus d’au moins trois paramétres de caractérisation, car il n’est pas fait
référence ici & I’état de surface des billes de silice agglomérées (que nous supposons simple-
ment sphériques), et & d’éventuelles anomalies dans la structure (comme des craquements,
ou de grands pores laissés par une fabrication hasardeuse). Ces caractéristiques, auxquelles
nous nous référerons comme étant des défauts de ’échantillon, ne sont malheureusement
pas chiffrables. Il est connu (Vacher et al. [120] 1988) qu'une oxydation de I'échantillon
augmente la rugosité des sphérules de silice, alors que des contraintes mécaniques trop
fortes peuvent évidemment endommager la structure de P'aérogel.

Bien que ces trois parameétres soient & la base de la connaissance d’an échantillon, il n’est
pas toujours possible de caractériser celui que l'on se propose d’utiliser pour une mesure
physique donnée. En revanche, il est possible de déduire raisonnablement ses propriétés
en se référant 4 des classes d’aérogels, connaissant le mode de fabrication, en partant
de données facilement mesurables : son poids {donnant via son volume sa densité, ou sa

porosité), et sa surface spécifique (mesurée par une isotherme d’adsorption, par exemple).

La longueur de corrélation £pyeq caractérisant 'aérogel est du méme ordre que les lon-
gueurs impliquées dans la physique de 1’ *He aux basses températures (section 10.1).
Aussi, I'introduction de ce désordre particulier au sein du matériau le plus pur que I’expéri-
mentateur puisse trouver, donne lieu & des modifications de ses propriétés tout aussi
particulieres. Notre étude expérimentale de ce systéme modgle, permettant de sonder le
comportement des liquides de Fermi et des superfluides (supraconducteurs) soumis a des

impuretés, fait ’objet des chapitres suivants.

2Verre de silice poreux & structure trés régulitre. La taille des pores est typiquement de Iordre de
30nm, ou méme plus petit (voir les références en section 7.1).

26)Jatérian poreux & structure trés irrégulitre, d’origine naturelle cu artificielle, ressemblant & une
éponge (voir les références en section 7.1).
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RESULTATS

W

11.1 *He dans I'aérogel

Quatre échantillons d’aérogel ont été utilisés par notre équipe au CRTBT, afin
d’étudier les propriétés RMN de 1'*He confiné. L'échantillon E1 (aérogel 98 %) a fait
I'objet de la premiére expérience, & 20,5 mT (664 kHz) dans une cellule & ultra-basses
températures qu'il remplissait & 80 % environ (Chen [204] 1999). Il nous a été fourni par
Chan (université de Pennstate {150}). Les trois autres provenalent du méme lot, aérogels
98 % notés E2, E3 et E4, obtenus aupres de Mulders {université du Delaware). Il s’agit
du méme type d’aérogels que ceux utilisés par le groupe de Northwestern (Halperin et al.
[125]). E2 a été testé dans 31,3mT (1016 kHz), dans une cellule ultra-basse température
10% trop grande environ {Chen [204] 1999). Nous avons réalisé une étude préliminaire sur
E3 dans une cellule ultra-basse température ajustée trés précisément  sa taille, en utili-
sant un champ magnétique de 37,4 mT (1215 kHz). Enfin, le dernier échantillon analysé
E4 a fait 'objet d'une premiére expérience en dilution & 24,9 mT (808 kHz} (Triqueneaux
(206] 2001), puis a été monté dans une cellule ultra-basses températures ajustée a sa taille
ott deux champs magnétiques étaient utilisables (17,3 mT soit 561,4 kHz, et 37,3 mT soit
1211 kHz).

11 est essentiel de noter que l'ensemble des propriétés mises en évidence dans nos expériences
se retrouvent sur ces quatre échantillons (et pour la plupart sur les échantillons des autres
groupes), la différence étant dans la précision des mesures et les valeurs numériques exactes
obtenues, E1 se démarque cependant de E2, E3 et E4. En effet, sa surface spécifique est
plus grande et la température de transition de I’ *He vers I'état superfluide y est plus basse.
Etant donné la complexité du probléme, nous ne prendrons les résultats le concernant que
comme une référence, du méme ordre que la littérature des autres laboratoires.

En revanche, E2, E3 et E4 sont trés similaires, comme nous le verrons dans la suite. Ces
échantillons d’aérogel sont des barres de diameétre 5 mm, et de hauteur 15 mm environ. Ils

ont &té livrés sous sachet plastique, encore contenus dans le tube de verre ot ils avaient
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été réalisés. Le poids de E3 est de 13 mg environ (+/-10%).

En fig. 11.1 nous montrons une isotherme d’adsorption d’*He réalisée sur une portion
de I'échantillon E1 de 2,6 mg, recalée sur une isotherme d’adsorption d’'*He réalisée sur
4 (13 mg). Pour toutes deux, la température est 4,2 K, V4, correspond & la quantité
adsorbée, en volume! ccSTP, et P & la pression d’équilibre dans 'enceinte obtenue apreés

un temps trés long (plusieurs heures), suivant chaque introduction de gaz. Utilisant la
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F1G. 11.1: Isothermes d'3He obtenues 4 4,2 K pour Iéchantillon E4 {13 mg, symboles [), et un morceau
de 2,6 mg de |'échantillon E1 (on a recalé cette dernidre sur la précédente isotherme, 4 I’aide d’un facteur
3,2; symboles ©). Nous représentons le volume adsorbé V.4, en fonction de la pression P dans la cellule.
La méthode BET permet de définir une quantité d’atomes V,,, pour la complétion de la premigre couche
adsorbée, en ccSTP. Dans le cas de E4, il se trouve qu’elle correspond au cercle hachuré sur la courbe, ou
encore & l'extrapolation pointillée en P = 0. En se donnant une densité pour cetie meonocouche adsorbée
(11 at/nm?), nous remontons & la surface spécifique des deux échantillons : 710 m?/g dans le cas de E1,
et 450 m2 /g pour E4.

méthode BET déja mentionnée, nous déduisons un volume V), en ceSTP caractéristique

de la compiétion de la monocouche?, Considérant qu’elle atteint son maximum de densité,

*Les quantités d’atomes en physique des surfaces sont usuellement mesurées en ccSTP, cm® en condi- -
tions standard de température et de pression, nous renvoyons & la discussion de la section 7.7. Pour
remonter & la quantité d’atomes adsorbés, il faut évaluer le volume de cellule expérimentale (et de son
capillaire]. Aprés chaque introduction de gaz, une partie s’adsorbe et 'auire reste gazeuse & la pression
d’équilibre P. Ce ” volume mort ” donne liew & une faible correction, & prendre en compte néanmoins.

20n trace m, ol1 Py, correspond & la pression de vapeur saturante obtenue 2 la température
de l'isotherme, en fonetion de P/P,;. On ajuste cette courbe & l'aide d’une droite 1/(c¥,) + (c —
1)/ (Vi) P/ Paur, ol € est un nombre sans dimensions qui peut &tre grand (nous obtenons 210%), et V,, le
" volume * de la monocouche, soit la quantité d’atomes ¢ccSTP qu'elle contient.
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on peut la comparer & la phase incommensurable de la premiére couche sur graphite (ca-
ractérisée aux neutrons, section 7.8), et proposer 11at/ nm? pour sa densité. Nous obtenons
pour surface spécifique 710 m*/g dans le cas de E1, et 450 m?/g pour E4. Des isothermes
d’®He ont également été réalisées pour ces deux échantillons aux alentours de 1,5 K. La
surface spécifique obtenue est alors grossiérement double, correspondant & la formation de
la seconde couche. Ces résultats sont en accord avec les mesures effectuées par d’autres

groupes (par exemple Lauter et al. [127]).

Sur tous ces échantillons nous avons réalisé des expériences de RMN continue trans-
verse. I04 a bénéficié de mesures oil les couches adsorbées solides ont été partiellement,
ou totalement remplacées par de 1’ 4He. Il a également servi & quelques mesures en RMN
pulsée, avec la mesure de la diffusion de spin dans la phase normale. '

Dans les cellules ultra-basses températures, le cylindre d’aérogel est paralléle au champ
magnétique, alors qu’il était orthogonal pour 'expérience en dilution (Triqueneaux [206]
2001). Pour de plus amples détails, concernant également la calibration de la bobine de

modulation et I’ajustement des gradients, nous renvoyons a la section 4.2.

Nous montrons en fig. 11.2 des résultats typiques de mesures d’aimantation, recales
via un facteur multiplicatif sur M (T, obtenus & 17 bar pour les échantillons E2 (Chen
[204] 1999), E3 lors de I'étude préliminaire, et E4 & basse température (réfrigérateur a
désaimantation, deux champs différents) et haute température (réfrigérateur & dilution,
Triqueneaux [206] 2001). On y distingue la contribution du liquide (de type liquide de
Fermi, ici ajustée par une loi de Dyugaev [51] 1990), et Paimantation creissant rapidement
3 basse température des couches solides d’'®He adsorbés (ajustée par un Curie-Weiss).
Nous décrivons ces couches solides en section 11.2.

Cette comparaison brutale montre que toutes ces mesures sont en accord a environ 15 %
prés. Déja, on en déduit que le champ magnétique est suffisamment faible pour ne pas
affecter la susceptibilité, et que la quantité de solide et la température de Fermi 77" sont
identiques pour E2, E3 et E4.

Il est important de noter que les amplificateurs RMN utilisés sont de trés haute qualite,
permettant des mesures sur une large gamme de température, et avec une précision (de
Pordre du %), qui n'est pas égalée par les autres laboratoires. Aussi, les écarts entre ces
différentes mesures sur E2, E3 et E4 viennent principalement de la thermométrie. Les
échantillons E1, E2 et E3 étaient montés dans des cellules expérimentales équipées exclu-
sivement de thermométres & fils vibrants (chapitre 3). L'échelle de température était alors
déduite des résultats de I’équipe de Lancaster {126]. Cette échelle n’est pas suffisamment

précise autour de Te, ce qui explique I'allure encaissée de M(T) vers le mK pour ces
q
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Fic. 11.2: Aimantation M (T), obtenues & 17bar pour les échantillons E2 (Chen [204! 1999, dans 31,3m'T,
symboles A}, E3 dans 37,4mT (V), et E4 & basse température (réfrigérateur & désaimantation, 17,3 mT
¢ et 37,3 mT O) et haute température (réfrigérateur & dilution, Triqueneaux [206] 2001 dans 24,9 mT,
symboles (0}, Ces données brutes ont simplement été recalées sur I’aimantation de I’échantillon E4 mesuré
4 37,3mT, par un facteur multiplicatif sur M (1) : 1,20 pour E2, 1,35 pour E3, 45,5 pour E4 bas champ et
1/(7,5510°) pour E4 testé en dilution. La ligne verticale pointillée marque T & cette pression (2,14mK).
L’ajustement, décrit dans le texte, est la somme d’une loi de Curie-Weiss (pour le solide) et de ’expression
de Dyugaev [51] 1990 (pour le liquide). Notens la courbure conecave de M (T") aux plus basses températures
{repérée par les deux verticales tiretées, pour E2 & 350 pK et E4 & 750 uK), marquant le découplage
du thermomeétre (froid) et de I'échantillon (dont V'aimantation indique une température plus chaude).
Remarguons également pour 12 et E3 Voscillation & T, due & I'imperfection de léchelle de température
correspondante.

échantillons.

L’échantillon £4 monté sur la base en cuivre du réfrigérateur a dilution 2 bénéficié d'une
thermométrie par tension de vapeur de I’ *He, par résistance de Carbone, par sel de CMN
et principalement par thermomeétre & courbe de fusion de 1’ *He (travail conséquent de Tri-
queneaux [206] 2001). Cette thermométrie est tres bonne, néanmoins un léger découplage
thermique de ’échantillon aux plus basses températures (pour cet appareil, environ 4mK),
semble fausser les derniers points de la courbe M (T) de quelques 0,1 ml, suivant la pres-
sion considérée.

La thermomeétrie de i’échantillon E4 monté sur le réfrigérateur a désaimantation nuciéaire,
a utilisée un fil vibrant de tantale de 125 um que nous avons spécialement calibré contre
un thermometre & RMN pulsée du Platine jusqu’a 30 mi{, et une résistance de Carbone

(Speer 100 © nommée R21) au-dessus de 10 mK (nous revoyons pour plus de détails &
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la section 5.4). Cette procédure nous a permis d’atteindre une résolution en température
de Pordre de /-3 %, et de réconcilier 'ensemble des mesures effectuées sur 1'*He dans
les aérogels au laboratoire. Par ailleurs, aimantation des couches adsorbées, si elle est
bien caractérisée peut elle-méme servir de thermométre, tout comme les couches d’%He
adsorbées sur graphite. C'est pourquoi nous attachons dans la suite une grande impor-
H

tance & Pétude de ces couches. En pratique, elles fournissent une calibration ” in situ ” de

I’échelle de température.

Nous remarquons en fig. 11.2 qu’aux plus basses températures les différentes courbes
d’aimantation ont tendance & saturer, et dévient de I'ajustement. Pour les mesures sur
E2, cet effet intervient aux alentours de 350 uX, et pour nos mesures sur 4 vers 750 sK.
Il ne peut s'agir de la saturation de I'aimantation du solide : en effet, la polarisation de
ce dernier n'est que de 8 % & 750 pK, et 25 % & 350 puK (pour cette pression de 17 bar,
d’aprés nos résultats en section 11.2}. Nous l'attribuons plutdt au découplage thermique de
1’ 3He au sein de aérogel vis-a-vis du thermométre & fil vibrant. Etant donné que la cellule
utilisée pour 2 était assez lache, alors que celle de E4 était ajustée trés étroitement, il
n’est pas étonnant d’avoir une fuite thermique vers I’échantillon plus faible pour E2 que
pour E4, et ainsi un découplage & des températures plus basses. Nous avons d’ailleurs
vérifié pour E4 que chauffage ou refroidissement brusques étaient hystérétiques, preuve du
couplage thermique limité, Pour ces rajsons, les mesures systématiques ont été réalisées
en chauffant trés lentement la cellule depuis sa température de base, de 'ordre de 300 uK,
tout en acquérant continfiment les raies de RMN (section 4.2). Ce réchauffement s'est fait
soit par chauffage de I'étage (& I'aide d’une résistance), soit par chauffage uniquement de
la cellule d’3He liquide formant notre ballast thermique (& P'alde d'un second fil vibrant
de tantale, chapitre 3). Les deux techniques donnent les mémes résultats, simplement la
seconde est plus souple puisqu’elle permet de conserver 'entropie de I'étage en cuivre,
et de réaliser plusieurs cycles de mesures en température au cours d'une désaimantation

nucléaire. Le phénoméne de découplage thermique est discuté en section 11.4.

Si Pon fait le bilan de ces mesures systématiques, nous avons caractérisé la résonance
transverse en RMN continue de 1’ *He confiné dans des aérogels & 98 %, depuis des tempé-
ratures de 350 uK jusqu’a 800 mK, et ce sur une gamme de pressions allant de 3 bar a
30bar. Les caractéristiques étudiées sont aimantation M (T'), obtenue & environ +/-3 %,
ainsi que le décalage en résonance et la largeur des raies RMN, estimés a + /-0,5107* mT

environ.

L’état normal, liquide de Fermi confiné dans l'aérogel fait I'objet de notre premiere
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section suivante. Les travaux dans cette gamme de température sont assez peu nombreux
(comparativement au travail consacré & la phase superfluide), et nous les commenterons
lorsque nécessaire. Le point crucial, qui explique le nombre de nos résultats novateurs,
est que thermométrie et RMN sont obtenues dans cette gamme avec une précision bien
supérieure a celle des autres travaux publiés.

L’étude de la phase superfluide de 1’*He confiné dans I'aérogel a attiré I'attention de
nombre de laboratoires depuis sa découverte par Porto et Parpia [128] 1995, utilisant un
oscillateur de torsion, et Sprague et al. [129] 1995 réalisant des mesures de RMN pulsée.
Pour un supraconducteur conventionnel ol les paires sont de type s, la température de tran-
sition 7 et 'amplitude du parametre d’ordre mesurée par le gap Ay ne sont pratiquement
pas affectés par les collisions des quasi-particules avec des impuretés non magnétiques (Se-
rin {130]). Seule la longueur de cohérence & définie dans I’approche de Guinzburg-Landau
est réduite, dans la limite ol elle devient comparable au libre parcours moyen { des quasi-
particules. En revanche, la diffusion des quasi-particules par des impuretés magnétigues
réduit fortement & la fois Ter et Ay (Abrikosov et Gorkov [131] 1961). Cependant, dans un
supraconducteur (superfluide) ot appariement est de type p, tous les types de collisions
ameénent & des interférences destructives réduisant la température de transition vers la
supraconductivité (superfluidité) (Larkin {132] 1965).

Dans le cas de la superfluidité de 1'*He confiné, la grandeur la plus facilement accessible
expérimentalement est simplement la température de transition T,. Le premier objectif
des modéles théoriques proposés est donc de déerire la réduction de T en présence de
désordre. Toutes ces approches, basée sur la théorie BCS de couplage faible et la théorie
des transitions de phases de Guinzburg-Landau considérent, de facon légitime, que le mi-
licu est isotrope. Elles sont dites quasi-classiques, car chaque centre diffuseur (une sphere
de silice de la matrice) est indépendant des autres, il n'y a pas de cohérence de phase
entre eux. De plus, ces modeles supposent que les réflexions des quasi-particules par les
brins de silice sont élastiques®. On consideére également que les paramétres de Landau ne
sont pas affectés par la présence de 'aérogel, ainsi que les interactions entre atomes d’ *He
responsables de I'appariement lui-méme, ou du couplage dipolaire (voir Serene et Rainer
[133] 1983). II s’agit 1a d'un point de départ raisonnable?, comme nous I'avors en partie

discuté en section 10.1. Notre étude expérimentale de la phase normale de 1’*He confiné

Il n’y a pas d'échange d'énergie entre la quasi-particule et la surface, ce qui signifie qu’elles n'ont
chacune aucune structure interne excitable {comme un changement de spin pour l'une, ou une onde de
surface pour V'autre, par exemple). Ce point a été introduit en section 10.1, et nous revenons dessus dans
la suite. La diffusion principale est une harmonique s (voir Cohen-Tannoudji et al. [213]), notation qui
rappelle encore une fois la classification des orbitales atomiques, et ne doit pas étre confondue avec le type
d’appariement du superfluide (supraconducteur} (dans notre cas de type p).

“Ces échelles d’énergies sont les plus élevées du probléme, et conformément & la discussion de la section
précédente correspondent aux longueurs les plus courtes, a priori non affectées par 1'aérogel.
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peut sur certains points justifier cette approche, nous y revenons dans la suite.

Nous notons T, et Tgp les transitions superfluides respectivement dans I’ *He confiné, et
dans 1' 3He massif. Ces deux grandeurs ainsi que & ne dépendent {en champ magnétique
faible) que de la pression, et il est done licite en principe de comparer les diverses expériences
en tragant Tg./Tey en fonction de & /L, ou L est une longueur effective® caractérisant

chaque échantillon d’aérogel. Sur la fig. 11.3, nous représentons les résultats de Porto et

0 1 n L . [} . L I N 1}
0 0.5 1

£ L

Fi¢. 11.3: Courbe Te./Toy fonction de & /L, pour différents échantillons d’aérogel & 08 %. La nor-
malisation présentée utilise la convention choisie par Thuneberg et al. [138] 1998 : £ /L = 1 lorsque
Toa/Tep = 0,7 (croix sur la figure). Résultats de Porto et Parpia [128] 1995 (O, I = 29,6 nm) et Mat-
sumoto et al. [134] 1997 (O, L = 19,2 nm) en oscillateur de torsion, ceux de Sprague et al. [129] 1995
(0, L = 20,8 nm) en RMN pulsée transverse & un champ de 111,7 mT, et ceux de Alles et al. [137]
1998 (A, I = 24,0nm) utilisant ces deux techniques (champ magnétique de RMN transverse 51mT).
Sont également représentés les résultats de Chen [204] 1999 en RMN transverse continue sur £2 (M,
L = 20,8 nm) dans 31,3 mT, et nos résuitats sur B4 (@, L = 20,0 nm) dans 37,3 mT. Notons que les
géométries RMN utilisées sont différentes : |'échantillon de Sprague et al. [129] 1995 est un cylindre or-
thogonal au champ magnétique, celui de Alles et al. {137} 1998 une sphére et les nétres sont des cylindres
paralléles au champ. La ligne pleine est un calcul théorique de Thuneberg et al. [138] 1998 discuté dans le
texte, modéle de collisions en milieu inhomogéne. La dispersion sur cette figure est de I'ordre de +/-5%,
imputable par exemple aux échelles de tempérautres locales utilisées.

Parpia [128] 1995 et Matsumoto et al. [134] 1997 en oscillateur de torsion, ceux de Sprague

5Cette longueur est définie & une constante multiplicative prés. Elle dépend de la normalisation choisie
{nous prenons celle de Thuneberg et al. [138] 1998) pour la fig. 11.3, et de la définition de £ adoptée (nous
prenons celle de Volihardt et Wélfle [222]}. De ce fait, nos longueurs sont 1,2 fois plus faibles que celles
rapportées par Haard [208] et Thuneberg et al. {138] 1998, et 4,0 fois plus faibles que celles de Lawes et
al. (139] 2000.
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et al. {129] 1995 en RMN®, et ceux de Alles et al. [137] 1998 utilisant ces deux techniques”.
Sont également représentés nos résultats en RMN sur E2 et E4. Tous ces échantillons sont
des aérogels & 98 % (4 /-0,2 %), les valeurs numeériques pour L et les champs RMN, ainsi
que les géométries des cellules sont fournis dans la légende de la figure.

Toutes ces données suivent une méme loi universelle (la dispersion des données sur la fig.
11.3 est de l'ordre de +/-5%, due soit & la calibration des diverses échelles de température,
soit & des effets physiques fins non considérés ici), quelle que soit la technique et la
géométrie employées, résultat proposé par Thuneberg et al. [138] 1998, puis Lawes et
al. [139] 2000. Nous confirmons ce résultat & I’aide de nos propres échantillons. Ainsi, la
transition vers la superfluidité doit pouvoir se comprendre en termes de collisions entre
les quasi-particules et le réseau de silice. Les longueurs caractéristiques L obtenues pour
tous ces échantillons sont du méme ordre, et correspondent effectivement au libre parcours
moyen d’une quasi-particule dans la structure (sous-section 10.2.2, environ 50 nm).

Le premier modele cherchant & reproduire cette loi, et le plus simple, est celui du désordre
homogéne (Thuneberg et al. [138] 1998). L’aérogel est modélisé par un ensemble incohérent
de centre diffuseurs, uniformément répartis dans I'espace. La loi obtenue pour 7 cafTop
fonction de &/L se réduit simplement & celle d’Abrikosov et Gorkov [131] 1961, bien
qu’elle soit obtenue dans un cadre différent®. La courbe ainsi déduite a la bonne tendance,
et correspond au bon ordre de grandeur, mais n'ajuste pas les données. Pour ces raisons, un
modele de collisions sur un milieu inhomogene a été développé (Thuneberg et al. [138] 1998,
et Hanninen et Thuneberg [140] 2000). Les auteurs modélisent I’aérogel par un ensemble
périodique de structures ol la densité de centres diffuseurs a une forme polynomiale®, La
ioi tirée de cette approche ajuste trés proprement les points expérimentaux sur une large

gamme de & /L (courbe pleine, fig. 11.3).

®Notons que Péchelle de température des auteurs a bénéficié d'une révision (Haard [208] 2001), sans effet
sur ces résultats. En effet, les auteurs reportent une variation de Tz, en fonction du champ magnétique
B (Sprague et al. [135] 1996), qui n’est finalement pas si prononcée, Nous revenons sur ce point dans la
suite.

A notre sens, la thermométrie de ces auteurs peut étre contestée, surtout aux plus basses températures
(nous avons nous-mémes noté que I'échantillon se découpiait thermiquement de 1a cellule). IIs utilisent un
sel de LOMN situé visiblement trés loin de la cellule, calibré sur la transition superfluide de ' *He qu'ils
déterminent par un changement de vitesse de réchauffement du thermométre.

8Nous I'avons déja mentionné, le résultat d’Abrikosov et Gorkov [131] 1961 est obtenu pour un appa-
riement s et des collisions sur des défauts magnétiques, alors que Thuneberg et al, [138] 1998 calculent
la suppression de la transition pour un appariement p et des collisions non magnétiques. La loi obtenue
est ln(;:g:) =(§) — (3 + i”;;cf b oavee Toy,, Top et £p déja introduits, et () la fonction digamma
tabulée. | est le libre parcours moyen des quasi-particules (défini & une constante numérique proche de 1
prés) limité par les collisions avec |'aérogel,

9Thuneberg et al. [138] 1998 utilise une distribution de centre diffuseurs de forme arbitraire, qui s’écris :
n{r) = ¢[(r/R)? — j(r/R)*?/(j + 2)|. R est le rayon de la zone sphérique que l'on périodise, r représente
la distance & son centre, et j définit le profil de n{r). Pour 'ajustement de la fig. 11.3, les paramétres de
caleul utilisés sont R =5,6L et j = 8.
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Cette approche semble rendre compte assez correctement de 'apparition de la super-
fluidité & une température réduite. Cependant, elle ne suffit pas. Aux plus grands £/ L, les
points expérimentaux semblent s’accumuler suivant une verticale, qui n’est pas reproduite
par Vajustement. On pourrait avancer pour expliquer ce fait plusieurs raisons, comme
la forme arbitraire de la loi choisie pour décrire la distribution de centres diffuseurs. Ou
encore, il existe pent-étre un phénomene limitant plus fondamental interdisant a la super-
fluidité d’apparaitre lorsque la longueur de corrélation dépasse de trop la taille moyenne
des pores, comme une interaction non élastique avec les couches adsorbées, par exemple;
une quasi-particule n’est plus ponctuelle, c’est un nuage qui se ” frotte ” au réseau de
laérogel. Matsumoto et al. {134] 1997 parle d’ailleurs de ” transition de phases quantique
4T =07, pour rendre compte de 'apparition de la superfiuidité & une pression critique
Pe strictement supérieure & P = 0 (soit &(FPc) < &(0)), aux plus basses températures
(une introduction pédagogique & ces transitions est fournie par Sondhi et al. [141] 1997,
nous discutons ce point & nouveaun sur la base de nos résultats).

Ces résultats sont avant tout un point de départ. Ils considérent que 'appariement est tou-
jours de type p (ce qui semble validé par la qualité de P'ajusterment), mais ne présupposent
en rien la nature de la(des) phase(s) superfluide(s), le calcul de Thuneberg et al. {138]
1998 donnant approximativement les mémes résultats que l'on impose la phase 4 ou la
phase B. La stabilité de l'une par rapport & 'autre dépend des corrections de couplage
fort, dont Veffet dans un systéme aussi compliqué n’est & 'heure actuelle pas connu (voir
la discussion de Haard {208] 2001, par exemple).

De ptus, méme si ajustement de T, est plus que satisfaisant, le résultat des ajustements
sur la réduction de la densité superfluide (mesurée en oscillateur de torsion}), et sur la
réduction de Pamplitude du parameétre d’ordre (mesurée en RMN) est loin d’étre parfait
(Thuneberg et al. [138] 1998, Lawes et al. [139] 2000). En effet, ces modeles proposcs ne

donnent aucune information sur la texture, et les défauts topologiques qui pourraient étre

» n

présents dans la cellule expérimentale!®, La phase ” non superfluide " reste également

mystérieuse, elle est traitée simplement comme le liquide de Fermi mais pourrait rece-

’ semi-superfluidité ” : seule la

ler des caractéristiques bien plus profondes, comme une ’
cohérence de phase serait perdue, la cohérence dans les espaces de spin et d’orbite serait
elle maintenue (Volovik [143], repris dans Bunkov et al. [145] 2000}.

Pour étre exhaustifs, citons également les résultats concernant la transition de I’ *He confiné

dans I'aérogel (voir par exemple Yoon et al. [144] 1998, et la thése de Gabay [207] 2001). La

107 "hvpothése qui est faite est que I'aérogel n’affecte pas la texture, qui reste identique & celle d’une
cellule d'*He massif. L’analyse de Alles et al. [142] 1999 va d’ailleurs dens ce sens. Nous avons discuté
ce point en section précédente, arguant que l'interaction entre 3He liquide et *He de surface n’a rien
de trivial. De plus, jusqu’a présent la création de défauts topologiques dans ce systéme n'a jamais été
considérée. Ces points seront discutés en détail dans la suite.
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grande différence entre ces deux systémes est dans la nature du condensat, condensat de
Bose des atomes d’*He , et condensation des paires de Cooper (de structure interne com-
pliquée) pour I’ *He. Pour conséquence, la longueur de cohérence superfluide de 1’ “He est de
taille atomique, alors que pour 1’*He &; est de lordre de la centaine de nanométres. Alors
que pour 1’ *He la superfluidité peut étre complétement supprimée dans I'aérogel (dans un
certain domaine de pressions), I’ *He liquide consent toujours & y devenir superfluide. Cette
transition est bien définie, et pour I’ *He la réduction de T par 'aérogel se chiffre en mK,
pour une transition (au alentours de la pression nulle) de 2,17K. Enfin, la caractéristique
certainement la plus importante de cette transition est son changement de classe d’uni-
versalité : prés de T, la densité superfluide pg vérifie ps/p o [(Toa — T)/Tedff, ot &
porte 'information concernant cette classe d’universalité. Pour 1’ *He massif, la transition
superfluide vérifie £ ~ 0, 67. Dans 1'aérogel, on obtient des valeurs supérieures, dépendant

a la fois de la porosité de ’échantillon et de sa dimension fractale ¢ Fractal

Au cours de cette theése, nous avons étudié expérimentalement les propriétés RMN de
1'3He confiné dans I'Aérogel. Dans les deux sections suivant notre analyse de la phase
normale, nous cherchons & clarifier la situation concernant la phase que nous appellerons
phase ” intermédiaire ” (entre Ti, et Tg,), et concernant la phase superfluide stabilisée

dans ces conditions de désordre.

11.2  Phase liquide de Fermi

Nous présentons en fig. 11.4 nos données brutes M(T) mesurées sur I’échantillon E4

monté sur e réfrigérateur 4 désaimantation nucléaire, 4 différentes pressions (champ RMN
37,3 mT). Certaines mesures ont fait l'objet de plusieurs désaimantations; le cryostat a
méme ét¢ réchauffé et ouvert entre deux séries d’expériences. Ceci valide la reproductibilité
des résultats présentés dans cette section.
A haute température, nous avons restreint le graphique & 40mK, limite au-dela de laquelle
nous perdons progressivement la précision de notre thermométrie (la largeur de raie du
fil vibrant finit par étre dominée par sa largeur intrinséque, et la viscosité de 1’*He est
soumise & des corrections par rapport & 1/7?, section 5.4). A basse température, nous
nous limitons aux températures supérieures & T, afin d’éviter la discussion sur la phase
superfluide stabilisée, et le contact thermique qui se dégrade pour 4. Les effets fins vus
dans Ie liquide (pics satellites et phase ” intermédiaire ”, section 11.3) ne représentent que
3% environ de I'aimantation totale, et peuvent étre négligés dans cette section.

Les lignes pleines représentent des ajustements simples, superposition dune contribution
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Fig. 11.4; Aimantations M (7") brutes pour différentes pressions, mesurées dans 37,3 mT pour E4. Cette
fenétre en température (de 1 mK environ & 40 mK) correspond & la zone oll le précision sur nos données
dans les deux axes est de lordre de +/-3% (représentée par le carré en haut & gauche). Comme pour la fig.
11.2, les autres mesures (B2, E3, B4 faible champ) sont équivalentes & celles-ci, mais de qualité moindre.
Les pressions indiquées ont été relevées sur un manomstre dont nous avons vérifié que l'erreur absolue
était inférieure & +/-0,25 bar (via un deuxidme manométre, et les propriétés de ’*He elie-mémes). Les
lignes pleines sont des ajustements commentés dans le texte.

liquide et solide, du type :

nsolide(P) niiquidﬂ(P)

M) =C\F_6,t) T T (P)

(11.1)

ot ' est la constante de Curie par spin {en unités arbitraires, dépendant du gain d’amplifi-
cation), @y représente les interactions dans le solide (température de Curie-Weiss), et T%"
la température de Fermi effective du liquide confiné. Nous avons indiqué les dépendances
en pression explicitement. Ainsi, I'interaction entre le liquide et le solide (de type RKKY),

par exemple, voir section 7.7), est contenue a priori dans les paramétres Ow et T3

Les résultats de Triquencaux [206] 2001 montrent que l'aérogel ne modifie pas de
maniére significative la densité du fluide et ses interactions magnétiques (variation de
Tiiguide 8VEC 1a pression, et valeurs de Ty respectivement). Conformément & la discussion
du chapitre précédent, ces échelles d’énergies élevées ne sont pas affectées par les inho-
mogénéités de ” grande ” longueur dues & 'aérogel. Il 0’y a pas de signature d’un échange
avec le solide sur T3*. De plus, il apparait qu’au-dessous de 40 mK il est tout & [ait licite

(dans nos barres d’erreur) de considérer que I'aimantation du liquide est constante'!. En

Y Nous n'employons donc plus la relation phénoménclogique de Dyugaev [51] 1990 dans la suite. En
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revanche, Triqueneaux [206] 2001 réévalue T3* & la baisse pour I’*He massif (en accord
avec Mikhalchuk et al. [147] 2000) et 1'®*He confiné, environ 8 % au-dessous de la valeur
communément admise jusqu’a présent (mesures de Ramm et al. [148] 1970). Nous nous
alignons sur ces résultats. Enfin, nous ne repérons pas sur la fig. 11.4 de ” catastrophes ”
sur M(T) entre Tz, et Trp. Nous considérons donc qu’elle reste égale & sa valeur de fluide
normal (et négligeons les effets fins, de I'ordre de 3 %, sur lesquels nous revenons en sec-
tion 11.3). Fixant T%* et Myiguide, NOUs obtenons donc la constante de Curie'? C' par spin
globale de nos données.

L’expression de Curie-Weiss 74444./ (1" — ©y) pour 'aimantation du solide adsorbé est
tout & fait licite. En effet, il est accepté a I'heure actuelle que pour les matériaux usuels
{discussion en section 7.1), lorsqu’ils sont plongés dans de 1'*He & basse température il se
forme toujours au moins une couche dense & leur surface, de propriétés comparables au
cas canonique : I’ *He sur graphite. Cette couche est presque paramagnétique, et méme 5’
se forme des couches solides supérieures, d’aimantation ferromagnétique (voir section 7.8),
en proportion la premiére contribue pour une bonne part & 'aimantation totale du solide.
On peut montrer que la superposition de différentes lois hautes températures solides se
réduira toujours au premier ordre & une expression de Curie-Weiss, dont le Oy est sim-
plement la moyenne pondérée des interactions (O = 20 04 /Msgiige 14 Teprésente la
couche, dans notre cas cette approche est valide jusqu’a 20w < T environ, d’aprés les
valeurs de la section suivante). Ajoutons que dans un cas comme Paérogel, la notion de
couches atomiques ne peut étre prise que dans un sens statistique. Leur structure exacte
reste mal définie, et en ce sens il n’y a aucune raison d’utiliser une série haute température

compliquée particulitre pour les décrire.

Les caractéristiques expérimentales de ces couches solides, et du liquide qui les baigne,
sont décrites ci-dessous. Le confinement de 1" *He fait I'objet de 'étude en diffusion de spin

qui suivra.

11.2.1 Promotion dans les couches solides adsorbées

Nous résumons sur la fig. 11.5 'ensemble des données concernant Tp*. Nous y représen-
tons les données de Triqueneaux {206] 2001 sur I'*He massif (27,3 mT), et 1'3He dans

'aérogel (échantillon 4, 24,9 mT), Nos propres données sur E4 (37,3 mT, avec et sans

revanche, elle a servi & I'é¢tude de Triqueneaux {206] 2001 aux plus hautes températures. Nous renvoyons
& cette these pour plus de commentaires sur cet ajustement,.

Pour nos données dans 37,3 mT sur E4, ¢ = 13,7V Volts?mK/mole si V est le volume de la cellule
en cm?, & la stabilité de 'amplificateur prés {de Vordre de quelques % sur une année, section 4.2).
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couches solides d’3He adsorbées) et deux ajustements commentés dans la légende de la
figure. En toute rigueur, aprés avoir défini notre constante de Curie C' et la densité du
fluide n2yiguide, NOUS avons laissé une certaine liberté aux autres parameétres, afin de minimi-
ser 1'écart entre les ajustements et U'ensemble des données. C’est ce qui explique la légére
différence entre nos données et celles de Triqueneaux [206] 2001.

Notans que les données concernant I'aérogel E4 monté en dilution semblent systématique-
ment environ 2% plus basses que les autres. Ceci peut s’expliquer par I'ajustement de lai-
mantation du solide par Triqueneaux [206] 2001 ; nous avons signalé que sa thermométrie

au plus basses températures semble légtrement erronée. Néanmoins, la dispersion globale
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FIG. 11.5: Températures de Fermi effectives T4*, fonction de la pression, mesurées en différentes condi-
tions : donndes de Triqueneaux [206] 2001 sur I'*He massif (A, 27,3 mT), et sur I’ 3He confiné dans
I’échantillon B4 (G, 24,9 mT), nos propres données sur E4 (CJ, 37,3 mT), et nos données sur E4 aprés
remplacement des couches solides par de I'*He (#, 37,3 mT et nsuice = 0, sauf pour 29,5 bar ol
Nsplides Niiquide(0) = 0,25 %). Rappelons que nos mesures sont recalées via (' sur les valeurs de Tri-
queneawux [206] 2001. Les lignes pointillées et pleines sont des ajustements (Halperin et al. [125] sur les
données de Ramm et al, [148] 1970 recalé via un facteur 1/1,075, et loi 1/(0, 00312218 + 0, 000128158F —
1,632071079P% 4 2,19778 10~ P*) respectivement). Les barres d’erreur pour "*He massif sont celles
fournies par Triqueneaux [206] 2001 {+/-2 %). Les barres sur nos données représentent la stabilité de
l'ensemble de notre systéme de mesure {+/-4%).

sur ces données est de l'ordre de 4%, nos propres résultats confirmant la dépendance en

. "
pression de T¢".

L'expression (11.1) nous permet d'extraire I'information sur le solide {ajustements de

la fig. 11.4). En fig. 11.6, nous donnons les quantités de solide m,04. normalisées a la quan-
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tité Nyiguiae (0) de liquide présent dans la cellule & pression nulle (définie par extrapolation
linéaire}.

Nous obtenons une évolution de la quantité de solide linéaire (densification, ou promotion

3,5 T e e

[\=]

*He solide (% *He liquide & 0 bar)
2
Ln

1 5 ] T S S S S SO IS S S R S S STV S S RNy S
0 5 10 15 20 25 30 35

P (bar)

FIG. 11.6: Quantité de solide, fonction de ia pression, normalisée & la quantité de liquide présent & 0 bar,
Nsolide/ Miguide(0) en pourcent, Nous notons une augmentation d'un [facteur deux entre la pression de
vapeur saturante et la sclidification. La ligne pleine est un simple ajustement linéaire. Les barres d’errenr
représentées sont de +/-4 %, et chiffrent la stabilité de notre chaine de mesure.

représentée par la droite de la fig. 11.6), allant de 1,6 % (pression nulie) & 3,2 % (solidi-
fication) de la quantité d’atomes du liquide présents & 0 bar. A la surface effective pres
de Déchantillon, ces résultats sont similaires & ceux de Schuhl et al. [159] 1987 sur des
microspheéres de Fluorocarbone.

Nous l'avons fait remarquer, la notion de couches atomiques est avant tout statistique
dans un systéme comme ’aérogel. Néanmoins, on peut chercher & définir quelques ordres
de grandeur, & 'aide de la surface spécifique déduite des isothermes d’adsorption de la sec-
tion 11.1 (450m?*/g, soit 19,8m?/cm?®). A I'ordre le plus bas, on peut considérer que cette
surface, correspondant & la surface incommensurable Sycom d'un échantillon de graphite,

ne varie pas avec la pression. On écrit alors :

Nsotide( ) [Tuiguide (0) = {Sincom [ V') (psotide (P)/ Priquide (0))

V est le volume de I’échantillon (0,295 cm?), et toute la dépendance en pression est conte-
nue dans les densités (avec prguice(0) = 0,08142 g/cm?, soit 1,6344 1022 at /em?).



11.2 Phase liquide de Fermi 205

On obtient pour pseiiqe les valeurs de 13,5 a.t/nm2 {soit un peu plus d’une couche dense) &
pression nulle, et 27,5at/nm? (soit environ trois couches) & la solidification (valeurs en ac-
cord avec celles proposées par Schuhl et al. [159] 1987 sur Fluorocarbone). Ainsi, lorsqu’on
exerce de fortes pressions, on fait croitre, de fagon continue, ce que 'on pouvait attendre
pour un substrat ¥ désordonné "3, les deuxiéme et troisieme couches. Ce résultat est tout
A fait en accord avec ce que 'on sait du potentiel d’adsorption de I’ SHe sur graphite, et
de son diagramme de phases (section 7.8, et les résultats de Bauerle [201] 1996 en sec-
tion 8.5).

Nous tirons également le paramétre Oy de nos ajustements, chiffrant les interactions

magnétiques dans le solide. 11 est représenté en fig. 11.7. Comme nous l'avons fait remar-
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Fic. 11.7: Paramétre Ow fonction de la pression. Il chiffre Pinteraction (I'échange, section 7.4) entre spins
du solide. I peut également comprendre une contribution provenant d’'un échange indirect {section 7.7).
La ligne pleine est un ajustement exporentiel : la densification détruit I'échange dans les couches solides.
Les barres d’erreur représentée sont de +/-20 %, elles chiffrent les écarts autorisés sur @w si on garde
les autres paramétres fixes.

quer, ce paramétre est un paramétre moyen sur les couches (statistiques) solides. Il a pour
origine un éventuel échange entre le solide et le liquide (échange indirect, section 7.7),
et un échange entre atomes du solide (section 7.4), tout comme pour I'*He adsorbé sur
graphite. Pour ce qui est de 1’échange au sein des couches solides, on s’attend globalement

A ce qu'il soit réduit par I'augmentation de leur densité (discussion de la section 7.8).

13Par opposition & la qualité des substrats plans de graphite. Rappelons que pour ces derniers, & basse
pression la promotion se fait par paliers trés clairs marquant la formation des couches atomiques.
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Effectivement, la ligne pleine de la fig. 11.7 est un ajustement exponentiel conforme 3 ces
notions. Notons qu’il est impossible de mettre en évidence ici un échange indirect entre
le solide et le liquide, gui serait marqué par une anomalie sur ces courbes. Ce point est
d’ailleurs également un sujet de controverse pour I’*He-2D {chapitre &, et discussion de

Roger et al. [18] 1998).

Nous pouvons nous interroger et nous demander pourquoi les autres groupes n’ont pas

mis en évidence ces faits expérimentaux. Trois points sont & Invoquer :

— En premier lieu, la quantité de solide est trés faible, et son augmentation est corrélée
& l'augmentation du nombre de spins dans le liquide. Si la gamme en température
ol se fait I'ajustement n'est pas assez large, ri 4. €t Ow sont de surcroit fortement
couplés (probléme rencontré par exemple par Triqueneaux [206] 2001). Comme l'un
décroit lorsque I'autre croit, il est facile de ” gommer ” l'effet en obtenant des va-
leurs moyennes pour toutes les pressions. C'est ce que rapporte Haard [208] 2001.
D’ailleurs, cet auteur n’explore qu'une faible gamme de pressions, certainement in-
suffisante pour mettre en évidence la promotion.

— Nous 'avons dit nos amplificateurs RMN sont trés performants. Ils nous permettent
de suivre les signaux & hautes températures (pour exemple, Barker et al. [146] 1998
sont limités & quelques mK), et ainsi de réaliser les ajustements de la fig. 11.4. De
plus, notre technique de RMN continue nous donne accés directement & Paimantation
du systeme, les seules opérations requises étant la soustraction dune ligne de base,
puis une somme (section 4.2). Le cas de Haard [208] 2001 en RMN pulsée est moins
enviable : mesurant un signal d’induction s(¢), dont les temps courts ¢ — 0 sont
toujours manquants, il lui faut soustraire une ligne de base, réaliser une FFT et
parfois une ” correction de phase o< w ” pour obtenir un pic d’absorption symétrique.
L’extraction des largeurs et fréquences, pour minimiser le bruit, nécessite méme un
ajustement par plusieurs Lorentziennes de la ligne d’absorption obtenue. Notons que
ces auteurs affirment, sur la base de résultats anciens de Ahonen et al. [5] 1978,
qu’ils ne sont pas sensibles 4 la premiére couche solide : celle-ci aurait une relaxation
trop rapide. Un recalage de nos données M (T') sur les leurs & 30 bar environ montre
pourtant raisonnablement que les quantités de solide adsorbé sont dn méme ordre
dans leur cas et dans le nétre*?. Nous considérons que leur probleme est avant tout

un probléeme de résolution.

*4Non représenté, le recalage se faisant entre Top et 10mK, & quelques % sur la constante de Curie C
globale {nous chtenons un facteur 1/220 de recalage, & +/-5% prés). Les données utilisées sont celles de
'article de Sprague et al. [136] 1995 4 28,6 bar.
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— L’échelle de température doit également étre excellente, si I'on veut déduire des va-
leurs absolues de solides. Dans notre cas, le thermométre (fil vibrant placé tout a
coté de laérogel, dans la méme cellule) a été recalibré spécialement. Nous I'avons

fait remarquer, ’échelle de température de certains auteurs peut étre discutée.

Les valeurs proposées par les différents groupes pour le solide sont donc assez spécula-
tives. On retrouve le probléme soulevé en section 7.1 concernant les premiéres expériences
sur I ¥He-2D. Globalement, il est fait référence de quelques couches atomiques (entre une
et trois), et de Ow de Pordre de 0,5mK. Ces résultats sont néanmoins en accord semi-
quantitatif avec nos mesures, qui mettent en évidence I'évolution des propriétés du solide

avec la pression.

11.2.2 Echange rapide solide-liquide

La forme des raies de résonance contient également une information sur les champs
locaux et I’échange entre atomes d’*He (voir le chapitre 4). Ces deux informations sont
contenues dans la position de la raie de résonance et dans sa largeur, respectivement. Dans
notre cas, nous sommes en présence de deux assemblées de spins : ceux du solide et ceux

du liquide. I} existe deux cas limites pour comprendre le signal magnétique résultant :

— Soit les deux assemblées de spins sont complétement indépendantes, et donnent lieu
chacune & une raie de résonance ayant ses caractéristiques propres (largeur, aire,
position, etc...). Le signal total est alors simplement la somme des deux raies. C'est le
cas de 1’ *He-2D (pics ferromagnétique et quasi-paramagnétique) décrit en section 8.4.

— Soit les atomes de la partie solide s’échangent ” trés rapidement ” avec les atomes

" signifie que dans le temps caractéristique

de la partie liquide. ™ Tres rapidemen
d'une précession de Larmor, il y a un grand nombre de sauts liquide-solide. Le signal
magnétique global est alors une seule raie de résonance, dont les paramétres (position,
largeur, etc...) sont des parameétres moyens. Ce cas limite est diseuté dans la suite de

ce manuscrit.

Le liquide normal a une signature en RMN qui est une raie symétrique étroite, alors que

le solide adsorbé & une raie symétrique et large’®. De méme, la position de la résonance

15] prsque les gradients de champs magnétiques sont suffisamment faibles, les symétries de 'Hamiltonien
du probléme garantissent que les raies RMN sont symétriques (Abragam [228]). Aussi, la largeur de raie
du liquide est une mesure directe de 'inhomogénéité du champ magnétique, trés faible dans notre cas. En
revanche, la largeur RMN du sclide est dominée par I'effet du champ dipolaire (largeur dipolaire en réseau
rigide, Abragam [228]), réduite par échange J dans la couche. Dans notre discussion, nous négligeons
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(champ de Larmor) est a priori la méme pour les deux assemblées de spins, mais elles
peuvent étre distinctes si le champ local de 1'une des assemblée est différent de 1'autre
{on pourrait par exemple imaginer des impuretés magnétiques dans la matrice de silice,
décalant la raie solide).

Il y a plusieurs critéres pour mesurer la position et la largeur d’une raie de résonance.
La position peut étre définie par le minimum de la raie d’absorption, ou par son premier
moment. On peut également mesurer la position du ” pied * de la résonance, que nous
définissons comme la moyenne des deux champs ol le signal d’absorption vaut 5% de sa
valeur maximale. La largeur quant & elle peut se mesurer par I’écart entre les deux champs
ol le signal d’absorption est égal 4 la moitié de son maximum (largeur & mi-hauteur), ou
par le second moment de la rale. On peut également mesurer la largeur du ” pied ” de
la résonance, c’est-a-dire I’écart entre les deux champs ot le signal d’absorption vaut 5%
de sa valeur maximale. Pour les formes de raie standard (Lorentziennes, Gaussiennes), il
existe une loi de proportionnalité simple entre largeur & mi-hauteur § et le rapport de Iaire
M & la hauteur H du pic d’absorption : é o« M/H (chapitre 4). Il est toujours possible de
définir une largeur calculée par §' = %M /H, ot le coeflicient correspond au cas canonique
d = ¢’ de la Lorentzienne.

Si la raie de résonance est la somme de deux raies de propriétés distinctes, elle va se
déformer aux plus basses températures (car le poids du solide ne cesse d’augmenter vis-a-
vis du liquide, et que les deux raies n’ont certainement pas exactement la méme forme},
et elle ne restera pas symétrique (si les champs de résonance sont distincts). En revanche,
si la raie est une raie moyenne, elle conservera la méme forme & toutes les températures
(si tant est que ” ’échange rapide ” reste toujours aussi efficace), et seuls les parameétres
moyens varieront en température. Aussi, la comparaison entre eux des différents critéres
exposés ci-dessus est un bon test pour savoir si la raie se déforme. Si la forme est fixe, tous
les criteres mesurant la méme information se déduisent simplement les uns des autres par
une transformation linéaire (du type a{z — zy)). An contraire si la forme varie, on s’attend
a des déviations par rapport & ce cas simple, entre autres pour ce qui est de la mesure du
" pied 7, par rapport & la largeur & mi-hauteur.

Nous montrans en fig. 11.8 les positions (& gauche) et largeurs (& droite) telles qu’elles sont
mesurées & 12, 1bar et 37,3mT, entre 2mK et 20mK. Les lignes sont de simples ajustements

linéaires, et nous ne repérons aucune anomalie sur ces courbes'®. Nous concluons donc que

I'élargissement (et la déformation) de la raie solide par sa polarisation P (observée typiquement dans
I'3He-2D), ce gui se justifie par sa valeur d'a peine 4 % environ pour 1 mK et 17 bar. Ces points sont
discutés en chapitre 4, et nous les abordons & nouveau dans la suite de cette section.

18A Vinverse, la transition vers la superfluidité s’accompagne d'une forte déformation de la raie, visible
clairement dans ce type de graphiques. L’échange rapide se fait entre un salide et un liquide (superfluide)
ayant en chaque point de la cellule une résonance différente, du fait de la texture du paramétre d'ordre.
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Fic. 11.8: Paramétres tirés des raies de RMN mesurées & 12,1 bar et 37,3 mT, entre 2mK et 20 mK. A
gauche, mesure de la position de la raje : (@) premier moment et (3} position du ” pied ” de la raie, axe
horizontal est le minimum du signal en absorption. Notons que I'ensemble de ce graphique est contenu
dans les barres d’erreur de 0,51073 mT que nous nous sommes fixés (section 4.2); nous dirons que tous
ces critéres sont simplement équivalents, A droite, mesure de la largeur de la raie : (00) second moment,
(a) largeur du ” pied ” de la raie, (®) largeur calculée via l'aire et la hauteur, 'axe horizontal est la
largeur & mi-hauteur de la raie d’absorption. La taille des symboles est de I'ordre de quelques pourcent,
et les lignes sont des ajustements linéaires a{z — z¢). Typiguement, pour toute pression, xy est de Pordre
de 2mT, ¢ est de l'ordre de 1 pour la largeur calculée, 2 pour le second moment et 6 pour la largeur du
7 pied ? de la raie {la dispersion d’une désaimantation & Pautre est d’environ +/-15 %).

nous n’avons qu'une seule raie moyenne, et non deux raies superposées. Ce résultat se
retrouve pour toutes les pressions (au-dessus de Tizp), et tous les champs magnétiques.
La différence se trouve dans la précision des diverses mesures, et dans les coefficients des
lois lindaires : en effet, ils sont légérement différents & chaque désaimantation, du fait de
la forme exacte de la raie de résonance obtenue!’. En toute rigueur, ce résuitat n'avait
jamais été démontré auparavant {par manque de précision sur la raie RMN), il s’agissait
alors seulement d'une hypothése de travail.

Dans les barres d’erreur que nous nous sommes assignés, les parametres de positions sont
tous équivalents. Pour la largeur, nous avons des décalages systématiques z¢ de I'ordre
de 2mT, imputables aux techniques utilisées. Le coefficient de proportionnalité a est de
l'ordre de 1 pour ce qui est de la largeur caiculée, ce qui montre que Ia forme de la raie est
proche d'une Lorentzienne. Ce résultat est attendu pour un liquide (voir Abragam [228]},
mais il est important de noter que la contribution principale an signal magnétique vers

2 mK provient du solide (alors qu’a 20 mK, il est dii principalement au liguide) ; il est

Ce point est explicité en section 11.4.

¥1,a forme dépend directement de la topologie du champ magnétique, qui varie légérement 2 chaque
désaimantation. Dans le cas du remplacement des couches solides par de I’ *He, tous les paramétres des
raies de résonance sont constants en température {voir la suite), il est donc difficile d’y définir des lois
linéaires déduisant un paramatre via un autre (rous n'avons qu'un seul point}, De plus, il semble que les
lois a{z — z() déduites avant I’adjonction d’*He ne s’appliquent plus; il est probable que la forme de la
raie change lorsque les couches d’*He disparaissent, ¢e qui serait encore une marque de leur influence.
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probable qu'il s’agit la encore d'une marque de I'échange rapide liquide-solide. Rappelons
enfin que nous n’avons pu mettre en évidence d’effet sur T3* et Oy dii & échange liquide-
solide, car un ajustement de 'aimantation M(T") est bien moins sensible que I'étude des

parameétres largeur et position!®,

Etant acquis que nous n’observons qu’une seule raie, symétrique et de forme constante,
nous pouvons nous intéresser au comportement de ses paramétres moyens (position du
champ b de résonance et largeur Ab), en fonction de la température. Les argurnents de
I'échange rapide, exposés dans 'article de Hammel et Richardson [161] 1984 et commenté
dans la suite, amenent aux relations :

- Meotide bsotide + Miiquide bliquide (11.2)
Motidge + Miiguide
Mootige Absotide + Miiquige Abiiquide
Miotide + Miiguide

ol b représente un champ de résonance, et Ab une largeur de raie, les indices se référant

Ab= (11.3)

aux deux populations de spins. Ces relations sont extensivement utilisés dans la littérature
consacrée aux phases superfluides confinées dans I'aérogel {an moins pour la premiére
d’entre elles), voir par exemple Sprague et al. [129] 1995 et Barker et al. [146] 1998,

Nous montrons en fig. 11.9 les positions des raies obtenues dans 37,3 mT, A différentes
pressions. La position de la raie mesurée & 17bar lorsqur’il ne reste que 21% de P’ 3He solide
{aprés adjonction d’*He), est également représentée. Nous observons systématiquement
au-dessus de 20mK environ un décalage progressif de la raie. Cet effet est indépendant de
la pression, et de la quantité d’'*He solide présent. Force est de conclure qu’il s’agit d'un
artefact induit par l'environnement de la cellule expérimentale. Ces effets se retrouvent
de fagon plus ou moins forte sur les données de Chen [204] 1999, nous les commentons
briévement en section 4.3.

Au-dessous de 20mK, la résonance de la raie unique est stable, dans nos barres d’erreur
(alors que, pour les expériences sans *He, 'aimantation du solide croit continfiment }. Nous
concluons done que les champs boaide €t biiguige S0t simplement égaux : il n'y a pas d’effet

de champ local & la surface de la silice.

En fig. 11.10 a ganche, nous représentons les largeurs de raies & 17 bar (seconds mo-

ments, toujours entre 2mK et 20mK), dans différentes conditions : deux expériences *He

18La RMN est une technique résonante, et donc trés sensible, dans notre cas nous remontons & des
champs locaux de Pordre de 0,5107% mT' (section 4.2). Notons que les mémes observations sont faites sur
les monocouches ¢’ 3He adsorbé sur graphite : alors que la constante d’échange tirée de |’aimantation est
de l'ordre de 50 pK, et semble stable (dans les barres d’erreur), la promotion des atomes dans le liquide
s'accompagne d'un clair rétrécissement de la raie du solide {Rapp et Godfrin [45] 1993).
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F1G. 11.9: Position de la raie unique, dans 37,3 mT, fonction de la température. Le zéro représente (par
définition) le champ de Larmor Bg. (O) données & 17bar, sans *He, (A} données & 17bar, aprés adjonction
d'41e (il ne reste que 21 % de I’He solide). (V) données & 5,2 bar, sans “He, (LJ) données & 29,5 bar,

sans ‘He. Au-dessous de 20 mK (ligne verticale tiretée), la résonance est stable (dans nos barres de
0,510~3 mT), alors qu'au-dessus, l'environnement magnétique de la cellule influence le champ local,

pur (100 % du solide est présent), I'une avec le gradient de champ bien réglé, et 'autre
avec un mauvais gradient, et deux expériences aprés remplacement partiel des couches
solides par de I’*He {I'une avec 73 % du solide restant, et I'autre 21 %). Nous rappelons
sur la droite de la fig. 11.10 Paimantation M (7") mesurée dans ces différents cas : c'est
'ajustement de ces données (lignes pleines) qui nous permet de définir la quantité d’ SHe
remplacée dans le solide par de 1" *He, via la relation (11.1).

Le Oy ajusté est représenté en encart de la fig. 11.10. A mesure que la quantité de solide
magnétique diminue, ce paramétre devient de plus en plus difficile & définir. I] est obtenu
ici en ajustant nos données jusqu’au-dessous de T¢,, en utilisant les résultats des sec-
tions 11.3 et 11.4, afin d’élargir au maximum notre plage d’étude en température. Notons
que cette variation du paramétre O, intéressante en elle-méme, n’a cependant aucune
incidence sur la discussion de cette section. La température de Curie-Weiss Oy semble
décroitre avec I'ajout d’*He, ce qui s’expliquerait par une densification des couches ad-

sorbées'?.

19)eux effets antagonistes prennent place : nous remplagons la premiére couche d’ *He paramagnétique,
ce qui doit Tésulter en une augmentation apparente du @y {discussion de la section précédente). Mais en
méme temps Ja densification des couches du fait du remplacement *He/ *He va avoir tendance & diminuer
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F16. 11.10: Sur la gauche largeur de raie {par le second moment), fonction de la température, obtenue
a 17 bar dans diverses conditions. Sur la droite, aimantation M(T") correspondant & chaque cas : (O) cas
He pur (100 % de I'*He solide), dans 37,3 mT avec un gradient de champ bien ajusté, (@) *He pur
{100 % de I"°He solide), dans 17,3 mT (aimantation recalée sur la mesure & champ plus fort), avec un
gradient de champ mal ajusté. ($) mesure dans 37,3 mT aprés adjonction d’4He, il reste 73 % du solide
magnétique, le gradient de champ étant optimal. (A) mesure dans 37,3 mT aprés une nouvelle adjonction
d’*He, il ne reste que 21 % du solide magnétique (le gradient de champ est encore une fois bien choisi).
Les lignes pleines sont des ajustements commentés dans le texte: les barres d’erreur (non représentées)
sont de 'ordre de quelques pourcent (notons qu'elles sont maximales pour la mesure de M{T"} en faible
champ). L'encart & droite représente I'évolution de O avee l'adjonction d’4He, les barres d’erreur étant
+/-20% de 0,20mK. La ligne est un guide pour les yeux.

Sur la fig. 11.10 & gauche, nous voyons qu’a mesure que le systeme se refroidit, lorsque du
solide est présent sur l'aérogel, la largeur de raie augmente. Ce fait est également observé
par Triqueneaux [149].

Les ajustements présentés sont du type {11.3), et utilisent les aimantations déduites des
ajustements de la fig. 11.10 4 droite. Ils nous permettent donc de remonter a la largeur
associée a 'assemblée de spins solide Ab,,pq., et celle de Passemblée liquide Abyiguige. Nous
obtenons pour le gradient bien ajusté (c’est-a-dire dans le champ le plus homogene), et
100 % du solide magnétique (mesures sans ‘He), une largeur Ab, 4 2 0,0077m7T et une
targeur Abgguige = 0,0033 mT. La raie du solide est plus large que celle du liguide, ce
que nous attendions par ailleurs, et nous commentons ces valeurs de facon systématique
dans la suite. Si en revanche le gradient est mal ajusté, nous tirons Ab,ge =~ 0, 013 mT,
et Abjiguide & 0,0090 mT : la différence entre solide et liquide se réduit, & la limite ot le
champ est trés inhomogéne V'effet discuté ici devient invisible, et l’on ne mesure qu'une
raie de largeur constante en température (largeur inhomogene, chapitre 4). Clest le cas
des premieres expériences réalisées au laboratoire par Chen [204] 1999, et des résultats de
Haard [208] 2001.

Apres adjonction d’*He, effet tend & disparajtre, prouvant clairement qu’il est associé

ce parametre (voir la section 8.4}, car I'interaction dans le solide est réduite & forte densité (section 7.6 et
section 7.8).
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aux couches solides. Lorsqu'il reste 73 % de 1’ *He solide, l'effet est encore décelable avee
une largeur solide de Ab,uige = 0,0030m7T : cette valeur est comparable & 'ensemble des
valeurs extraites pour le liquide (voir la suite), ce qui nous pousse & conclure que la contri-
bution la plus large provient avant tout de la premiére couche adsorbée, qui est remplacée
en premier®® par 1'*He. Lorsqu'il ne reste plus que 21% de I’ 3He solide, la largeur de raie
est d’ores et déja stable en température & Abyguie = 0,0021mT, valeur également obtenue
lorsque tout la solide a disparu (non représenté en fig. 11.10, mais commenté ci-dessous).
Nous présentons en fig. 11.11 ensemble des largeurs extraites de mesures en condition de
gradient de champ similaires (champ de 37,3mT, différentes pressions et diflérentes cou-

vertures en He). Nous n’avons malheureusement pas de mesures sur cette figure pour le
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Fia. 11.11; Largeurs tirées de l'ajustement du second moment de la raie RMN obtenue & 37,3 mT, en
fonction de la pression. (1) Yargeur solide Abyiqe obtenue dans le cas SHe pur, () largeur liquide Abrguide
obtenue dans les mémes conditions. Les symboles 4 sont les largeurs de liquide tirées des expériences ol
les couches sont totalement, ou partiellement remplacdes : 73 % de solide, 21 % de solide, 8 % de solide,
et 0% de solide restant (du plus foneé au plus clair}. A Pajustement du gradient de champ magnétique
prés, nous ne décelons aucune variation avec la pression (horizontales tiretées).

champ de 17,3 mT, 'ajustement du gradient n’étant jamals comparable®! & ces résultats.

200 principe de remplacement ess discuté en section 7.3, et mis & profit également en chapitre 8. Notons
que pour I’*He adsorbé sur graphite, la raie RMN de la premiére couche dense est également plus large
que celle des couches supérieures, ol le moyennage par échange est plus eflicace (Rapp et Godfrin [45]
1993).

217 champ magnétique faible, les résultats sont similaires, nous ne décelons pas de changement de
nature dans cet effet attribuable au champ magnétique (fig. 11.10, & 17 bar mesures dans les deux champs
dispenibles pour E4). Nous n’avons simplement pas représenté toutes les données par souci de clarté, le
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La largeur obtenue & 17 bar ne ﬁgure- d’ailleurs pas sur ce graphigue, les conditions de
gradient étant également tres légarement différentes,

Nous obtenons pour le liquide et le solide des largeurs (seconds moments) indépendantes de
la pression (& 'ajustement du gradient prés), Abiguige = 0,0025mT et Abygpige 52 0,011 mT
respectivement. Les valeurs déduites pour les largeurs & mi-hauteur sont légérement différen-
tes, du fait de la forme exacte du pic d’absorption : Abjiguide = 0,004 mT et Ab,oige =
0,008m’, La valeur de la largeur du liquide se retrouve sur la rale stable en température,
obtenue lorsque tout 1’ *He solide a été remplacé par de 1’ *He : cette valeur est simplement
conditionnée par I'inhomogénéité {ou gradient} du champ magnétique sur la cellule.

En effet, pour comprendre ces résultats, il faut les relier aux mesures que I'on peut obtenir
par des techniques de RMN pulsée (introduction en chapitre 4). Les signaux continus et
pulsés sont les transformés de Fourier 'un de I'autre. Dans un champ magnétique par-
faitement homogéne B suivant %, le temps de décroissance en pulsé sera T, temps RMN
correspondant au déphasage des spins nucléaires dans le plan (z,%). En présence d’un
champ inhomogéne d’étalement AB , le signal global est la convolution de la réponse in-
trinseque du systeme et de la distribution de champ. On obtient une nouvelle fonction,
dont le temps RMN de décroissance caractéristique est de l'ordre de 1/T5 = 1/T5+vAB/2,
ou v est le facteur gyromagnétique de I’ *He déja introduit. La largeur de raie continue (a
mi-hauteur) se déduit par la transformation de Fourier, %fy/_\b T3 =~ 1. Le Ty du liquide est
trés long (des secondes, Wilks [221] et discussion ci-dessous) et vérifie 1/T, < yAB/2. La
largeur Ab mesure donc I'inhomogénéité Ab == AB, et nous obtenons T3 =~ 15ms d’apres
la fig. 11.11 {Abjiguig. = 0,004 mT en largeur & mi-hauteur), pour toutes nos données dans
les meilleures conditions de gradient ; nous n’avons pas accés ici au 75 vrai du liquide. Les
mouvements dans le liquide, responsables de ce Tj trés long, ne réduisent pas AB (dite
contribution inhomogeéne), qui prend place & des dimensions trop grandes, de 'ordre du
cm (taille de la cellule).

Pour le solide adsorbé, T3 est bien plus court (de l'ordre de 1Gms, Franco [196] 1985) du
fait de 'interaction dipolaire, qui n’est que faiblement réduite par I’échange J (compara-
tivement au mouvement dans le liquide). La largeur de raie solide est presque dominée
par cet effet, masquant en partie 'inhomogénéité AB du champ (valeurs discutées en cha-
pitre 4). Cette contribution dépend de la densité p de la couche, et sa stabilité en pression
s’explique simplement en disant que la contribution majeure au signal solide vient de la

premiére couche, de densité maximale fixe (environ 11,0 at/nm? déja mentionné).

gradient n'ayant pas toujours été ajusté de la méme fagon : les tests expérimentaux nous ont demandé
d'ajuster parfois le gradient & froid (300 2K}, et parfois & chaud {10mK). Notons également que le réglage
du gradient dépend du champ magnétique de mesure utilisé.
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Une derniére signature de ’échange rapide liquide-solide se trouve dans la dissipation

de la puissance radiofréquence injectée par RMN (chapitre 4). La cellule se compose d'un
ballast thermique d’*He baignant des échangeurs d’argent frittés de trés grande surface
spécifique (environ 100 m? dans notre cas), et de la tige ol I’®He est en contact avec
'aérogel (environ 6 m?). Cette cellule est présentée chapitre 3.
L’ 3He liquide massif est évidemment en échange rapide avec 1’ *He adsorbé sur toutes les
surfaces, argent fritté, aérogel et les parois de la cellule elle-méme (négligeables ici). L’ad-
jonction d’ *He remplace les couches solides sur l'ensemble de ces surfaces. Notons d’ailleurs
que du fait de la géométrie de la cellule, I’ “He remplit en premier lieu les échangeurs, et
entre ensuite dans I'aérogel. Pour cette raison il est impossible de connaitre la fraction de
1'*He introduit qui réellement atteint 'aérogel ; la procédure d’introduction est d’ailleurs
cruciale®?.

En fig. 11.12 nous montrons 'évolution de 'aimantation mesurée autour de 4 mK dans
37,3 mT en fonction de la puissance radiofréquence injectée continfiment sur la bobine
RMN (2H;, amplitude du champ radiofréquence appliqué). Avant Padjonction d’ *He, nous
ne décelons presque aucune surchauffe des spins nucléaires (ajustement pointillé, le méme
résultat est obtenu qualitativement & 17,3 mT). Lorsqu’il ne reste plus que 21 % de 1'*He
sur les brins de silice, le systéme est d'ores et déja trés sensible 4 I'injection radiofréquence,
ce qui marque l'importance des couches adsorbées® également sur 'argent fritté (qui & ce
stade sont complétement remplacées®® par de 1’ *He). La méme dépendance est d’ailleurs
obtenue lorsqu’il ne reste plus d’ *He solide sur 'aérogel (dans les deux cas, ajustement en
trait plein). Notons que dans le méme temps position et largeur du pic, mesurés par les
différents critéres, sont stables®® dans nos barres d’erreur.
Les lignes de la fig. 11.12 correspondent & des lois 1 — 8{H;)% Selon Abragam [228)],
le coefficient quadratique [ s'écrit %fy?Tng, ol <y représente toujours le rapport pyro-
magnétique, et 71, Tp sont les temps de relaxation RMN (chapitre 4}. Nos résultats donnent
une borne supérieure a W < 0,265 dans le cas *He pur. Nous mesurons en re-
vanche W ~ 2, 3s apres adjonction d’“He.

22La seule fagon de mesurer efficacement le remplacement est I’ajustement des courbes M {T) (fig. 11.10
& droite). La simple introduction d’*He ne garantit pas que les atomes atteignent ’aérogel. Pour cette
raison, nous introduisons une quantité calibrée d’*He (en ceSTP), puis nous poussons ces atomes en
» fushant ” la cellule & plusieurs reprises avec de I’ *He.

23Le phénomene est de nature différente pour I’ ¥He-2D (section 4.2), ot le chauffage est di & la dissi-
pation d’énergie par courants de Foucault dans le graphite.

24En effot, les 100m? de surfaces d’argent fritté correspondent grossidrement & 40 ccSTP. A ce stade de
I'expérience, nous avons déja 51,7 ccSTP dans la cellule expérimentale.

2Fn présence d’un fort camp radiofréquence H, on éerit 1/T5 = 1/TR(1 + v HIN Tu)Y/? + vAB/2
(Abragam [228]). Si le champ de résonance est fixe comme on s’y attend, le fait que la largeur soit fixe
dans le cas “He (alors que 'aimantation varie fortement) prouve encore une fois que I'on ne mesure que
la contribution inhomogéne au T, & savoir 2/(vAB).
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Fia. 11.12: Aimantation normée vers 4mK dans 37,3 mT, en fonction de la puissance radiofréquence sur
la bobine RMN (champ H; en mT, calculé grice au chapitre 2). Les symboles U correspondent au cas
3He pur & 5,2 bar et 3,5mK. Nous représentons également des données en présence d’*He & 17 bar : (0)
21% du solide est présent (5 mK environ}, et 4 il ne reste plus d’ ¥He solide (4,1 mK). Les lignes sont des
ajustemnents quadratiques 1 — 3(H1)?%, commentés dans le texte. Dans le cas de 1’ *He pur, cet ajustement
est dans les barres d’erreur (+/-2%), il s’agit d’une borne supérieure pour 3.

Ces résultats sont & rapprocher du modele développé par Hammel et Richardson [161]
1984, commenté par Schuhl et al. {159] 1987. Décrivant la situation 2He pur, il est basé

sur trois hypotheéses simples :

— Le liquide et le solide sont en échange rapide. Nous renvoyons pour la démonstration
de ce point & la discussion ci-dessus concernant nos résuliats. Permettons-nous un
commentaire & ce niveau : I'hypothése est que tout le liquide est en échange rapide
avec le solide, c’est-a-dire que les cavités (disons de rayon R) de P'aérogel sont suf-
fisamment petites pour que le temps de diffusion pour un spin du centre aux parois
situées & la périphérie de ces cavités, 7p = R*/{n?D,), soit plus court que le temps
associé aux mécanismes de relaxation en surface?® (Godfrin et al. [151] 1980).

— La relaxation intrinséque du liquide est négligeable face i celle du solide. En effet, il
existe un facteur 100 voire 1000 entre les temps de relaxation mesurés dans le liquide
et le liquide confiné {Godfrin et al. [151] 1980).

26Dans notre cas pour des cavités de l'ordre de 150nm (sous-section 10.2.2), nous obtenons aux pressions
intermédiaires pour 1 mK 7p &2 107105, évidemment négligeable.
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2

— Les temps de relaxation dans le solide sont constants en température. Ce fait 4 été
vérifié sur des couches d’*He adsorbé sur graphite, sans liquide en contact (Franco
[196} 1985).

Aprés avoir été des sujets de controverse, ces trois points sont donc & 'heure actuelle
expérimentalement bien vérifiés, Hammel et Richardson [161] 1984 fournissent pour 77 et

Ty (notés Ty ci-dessous) les relations :

T = T3 (1 + @_—E%—-) (11.4)
Tigolide
valable dans le liquide normal confiné pour @y < T < T3*, ot Tf)%“'ie représente les temps
de relaxation dans les couches solides. Cette loi linéaire en 7" a été vérifiée a de nombreuses
reprises {par exemple Schuh! et al. [159] 1987). Dans notre cas, %T}* est de 'ordre de
5mK pour toute pression, ce qui pour 'analyse de nos résultats signifie nge ~2 Tf}%“de dans
le cas ®He pur. Lorsque les couches magnétiques sont supprimées (par 1’ *He), ce modéle
n’est plus valide et nous notons pour simplifier ng * ffg“ide.
Considérons simplement 737 = 75, justifié pour le liquide (Abragam [228]}. Pour le solide,
nous ne cherchons qu’a définir une borne supérieure et cette approche est suffisante. Nos
données apportent T ffge < 260ms vers 4mK, en accord avec les résultats de Godfrin et al.
[151] 1980 pour différents types de confinement, ceux de Schuhl et al. [159] 1987 concernant
I’3He dans des microsphéres de Fluorocarbone, et les mesures de Sachrajda et al. [154]
1984 dans des capillaires de verre. Pour le solide 2D, ces auteurs proposent Tf,%“de 7= 10ms
A un facteur cing prés, en accord avec les résultats de Franco [196] 1985 sur 1'3He-2D.
Nous déduisons également nge = 2,3s, en bon accord avec les résultats usuels sur 1'*He
massif. En effet, Tlifgmde > Tygfe, mals toutes les impuretés magnétiques présentes dans
la cellule, et tous les mécanismes d’interactions avee les surfaces vont réduire ces ng”ida
Ces temps montrent un plateau vers 1 K, et croissent aux plus basses températures. Les
temps les plus longs mesurés dans les meilleures conditions sont de Tfiq”ide == 300 s, et
TH e ~ 905 an nivean du plateau, voir Wilks [221] et Godfrin et al. [151] 1980 par
exemple, et les références correspondantes. Dans notre cas, la forte proportion de surfaces
(méme recouvertes d’*He) réduit ces temps & I'échelle de la seconde.
Ces résultats marquent Uimportance de 'échange rapide dans la relaxation de la puissance
injectée (phénomeéne connu sous le nom de relaxation par les surfaces, voir par exemple
Godfrin et al. [151] 1980 et les références de cet article). Ils rappellent également qu’en
présence d’“He, les mesures de RMN continue doivent étre effectuées & faible niveau, ce
qui si ’amplificateur utilisé n’est pas de bonne qualité peut étre rédhibitoire dans ce type

d’expériences.
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En conclusion, nous avons mis en évidence le phénomeéne d’échange rapide par divers
moyens, grice a la qualité de nos bobines de champ et de 'environnement magnétique de
nos cellules expérimentales. Outre Uimportance de ce phénoméne, nous avons pu remonter
aux principaux parametres RMN associés & chaque assemblée de spins.

La largeur de raie RMN du liquide est extrémement faible (0,0025 mT pour le second
moment), et due & l'inhomogénéité du champ magnétique. Elle correspond & des temps
T3 de Pordre de 15 ms.

La largeur RMN du solide (0,011 mT) est de I'ordre de ce que nous obtenons en chapitre 8
pour I'*He-2D sur graphite {0,015 mT). Elle est due & Pinteraction dipolaire, avant tout
dans la premiére couche solide, réduite par I’échange J.

Enfin, nous évaluons les temps de relaxation 7} et 75 pour le solide magnétique & moins
de 260 ms. Pour le liquide (c’est-a-dire cellule sans *He adsorbé) nous avons T, 7%

liquid . o . :
T, =2 25, ordre de grandeur néeessaire 4 la section suivante.

11.2.3 Diffusion de spin dans aérogel

Apres 'adjonction d’“He, nous nous sommes livrés & des mesures de diffusion de Spif.
Pour ce faire, nous avons travaillé & une fréquence f; de 1,095 MHz (champ de 33,7 mT,
dans la limite des champs faibles®”), en utilisant, par la technique des échos de spin en RMN
pulsée, des séquences dites § —7 —Z et Z — 7 — 7 (section 4.2). Pour une pression P et un
gradient de champ magnétique G, fixés (de I'ordre de 0,023 mT/cm, & +/-0,005 mT/cm),
nous avons régulé le réfrigérateur a des températures données (entre 1mK et 100 mK), et
mesuré I'écho H(t) de spin (et déduit sa hauteur A & son maximum) pour différents délais

7. La hauteur Hy est une extrapolation des mesures en 7 = 0,

Nous avons étudié deux pressions, 0,5bar et 29,5 bar. Nous avons mesuré au préalable,
en RMN continue, toute quantité d’*He solide restante détectable. Pour 0,5 bar, au-

cune contribution solide n’est mise en évidence. En revanche 4 29,5 bar, nous obtenons

*"Le champ magnétique appliqué permet dans |’ ¥*He massif la propagation d'ondes de spin orthogonales
& ce champ, sans atténuation, Elles correspondent & un courant ¥ réactif ” d’aimantation, dont on rend
compte & l’aide d’un coefficient de diffusion de spin complexe D = D, /(1 + iA2r fy7} {effet Leggett-Rice,
nous considérons les résultats expérimentaux de Candela et al, {152} 1986). Le coefficient A ne dépend que
des paramétres de Landau (il s’éerit (F/3 — F§)/{(T + Fg)(1 + Ff/3)], référence citée ci-dessus), et le
temps de vol des quasi-particules 7 utilisé ici s'écrit dans nos notations {section 10.1.1) 7 = {, /v (1+F2)],
avec [}, = 3vhl,. Les résultats de Candela et al. [152] 1986 combinés & ceux de Triqueneaux [206] 2001
apportent A = 1,80 & Obar, ef 1,67 &4 12,3 bar. Nous extrapolons (linéairement) 1,50 pour 29,5 bar. Des
mesures de coefficient de diffusion de spin de Sachrajda et al. [154] 1984, nous calculons que A\2x for = 0,7
et 0,2 pour 0,5 bar et 29,5 bar respectivement dans notre champ magnétique, & 3 mK (soit légérement
au-dessus de T ). Ce mécanisme est done négligeable dans notre cas, et ne peut en aucun cas expliquer
le début de saturation que nous observons dés 45 mK.
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Nsolide | Tiiquide (D) = 0,25 %. Il est probable que cette faible composante solide n’affecte en
rien nos résultats en diffusion de spin.
En fig. 11.13 nous montrons un écho typique obtemu & 0,5 bar et 0,028 mT/ecm, pour

18,85 mK. Des résultats similaires sont obtenus & 29,5 bar.
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Fic. 11.13: Echo de spin normé H(t)/Hy fonction du temps t, obtenu & 0,5 bar et 18,85 mK (champ
33,7mT), pour 0,028mT/cm. Le délai 7 était de 78ms, la séquence de pulse de type 5 —7 — 4. La forme
est caractéristicue du sinus cardinal, et la largeur & mi-hauteur (représentée par la double fidche) est de

l'ordre de 2735 = 6,5 ms (largeur & mi-hauteur en RMN continue de 0,02 mT). Le zéro du signal, et la
position de I’écho sont représentés par les lignes pointillées,

Pour chaque pression P et gradient G, et chaque type de séquence de pulse utilisés, Hy
(mesure de aimantation M) et la forme de I'écho (mesure du gradient) sont pratiquement
constants en température. La forme de I’écho est également indépendante du délai 7. Elle
rappelle le sinus cardinal, transformée de Fourier de la porte (de largeur AB, distribution
qualifiant I'inhomogénéité du champ due & G,). Ces résultats garantissent la stabilité de
notre dispositif expérimental sur 'ensemble d’une mesure en pression.

Comme nous le décrivons ci-dessous, la définition du coefficient de diffusion D, dépend
directement du gradient G, utilisé. I1 est donc indispensable de connaitre ce parametre au
mieux. Il est défini par le courant imposé dans nos bobines de gradient, mais également
par la largeur de I'écho (environ 27%) et le coefficient de diffusion & haute température,
ot il est raisonnable de penser que l'on retrouve le comportement de !’ %He massif. En fig.
11.13 nous avons 275 ~ 6,5 ms, soit Ab ~ 0,02mT & mi-hauteur, pour 0,028 mT/cm en

accord avec nos calibrations de la section 4.2
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Dans le cas de I’ *He massif, les équations de Bloch {voir Abragam [228]) aménent
H = Hye 2/B=4"" qyec A = %Dg(”yGZ)Q, les constantes ayant été définies. Nos mesures
s’effectuent sur des temps 27 au maximum de 700 ms, Or, le temps T5 que nous mesurons
pour ¥ #He massif est supérieur & deux secondes (discussion ci-dessus), et nous pouvons
oublier la contribution en —27/75.

Les pulses les plus longs que nous utilisons sont de 60 us, soit largement plus courts que
toute autre échelie de temps RMN, ce qui justifie leur nom de pulse.

Entre chaque pulse, nous attendons environ 4s, temps supérieur au T} estimé ce qui assure
le retour a P'équilibre du systéme avant toute nouvelle mesure.

Nous représentons donc en fig. 11.14, In {H/H,) en fonction de A7®, la constante A étant
choisie de fagon & ce que la ligne pleine soit une droite de pente 1.

Le coefficient A est indépendant de la méthode de pulse employée, comme on s’y attend,

alors que la hauteur Hy en est fonction.

Sur la fig. 11.14, aux temps les plus longs (non représentés) le signal est dominé par le
bruit d’environ vV?2 = 5mV que nous détectons. Il donne lieu & une saturation vers une
valeur constante d’environ 0,5 % du signal Hy.

Aux temps les plus courts, nous observons une courbure sur la fig. 11.14 (agrandissement
en encart). Si l'on étudie les temps ol apparaissent, dans les différentes conditions de
température, ces courbures, nous notons clairement qu’il ne peut s’agir d’un recouvrement
entre ’écho et le second pulse appliqué. De plus, la normalisation par A semble conserver
cette courbure (dans nos +/-5%), ce qui semble montrer qu’il s’agit d’un phénomene lié

a la diffusion,

Il est d’ailleurs possible de rendre compte de ce type de courbure & temps courts®® &

I'aide d’un modéle simple discuté briévement dans la suite,

Nous négligeons dans 1'étude de cette section les courbures observées aux temps courts
et aux temps tres longs. L'ordonnée & l'origine de -0,22 pour ’ajustement représentera
pour nous la vraie hauteur du signal pulsé en 7 = 0 (soit 80 % de Hy). La réalisation du
graphique fig. 11.14 nous permet de définir les valeurs de la constante 4. Nous vérifions
ainsi la loi de diffusion usuelle (exponentielle en 7%} dans la gamme A7% allant de 0,5 &
4 environ, en toutes conditions. En ce sens, le processus de diffusion est un phénomeéne

macroscopique bien défini.

28 Cette approche fait apparaitre également une courbure & temps longs, qui en toute rigueur ne peut
dtre observée ici du fait du bruit v'V?2,
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F1c. 11.14: Logarithme de la hauteur normée de I’écho In (H/Hy), en fonction de A73 (axes sans dimen-
gsions). Cette figure résume 'ensemble de nos données en diffusion de spin mesurées a 0,5 bar, le gradient
étant constant {G, = 0,028 mT/cm). Les deux séquences de pulses ont été utilisées. Les barres d'erreur
représentent +/-5%. L'encart est un agrandissement du comportement aux temps courts, et la ligne pleine
est un ajustement linéaire —0,22 — 1 (A7®). Ces points sont commentés dans le texte. Les hauteurs Hy
sont respectivement de 0,475V et 0,820 V pour les séquences § —7 — J et  — 71— 7.

Nous montrons en fig. 11.15 nos résultats en diffusion de spin obtenus 4 0,5bar, utilisant
un gradient de G, = 0,028 mT /cm. Sont également représentés les résultats standard pour
1’ 3He massif (Anderson et al. [153] 1962 et Sachrajda et al. [154] 1984), et une mesure sur
un échantillon d’aérogel dans le cas *He pur (Taubenreuther et al. [155] 2000, données
communiquées par Eska [160]).

Nos données commencent & dévier du comportement de liquide de Fermi en 1/7% & partir
de 40mK environ. Elles saturent vers 6,7 10~3cm? /s environ, aux plus basses températures.
Ce comportement est en accord avec 'idée que lorsque le libre parcours moyen [, dépasse la
taille des pores {distances entre filaments de silice), le libre parcours moyen réel est limite
par le confinement. L’approximation la plus simple consiste & considérer deux processus

de collision indépendants, entre quasi-particules et entre les quasi-particules et les surfaces
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Fic. 11.15: Coefficient de diffusion de spin fonction de la température, au alentours de la pression nulle.
4 : données d’Anderson et al. [153] 1962 (0,85bar, 2,62mT et environ 0,06 m'T/cm) recalées sur les mesures
plus récentes de Sachrajda et al. [154] 1984, pour I’He massif dans 21,8 mT et G, = 0,15 mT/cm (ioi
pointillée & 0,5 bar en 1,35/72, la courbure haute température est un guide pour les yeux). @ : données
de Taubenreuther et al. {155] 2000 obtenue sur de I'*He confiné dans un échantillon d’aérogel & 96,5 %,
sans adjonction d’4fe {données & pression de vapeur saturante, 70 mT et 4mT/cm). O : nos donndes &
0,5bar (33,7mT et G, = 0,028m7T /cm) pour de I'3He confiné dans un aérogel 98 % ot: les couches solides
sont constituées d’*He. La ligne pleine est un simple ajustement D¢ = D, /(1 + (I5 /14€70)), otr 1A4éT0
représente une longueur caractéristique attribude & I’aérogel, les autres grandeurs ayant été définies par
ailleurs (ici, nous avons {44 = 35nm). Il est commenté dans e texte. Les barres d'erreur sur nos données
sont estimées & environ +/-10% en D242 et 4-/-5% en T.

de silice. On en déduit la loi simple :

1

DAéro _ DU _
4 1 + (JU/ZAe'ro)

ot D4 représente la diffusion au sein de 'aérogel, D, la diffusion dans 1’ *He massif, i,
désigne toujours le libre parcours moyen dans le liquide de Fermi (selon la section 10.1.1,
on a D, = %U}EJ), et 14 est une longueur caractérisant le réseau de silice. Il s'agit
également du point de départ proposé par Tastevin et al. [124] 2000. Cet ajustement est
représenté en fig. 11.15 par la ligne pleine, Sa qualité est raisonnable, notons cependant
qu’il semble surestimer D2 dans la zone intermédiaire saturation/liquide massif (autour
de 20 mK). Utilisant les données de Sachrajda et al. [154] 1984 pour D,, et 5807 cm/s
pour v}, (Halperin et al. [125]), nous déduisons 144 = 35 nm.

Si l'on se rappelle que I, est relié au libre parcours moyen géométrique ly par I, =
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lo {1+ F8) fo(X5,) (sous-section 10.1.1), ot (1+F§) f, (A, ) = 1/4, la longueur géométrique
rattachée & l'aérogel est plutdt [§4° = 14/ [(1 + F¢) f,(A{,)] ~ 140 nm, comparable aux
tailles caractéristiques des pores de 'aérogel discutées en section 10.2.

Une approche légérement plus sophistiguée est obtenue si I'on considere une distribution
de longueurs 147 basée sur les lois obtenues par le groupe de Halperin et al. [125] (sec-
tion 10.2) en simulation DLCA. Il en résulte une distribution de D#é°(I4é°), et nous

écrivons alors pour 1'écho?® :

Aéro ) ‘
H=H, / EQ‘VET_)P(!{Aém) =15 DRToUATO (vG T3 g
v

ot Hy dépend du gain d’amplification et V représente le volume total de I'échantillon.
p{I447°) représente la distribution de longueurs, et v({¥"°) le volume (soit le nombre de
spins) de la cavité de dimension moyenne I{*. La dépendance de I’écho étant exponen-
tielle & la diffusion, cette superposition de signaux privilégie les DA€ les plus faibles, soit
les cavités les plus petites (ce qui minimisera toujours le [4™ obtenu par nos ajustements
simples). L’évaluation numérique de cette expression donne des résultats trés satisfaisants
(non représentés), en accord qualitatif avec nos mesures expérimentales. Remarquons que
'idée d'une distribution de longueurs est également proposée par Tastevin et al. [124]
2000 pour rendre compte de leurs mesures de diffusion dans le gaz polarisé, confiné dans
un aérogel & 98 %. Cette approche pourrait dans l'avenir clarifier 'ensemble des résultats
obtenus en diffusion de spin.

Notons enfin que cette longueur [497° contient également une information sur le mécanisme
de collision quasi-particule/silice. Clairement, un modéle d’interaction microscopique est
nécessaire A 'interprétation quantitative de ces résultats.

A ce titre, les données de Taubenreuther et al. [155] 2000 sur I’*He pur dans 1’aérogel
font apparaitre un comportement tout différent : au lieu de saturer aux plus basses
températures, le coefficient de diffusion décroit légérement. Le plateau obtenu est environ
10 fois plus faible que la valeur & saturation que nous observons. Deux arguments peuvent
étre avancés pour expliquer ce résultat. En premier lieu, nous ne savons pas comment les
auteurs ajustent ce parametre D2°; la mesure en elle-méme est d’ailleurs extrémement

difficile®®. Il n’est donc pas impossible qu’il s’agisse d'un probléme expérimental. Iin se-

Cette approche simpliste consiste & considérer des cavités de dimensions différentes, indépendantes
ies unes des autres. Une autre fagon de justifier cette écriture est de partir des équations de Bloch et
d'un coeficient de diffusion ,(F) dépendant de la position spatiale, et vérifiant certaines propriétés
mathématiques raisonnables.

30Dans leur cas, aux plus basses températures le signal magnétique est dominé par la contribution de
1’ *He adsorbé. Le Ty est comme nous I'avons expliqué trés court, de 'ordre de la dizaine de ms. Extraire le
comportement du liquide n’est done pas trivial. Aucune précision n'est donnée par les auteurs. D'ailleurs,
leurs résultats sur aérogel sont similaires & leur propres résultats sur poudre de Platine de 3 um, alors que
les mesures de Sachrajda et al. [154] 1984 pour des capillaires de verre de 5 um ne montrent qu'une faible
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cond lieu, on peut imaginer une interaction magnétique entre quasi-particules et couches
solides, idée introduite en sous-section 10.1.2. Ces considérations demandent de nouveaux

travaux tant expérimentaux que théoriques®,

En fig. 11.16 nous représentons nos données & 29,5bar (gradient de G, = 0,019mT/cm,
sauf pour le point basse température, séquence § — 7 — 7 exclusivement?), et répétons
nos données & 0,5 bar (gradient de G, = 0,028 mT/em). Les résultats dans 1’ 3He massif
sont également représentés pour comparaison (Anderson et al. [153] 1962 et Sachrajda et
al. [154] 1984),

Le comportement & 29,5bar est similaire & celui obtenu & 0,5 bar : les données dévient de
la loi en 1/77 vers 40mK, et saturent ici a 1,7 1073 cm? /s. Utilisant encore les données de
Sachrajda et al. [154] 1984 pour D,, et 3385 cin/s pour v} {Halperin et al. [125]), nous
déduisons [4%° & 15 nm. A nouveau, la relation I, = lo (1 + F§)f, (X +) nous apporte
[§ére 2 60nm.

La longueur caractéristique de l'aérogel est 2,3 fois plus faible & 29,5 bar qu’a 0,5 bar.
Aussi, malgré les barres d’erreur augmentées (il s’agissait d’une mesure préliminaire),
I'ajustement est bien moins convaincant qu’a 0,5 bar. Dans la zone intermédiaire entre
saturation/liquide massif, la dépendance de DA™ en température est presque 1 /T.

Pour rendre compte de ces points intrigants, nous pouvons & nouveau invoquer le modale
simple prenant en compte une distribution de longueurs I§¢°, }a dépendance exponentielle
de D'écho & D2¥° minimisant la longueur obtenue. Il est également possible d’imaginer
que l'interaction particuliere des quasi-particules avec les surfaces serait dépendante de la

pression. A nouveau, de nouvelles mesures et de nouveaux développements théoriques sont

nécessaires.

En conclusion, nos mesures de diffusion de spin sur I’ *He confiné dans un aérogel recou-
vert d' “He, mettent en évidence la saturation du coefficient DA aux basses températures,

contrairement aux données de Taubenreuther et al. [155] 2000 dans le cas 3He pur. A haute

déviation par rapport & la loi en 1/7% vers 5SmK. Notons que Taubenreuther et al. [155] 2000 propose pour
le coefficient de diffusion DZér® = D, /(1 + (I /14¥7?)?}. Le carré dans cette expression est non physique,
nous supposons qu'il s'agit d’une coquille.

3L A c6té du grand nombre de développements consacrés aux phases superfluides, nous n'avons trouvé
que peu de résultats théoriques consacrés au liquide normal. Rainer et Sauls {156] 1998 s’intéressent & la
propagation sonore dans I’ #He confiné, et Venkataramani et Sauls [157] 2000 & la viscosité et la conductivité
thermique, Pour ce qui est de 'interaction solide-liquide magnétique, les travaux de Baramidze et Kharadze
{158] 2000 concernent la phase superfluide A. Naivement, on s’attend & ce que le mécanisme d'échange
rapide apporte & basse température une loi du type DA = D, Miiquide/Muotide, qui dépend linéairement
de T'. Geci expliquerait au moins qualitativement la forme des résultats de Taubenreuther et al, [155] 2000,

%2Encore une fois cette valeur de 0,019 mT/cm a été vérifiée de différentes facons. Pour exempie 'écho
de spin obtenu a une largeur & mi-hauteur de 9,5 ms environ. Le point basse température a été mesuré
en cours de désaimantation, les trois mesures superposées étant recalées en prenant pour définition du
gradient les largeurs des échos. Le gain de 'amplificateur ayant été modifié, nous avons ici Hy = 0,700V,
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F1a. 11.16: Coefficient de diffusion de spin en fonction de la température, &4 0,5 bar et 29,5 bar. 4 :
données d’Anderson et al. [153] 1962 (0,85 bar, 2,62mT et environ 4,06 mT/cm) recalées sur les mesures
plus récentes de Sachrajda et al. [154] 1984, pour 1’ *He massif dans 21,8 mT et G, =~ 0,15 mT/cm (loi
pointillée & 0,5 bar en 1,35/72, la courbure haute température est un guide pour les yeux). ¥ ; données
d’Anderson et al. [153] 1962 (28,5 bar, mémes conditions que 0,85 bar} recalées sur les mesures plus
récentes de Sachrajda et al. {154] 1984, pour I’ *He massif, conditions expérimentales citées ci-dessus (loi
pointillée & 29,5bar en 0,15/T2, la courbure haute température est toujours un guide pour les yeux), & :
nos données & 0,5 bar (33,7mT et G, = 0,028 mT/cm) pour de I'3He confiné dans un aérogel 98 % ol
les couches solides sont constituées d’*He. O : nos données & 29,5 bar (33,7mT et G, = 0,019 mT/cm)
pour de 1'3He confiné dans un aérogel 98 % ol les couches solides sont constitudes d’ “He principalement,
(Rsotide/ Miquide (0} = 0,25 %). Les points obtenus 4 la plus basse température ont été recalés, car mesurés
dans un gradient de champ plus élevé (barre d’erreur augmentée). Les lignes pleines sont de simples
ajustements D262 = D, /(1 + (I5/1479)}, ol [4€7° représente une longueur caractéristique attribuée a
'aérogel. Ils sont commentés dans le texte (nous avons [4¢"° = 35 am a 0,5 bar, et 149 = 15mm &
29,5 bar). Nos barres d’erreur & 29,5 bar sont doubles par rapport aux mesures & 0,5 bar, soit +/-20 %
environ.

température, nous montrons que le coefficient de diffusion de spin n’est pas modifié par
rapport & la situation de 1’*He massif, ce qui prouve encore, comme pour les résultats
sur T3, que les paramétres liés & l'interaction dans le liquide (libre parcours moyen lo,
parameétres de Landau F¥) ne sont pas affectés par 'aérogel.

Un simple ajustement de type D4¢° = D, /(1 + (I,/1#")) nous permet d’extraire une
longueur {44 caractéristique de l'interaction quasi-particue/silice (sans couches solides
magnétiques). La définition d’une longueur géométrique par I§€7° = 1447/ [(1+ F¢) (35, )]
apporte des valeurs dans la gamme des 100 nm, comparable aux tailles caractéristiques de

l'aérogel. En revanche, le mécanisme de collision reste une question ouverte. Nous espérons
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que de nouvelles mesures de diffusion de spin, allides & d’autres mesures de propriétés de

transport (conductivité thermique, propagation du son), permettront de clarifier ce point.

11.3 ‘Transitions et phase intermédiaire

Alors que la température est abaissée au-dessous de T, nous obtenons des signatures

particulieres de ce passage sur les propriétés RMN. Si I'on considére simplement que ¥’ 3He
confiné au-dessous de Ty, mais au-dessus de T ,, n’est rien d’autre qu'un liquide de
Fermi classique, ce résultat est incompréhensible.
Ces signatures sont de deux types, commentés dans les sous-sections suivantes : en pre-
mier lieu; nous détectons de petits pics satellites se séparant de la raie RMN principale,
déja vus auparavant par Chen [204] 1999, Cousins et al. [162] 2000 et Bunkov et al. [145]
2000, puis Haard {208] 2001. Ces pics apparaissent pour toutes pressions, quelque soit la
quantité d’4He ajoutée. Un pic satellite typique est représenté en fig. 11.17 pour 5,2 bar
et T = 1,0mK dans le cas *He pur. Nous en décrivons les propriétés ci-aprés.
En second lieu, le pic principal voit ses caractéristiques Ab(T) (largeur) et b{T") (position)
changer de comportement en température. Par exemple, comme nous le verrons la largeur
dans le cas *He pur ne suit plus la loi de 'échange rapide {11.3), mais se ” blogue ” sur
une valeur constante.
La transition vers la superfluidité & Tz, est encore mieux marquée. On la détecte par un
décalage du champ de résonance 5(T') de la raie (dii au champ dipolaire comme pour 1’ *He
massif, sous-section 10.1.2), ou encore par un élargissement soudain de Ab{T"). Malgré le
désordre introduit par Paérogel, la transition est bien définie.

En fig. 11.18 nous montrons la largeur de raie mesurée & 17 bar, dans le cas *He pur. On
y distingue trés clairement les changements de tendance cités ci-dessus, indiqués par les
verticales pointillées. Il est aisé de repérer ainsi, en RMN, les températures T¢y, et T,

Ce faisant, nous dressons un diagramme de phases (en champ nul) pour nos échantillons
d’aérogel 98 % similaires E2, E3 et E4. Il est indépendant du champ magnétique, contrai-
rement aux premiers résultats® de Haard [208] 2001. Le diagramme obtenu est donné en

fig. 11.19 (données bas champ de Haard [208] 2001 représentées pour comparaison, leur

33(e groupe rapportait une variation quadratique de T, en fonction du champ magnétique |B]
{Sprague et al. [135] 1996). Les travaux théoriques de Baramidze et Kharadze [158] 2000 montrent gue
cette variation devrait 8tre linéaire, et apreés avoir révisé son échelle de température, le groupe de North-
western conclut que la variation mesurée n’est finalement pas si prononcée, n’apparaissant qu’aux champs
les plus élevés, en accord avec nos résultats. Leur dépendance en température pourrait étre linéaire.
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Fig. 11.17: Pic satellite obtenu & 5,2 bar pour 37,3 mT et 1" = 1,0 mK (soit T/T¢, = 0,66). Nous
représentons la raie RMN d’absorption ¥ normée & son aire, B, représentant le champ de Larmor. L'en-
cart est un agrandissement permettant de distinguer un pic satellite, et d’apprécier le bruit électronique
{dans notre expérience, vV? = 5uV & la détection synchrone).

échantillon semble similaire au nétre®). Nous y distinguons trois zones : le liquide de
Fermi discuté en section précédente, une phase entre Ty, et T, que nous appelons phase
" intermédiaire ” et dont nous discutons les propriétés RMN dans cette section, et la phase
superfluide au-dessous de T¢ 4.

Notons que la phase superfluide semble ne jamais étre stabilisée an-dessous d'une pres-
sion critique P,, dans notre cas de l'ordre de § bar. Le liquide reste dans son état ” in-
termédiaire 7, jusqu’aux plus basses températures atteintes expérimentalement (de P'ordre
de 300 uK). Matsumoto et al. [134] 1997 parlent & ce sujet de ” transition de phases quan-
tique & =07 : si 'on imagine augmenter la pression & T' = 0 depuis la pression nulle,
nous passons & I, par une transition de phases de 'état 7 intermédiaire ” & ’état super-

fluide®®. La transition se fait en pilotant un parametre de "Hamiltonien du systeme, qui

3 Rappelons que leur échantillon a également été obtenu auprds de Mulders. Rappelons aussi que leur
quantité de solide & 30 bar semble équivalente & la ndtre {section 11.2).

35Remarquons que la transition de D’état ¥ liquide de spins 7 & P’état ferromagnétique dans |’ *He-2D
{chapitre 8) est également un exemple de transition de phases quantique & T = 0. Le paramétre de
contrble n'est plus la pression, mais son corollaire & 2D, la densité p du film, ou plutét la ¥ pression
bidimensionnelle ™,
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F1c. 11.18: Largeur de raie RMN (second moment) mesurée & 17 bar en fonction de la température, sans
adjonction d'*He, pour 37,3 mT. A haute température, nous reproduisons i’ajustement de type (11.3)
de la section précédente. Au-dessous, les droites pleines sont des guides pour les yeux. Les deux lignes
verticales pointillées indiquent les transitions T et To. Dans le cas de cette mesure particulidre, le Ty
estimé par cette technique est 4,5 % supérieur au T¢rp du thermométre {fil vibrant, 2,14 mK), a priori du
fait d’un faible gradient thermique. Cette courbe peut étre affectée par la séparation des pics satellites de
la raie principale (discussion en section suivante). Sur ces données, acquises en faible injection RMN, leur
effet n’est pas clair et pourrait également, expliquer ce léger probléme d'estimation de Ty, Les barres
d'erreur représentées sont de +/-2,5 %.

change la nature de son état fondamental. Contrairement aux transitions classiques, ot
méme si I’état fondamental doit son existence & la mécanique quantique, sufisamment prés
de la transition ce sont toujours les fluctuations thermiques de grande longueur d’onde qui
gouvernent le probléme, dans le cas d'une transition de phases quantique les fluctuations
thermiques sont inexistantes.

Leur nature est donc toute particuliere, bien qu’elles soient reliées aux transitions clas-
siques de bien des fagons. Elles se retrouvent dans quelques autres systémes électroniques
(par exemple jonctions Josephson, effet Hall quantique), et nous renvoyons a Sondhi et al.

[141] 1997 pour une discussion plus pointue de leur nature et de leur intérét.

11.3.1 Raie principale

La transition vers la phase ” intermédiaire ” est marquée en RMN continue sur la rale

principale par un changement de comportement, en température, de sa largeur. En fig.



11.3 Transitions et phase intermédiaire 229

T

)
o 1
25 ﬁ Superfluide(s) of® —
-~ 20 F :
5 ]
=, g
A 15 * 4
! Liquide ;
5 y
3 Intermédiaire
0 [ L L x 1 x 3
0 0,5 2,5 3

T (mK)

F1G. 11.19: Diagramme de phases T . (P) obtenu pour nos échantillons similaires d'aérogel 98 % (K2, E3
et B4}, dans la limite des champs magnétiques faibles. { : E2, mesures de Chen [204] 1999 4 31,3mT. ¥ :
E3, mesure & 37,4mT. O : E4, mesure 4 37,3mT. O : E4, mesure & 17,3mT. & : E4, mesure & 37,3 mT,
aprés addition d’4He (73 % de solide, 21 % de solide, 8 % de solide, et 0 % de sclide, du plus foncé au
plus clair). Pour comparaison, les @ sont les T o du groupe de Northwestern (Haard [208] 2001). La ligne
pieine est Top(FP) (Vollhards et Willle [222], et Halperin et al. [125]). Le (s) & superfluide(s) rappelle
simplement que la nature de ou des phases superfluides est & ce stade une question ouverte. Les barres
d'erreur de +/-0,1 mK représentent l'incertitude sur la thermométrie des expériences réalisées sur E2 et
E3. La ligne courbe claire est un guide pour les yeux.

11.20, nous montrons ce résultat & 8,1 bar, sans adjonction d’*He. Les différents critéres
de largeurs introduits en section 11.2 sont représentés, chacun ayant été transformé en

n

unités de second moment, via la loi linéaire a(z — xg) appropriée. Le ” blocage ” de la
largeur de raie & une valeur quasi-constante est surprenant, mais plus surprenant encore
est le fait que tous les critéres de largeur donnent ce résultat, la valeur (en unités de second
moment) étant la méme : force est donc de conclure que la raie ne se déforme pas, elle
reste parfaitement stable alors que 'aimantation M ({7") du systéme continue de croitre {fig.
11.20 & droite). Il ne s’agit donc pas d'un probléme de thermalisation, mais au contraire
d'un réel phénomene physique.

' s’accompagne d'une légére augmentation de la largeur de raie, que nous

Ce 7 blocage’
chiffrons dans notre cas & environ 0,5107° mT (limite de notre résolution, fig. 11.20 a

gauche). Ce petit décrochement, visible également trés faiblement en fig. 11.18, se retrouve

36Une légere tendance au rétrécissement sur le second moment, lorsque la température diminue, peut
étre observée.
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Fia. 11.20: A gauche, les différents critéres de largeur de raie convertis en second moment, en fonction de la
température, & 8,1 bar {champ de 37,3mT). La conversion s’est faite en utilisant pour chacun la loi a{z—xq)
définie dans la phase normale. O : Second moment de la raie d’absorption. ¢ : Largeur & mi-hauteur,
convertie. A : Largeur calculée, convertie. x ! Largeur du pied de la raie RMN, convertie. Sur ia droite,
nous représentons sur la méme gamme de température 'aimantation M (T'}. La ligne tiretée verticale
représente Teop (1,71 mK), I'ajustement de la largeur est toujours celui du type (11.3), l'aimantation
M (T) est ajustée par les paramétres de la section 11.2 (lignes pleines). Le pic obtenu exactement & Tep
correspond & la séparation des pics satellites du pic principal. Les barres d’erreur non représentée sont les
mémes que sur les autres graphiques, de Pordre de quelques % {taille des symboles).

de fagon un peu plus prononcée dans les données de Chen [204] 1999 concernant E2. Nous
en présentons un agrandissement en fig. 11.2] en haut. Aussi, Paugmentation trés pointue
de la largeur & Ty est due au détachement des pics satellites®” de la raie principale. Dans
le méme temps, la position de la raie RMN est stable en température, avec seulement
un léger décrochement (négatif} du méme ordre que celui de la largeur de raie & T,

(0,5 10*mT, voir le graphique 11.21 en bas).

Ces résultats se retrouvent sur toutes les mesures en *He pur, quel que soit le champ
magnétique et son homogénéité {en mauvais gradient, ils sont simplement moins visibles).
Nous retrouvons en effet ces caractéristiques chez Chen [204] 1999 et Haard [208] 2001,
et sur nos données en champ faible. L’effet est le méme pour toute pression, y compris
au-dessus de 22 bar o la phase A est stable dans 1’ *He massif, simplement le plateau ol
il est observable (entre T, et Ti,) se rétrécit, & mesure que T, se rapproche de Ty
Lorsque l'on supprime les couches solides d’3He, le résultat de 'échange rapide {11.3)
n’est bien sdr plus applicable. La largeur de raie et le champ de résonance sont stables
de part et d’autre de Ty, et les seuls effets visibles sur la raie principale sont les légers
décrochements sur ces deux paramétres RMN. Nous les représentons en fig. 11.21 &4 17 bar,

en encart. Ils sont plus facilement observables dans ces conditions, du fait de ’absence de

37Un seul pic satellite est visible et peut &tre étudié A 8,1 bar et 17 bar, voir la discussion en section
suivante. En toute rigueur, nous n’obtencns pas de pic pointu & Tep sur la fig. 11.18, car la résolution de
cette mesure ne permettait pas d’étre clairement sensible aux pics satellites.
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Fie. 11.21: En haut, largeur RMN par la mesure du second moment a 8,1 bar, dans 37,3 mT. Il s’agit
d'un agrandissernent de la Agure précédente, I’ajustement haute température étant du méme type (sur
ce graphique, la convergence de l'ajustement est limitée aux températures inférieures & 10mK). En bas,
position de la raie RMN par la mesure du premier moment, dans les mémes conditions. En encart, nous
montrons les mémes parametres mesurés & 17 bar dans 37,3 mT, lorsque les couches magnétiques ont
été complétement supprimées. Les lignes pointillées sont T¢ 5, B représente le champ de Larmor (pris
comme zéro). Nous notons les faibles décrochements d’environ 0,5 1072 mT (flaches doubles), commentés
dans le texte, ainsi que les pics pointus générés par la séparation des pics satellites de la raie principale.
Au-dessous de Toy,, et au-dessus de Tg ., position et largeur sont constants, dans nos barres d’erreur {non
représentée).
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Fia. 11.22: Aimantation M (T} du pic principal dans 37,3 mT. A gauche, pour 17 bar, Les symboles I
représentent nos données obtenues lorsque tout I'*He adsorbé a été remplacé par de 1'*He, Les O sont
obtenus lorsque 21 % du solide magnétique est encore présent, aprés soustraction de sa contribution en
C/(T — Ow). Les donndes sont en bon accord, & notre résolution prés. A droite : méme résultat mesuré
& 29,5bar, dans le cas *He pur (O) et aprés adjonction d’*He (M). Dans ce dernier cas 8% de solide était
encore présent. Ici encore, nous avons soustrait les contributions en C/{T - &y ). Les lignes pointillées
verticales sont Top et T q, les lignes pleines sont un guide pour les yeux indiquant une perte de 17% du
signal. La dimirution de 'aimantation au-dessous de T, fait I'objet de la discussion en section 11.4. Les
barres d’erreur sont d’environ 2% & 17 bar, et 5% & 29,5 bar (non représentées).

la forte contribution solide qui tend 4 masquer les eflets fins.

Le dernier effet visible sur le pic principal est une réduction de I’aimantation du liquide
de 17% environ, lorsque 'on refroidit le systéme au-dessous de T 5. Cet effet semble étre
systématique sur nos données, mais il est trés difficile & mettre en évidence en présence
d’3He solide. En effet, la soustraction de la contribution majoritaire en C/(T — Ow),
demande une précision sur la mesure de M et de T de 'ordre du %, si 'on ne veut
pas irop perdre en résolution. Nous représentons nos résultats en fig. 11.22 4 gauche
pour 17 bar, dans le cas ol tout le solide magnétique a été remplacé par de I'“He, et
dans le cas oi 21 % de solide était encore présent (cette contribution a été soustraite
évidernment). Insistons sur le fait que cette aimantation M{T) est obtenue pour le kquide
présent dans le pic principal, les pics satellites re sont pas concernés. Cet effet se retrouve
visiblement sur toute pression, entre autre a 29,5 bar oll nous avons également effectué,
en plus de la mesure *He pur, une mesure avec ‘He (fig. 11.22 & droite). La encore, il
semble que l'existence de la phase A pour I'*He massif au-dessus de 22 bar, n’affecte en
rien ce résultat. L'effet semble étre également indépendant de la quantité d’*He solide.
En revanche, nous ne possédons pas de mise en évidence claire de cet effet en champ
magnétique plus faible, bien qu'il soit probable qu’il soit indépendant de B (par analogie,

car tous les parameétres mesurés jusqu’ici sont indépendants du champ, nous sommes dans
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la limite faible champ). Ce résultat n'a jamais été rapporté auparavant, par exemple®
Sprague et al. [135] 1996 et Haard [208] 2001 n’en font pas mention. En toute rigueur,
ces auteurs soustraient & 'aimantation au-dessous de T¢, la contribution d’un pic satellite
qu’ils observent également. Leur analyse au-dessus de Tz, n’est par contre pas mentionnée;
il est probable qu'ils aient simplement recalé leur données en considérant que le satellite

n'est qu'un artefact de leur cellule, ce gqu'ils semblent soutenir par ailleurs,

Avant de conclure sur cette section, il nous faut commenter l'influence de ces pics
satellites sur ces résultats (discutés plus avant en section ci-aprés). Leur aimantation
représente entre 6 % et 20 % de l'aimantation du liquide dans notre expérience, alors
que Motide/Miiquigze = 5,5 vers 1 mK pour les pressions intermédiaires, dans le cas 3He
pur. Il est donc impossible que leur mesure, ou leur non-mesure infiuence le ” blocage »
de la largeur de raie RMN. En revanche, il sont & V'origine des pics prononcés obtenus sur
la largeur de raie et la position, dans nos graphiques a Tp, (fig. 11.20 et fig. 11.21). IIs
pourraient également étre la cause des faibles déerochements observés dans la largeur et
la position des raies RMN, que I'on attribuerait & un léger changement de forme de la
raie principale. La perte des 17% d’aimantation liquide s’expliquerait également de fagon
simple en disant que ces spins se retrouvent dans les pics satellites. L’explication alterna-
tive serait une transition de phase vers un nouvel état de I'*He liquide, non-superfluide
et non-liguide de Fermi, caractérisé par un saut dans 'ensemble de ces parametres. Nous
revenons sur ce point particulier dans notre discussion sur les pics satellites.

Enfin, les mesures de propagation du son dans un aérogel 97 % réalisée par Hristakos et
al. [163] 2001 sout certainement & rapprocher de nos résultats. Les auteurs ne mesurent
par cette technique presqu’aucun décalage entre Tiy, et T, Il semble donc que la phase
” intermédiaire ¥ soit par ses propriétés acoustiques a rapprocher de la phase superfluide.
Au contraire, les résultats de Alles et al, [137] 1998 montrent que les T, tirés de I'oscilla-

teur de torsion et des mesures RMN sont en bon accord, mais different de T¢ ;. Dans leur

H H

cas, la phase ” intermédiaire ” se rapproche du liquide normal.

¥ b

Pour conclure, nos résultats indiquent que la phase " intermédiaire ” est particuliere,
et se distingue & la fois des phases normale et superfluide. (Uest sur cette base que nous
abordons le deuxieme type de signature obtenu, les pics satellites, pour ensuite conclure

sur cette section.

¥ Rappelons que 'échantillon du groupe de Northwestern provient également de Mulders, et qu’il semble
avoir les mémes caractéristiques que le nétre (T , en fig. 11.19, et quantités de solide a 30bar équivalentes).
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11.3.2 Pics satellites

Alors que l'on refroidit le systéme au-dessous de T, nous notons dans nos raies de
RMN des pics satellites qui se séparent du pic principal (exemple en fig. 11.17), pour
toute pression et toute quantité d’*He ajoutée. Force est de conclure que pour le cas *He
pur, une fraction du liquide n'est plus en échange rapide avec le solide. De plus, seule
la superfluidité d’un groupe d’atomes macroscopique, sous une quelconque de ses formes,
peut expliquer un tel effet (via le champ dipolaire, sous-section 10.1.2). Trois explications

peuvent étre données pour rendre compte de leur présence :

— Il peut s’agir d’une portion d’3He massif de la cellule expérimentale qui se trouverait
suffisamment proche de la bobine RMN de détection pour étre vue dans nos mesures
(par exemple, l'espace entre l'aérogel et les parois de la cellule). Dans ce cas, les
pics satellites sont un simple artefact expérimental imputable & la cellule, point de
vue proposé originellement par Alles et al. {137] 1998 puis Cousins et al. {162] 2000
(échantillon E2 de Grenoble, nous revenons sur ce point), et Haard [208] 2001.

— 81 Phomogénéité de I'aérogel est médiocre, il se peut qu’il posséde, par endroits, de
trées grands pores qui pourraient se comporter comme de I’®He massif, et donmner
lieu & ces pics satellites. Cependant Bunkov et al. [145] 2000 rejettent cette expli-
cation, la proportion de défauts que devrait présenter la structure de silice étant
trop importante (jusqu’a 50 %, échantillon E1 de Grenoble). Dailleurs, les chimistes
considerent que de tels défauts ne devralent en principe pas exister, si 'aérogel a été
réalisé proprement (voir, par exemple, les discussions sur Berkeley [118]).

— Enfin, la derniére explication, et la plus intéressante, est que ces pics pourraient étre
générés par I’ *He confiné dans les pores, méme les plus petits, de 'aérogel. [l s’agi-
rait alors de quelques objets topologiques particuliers, crées lors du refroidissement
dans cette ” phase intermédiaire ¥ que nous avons décrite précédemment, possédant
certaines propriétés du superfluide alors que le liquide environnant ne Uest pas, et qui
contiendratent environ 20 % du nombre de spins du liguide. Ce scénario est associé
au mécanisme de Kibble (Kibble {166] 1976).

Avant de pouvoir discuter ces trois points sur la base de nos résultats, il nous faut
décrire la ” zoologie ” de ces pics satellites.
En réalisant cette étude incontournable, nous nous sommes apergus qu’il fallait considérer
deux cas : les pressions inférieures & 22 bar, ot dans I’ *He massif sous faible champ seule
la phase B est stable, et les pressions supérieures a 22bar o prés de T nous rencontrons

toujours, pour I’ *He massif, une faible fraction d’*He-A.
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Sur l'ensemble de nos mesures, de part et d’autre de 22 bar, nous différencions deux
types de satellites. Insistons sur les difficultés & les détecter, et & mettre en évidence leur
comportement. Considérons le cas de I’ *He pur, qui est le plus probiématique. La premiere
classe de satellites a une hauteur, & Tg;, de 'ordre de 4 % du pic principal {composé de
liquide/solide). La seconde classe de pics a une hauteur de l'ordre de 10 % de la raie
principale & T¢5. Alors que le systéme se refroidit, leur hauteur décroit et, par exemple
pour les pics de premidre espéce vers 700 pK, dans le cas o la superfluidite n’est pas
observée dans 'aérogel (au-dessous de 5bar environ), elle ne représente plus que 0,2 % du
pic principal. ’aimantation totale de tous ces pics satellites, aux pressions intermédiaires
vers 1 mK représente environ 3% de Paimantation totale mesurée. Leur résolution est donc
difficile, et il est parfois impossible de les détecter (c’est le cas des mesures sur E4 en faible
champ, par exemple). Aussi, ces satellites se décalent trés rapidement du champ de Larmor
B, d’une fagon a priori similaire au superfluide massif (décalage négatif en champ), et il
devient rapidement impossible de mesurer les satellites et le pic principal simultanément,

dans des conditions décentes.

Pour des raisons de commodité de langage que nous expliciterons, nous notons dans la
suite Thar; les températures, proches de Tgy, olt nous voyons le satellite ¢ disparalire, si
'on considére que 'on réchauffe la cellule expérimentale. Lorsque la discussion ne concerne
qu'un seul pic, nous notons simplement 7.

Les résultats présentés dans les sous-sections suivantes, sont obtenus en ajustant sous les
satellites, lorsqu’ils sont loin du pic principal, une ligne de base droite. Lorsqu'ils sont trop
proches de la raie principale, nous les résolvons soit par un ajustement cuadratique de la
ligne de base (ajustant le pied de la raie principale) lorsque celui-ci est raisonnable, soit
en soustrayant une raie RMN ol le satellite n’était pas présent, mais ol la raie principale
&tait similaire. Cette derniere méthode n'est malheureusement pas parfaite, car la raie
principale change assez rapidement en taille, position et largeur (section 11.2).

L’ensemble des difficultés de résolution présentée ici expliquent en partie la dispersion
dans les graphiques ci-dessous, avant tout sur Paimantation des pics satellites. Cependant,
nous montrons que le comportement de ces pics est tout & fait particulier, et mérite d’etre

étudié. Ces mesures n’ont jamais été rapportées jusqu’a présent de fagon aussi extensive.

11.3.2.1  Au-dessous de 22 bar

Le cas des pressions inférieures & 22 bar est de loin le plus simple. En fig. 11.23 nous

représentons trois mesures typiques de satellites, & 5,2bar et 8,1 bar en *He pur, et 17 bar
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aprés avoir remplacé les couches solides par de 1’*He {nous parlons souvent dans la suite
de mesures sur systéme dopé en “He). Pour chacune d’elles, deux températures différentes
sont représentées.

Pour toute cette gamme de pressions, toutes les températures étudiées, et toutes les
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F1G. 11.23: Exemples de pics satellites obtenus au-dessous de 22 bar, dans 37,3 mT. Neus représentons
Pabsorption x” en fonction du champ magnétique dans nos unités arbitraires, le zéro étant le champ de
Larmor B donné par la position du pic principal {non représenté). Pour des raisons de commodité, les
mesures ont été décalées en ordonnée, les données les plus froides étant en haut des graphiques. A gauche,
le pic satellite mesuré & 5,2bar pour 7'/, valant 0,74 et 0,90. Au milieu, le pic satellite mesuré & &1bar
pour T/T¢p valant 0,82 et 0,94, Ces deux pressions ont été mesurées en 3He pur. A droite, le pic satellite
mesuré & 17 bar aprés dopage en *He (le solide magnétique a été remplacé), pour T/Tep valant 0,84 et
0,94. Sur les données centrale et de droite, une seconde bosse, trés faible, est visible, et semble marquer
Vexistence d’un second satellite, trop aplati pour étre étudié, apparaissant lorsqu’on se rapproche de T¢ .
Pour ces températures, son aire peut &tre évaluée grossidrement & environ 40% du pic satellite principal.
Positions (hauteurs} et largeurs & mi-hauteurs sont représentés par ies croix et les doubles flaches sur ce
graphique,

quantités d’?He ajoutées, seul un satellite est clairement identifiable & basse pression.,
Cependant lorsqu’on s’approche de T 5, une seconde bosse, trés faible, est visible sur nos
données les meilleures, entre le pic satellite étudié et la raie principale (fig. 11.23 au centre
et & droite). Il est malheurcusement impossible dans nos conditions d’en faire une étude
systématique, mais comparons déja qualitativement ces résultats & ceux rapportés par
Chen [204] 1999 sur 'échantillon E2 de Grenoble : dans ses expériences réalisées de 5 bar
a 17 bar, I'auteur détecte en effet deux satellites.

La similitude entre les échantillons E2 et E4 pour toutes leurs autres propriétés® nous
pousse & identifier (du moins dans sa nature) notre pic satellite avec le pic satellite principal
de Chen [204] 1999. Le second pic que nous distinguons & peine, entre ia raie principale et
le pic satellite étudié, correspond alors naturellement au second pic vu par Chen [204] 1999
(se trouvant également entre le premier satellite et la raie principale). Dans son travail,
l'auteur montre que ce second pic se détache plus tard du pic principal (soit Toaro < Thar1)s
et tend & le rejoindre en suivant une tendance plus rapide, pour ne plus former qu'un seul

pic large et mal défini aux plus basses températures. D’aimantation environ équivalente

3Dans les sections précédentes nous avons montré que E2, E3 et E4 possédaient les mémes quantités
de solide adsorbé, ainsi que les mémes T ,. Nous avons ajouté & cette liste échantillon du groupe de
Northwestern (Halperin et al. {125]). Les résultats de cette section sont également comparés & ceux de ce
groupe.
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4 Paimantation du satellite principal, son comportement reste incertain, & notre sens par
manque de résolution. Nous allons montrer que cette identification des pics satellites donne
une vision cohérente des phénoménes observés. Pour information, mentionnons que ’étude
préliminaire de Chen [204] 1999 sur E1 (échantillon a priori différent) fait également part

de deux satellites, mais trop aplatis pour étre séparés proprement.

Le pic satellite étudié a une forme compliquée, trés pointue, avec une base plus évasée
(fig. 11.23). De plus, 4 mesure qu’il se décale du champ de Larmor, il s’aplatit (sa largeur
augmente). Sans rentrer dans des considérations trop complexes, nous avons donc repéré
dans ce travail la position de ce pic (minimum de Pabsorption), sa largeur (& mi-hauteur)
ainsi que son aire. Connaissant ce parameétre, sa hauteur nous donne également une infor-

mation sur sa largeur, via la relation simple §' = %M /H déja citée en section 11.2.

Nous I'avons dit qualitativement, la largeur du pic auvgmente & mesure que 'on refroi-
dit le systéme, et qu'il se décale du champ de Larmor. En fig. 11.24 nous représentons la
largeur du satellite étudié, en fonction du décalage de sa résonance.

Cette largeur semble grossiérement proportionnelle au décalage en résonance du pic sa-
tellite, pour toutes ces pressions. Nous considérons qu'il s'agit 1a d’une caractéristique
qui leur est intrinséque, et qui montre que largeur et position sont simplement diies au
méme phénoméne physique, un décalage/élargissement de type superfluide. Notons que
le pic satellite est bien défini, il ne s’agit pas d'une distribution de champ démarrant
au champ de Larmor B (comme c’est par exemple le cas pour la texture ” flare-out ”,
sous-section 10.1.2). Néanmoins, la dispersion sur ce graphique est attribuée & la forme
exacte complexe du satellite, qui n'est visiblement pas exactement identique & chaque
désaimantation. Aux plus basses températures (décalages les plus grands en valeur abso-
lue), la largeur tend & grandir de plus en plus, ou au contraire reste stable, la tendance est
variable. Notons que les mesures aprés adjonction d’*He sont en accord avec les mesures
en 3He pur.

La largeur de raie RMN que nous extrapolons & T, est de l'ordre de 21073 mT en toutes

conditions (4 un facteur deux pres).

Le paramétre le plus difficile & mesurer est certainement l'aire (aimantation) des sa-
tellites. Nous présentons en fig. 11.25 'aimantation du pic satellite normée a 'aimantation
du liquide, pour les différentes pressions étudiées, en fonction de T'/T,,,.

Malgré la dispersion de l'ordre de +/-30 % dans ces résultats, nous notons clairement
une décroissance de 'almantation du satellite, & mesure que la température s’abaisse. Ce

résultat s’ajuste raisonnablement par la relation (10.1) obtenue pour 'almantation de la
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FiG. 11.24: Largeur & mi-hautear du pic satellite étudié au-dessous de 22 bar sur E4 (champ de 37,3mT),
en fonction de son décalage de résonance. A : 5,2bar, ®*He pur. O : 8,1bar, *He pur. v : 12bar, *He pur.
[} : 17 bar sans 3He solide {dopé en *He). ¢ : 20,8bar, 3He pur. Sont également représentées les largeurs
calculées via la hauteur et I’aire du pic satellite, recalée sur les précédentes par un facteur d’environ 1,30
provenant de sa forme exacte (et complexe, non Lorenzienne, mémes symboles que ci-dessus, mais pleins
au lieu de creux}. La verticale pointiliée représente la position de référence T = Tho,. La droite pointiflée
est un guide pour les yeux d’dquation 2107?% — 0,08z, qui semble montrer que largeur et position sont
simplement proportionnels (4 notre dispersion prés, de 'ordre de +/-510~*mT, que nous attribuons 4 la
forme exacte du pic satellite). La largeur extrapolée a Ty est de l'ordre de 21073 mT {cercle hachuré},

phase B (sous-section 10.1.2, et ligne pleine sur la figure),

Remarquons que pour chaque pression, les barres d’erreur semblent étre plutot de Pordre
de +/-15%. La différence d’une mesure & I’autre semble alors étre dans la quantité exacte
de spins impliqués dans le satellite (facteur multiplicatif global, méme figure en encart).
[l apparait gu'a chaque mesure le satellite peut varier en amplitude de 6 % & 12 % en-
viron de la quantité totale de liquide. Il faut étre prudent en commentant ce résultat, a
la fimite de notre résolution. Il se peut que ces variations soient en partie dues & l'inclu-
sion, sur certaines données, du second pic trés aplati dans le premier. Encore une fois,
les données & 17 bar mesurées en présence d’*He (sans couches magnétiques) sont parfai-
tement conformes aux résultats sur le systéme °He pur. Dans ce cas la valeur de 8,5 %
(élevée si comparée aux 6 %) obtenue pour le satellite pourrait également s’expliquer par
une meilleure définition du pic, car la raie principale est & la fois plus faible en amplitude
et moins large (section 11.2). Ce point est & nouveau invoqué en sous-section suivante.

Les irrégularités dans la quantité exacte de spins impliqués dans le satellite nous aménent
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Fiq. 11.25: Aimantation du satellite résolu au-dessous de 22bar sur E4 (champ de 37,3 mT), en fonction
de T/T,q:. Celle aimantation est normée & celle du Hquide (normal) massif. [ : 5,2 bar, 3He pur. & :
8,1bar, 3He pur, O : 12bar, ®He pur. 4 : 17bar, aprés adjonction d’*He, 73% du solide restant. ¥ : 17bar
sans 3He solide. & : 20,8 bar, *He pur. Les barres d’erreur sur la température donnée par le fil vibrant
sont de lordre de 2,5 %. Toutes ces données montrent la méme tendance, que l'on peut représenter par
ls décroissance de 'aimaniation obtenue typiquement pour ia phase B de I’ *He massif (équation (10.1)
en: section 10.1.2, ligne pleine). La dispersion (denviron +/-30 %) peut étre diminuée de mojtié si 'on
s'atitorise 4 recaler les données via un facteur multiplicatif sur 'aimantation {quantité exacte de spins
impliqués dans le satellite). Le résultat est montré en encart, I'ajustement étant toujours le méme. La
dispersion obtenue est alors de Pordre de +/-15%, et la quantité moyenne de spins dans le satellite est
indiquée par l'extrapolation (cercle hachuré, 9%). Les données de Chen [204] 1999 & 5 bar sont également
représentées (). Les verticales pointillées représentent la positien de référence T' = Tiqr. Pour information,
le calcul de Paimantation dans la phase B utilise Papproximation de la fonction de Yoshida proposée par
Carless et al. [178] 1983 : Yy{t) = —lﬁe-l’7ﬁ388/f(3,454 — 0,881 + 4,625¢% — 1,367 si t = T/Tc, valable
& 0,5 % prés. Nous négligeons les corrections de couplage fort, et prencns simplement F§ = —3/4 (valeur
usuellemens retenue pour 1’ 3He massif & +/-3 % prés pour toute pression, la section 11.2 nous confirmant
que les paramatres de Landau ne sont visiblement pas modifiés par I’aérogel).

A commenter les Ty, que nous définissons. Ils correspondent simplement & 'extrapolation
linéaire du décalage de la résonance du satellite, tel qu’il est mesuré pres de T, jusqu’an
champ de Larmor mesuré par la position de la raie RMN principale. Le comportement
précis de ce décalage est décrit au paragraphe suivant. Aucun pic satellite n'a été vu au-
dessus du champ de Larmor. En premidre approximation, ces températures Tyq coincident

avec T, mesuré aussi bien par RMN (7 blacage 7 de la largeur de rale, aimantation totale
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du solide} que par le fil vibrant (thermomeétre de la cellule expérimentale). Cependant en
seconde approximation, nous nous apercevons que ces T,,; peuvent différer légerement de
la transition de 1’ *[e massif.

Qualitativement encore, ces résultats sont conformes & ceux rapportés par Chen [204] 1999
pour son pic satellite principal (almantation & 5bar également représentée en encart, fig.
11.25). Son aimantation (de type *He-B) est évaluée & environ 12% de la quantité liquide,
Le décalage entre T, et Ty correspond & ce que cet auteur observe pour son second pic
satellite (T,pe0 < Togr1 = Tep dans son systéme). Ces points nous confortent 4 nouveau
dans notre identification de nos pics satellites aux siens. En moyenne, nous obtenons pour
E4 environ 9% du liquide massif impliqué dans ce pic satellite bien défini. Le second pic,
invisible sur la plupart de nos données, pourrait en contenir autant (fig. 11.23 et Chen
[204] 1999).

La grandeur la plus facilement accessible, et qui contient certainement le plus d’informa-
tion sur la physique des pics satellites, est leur position. Nous concluons cette sous-gection
en présentant nos résultats expérimentaux les concernant.

Considérant la relation (10.2) de la sous-section 10.1.2, soit b, = By — F(AW)(H—;B;&Q,
il est possible de recalculer la fréquence de Leggett {lx correspondant & nos mesures du
satellite en différents champs magnétiques (nos données, et Chen [204] 1999). Du moins,
ce calcul demande de ” choisir ” la valeur de F'(A,,), probléme résolu pour les cas simples
par les résultats théoriques {voir I'utilisation qui en est faite par Hakonen et al. [115] 1989,
par exemple). Dans notre cas, le pic satellite est bien défini et correspond donc a une va-
leur donnée de F(A,,) (& sa largeur prés). Aucune solution n’est privilégiée, et nous nous
proposons de réaliser nos graphiques en prenant simplement F' (A,) =1 par convention.
Cette normalisation permet de s’affranchir du champ magnétique, et autorise les compa-
raisons directes. Aussi, les ajustements présentés pour ce Oy ” normé ” mettent en jeu

différentes valeurs de F'(A4,,); ils sont commentés dans la suite.

En fig. 11.26 sont représentées nos données & 17 bar, pour différentes quantités d'*He
ajoutées. Dans nos barres d’erreur (en 7'/7,;), nous ne distinguons aucune variation du
décalage Qx avec la quantité d’*He. En toute rigueur, il est vrai que cette plage en
température est pour certaines de ces données assez réduite, et une comparaison compléte
aurait demandé de suivre le satellite, pour toutes nos mesures, jusqu’aux plus basses
températures.

En fig. 11.27 est représenté le décalage de la résonance du satellite mesuré & 5,2 bar. Les
résultats de Chen [204] 1999 sont également présentés pour le satellite principal.

Encore une fois, la cause majeure d’erreur se trouve sur 'axe des températures de ce
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Fic. 11.26: Décalage de la résonance du satellite résolu en fonetion de T'/Tyqe, exprimé en fréquence de
Leggett 2% . Nous présentons nos données & 17 bar sur I"échantilion T4 dans 37,3 mT. @ : *He pur, puis
aprés adjonction &' “He, 4 : 73% d'*He solide, B : 21% d’3He solide et { : 0% d’ *He solide. Les barres
d’erreur sur les ordonnées sont inférieures & la taille des symboles, sur !'axe des abscisses elles sont de
Pordre de 2,5%. L’ajustement (ligne pleine) est tiré des mesures de Particle de Hakoner. et al. [115] 1980.
Nous considérons le cas de la phase B, et prenons F(A,,) = 0,52 pour la position du satellite. L'abtention
de cet ajustement est commenté explicitement dans la suite du texte.

graphique. Dans le cas des mesures de Chen [204] 1999, nous I'avons dit, le fil vibrant
n’avait pas été recalibré, donnant lieu & des aberrations (perte d’aimantation a Tt pour le
solide, décalage de Leggett (x supérieur & son maximum autorisé}. Pour nos expériences,
le fil vibrant a été spécialement calibré contre la RMN du Platine (section 5.4). Aussi,
la similitude des échantillons E2 et E4 nous a poussé A identifier les quantités de solide
adsorbé sur Paérogel. Ces couches sont alors un véritable thermometre, que nous avons
utilisé pour recalculer 'échelle de température de Chen {204] 1999. Les résultats ainsi
obtenus sont tout & fait cohérents, entre autres nous obtenons une dépendance presque
identique de Qx pour E2 et E4 vers 5 bar (fig. 11.27). Ce résultat nous conforte encore

dans I'identification de nos pics satellites sur E4 & ceux de K2,

L’ensemble des résultats de Grenoble sur les pics satellites principaux obtenus au-
dessous de 22 bar est représenté en fig. 11.28. Les ajustements proposés en fig. 11.26,
fig. 11.27 et enfin fig. 11.28 sont tirés des données de (x de l'article de Hakonen et al.

[115] 1989. La décroissance de I'aimantation du pic satellite nous pousse & considérer le
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Fic. 11.27: Décalage de la résonance du satellite principal en fonction de T/ Tear, exprimé en fréquence
de Leggett Q% (cas ®He pur). Nous montrons nos données sur le pic satellite que nous résolvons pour
4 (37,3 mT) & 5,2bar (M), ainsi que les données de Chen {204] 1999 pour son pic satellite principal (O)
sur E2 (31,3mT) & 5 bar. L’ajustement (ligne pleine) est tiré des mesures de l'article de Hakonen et al,
[115} 1989, Nous censidérons le cas de la phase B, et prenons F({A,,) = 0,60 pour la position du satellite.
Lobtention de cet ajustement est commenté explicitement dans la suite du texte.

cas X' = B, a priori le seul relevant pour les basses pressions (au-dessous 22 bar). Nous
ajustons les données lissées de Hakonen et al. {115] 1989 en remarquant que toutes leurs
mesures en pression sont simplement proportionnelles. Ainsi, les pressions intermédiaires
nen fournies dans cet article sont déduites des autres par un recalage tenant compte de
I'ensemble de leurs données, ol nous extrapolons aux pressions nécessaires le coefficient
de proportionnalité.

Les ajustements sont tout & fait convaincants pour les données de E2, mais sont de moins
bonne qualité pour E4, du fait de la plage en température plus réduite. Il semble effec-
tivement raisonnable de décrire le satellite résolu A chaque pression par un seul nombre
F(A,,). Méme si les résultats sur E2 et E4 coincident aux alentours de 5 bar, et que la
forme de ces courbes est toujours la méme, 1'évolution en pression de leur F (Aw) est
différente,

En fig. 11.29 nous représentons ces parametres F'(A4,,) caractérisant le pic satellite prin-
cipal des échantillons E2 et F4, au-dessous de 22 bar. De facon surprenante, la tendance
n’est pas la méme pour les deux échantillons. La discussion concluant cette section revient

sur ce point.
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Fic. 11.28: Fréquence de Leggett {1y obtenues sur E2 (31,3mT) et E4 (37,3mT). Les différentes pressions
sont représentées en fonction de T/Tg.¢, & gauche, données de Chen [204] 1999 (symboles creux) sur son
pic satellite principal, et & droite nos données (symboles pleins). L'échelle de température pour E2 a été
recalculée via Paimantation des couches adsorbées. O : 5bar, *He pur. @ : 5,2bar, *He pur. 4 : 8bar, *He
pur. A : 8,1bar, *He pur. I : 12bar, *He pur. M : 12bar, *He pur. { : 17bar, *He pur. ¢ : 17bar, dopé
en *He. ¥ : 20,8bar, *He pur. Les barres d’erreur sur la température (non représentées) sont de +/-2,5%.
Les ajustements (lignes pleines) sont tirés de l’article de Hakonen et al. [115] 1989, et sont commentés
dans le texte. Ils correspondent 4 la phase B avec différentes valeurs de F(A,,,}. L’accord est convaineant,
remarquons l'inversion sur le graphique des données & 12 bar et 8,1 bar pour E4 (il ne s’agit pas d’une
coquille). La moins bonne qualité des ajustements sur nos données vient de la gamme de température
réduite sur laquelle ils s’effectuent.

Insistons sur le fait que, malgré les quelques irrégularités citées, ces résultats semblent

tout & fait reproductibles, sur un échantillon donné, quel que soit le dopage en “He. En
toute rigueur, il est vrai que nous n’avons pu tester de fagon isolée U'influence du champ
magnétique sur le pic satellite, Les différences entre E2 et E4 pourralent v étre attachées,
bien gue ’écart entre les champs utilisés est d’a peine 20%.
En guise d'introduction 4 la sous-section suivante, insistons sur le fait que les propriétés de
ce satellite sont tout & fait régulieres jusqu’an plus basses températures étudiées (T/Teoy =~
0, 40), par exemple nous ne notons aucune anomalie & T, (mesures & 17bar en *He dans
notre cas, et en 3He pur de 8 bar & 17 bar par Chen [204] 1999).

11.3.2.2  Au-dessus de 22 bar

Le cas des pressions supérieures & 22bar, ot dans 1’ *He massif en champ nul la phase A
est, stabilisée prés de T, est éminemment plus complexe. Trois types de satellites peuvent
&tre identifiés sur ces données (suivant le domaine de températures étudié). Nous allons
monter gu’ils suivent une classification en deux groupes distincts seulement, mais qui ne

sont pas indépendants.
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F1G. 11.29: Paramétres F'{A4,,) pour E2 (31,3mT) et E4 {37,3m™T) en fonction de la pression (au-dessous
de 22 bar}, concernant e pic satellite principal. Ils sont obtenus via 'ajustement des données de Chen
[204] 1999 (E2, 4), et de nos données (E4, O), suivant la procédure explicitée dans le texte. Les barres
d’erreur sur ce graphique indiquent la plage sur laquelle F(A4,,) peut varier, si I'on considére que erreur
en température est de ordre de +/-2,5%.

Suivant en réchauffement 1'évolution d™un premier pic satellite, systématiquement aux
alentours de T, température de transition entre les phases A et B de I’ *He massif*’,
nous notons I'apparition d'un nouveau pic satellite (qui dans certaines données semble
préexister sous la forme d'une trés légére bosse). Le comportement du premier pic satellite
repéré ici n'est d’ailleurs pas toujours le méme : dans certains cas il disparait trés rapide-
ment, ne laissant q’une légére bosse dans la lighe de base marquant encore sa présence,
parfois son atténuation est plus progressive (22,8 bar et 24,8 bar), alors que dans d’antres
circonstances il y survit (29,5bar). D’ailleurs, pour les deux pressions les plus basses ce pic
apparait entre le premier satellite et la raie principale, alors que pour 29,5 bar il est au-
dessous du premier satellite. Ces points sont illustrés en fig. 11.30, oll nous avons également
porté nos résultats a 29,5 bar en présence d’ *He. La numérotation de ces satellites est ex-

plicitée dans la suite.

“ONous parlons de la transition T4p telle qulelle est définie par le réchauffernent d'une cellule
expérimentale (condition de nos mesures). En effet, dans 1'3He massif cette transition exhibe un sur-
refroidissement, lorsqu’on abaisse la température. Bien que dans notre cas, les températures assignées
aux satellites puissent &tre légirement décalées vis-a-vis de celles de I'3He massif {point cité dans la
sous-section précédente), pour toutes ces données 'apparition du second satellite correspond assez bien a

Tap.
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Insistons encore une fois sur le fait que ces résultats sont reproductibles, et ne sont pas
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FiG. 11.30: Pics satellites obtenus aux pressions supérieures & 22 bar, dans 37,3 mT autour de Tap (&
+/-5 %). Nous représentons 'absorption RMN x" en fonction du champ (le zéro est Larmor), dans nos
unités arbitraires. A gauche, mesures & 22 8bar, au milieu, mesure & 24 8bar et & droite mesure & 29,5bar,
toutes en 3He pur. En encart de ce dernier graphique, nous représentons nos données & 29,5 bar, en
présence d’ *He (8% de I’ 3He solide adsorbé est encore présent). Pour chaque cas, trois températures sont
représentées (nous réchauffons le cryostat depuis sa température de base). Les données sont décalées pour
optimiser la lisibilité, les températures les plus froides étant en haut dans ces graphiques. Nous voyons que
pour ces pressions et températures, des satellites apparaissent ou disparaissent, de fagon plus ou moins
brutale, Nous les numérotons pour des raisons de commedité qui apparaitront dans la suite.

influencés par la couverture en “*He.
Les pics sateliites des pressions 22,8 bar, 24,8 bar et de la pression 29,5 bar ne sont vi-

" entre pics du méme type

siblement pas de méme nature. Cependant, une ” transition ’
qu’a 24,8bar est trouvée & 29,5bar, mais a une température plus faible (fig. 11.31, environ
1,75 mK, pour information température bien inférieure & Ti,). Le premier satellite dis-
parait alors que le second apparait, plus proche de la raie principale. La encore, 'accord

entre données en *He pur et *He dopé en “He est tout & fait convaincant.
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Fia. 11.31: Seconde ¥ transition ” entre pics satellites observée a 29,5bar, sur 'échantillon E4 aux alentours
de 1,75 mK. Nous représentons 1'absorption RMN ¥’ en fonction du champ (le zéro est Larmor), dans
nos unités arbitraires. A gauche, données en *He pur & 1,70mK. A droite, données aprés dopage en “He,
a 1,80 mK. La convention pour les symboles utilisés est la méme que sur la figure ci-dessus (les données
sont décalées en y). La numérotation fait 'objet de la discussion de cette section.
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Ces résultats semblent assez complexes et parfois incompréhensibles. Cependant, il
semble que Yon puisse classer ces pics en deux groupes. Les pics satellites obtenus aux
plus basses températures sont appelés ici pics satellites de premiére espéce (notés (D sur
les graphiques). Lorsqu’apparaissent les seconds pics, que nous désignons sous le terme
de pic satellite de seconde espece {notés @), ces premiers pics tendent a disparaitre. Les
pics de seconde espéce apparaissent toujours entre la rale principale et le pic de premiére
espece. C'est tout & fait ce que est vu par Haard [208] 2001 dans un échantillon similaire
au notre. Simplement, il ne détecte que le pic de seconde espice, car la fenétre en champ
(fréquence) qu'il étudie est trop étroite pour voir le pic de premiére esptce. Qu'en est-il
alors du troisitme pic {noté @) vu en fig. 11.30, & 29,5 bar ? Il semble qu’il s’agisse du
pic de premiére espéce qui réapparait sur absorption RMN, pour des raisons inconnues
(mais, encore une fois, reproductibles).

Le premier pic (tant que le second n’est pas apparu), se comporte sur sa largeur de raie et
son aimantation comme les pics mesurés a basse pression. Nous montrons en fig. 11.32, en
haut, sa largeur en fonction de sa position. En encart est représenté son aimantation en
fonction de T/T,q1 pour les différentes pressions étudiées. Sa largeur croit alors qu’il se
décale (se refroidit) depuis une valeur d’environ 2107 mT également & Tr 5, et son aiman-
tation a la transition correspond aux 9% de spins inclus dans le pic résolu & basse pression,
avec la méme tendance en température, de type *He -B. Aux plus basses températures
il semble s’aplatir, phénomene également vu sur la fig. 11,24 pour les données & 5,2 bar.
Les pics numérotés @ peuvent s'insérer sur ce graphique, simplement leur aimantation est
légerement plus faible.

Les pics de seconde espece, représentés en fig. 11.32 en bas, ont une largeur RMN qui
semble étre constante en température, voir méme semble varier en sens contraire des
précédents aux plus basses températures (ils se rétrécissent). De plus, la variation de leur
aimantation, également croissante avec T, est bien plus abrupte (voir I'encart). Notons
qu’elle n’est visiblement pas universelle en T/T,,;0, une autre échelle d'énergie doit é&tre
prise en compte pour la décrire (peut-étre Tyg, température d’apparition des pics). Leur
aimantation extrapolée & Ty, est équivalente & celle des pics de premiére espéce (soit
8 % environ), lorsque ce premier pic est présent sur la raie RMN, et peut étre résolu
indépendamment (cercle hachuré inférieur sur le graphique). En revanche prés de Tgy,
soit le premier pic n’a pas réapparu, soit il vient &4 se confondre au deuxidme pic, et
laimantation obtenue pour ce pic de seconde espéce correspond & la totalité des spins
satellites, soit 9 %+8 % environ (cercle hachuré supérieur sur le graphique).

Comme précédemment, la définition des T.,;; est Uextrapolation des positions de ces deux

classes de pics satellites sur le pic principal, lorsque Pon réchauffe la cellule expérimentale.
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Fic. 11.32; Classification des pics satellites en deux groupes, échantillon E4 & 37,3mT. Nous représentons
la largeur du pic satellite ¢, en fonction de son décalage en résonance. En haut, satellites comparables au
pic résolu & basse pression (au-dessous de 22 bar), nommés de premiére espéce. Nos données & 22,8 bar
(©), 24,8 bar () et 29,5 bar en *He pur (A}, et apres élimination des couches solides par de PiHe (v,
8 % de solide était encore présent cependant). A 29,5 bar, les symboles pleins représentent les mémes
conditions expérimentales, mais concernent le troisidme pic détecté. Il semble s’agir du premier satellite,
qui réapparait aprés avoir disparu. Les verticales pointillées représentent le point de référence T' 7 Teat s
L'ajustement. représente une droite d’équation 21073 — 0,10z, du méme type que celul présenté en fig.
11.24. En encart de cette figure, mémes conditions pour 'aimantation des satellites de premiére espece
(normée & 'aimantation liguide), en fonction de T/T,.e1. L’ajustement représente la méme loi que celle
proposée & basse pression en fig. 11.25, Par souci de clarté, nous n’avons pas représenté les mesures oll
ce pic s'atténue progressivement. En bas, les pics satellites que nous ne détectons qu’aun-dessus de 22 bar,
nommés de seconde espce. Les symboles sont les mémes. En encart, I'aimantation de ces satellites, normée
& l'aimantation cu liquide. Notons que la dépendance en température de ces satellites n’est pas universelle
en T/ Tyatn (& ce titre, les lignes pointillés sont des guides pour les yeux). Les points hachurés représentent
les valeurs extrapolées en Tep = Tour: pour ces deux classes de satellites, et leur différentes propriétes.
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Ces températures peuvent étre légerement différentes entre elles, et exhibent également de
légers écarts & Ty, comme pour le cas des pressions inférieures & 22 bar. La valeur exacte
des quantités de spins impliquées dans chaque pic satellite pourrait étre également le sujet
d’une étude plus poussée, si la résolution le permettait.

Remarquons que nous ne décelons aucune différence & 29,5bar dans nos données d’aiman-
tation satellite aprés dopage en “He. Ce point ne correspond pas & ce qui est rapporté par
Halperin et al. [164] 1996 et Haard [208] 2001. Dans leur travaux, ces auteurs détectent
un satellite (de seconde espéce) représentant environ 14 % du liquide, en accord semi-
quantitatif avec nos résultats. Cependant, aprés adjonction d’*He, ils prétendent que son
aimantation passe & 27%. A notre sens, il ne peut s’agir que d’un probléme de résolution.
Nous avons déja exposé les problémes expérimentaux rencontrés par ce groupe, et 'en-
semble des difficultés & détecter les satellites. L'adjonction &’ “He change la raie principale,
et donc les conditions d’extraction de cette information, pouvant donner lieu & des erreurs

systématiques.

En fig. 11.33 nous présentons 'aimantation totale des satellites, somme des aimanta-
tions des deux pics satellites que nous pouvons rencontrer aux différentes températures
étudiées,

Nous remarquons que cette aimantation tend en T¢y, vers les 17 % manquant dans la raie
principale (correspondant au liquide/solide, sous-section 11.3.1). Dans le cas ol le pic sa-
tellite de premiére espéce disparait, mais ne réapparait pas, force est done de conclure que
ces spins sont passés dans le second pic (ce qui est d’ailleurs visible & I'ceil dans les raies
présentées en fig. 11.30 et fig. 11.31). Au contraire prés de Toy a 29,5 bar, les deux pics
sont présents et d’aire comparable (fig. 11.30, et fig. 11.32). Nos 17% de spins manquants
se répartissent donc suivant les satellites : soit moitié-moitié, soit tous les spins dans le pic
de seconde espéce.

Force est donc de conclure que les deux assemblées de spins ne sont pas indépendantes, ou
du moins quw’il existe un phénomeéne permettant de les considérer comme liées. Il est alors
tentant de réaliser une analogie avec le cas des basses pressions (au-dessous de 22bar). En
effet, le pic que nous y résolvons se comporte comme les pics de premiére espéce & haute
pression. Nous le nommons donc également pic de premiére espéce. Le second satellite que
nous ne pouvons presque pas distinguer dans 'étude basse pression correspondrait alors &
¢e gue nous nommons un pic de seconde espeéce & plus haute pression. Il contiendrait les
8 % de spins du liquide encore manquants dans 1'étude des pressions inférieures 4 22 bar.
Sa position, entre le satellite principal {de premiére esp&ce), et la raie principale est alors

également analogue aux cas des pressions supérieures a 22 bar. Simplement, les propriétés
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Fic. 11.33: Aimantation totale des satellites obtenus 4 haute pression {au-dessus de 22 bar), fonction de
T/ Teat champ de 37,3mT), normée & Paimantation du liguide. Tyq; represente la moyenne des Tyqs ;. Nos
données & 22,8 bar (©), 24,8 bar ({0} et 29,5 bar en 3He pur {A), et aprés élimination des couches solides
par de I’"He (4, 8% de solide était encore présent cependant). Les lignes pointillées sont des guides pour
les yeux, marquant I’évolution de I'aimantation des pics de seconde espéce (qui n’est pas universelle en
T/Teqr2). Les verticales pointiliées indiquent la référence T' & Tast 4. Le cercle hachuré représente la valeur
extrapolée en Teyp = Thuy; pour l'aimantation totale des satellites : nous obtenons les 17 % manguant

dans le pic RMN principal (constitué du liquide/solide).

de ces pics changent drastiquement au-dessus de cette limite en pression : le pic de seconde
espece devient clairement visible sur nos mesures aux alentours de Tap (changement dans
sa largeur de raie, semble-t-il), et il influence les propriétés du premier pic (pouvant méme
'éteindre complétement). Les décalages en résonance, présentés ci-dessous, sont également

particuliers. I’ensemble de ces propriétés est discuté dans la suite du manuserit.

Comme pour les basses pressions, le paramétre le plus facilement accessible et certai-
nement le plus important est la position des pics satellites.
Nous donnons en fig. 11.34 le décalage de la résonance de nos deux groupes de spins satel-
lites. Encore une fois, remarquens que nous ne décelons ancune différence entre les données
acquises en *He pur, et en *He dopé en "He. Pour le pic satellite de premiére espece, nous
effectuons la méme analyse que pour les basses pressions {au-dessous de 22 bar), c’est-a-
dire que nous l'assimilons & de la phase B, et le décrivons par un seul paramétre F(A,,}.

Etant donné la plage réduite de température étudiée et ses barres d’erreur de l'ordre de
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F1c. 11.34: Décalage de la résonance en fonction de T/Toas 4, exprimé en fréquence de Leggett 023 sur F4
dans 37,3mT. A gauche, le pic sateilite de premiére espece, & droite le pic de deuxidme espéca. O : 22,8bar.
0 : 24,8bar. A : 20,5 bar. & : 20,5 bar, dopé en *He (8% du solide magnétique est encore présent). Les
lignes pleines, sur le graphique de gauche, représentent des ajustements du méme type que ceux réalisés
sur les données concernant le pic satellite résolu au-dessous de 22bar (& partir des données de Hakonen et
al. [115] 1989, pour la phase 1). Nous obtenons F(A,,) = 0,60, F(A,,) = 0,40 et F(4,,) = 0,27 pour
les trois pressions étudiées, dans leur ordre croissant. En revanche, aucun ajustement satisfaisant n’a pu
étre obtenu pour le satellite de seconde espéce, et la ligne pointiliée n’est qu'un guide pour les yeux. Les
barres d’erreur sur la température sont de l'ordre de +-/-2,5 %.

+/-2,5 %, ces résultats sont évidemment & prendre avec précantion. D'ailleurs, I’ajuste-
ment des données obtenues a 29,5 bar est assez peu convaincant, laissant penser qu'un
seul paramstre ajustable F'(A,,) n'est pas suffisant. Néanmoins, les valeurs des F(A,,)
ainsi extraits semblent s'insérer correctement sur le graphique fig, 11.29, en poursuivant la

meéme tendance en pression (non représentée, valeurs fournies en légende de la fig. 11.34).

Le pic satellite de seconde espéce affiche un décalage en fréquence de forme similaire
au pic de premiére espéce, mais d’amplitude bien plus faible. Ceci semble montrer qu'il
s’agit de phase A (dans I"®He massif, Q4 < Qg), ce qui éclairerait son apparition & 745
Remarqguons cependant que I'aimantation de ces pics n’est pas constante en température,
contrairement a celle de la phase A (sous-section 10.1.2}. Aussi, les mesures de Haard
[208] 2001 apportent Q% =~ 6,110° Hz? pour T/Tc, =~ 0,8 & 28,6 bar, en accord avec nos
resultats, Cecl confirme & nouveaun que cet auteur détecte le satellite de seconde espéce.
En revanche, si I'on s’autorise quelques % d’erreur sur la thermométrie (I'erreur sur la
position est négligeable, sauf au plus pres de i), nous ne trouvons aucune variation en
pression pour la position du second pic satellite. Ceci peut s'interpréter & nouveau par
la compétition de deux effets : la croissance de {14 avec la pression, et la décroissance
du parametre F'(A,,) décrivant les satellites de seconde espéce. Cependant, il ne nous a
pas été possible d’ajuster de fagon raisonnable ces données a Paide des valeurs de (3,4 déja

publiées. Un seul parameétre (4, ) par pression ne semble pas suffisant & leur description.
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Remarquons simplement que ’amplitude du décalage en résonance du second satellite
est de Dordre d'un facteur dix inférieur aux valeurs publiées pour (1%, aux plus basses

températures.

11.3.2.3  Discussion

Nos pics satellites correspondent donc & deux assemblées (macroscopiques} de spins,
représentant 8% et 9% environ de 1’ ¥He liquide total, et possédant des proprictés RMN
comparables & celles des phases superfluides A et B, mals avec leur particularités. Ces
groupes de spins, qui sont extraits de la partie liquide de la raie principale liquide/solide,
ne sont pas en échange rapide avec le solide, et sont reliés d'une certaine fagon entre eux,
qui permet d’expliquer leurs apparitions/disparitions corrélées.

Il nous est & présent possible de discuter les trois causes invoquées pour rendre compte de

leur présence.

Rejetons de suite la possibilité de macro-pores au sein de I'aérogel. Comme cela a été
remarqué par Bunkov et al, [145] 2000, les quantités de défauts correspondantes dans la
structure de silice sont bien trop grandes (jusqu'd 50 % pour E1). De plus, s'il s’agissait
de pores, chaque taille de pores particuliere donnerait un T particulier (toujours réduit
par rapport & Tgp), ce qui donnerait une distribution de pics satellites (conformément &
I'approche de Harris, voir pour exemple la discussion de Gabay [207] 2001, appliquée au
cas de |"*He superfluide confiné).

Pour réconcilier cette vision des choses avec nos résultats, il faudrait imaginer exactement
deux assemblées de pores de taille similaires. De surcroit, ces défauts devraient 8tre com-
parables pour E2 et E4 {les deux mémes types d’ensemble de cavités contenant le méme
nombre de spins, 9% de liquide environ), ce qui est tres improbable.

Le seul lien existant entre ces cavités est alors leur nature identique (de I’ *He superfluide),
et Papparition/disparition des pics satellites de premiere espéce lorsqu’apparaissent les pics
de seconde espéce s’expliquerait en disant que la phase A y est stabilisée an détriment de
la phase B. La réapparition des pics satellites de premiere espece aux plus fortes pressicns
trés prés de Ty est incompréhensible dans ce modele.

Aussi, une telle vision rendrait compte de Paimantation des pics de premiére espéce, va-
riant comme la phase B. En revanche, la décroissance trés rapide de l'aimantation des pics
de seconde espéce ne correspond pas & de la phase A, d’aimantation constante.

Enfin, les paramétres F(A,,) déduits des décalages en résonance seraient dus a la texture

qui prendrait place dans ces cavités, dont la forme exacte serait a priori compliquée. La
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valeur de ce parametre et sa variation en pression, différente pour E2 et E4, serait alors

liée & la forme et la taille exacte des pores, ce qui semble peu raisonnable?!,

Intéressons-nous maintenant a la seconde possibilité : il pourrait s’agir de zones de la
cellule expérimentale, vues par la bobine RMN, o 1’®He aurait les propriétés de 1’ 3He
massif. Dans notre géométrie, quatre zones sont & considérer (chapitre 3) : le haut de
l'aérogel, c’est-a-dire le ballast thermique d’*He (baignant le fil vibrant), le bas de l'aérogel
ol il se pourrait qu’un espace libre existe entre le fond de la cellule et 1'échantillon, les
cotés de 'aérogel qui pourraient ne pas s’ajuster exactement au cylindre de la cellule, et

enfin Pécran thermique d’2He extérieur & la cellule aérogel.

Considérons le cas de I'écran thermique extérieur & la cellule aérogel. Cette explication

permettrait de rendre compte des légers écarts entre les Tyoy,; et T¢p. Pour ce qui est des
autres caractéristiques des pics satellites, nous renveyons a la discussion ci-dessous sur les
autres zones de la cellule, qui est sur ces points similaire.
Cette possibilité est néanmoins difficile 4 accepter, pour au moins deux raisons expérimen-
tales. L.a premiére est que pour notre échantillon E4, la cellule interne est trés finement
ajustée & la cellule externe, et il est done difficile de croire & un signal provenant de cette
région. Le second point, est que nos pics satellites se refroidissent jusqu’a des températures
de Pordre de 0,5mK. Or il est reconnu que la température minimale de cet écran thermique
n'est que de Pordre du mK (Bunkov [165]).

Pour ce qui est du haut (ballast thermique) et du bas de la cellule aérogel, différentes
raisons nous poussent A les rejeter,
L’aimantation de type B des pics satellites de premiére espéce pourrait étre expliquée ainsi,
mais la décroissance de 'aimantation des pics de seconde espéce, qui n'est pas universelle
en T'/T, .o reste mystérieuse, Aussi, la texture qui prendrait place & ces endroits serait assez
proche de la texture de I’ *He dans une cellule de volume infini : pour 1'*He -3, il s'agirait
d'une raie non décalée, il n'y aurait donc pas de pic satellite visible. Dans ce modele, la
transition entre pics de premiére et seconde espéce s’expliquerait par la stabilisation de la
phase A & forte pression (tout comme pour le cas des cavités discuté ci-dessus).
A ce niveau, commentons & nouveau les résultats du groupe de Northwestern {cités dans
Haard {208] 2001). Ils concernent denx celiules cylindriques orthogonales au champ magné-
tique, l'une vide {de référence) et I’antre contenant un aérogel ajusté dans un tube de verre.

Apres condensation de 1’ *He, ces auteurs mesurent la position de leur satellite {de seconde

A Pour la phase B par exemple, correspondant anx pics de premiére espece, les échelies de longueur
sont telles que la texture ne devrait pas étre sensible & 'aérogel (section 10.1.2}.
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espace), et de la raie RMN obtenue dans la cellule de référence, a 'aide du premier moment
de ces rales. Leurs mesures s’effectuent en réchauffant le cryostat depuis les températures
les plus froides qu’ils aient atteintes, tout comme nous. Ils assimilent leur pic satellite a
une inclusion d’*He-A massif dans leur cellule aérogel, car le décalage en résonance qu’ils
obtiennent pour ces deux signaux est identique & 28,6 bar. Une telle assimilation implique
que les textures dans la cellule de référence, et dans la zone libre de la cellule aérogel, sont
identiques. Or dans ces conditions, les auteurs concluent qu'il s'agit de extrémité de leur
tube d’aérogel, qui n'est pas rempli par 'échantillon mais est également vu par la bobine
RMN.

Comment expliquer alors que nous ayons qualitativement les mémes résultats qu’eux, alors
que nos géométries sont si différentes (les textures sont censées étre trés différentes, mais
le décalage de leur pic satellite, de seconde espéce, est comparable an notre) 7 En toute
rigueur d’ailleurs, Haard {208] 2001 ne présente aucune mesure systématique du satellite.
Cette similitude entre satellite et référence & 28,6 bar n’a visiblement pas été vérifiée aux
autres pressions, et 'aimantation du satellite (dont nous savons qu’elle n'est pas constante,
et ne correspond donc pas & de la phase A), n’a pas été étudiée, semble-t-il. En ce sens,
nous considérons qu’une telle correspondance, bien que surprenante, est avant tout une
coincidence.

Concernant la possibilité discutée dans ce paragraphe, la derniére remarque que nous
puissions faire est que dans notre géométrie (chapitre 3), le ballast thermique est assez
loin de la bobine RMN (de 'ordre de plusieurs mm}. L’aérogel a été placé bien an fond du
tube formé par la cellule expérimentale, et il serait surprenant qu'un cinquiéme du signal

en provienne (les deux satellites).

Reste l'espace au niveau des parois du cylindre, jouxtant I'aérogel. Pour la cellule de

Northwestern et la notre (E4), cet espace était censé étre nul (ajustement serré). En re-
vanche, la cellule de E2 pouvait avoir un tel espace de l'ordre de 16 %. Pour conséquence,
notons que la fuite thermique de notre échantillon I'empéche de se refroidir en dega de
750 pK, alors qu’E2 atteint 350 uK . Cet espace est invoqué par Cousins et al. [162] 2000
pour expliquer la présence du premier satellite.
A ce titre, remarquons que I'explication est assez plaisante : elle rend compte de I'aiman-
tation de type B des pics de premidre espéce. La texture, pour I'*He-B, présente entre
deux parois verticales donne une valeur de F{A,, ) proche de 0,6 (comme pour 'extrémité
du spectre de la texture " flare-out ). C'est ce qui est vu, en moyenne, sur nos mesures.
En revanche, les variations en pression de ce coeflicient ne peuvent étre expliquées.

Cependant, nous avons vu que les échantillons E2 et E4 sont tout & fait similaires. La seule
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différence qualitative, dans nos mesures présentées jusqu’ici, est la quasi-absence dans notre
spectre RMN du second pic satellite. Si I'un des pics doit étre associé & celte paroi, force
est donc d’associer le second satellite, et non le premier. Mais alors, & quoi correspond ce
premiter satellite, qui pourtant semblait correspondre assez bien & ce scénario, et comment
expliquer & nouveau les apparitions/disparitions corrélées de satellites ? A nouveau, que
dire de Paimantation du pic associé & la phase A7 Ces divers points semblent inexplicables

sur la base de ce modsle.

Pour conclure sur ces espaces libres pouvant &tre présents dans la cellule expérimentale,
afin d’étre exhaustif it nous faut envisager I'explication suivante : les différents pics satel-
lites correspondent & différentes zones de la cellule. Nous avons conservé cette possibilité
pour la fin de notre discussion, car elle n’affecte en rien les principaux points détaillés

ci-dessus et ne fait que compliquer 'argumentation.

Nous nous acheminons donc vers la troisieme possibilité : des assemblées de spins aux
propriétés superfluides dans Penvironnement constitué de ” phase intermédiaire 7. De telles
entités seraient en nombre macroscopique, ou de taille macroscopique, afin de fournir le
signal de 17 % de liquide que nous détectons.

Ces entités seraient des défauts topologiques, générés au passage au travers de T, lors
du refroidissement nécessairement rapide de la cellule expérimentale. Rapide signifie :
" rapide comparé au temps nécessaire & l'interconnexion (par le superfluide} des cavités
de V'aérogel 7. Un tel mécanisme, venant des fravaux en cosmologie, est connu sous le nom
de mécanisme de Kibble (Kibble [166] 1976, modifié par Zurek [167} 1985).

Expliquons rapidement ce processus, dans le cadre dans la transition superfinide de 1’ *He
massif, Différentes régions de la cellule expérimentale passent dans I'état superfluide. Cette
transition est une trempe suffisamment rapide pour que chaque zone, indépendante des
autres, ait son propre paramétre d’ordre A,,. Alors que la superfiuidité croit, ces zones
vont entrer en contact. Les zones de contact entre ces différents 4, vont créer des défauts
topologiques, tout comme la croissance d’un cristal de glace dans les mémes conditions
donnerait lieu 4 un ensemble de mécles. Les mécles sont des défauts bidimensionnels, pour
I’3He il se forme un ensemble interconnecté de défauts unidimensionnels, des vortex {sous-
section 10.1.2).

Ce mécanisme, appliqué 4 Vespace-temps lui-méme, pourrait avoir joué un réle majeur
dans la physique de I"Univers & ses premiers instants. La similitude entre les symétries de
I' *He et celles de I'Univers est presque parfaite, une chance qui a donné lieu aux expériences
de Grenoble-Lancaster (Béuerle et al. [168] 1996) et Helsinki (Ruutu et al. {169] 1996).
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Dans le cas de l'aérogel, la superfluidité macroscopique n'apparait pas a Tgyp. En re-

" intermédiaire *. La

vanche, quelque chose se passe lorsque I'on entre dans la phase
possibilité que nous envisageons est la formation de paires de Cooper, et donc d'un pa-
rameétre d’ordre, sans condensation de ces paires (idée originale de Noziéres et Saint James
[171] 1982). La valeur moyenne du paramétre d’ordre demeure nulle, mais ses fluctuations
ne le sont pas; dans ces conditions des défauts topologiques peuvent se créer, comume dans
le cadre d'une transition de type Kosterlitz-Thouless (voir la discussion de Lévy [217], par
exemple, et I'introduction qui y est donnée en section 7.8). Une explication corollaire &
celle-ci serait la ” semi-superfluidité ¥ de I’ *He confiné : seule la cohérence de phase serait
perdue dans la phase 7 intermédiaire ”, la cohérence dans les espaces de spin et d'orbite
serait elle maintenue (Volovik [143], Bunkov et al. [145] 2000).

L’absence de réelle superfluidité, sur 'ensemble de I’échantillon, valide automatiquement
I'hypothese de non-connexion de certaines zones de ["échantillen. En ce sens, la présence
de défauts topologiques piégés par la structure de silice devient presque incontournable®?,
A Theure actuelle, les rares équipes disposant de moyens techniques autorisant 'étude de
ces défauts topologiques sont le groupe d’Helsinki (voir par exemple Hakonen et al. [115]
1989, cryostat tournant), Lancaster (Bradley et al. [170] 1995, axé sur la cosmologie et la
détection de particules®®), et le groupe de Grenoble. Récemment pour I'*He-B, des me-
sures par fils vibrants semblent mettre en évidence 'extension spatiale d’une assemblée de
vortex (Bradley et al. [172] 2001}.

Dans le cas de nos mesures de RMN, la disparition/apparition des deux classes de pics sa-
tellites serait Teliée & la présence de (au moins*) deux types de défauts. Les propriétés des
défauts topologiques sont différentes dans les phases A et B, ce qui explique de fagon simple
le changement de comportement du second satellite au-dessus de T4p. Les aimantations
de ces pics, qui pour ceux de premiére espéce suit assez bien la loi de la phase B, sont une
signature de leur taille (qui visiblement se réduit a mesure que la température diminue).
Enfin, les décalages en résonance, et les F'(A,,) que 'on peut en extraire, dépendent de la
nature et de la dynamique de 'ensemble de ces défauts. D’aillears, il n’est pas nécessaire
a priori qu'un seul chiffre (A, ) soit suffisant & leur description, ce qui rendrait compte

de nos résultats sur le satellite de seconde espéce®.

4218 question : ” y a t-il réellement des défauts topologiques dans I’ *He confiné dans I’aérogel 7 7 se
réduit alors & une discussion sur la stahilité (la durée de vie) de ces défauts, suivant leur nature,

43] ’aspect détection de particules est discuié bridvement en chapitre 5, sur la base de nos travaux
concernant les fils vibrants.

441,a présence du troisidme pic satellite, par certains aspects similaire au premier, pourrait étre la
signature d’un autre type de défauts, stable uniguement & haute pression trés prés de T ;.

Dans 'expérience de Hakonen et al. [115] 1989, les auteurs détectent la présence d'un soliton. Leur
cellule admet un spectre RMN * flare-out 7, dont le front le plus décalé de Larmor correspond & F{A,, ) =
0,6. Au-dela de ce front, ils mesurent un pic supplémentaire, & F{A,,) = 1 {(valeur maximale atteignable).
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La reproductibilité, dans une certaine mesure, de nos résultats, n’est alors qu'un effet de
moyenne sur ’ensemble des défauts du systéme. De méme, 'insensibilité au (faible) dopage

en 1He, qui n’affecte que les couches solides, est tout & fait normale pour ce scénario.

Il ne nous a pas été possible de pousser plus avant l'analyse que nous présentons ici,
par manque d’outils théoriques, mais surtout de temps. Nous avons néanmoins montré la
pertinence de cette approche, inédite pour 'aérogel, et espérons que des développements
futurs dans cette direction permettront de clarifier les résultats expérimentaux. Entre
autres, certains résultats obtenus dans la phase superfluide peuvent étre compris également

sur la base de ce scénario.

11.4 Phase superfluide

Pour les pressions supérieures & 5bar environ pour notre échantillon, I’ *He confiné dans
I'aérogel devient superfluide au-dessous d’une température T¢ .. Nous avons mesuré le si-
gnal d’absorption en RMN continue, dans la limite des faibles injections de radiofréquence?®
(chapitres 3, et 4). Cette transition se repére facilement par un décalage du pic RMN prin-
cipal, et par son élargissement. Insistons de suite sur la reproductibilité de ces résultats
(& une dispersion raisonnable des données prés), la transition est bien définie, & I'échelle
macroscopique, malgré le désordre introduit par I'aérogel. C’est ce qui autorise certains
auteurs & parler d’'impuretés diluées dans 1'3He, et de superfluide ” sale ™ (par analogie
au cas des supraconducteurs).

L’une des grandes questions, qui a recu dans la littérature des réponses contraires (voir
par exemple Sprague et al. [129] 1995, et Alles et al. [142] 1999), est la nature de cette
phase superfluide. Cette information est, du moins en principe, inscrite dans ces décalages
de résonance et largeurs RMN. En pratique, 'extraire demande de connaitre & la fois
I'amplitude du parameétre d’ordre (du gap) A, qui est réduit par rapport i sa valeur dans
I’ *He massif, mais également la texture présente dans la cellule expérimentale {via F'(A,,),

sous-section 10.1.2). A moins de se lancer dans des hypotheses drastiques (texture uni-

Ce pic est la signature d’un soliten, qu’ils peuvent détruire par 'accélération/décélération de leur cryostat,

% Aucune safuration, ou déformation du signal n’a pu étre observée dans ces conditions. Méme dans
le cas 3He dopé en *He {sans couches magnétiques), aucun effet du type présenté en section 11.2, relié
& l'existence de temps de relaxation 71 et T3, n'a été observé, ce qui est encore une signature de la su-
perfluidité. Néanmoins aux fortes injections RMN continues, dans de forts gradients, nous avons observé
un signal de type HPD (Homogeneously Presessing Domain, lié aux supercourants de spin) prenant son
origine au sein de I'aérogel. Il a également été observé en RMN pulsée. La destruction du décalage su-
perfluide de la résonance, rapporté par Sprague et al. [129] 1995 pour les fortes puissances, a également
été qualitativement observée sur 'une de nos mesures pulsées, Ces résultats demandent néanmoins des
confirmations quantitatives, via de nouvelles expériences.
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forme inchangée par rapport & 1’ 3He massif, par exemple}, dont nous montrons ici qu'elles
n’ont rien d’évident, il est évidemment impossible d’obtenir ces deux types d’informations
simultanément.

L’information sur le type de phases superfluides stabilisé dans l'aérogel est également
présente dans 'aimantation du liquide. En effet, pour I’ *He massif, 'aimantation de la

phase A est constante, et celle de la phase B décroit (sous-section 10.1.2).

Nous présentons en fig. 11.35 Paimantation du liquide, au-dessous de T, mesurée
pour différents taux en ‘He. Dans les deux cas, nous obtenons une nette décroissance de
P'aimantation au-dessous de T¢,, marquant 'existence d'une phase superfluide ” de type

B *. De plus, & 17 bar (basse pression, ot dans |’ “He massif la phase A n’est pas stable

‘
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Fia. 11.35: Aimantation du liquide superfluide confiné, sur E4 dans 37,3mT. A gauche, mesures & 17bar :
lorsqu'il ne reste gue 21 % de sclide magnétique {O), et lorsque tout |' *He adsorbé a été remplacé par de
1'*He (M). A droite, mesures & 29,5 bar : avant dopage en *He (0), puis lorsqu'il ne reste que 8% du solide
magnétique (M), Pour toutes ces mesures, les contributions solides en /(T — Oy ), si elles étaient présentes,
ont été soustraites des données brutes pour obtenir ces courbes. Toutes ces mesures ont été réalisées en
réchauffant lentement le cryostat depuis sa température de base. La ligne pleine correspond & |'ajustement
empirique, dans la phase * intermédiaire ”, de la perte de 17% du signal liquide, présenté en section 11.3.
La ligne pointillée est un ajustement polynomial empirique, guide pour les yeux (il est explicité dans la
sujte du manuscrit). La verticale pointillée marque T .. Les barres d’erreur, non représentées, sont de
Pordre de 2,5% sur la température, de 'ordre de 2% pour I'aimantation & 17bar et 5% sur I’aimantation
a 29,5 bar.

en faible champ), tout comme aux plus fortes pressions étudiées (29,5 bar, ot dans I’ *He

massif la phase A4 est stabilisée), nous obtenaons le méme résultat.

Pourquoi donc autant de discussions sur ce point dans la littérature, alors que cette
mesure ne souffre pas des ambiguités du décalage en résonance? Pour plusieurs raisons.
D’abord, concernant le cas *He pur, nous 'avons déja dit la soustraction de la composante
en C/(T — O} demande une précision sur M et T' de 'ordre du %, si 'on ne veut pas trop

perdre en résolution au niveau du liquide, et §'il on veut réaliser le meilleur ajustement du
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FIc. 11.36: Aimantation normée, en fonction de T/T¢ 4 (le point (1 : 1) du graphique est la référence). M :
nos données, 17bar, 21% d’ *He solide. 4 : nos donndes, 17bar, 0% d’3He solide. @ : nos données, 29, 5bar,
100% d’ *He solide. # : nos données, 29,5bar, 8% d’3He solide. © : données de Haard [208] 2001 & 18,Tbar,
0% d’*He solide. Nos données sont prises sur Péchantilion Ed de Grenoble, dans 37,3mT. L'échantillon de
Northwestern a été mesuré dans 147,5mT. La ligne pleine représente I’ajustement correspondant & la phase
B de I'*He massil. Pour information, nous utilisons I'approximation de la fonction de Yoshida proposée
par Carless et al. [178] 1983 : Yo(t) = -~ 70355/(3, 454 - 0, 881 +4, 625> - 1,3674%) si t = T/Tp-, valable
a 0,5 % prés. Nous négligeons les corrections de couplage fort, et prenons simplement s = —3/4 (ce qui
est suffisant pour cette comparaison simple). La ligne pointillée est un ajustement polynomial empirique
d’équation 0,43G0 + 0, 06825z + 0, 4925822, Les barres d'erreur (non représentées) sont du méme ordre
que pour Je graphique précédent.

solide possible. A notre connaissance, nos données sont les seules dans leur genre.
Pour Je cas ot les couches d’*He solides ont été remplacées par de 1'*He, d’autres groupes
sont arrivés & la méme conclusion que la nétre (Barker et al. [173] 2000, et Sprague et al.

[135] 1996, nous revenons sur la position particuliére de ces derniers auteurs).

En fig. 11.36, nous représentons nos mesures d’aimantation du liquide 3 différentes pres-
sions, ainsi que celle du groupe de Northwestern (reprise sur Haard [208] 2001). Toutes ces
données sont normées en (1 : 1). A notre résolution pres, sur la gamme de température olt
se recouvrent toutes ces données, le recalage est tout A [ait raisonnable. Force est done de
constater que, au premier ordre du moins, toutes ces courbes sont universelles en échelle
de T/Tq,.

Sur cette fig. 11.36, sont également représentés deux ajustement. Celui correspondant & la

phase B de " *He massif passe largement au-dessous de nos données. Le deuxieme ajuste-



11.4 Phase superfluide 259

ment est empirique, et de décroissance bien moins prononcée aux plus basses températures.

A ce point de notre discussion, il nous faut commenter la position trés particuliere du

groupe de Northwestern, exposée dans Halperin et al. [164] 1996. Selon ces auteurs, la
phase stabilisée en *He pur est de type A (ESP), et celle apres replacement des couches
magnétiques solides par de I’*He est de type B (non-ESP). La raison physique invoquée,
est la stabilisation de phases différentes par le changement de nature de l'interaction, sur
les surfaces, entre le liquide et le réseau de silice {magnétique/non-magnétique). Ce point
de vue les pousse & comparer 'ensemble de leur résultats en *He pur au cas de I'*He -A, la
preuve expérimentale invoquée par les anteurs étant I'ajustement de 'aimantation totale
du systéme { Miiguide(T) + Motide(T)) par une simple loi My + C/(T — Oy ) (point de vue
repris par Barker et al. [146] 1998). Pour donner tout son poids & cette démonstration,
Sprague et al. {129} 1995 et Haard {208] 2001 montrent 1'allure que devrait avoir l'aiman-
tation si la phase superfluide stabilisée avait la méme décroissance de 'aimantation que
celle de I’ *He-B.
Cette approche est inconsistante. En effet, la vraie décroissance de l'aimantation du li-
quide, mesurée également par les membres du groupe de Northwestern, est bien moins
prononcée que celle de V' *He-B. Si 'on ajuste 'aimantation du liquide sur toute la gamme
de température, au-dessous de T, & I'side du polyndme empirique, dans la phase ” in-
termédiaire ” & l'aide de la perte d’aimantation de la section 11.3, et au-dessus de T¢ &
'aide de la valeur de I’aimantation (constante jusqu’a 60 mK) du liquide de Fermi (sec-
tion 11.2), et que l'on ajoute & cette loi I'aimantation du solide en C/(T — Ow) ajustée
au-dessus de T¢,, nous obtenons le résultat présenté en fig. 11.37. Le comportement des
satellites est négligé ici.

Ce résultat ajuste parfaitement nos données en ®He pur {ligne pleine}, bien que notre
résolution sur ces mesures particulieres ne nous permetie pas de remonter, par soustrac-
tion de l’aimantation solide, & 'almantation liquide. Ce cas est exactement la situation
expérimentale des autres groupes étudiant I’ *He confiné dans 1'aérogel. En encart, nous
montrons un agrandissement de cette courbe dans la zone T¢, — Ty Les oscillations
générées d'une part, par la perte de 17 % d'aimantation liquide dans la phase ” in-
termédiaire 7 (pour la raie RMN principale}, et d’antre part par la décroissance de 'ai-
mantation du superfluide, sont presque invisibles. D’ailleurs, il est parfaitement possible
d’ajuster cette courbe par une simple loi My + C/(T -~ ©w ) gui masquera tout effet (ligne
pointiilée, fig. 11.37).

Nous concluons done que la phase superfluide stabilisée dans 'aérogel, pour toute notre

gammme de pressions, & bas champ magnétique, est toujours de type B. Nous rejetons la
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F1c. 11.37: Aimantation mesurée sur E4, dans 37,3mT, pour le cas *He pur. La ligne pleine est obtenue
en ajustant, empiriquement, le comportement du liquide seul mesuré en *He, puis en y ajoutant la loi
obtenue pour le solide en *He pur (ajustée au-dessus de T, ). En encart, agrandissement dans la zone en
température ot 'aimantation du liquide marque des anomalies {en T, et Ton). I est tout & fait possible
d’ajuster ces données par une simple loi My + C/(T— Ow ) (ligne pointillée), en oubliant le comportement
du liquide. Le parameétre 3y est identique & celui de I’analyse correcte, C est sous-estimé de seulemens
environ 5%, et Oy reste dans nos barres d’erreur de +/-20% environ. Les verticales pointillées représentent
T, et Ty Les barres d’erreur représentées ne sont que de 2,5% pour 7', et 5% pour M. Elles sont plus
grandes & plus hautes températures, et le léger désaccord entre mesure et ajustement {trait plein} pres
de T, est attribué au pic satellite. I’aimantation de ces pics est simplement négligée dans la présente
discussion.

possibilité d'une transition de A 4 B, qui & notre sens n’est qu’un artefact de Panalyse de
données effectuée. Nous étudions dans la suite les propriétés particulieres de cette phase

de type B.
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11.4.1 Particularités de la transition

La transition superfluide est bien définie, et reproductible, & notre résolution en tempé-
rature pres (usuellement +/-2,5%). Cependant, nous lui attribuons certaines particularités,
qui peuvent expliquer en partie la dispersion légérement supérieure obtenue sur certaines

données,

Rappelons que pour obtenir nos résultats, nous refroidissons le cryostat puis mesu-
rons en réchauffement les raies d’absorption RMN de I’ *He confiné. Le ballast thermique,
au-dessus de I’échantillon d’aérogel, atteignait dans nos expériences des températures de
I'erdre de 300 uK.

11 est fait référence dans la littérature de légers décalages en résonance positifs en champ,
juste au-dessus de T, (Barker et al. [173] 2000, Haard [208] 2001). Nous avons également
remarqué cet effet, gqui n'est pas systématique. Il semble accompagné d'un léger rétrécisse-
ment de la raie RMN.

Plus spectaculaire encore, la transition T, exhibe un comportement hystérétique entre
refroidissement réchauffement. Nous montrons en fig. 11.38 nos mesures en *He pur &
24,8 bar concernant cet effet. Suivant notre procédure usuelle, nous avons réchauffé lente-
ment le systéme jusque dans la phase normale {légérement au-dessus de Tg). Ce chauffage
s'est effectué localement au niveau du ballast thermique & 1’aide d’un second fil vibrant de
tantale, que nous excitons & forts courants. De 14, nous avons coupé ce chauffage, et laissé
Pétage 4 désaimantation nucléaire refroidir & nouveau le systeme. Nous constatons que le
décalage en résonance, caractéristique de la transition vers la phase superfluide de type B
stabilisée dans I’aérogel, apparait plus bas en température.

Un résultat similaire est reporté par Barker et al. [173] 2000, mais dans le cas *Ile dopé
en *He A 32 bar. Ces auteurs affirment voir le méme effet dans les mémes conditions de
dopage & 25 bar. Nos mesures sont originales vis-a-vis de celles-ci pour au moins deux

raisons :

— Nous présentons donc les premiéres mesures de cet effet dans le cas *He pur, Celui-ci
requiert une extréme sensibilité, atteinte par nos amplificateurs RMN.

— Dans notre cas, 1’échelle de température est recalculée précisément via Paimanta-
tion des couches adsorbées d’*He. Plus précisément, nous utilisons l'aimantation
totale du systerne, et supposons simplement que le comportement des pics satel-

lites est grossiérement reproductible!”. Ce thermometre est directement & l'intérieur

4TEn toute riguenr pour ces mesures, les pics satellites sont difficilement identifiables (trop faible injec-
tion RMN). Une autre série de données nous montre que ces pics satellites représentent ici de 'ordre de
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F16. 11.38: Hystérésis de la transition superfiuide, mesurée & 24,8 bar et 37,3 mT. Nous représentons, en
fonction de la température, la position de la raie en réchauffement (M} depuis la température de base,
et en refroidissement rapide (@). Réchauflement et refroidissement sont symbolisés par les flaches, Deux
cycles de réchauffement sont représentés. Les détails technicues sont expliqués dans le texte, I'échelle de
température est fournie par les couches adsorbées. En encart, mémes données pour le second moment.
La verticale pointillée est T, tel qu'il est mesuré au réchauffernent, et les horizontales pointillées sont
le champ de Larmor, et la largeur de raie en phase ” intermédiaire ” (zéros du graphique). Les droites
tiretées sont des guide pour les yeux, marquant ies tendances au refroidissement et au réchauffement.
Notons |'anomalie dans la largeur de raie pour deux réchauffements différents.

de P'aérogel, et nous permet d’oublier la discussion sur le découplage thermique de
Péchantillon vis-a-vis de notre thermomeétre principal {le fil vibrant). La situation
thermique de 'expérience de Barker et al. [173] 2000 est sur ce point bien moins

claire.

Cet effet hystérétique, mis en valeur sur les données en fig. 11.38, se retrouve sur plu-
sleurs mesures ol nous avons acquis le signal RMN au cours de la désaimantation nucléaire.
Le résultat est qualitativement le méme, mais les mesures sont de moins bonne qualité {du

fait de la distorsion de la raie, induite par le charmp des bobines de désaimantation). Aunssi,

5% de I'aimantation totale au voisinage de 7g,,. Du fait de la trds faible dispersion sur notre courbe, et
de I'excellent accord entre chauffage et refroidissement dés que le comportement de type B est restauré,
nous considérons que notre approche est suffisante.
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il montre que le refroidissement du systéme est un processus rapide, comparé a l’échelle
de temps nécessaire 3 I'établissement de la superfluidité dans I'aérogel.

Enfin, certaines mesures, ot le cryostat ne descendait plus au-dessous de 1 mK montrent
un comportement assez différent des précédents résultats : le décalage de la résonance est
beaucoup plus faible, et semble suivre la Ioi correspondant au refroidissement rapide (fig.
11.38, ligne pointillée supérieure). Il semble que dans ces cas-ci, le systéme n’est jamais

passé dans sa phase superfluide habituelle.

Barker et al. [173] 2000 concluent, de cet effet hystérétique et des légers décalages po-
sitifs en champ de la résonance au voisinage de T¢ ., 4 existence d’une faible fraction de
phase de type A, présente méme & des pressions aussi basses que 12bar pour 28,4mT. IIs
font simplement ’analogie avec le surrefroidissement qu’exhibe la transition A — B dans
I’ 3He massif, lorsqu’on abaisse la température.

Cette proposition est assez hardie. 1 pourrait tout aussi bien s’agir d'une propriété in-

trinséque A la phase ” intermédiaire 7, et des défauts topologiques que nous lui attribuons.

11.4.2 Champs de résonance et texture

Nous avons vu que les propriétés du liguide normal et du solide correspondaient & la
limite des champs magnétiques faibles (section 11.2). Il convient de vérifier que nous nous
trouvons également dans cette limite pour le superfluide, & savoir vérifier que ia relation
(10.2) de la section 10.1.2, soit b, = B, — F(A#,,)WQXB—/Z)Q, s'applique effectiverent. Kn
toute rigueur, cette vérification n’a jamais été rapportée pour un méme échantillon, et
la dispersion sur les résultats des différents groupes ne permettait pas jusqu’a présent de
conclure.

Pour cette raison, nous avons effectué sur E4 des mesures de RMN dans deux champs
magnétiques différents : 37,3 mT, et 17,3 mT. Nous montrons ces résultats en fig. 11.39
pour deux pressions de référence. Les données bas champ ont été recalées sur les données
fort champ, conformément & la relation (10.2). Afin de nous affranchir des problemes
de découplage thermique aux plus basses températures, échelle en T' est donnée par
Paimantation des couches d’3He adsorbé. Cette échelle de température est uiilisée sys-
tématiquement dans Ia suite pour les températures inférieures a 750 K. A la dispersion

prés de nos données® (élevée pour les champs faibles), aucune différence n’est observée

qui pourrait étre diie au champ magnétique, aussi bien pour la position moyenne de la

48Des anomalies pourraient étre vues dans la courbe du décalage de résonance. Ce point est discuté
dans la suite.




264 11 REsvuLTATS

1107 s - : . ,

0 10°

1107

-2 107

3107

Second moment (mT pour 37,3 mT)

Premier moment (mT pour 37,3 mT)

-4 102 ]
-5 107 .
-6 107 ]
-7 107
0,7 08 09 1 2
T (mK)
£
410° =
2107 F g
; 5
010" === -~~- H
22107 -

T (mK)

"‘mSecond momedh

Premier moment {mT pour 37,3 mT)

% |
4107 | ]
410 )};(_] ; :
6107 ' .
-8 10° ¥
1107 4
12107 b= —
06 07 08 09 1 2

T (mK)

Fig. 11.39: Paramétres RMN tirés de I'absorption. Fn haut, données acquises & 17 bar sur E4, en bas
données & 24,8bar. Nous représentons le premier moment, en fonction de Ja température (échelle recalculée
par Vaimantation des couches solides, pour s'affranchir de la saturation thermique au-dessous de 750 uK).
En encart, mémes conditions pour le second moment. Les données bas champ (M, 17,3 mT) ont été
recalées sur les données fort champ {x, 37,3mT), conformément & la relation (10.2). Les barres d’erreur,
non représentées, sont fortement augmentées & bas champ (nous perdons un facteur 45 sur la sensibilité).
L’horizontale pointiliée représente le champ de Larmor (en encart la largeur pour la zone ” intermédiaire ",
dans le meilleur gradient), et la verticale pointillée Ti .. En toute rigueur, la largeur RMN en zone
7 intermédiaire " & bas champ a été recalée sur les mesures fort champ, car ’homogénéité du champ
magnétique sur la cellule expérimentale n’était pas aussi bonne. La courbe complate est discutée & nouvean
a la fin de cette section.
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raie (premier moment), que pour sa largeur (second moment). Ceci est vrai que Pon soit
au-dessous de 22 bar, ou au-dessus (ol dans I'*He massif, la phase A est stable). Nous
concluons donc que nous nous trouvons effectiverment dans la limite des champs faibles,
visiblement pour toute pression. Au passage, notons que ces résultats valident également
la reproductibilité des mesures®®. La texture du parametre d’ordre générée au sein de
I’aérogel n’est pas sensible & 'amplitude du champ magnétique. Cependant, sa direction est
essentielle & Pétablissement cette texture : malgré l'aérogel, 1'3He ” détecte 7 la direction
dn champ (expérience de Barker et al. [146] 1998 pour 28,4mT). Notons que compte tenu
des longueurs caractéristiques é'f et 55 attachées au champ magnétique®®, comparées &
l'orientation forcée par les surfaces, une telle influence ne peut étre qu’une signature d’une

phase de type B.

Dans la phase normale, I’3He adsorbé est en échange rapide avec le liquide (sec-
tion 11.2). En revanche, les propriétés de la phase intermédiaire sont sur ce point sur-
prenantes (7 blocage ” de la largeur de raie, section 11.3). L'hypothese d’échange rapide
dans le superfluide, utilisée par tous les auteurs, demande donc également & étre vérifiée.

En fig. 11.40, nous présentons nos résultats RMN pour différents dopages en %He. Les
premier et second moments du liquide sont recalculés en supposant que nous sommes

dans la limite de ’échange rapide, et que les équations (11.2) et (11.3) s’appliquent {res-

Mscliide baofide"’Mlz’ qiide btiquide Motide Bbsotide+Miiquide Dbliguid 14
; et Ap = setide —Seolide? —lguice “higuide ) T ’échelle
}'/Iso!ide‘é'Mliquidc Msulidu+M£-iquide )

de température est donnée par le fil vibrant, mais ne descend malheureusement pas trés

pectivement b =

bas en température, les conditions expérimentales étant moins favorables apreés I'adjone-
tion d’4He. Néanmoins, la superposition des données est tout & fait raisonnable, dans nos
barres d’erreur. Il semble néanmoins qu'il puisse exister une structure fine complexe dans
ces courbes, qui n'est visiblement pas parfaitement reproductible. La tendance générale,
elle, Iest, parfaitement.

Nous concluons donc que le lignide superfluide et le solide sont effectivement en échange
rapide. Malgré les travaux de différents groupes en “He pur et en *He dopé en *He, ce
résultat n’a jamais été mis en avant aussi clairement, l'une des raisons pouvant étre la

mauvaise résolution sur la quantité exacte de solide adsorbé.

49Fn toute rigueur, cette reproductibilité des résultats est claire pour toutes nos mesures oil le cryostat
a é1é amené aux températures les plus basses (ballast thermique au-dessous de 300 pK). En revanche, des
comportements erratiques ont été observés lorsque le réfrigérateur n’atteignait plus que le mK, ce point
a &té cité dans la discussion concernant Uhystérésis de la transition.

50Ces longueurs Ef et & g sont introduites en sous-section 10.1.2. Leurs valeurs numériques dépendent
directement de Tg, et sont dornc du méme ordre dans ' *He massif et 1’>He confiné dans I’aérogel pour
les pressions élevées (ol la réduction T /T, est de lordre de 0,5). Pour la phase A, il 8’agit de um, et
pour la phase B de mm. Pour la phase A, les surfaces fixent le vecteur [ orthogonalement 4 elles, alors
que dans la phase B la tendance est plus molle (sous-section 10.1.2).
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F1G. 11.40: Nos données RMN sur E4 dans 37,3mT, & 17 bar. Nous représentons les premiers et sscond
moment {en encart), en fonction de T'/Tt ., pour différentes quantités d’*He : M : cas *He pur. ¢ : 73%
du solide magnétique est présent. A : 21% du solide magnétique est présent. @ : il n'y & plus d’ 3He adsorbé.
I’horizontale pointillée représente le champ de Larmor B/ (en encart la largeur du iiquide dans le meillear
gradient), la verticale pointillée marque la transition. Ce graphique en T/T¢ . permet de s'affranchir des
possibles légéres erreurs de définition de 7.

11.4.3 Particularités de la phase superfluide

Nous avons montré que la phase superfluide stabilisée est de type B, pour toute pres-
sion semble-t-il, que nous nous trouvens dans la limite des faibles champs et que le solide
magnétique adsorbé et le liquide sont en échange rapide. Cependant, 'exploitation des
décalages en résonance, pour remonter & la suppression du parameétre d’ordre (du gap) de
cette phase, n’est pas si simple. En fig. 11.41, nous comparons les décalages de résonance
mesurés sur différents échantillons similaires, en *He pur. Les données sont recalées sur
le champ de 37,3 mT, et I'axe des abscisses est en T/Tc,. Cette normalisation de la
température permet de s’affranchir des légéres différences dans la détermination de ce pa-
rametre.

Nous avons vu que les quatre échantillons de la fig. 11.41, de porosité 98 % (& +/-0,5%
pres), sont presque identiques : leurs températures de transition Tt o ne different, pour les

pressions étudiées, de pas plus de 20% dans les cas les plus extrémes, leurs proportions de
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F1G. 11.41: Comparaison du décatage de résonance RMN pour différents échantillons, considérés jusqu'ici
comme similaires. Ces données de premier moment ont été recalées sur le champ magnétique de 37,3 mT,
elles sont représentées en échelle de T/Tc,q, afin de s'affranchir de la définition de T, ¢ ¢ B2 {Chen
[204] 1999) & 17 bar, champ de 31,3 mT. B : E3 & 17 bar, champ de 37,4 mT. & : E4 4 17 bar, champ
de 37,3mT. % : échantillon de Northwestern (Haard [208] 2001} & 18,3 bar, champ de 111,7mT. Notons
que nos cellules sont des cylindres verticaux, alors que celle de Northwestern est un cylindre horizontal,
le champ magnétique étant vertical dans les deux cas. La ligne verticale pointillée indique la référence
T = Tc., I'horizontale pointillée désignant le champ de Larmor. Nous ne représentons pas le second
moment, car ii dépend direcemert de I'homogénéité du champ obtenu dans chaque expérience.

solide sont les mémes (le rapport surface/volume est le méme), avec un accord de 'ordre
de quelques dizaines de % & nouveau (recalage pour 30 bar effectué en section 11.2), et les
propriétés du solide (O ) sont certainement équivalentes, car leur méthode de fabrication
est également identique (méme état de surface). Et pourtant, malgré la relative concor-
dance des résultats obtenus sur E2, E3 et Péchantillon de Northwestern!, 'échantillon E4
posséde un décalage de résonance environ deux fois supérieur aux autres,

11 est essentiel de noter qu’au moins E3 et E4 ont été mesurés dans exactement les mémes

conditions®® : méme cryostat, méme équipement (spectrometre RMN, bobines de champ,

S1En toute rigusur, la pressicn présentée (données de Haard [208] 2001) est 1 bar supérieure & ia ntre.
Ta courbe correspondant & 17 bar passe donc légérement au-dessous de ces données, mais certainement pas
plus d'une vingtaine de % & nouveau. Aussi, le champ magnétique correspondant est trois fois supérieur
au ndtre et pourrait, du moins en principe, dépasser la limite des champs faibles (que nous n'avons vérifide
qu'au-dessous de 37,3mT). Disons simplement qu’il est probable que nous nous trouvons largement dans
cette limite, si 'on considére les ordres de grandeur introduits pour 1'*He massif. Enfin, leur cellule
c¢ylindrigue est orthogonale au champ, nous revenons sur ce point dans le texte,

5216 champ magnétique utilisé était également identique, & mieux que le %. Notons qu'une erreur dans
la calibration du thermomatre de E3 n’affecte en rien le résultat discuté ici (’axe des ordonnées n'est pas




268 11 RESULTATS

cellule expérimentale identique), et mémes expérimentateurs! Force est donc de conclure
que, bien que ordre de grandeur du décalage er résonance observé soit toujours le méme
(réduit d'une part par 'aimantation du solide, relation (11.3), et par la suppression du
paramétre d’ordre), sa valeur exacte peut varier fortement (alors que les autres paramétres

sont presque identiques).

De deux choses 'une : soit la nature de la phase superfluide stabilisée pour E3 et E4 est
tout simplement différente, ce qui étant donné la concordance des autres paramétres {entre
autre T¢,) est peu probable, soit la distribution de champ de résonance dans I'aérogel,
donc la texture, est différente. Comment justifier alors de telles différences de texture ?
L'analyse de Alles et al. [142] 1999 suppose d’ailleurs que la texture (dans leur cellule
sphérique), est gouvernée par les mémes considérations que dans 1’ *He massif.

Dans ces conditions, il nous faut & nouveau faire référence aux défauts topologiques que
nous supposons présents dans 'aérogel. Ces défauts sont une déformation (topologique-
ment stable, sous-section 10.1.2) du parameétre d’ordre, leur moyennage sur Pensemble de la
cellule expérimentale donnant lieu, 4 notre sens, aux deux types de pics satellites observés,
dont la plupart des propriétés sont reproductibles (sous-section 11.3.2). La raie RMN prin-
cipale correspond alors & la texture de 1" *He superfluide présente entre ces défauts, dont
on peut imaginer qu’elle est assez tourmentée®®, et de structure imposée par ces défauts.
Sa complexité, et ses détails, peuvent donc se justifier par I’assemblée de défauts topolo-
giques {nous revenons sur ce point}, et sa globale reproductibilité correspond simplement
& la reproductibilité, au moins en moyenne, de cet ensemble de défauts.

Notons que selon Barker et al. [146] 1998, le spectre RMN change lorsque on tourne le
champ magnétique {dans un champ de 28,4mT, inférieur & notre champ élevé). Un certain
alignement de la texture par le champ magnétique existe donc, preuve de la cohérence ma-
croscopique, et la structure du réseau de défauts topologiques n’est pas simplement guidée
par I'aérogel. On pourrait imaginer qu’ils s’alignent en partie avec le champ, et sont suffi-
samment souples pour le suivre (Barker et al. {146] 1998 ne note aucun effet hystérétique
lorsque le champ est tourné, puis remis dans sa configuration initiale). Dans ces conditions,
le relatif accord entre nos données sur E2 {ou E3) avec I’échantillon de Northwestern en
fig. 11.41, alors que nos échantillons sont des cylindres paralleles aux champs et que le leur
lui est orthogonal (la texture y est donc a priori différente), serait encore une marque de

Pinfluence de 'aérogel sur la texture stabilisée,

affecté).

53], hypothése est done que pour chaque cavisé ot ces défauts topologiques sont piégés, leur nombre,
leur taille, et leur distribution spatiale sont suffisants pour influencer I *He qui v est confind. Reppelons
qu’ils représentent 17% de la quantité totale de spins dans le liquide, un atome sur cing environ est inclus
dans un défaut topologique.
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Fia. 11.42: Décalage du premier {O), et élargissement du second (M) moment de la raie RMN & 24,8 bar,
obtenue pour 37,3mT, en fonction de la température (calculée via I’'aimantation du solide}. L’homogénéité
du champ est bien régiée, la raie RMN est fine et les deux grandeurs montrent le méme comportement.
Aux plus basses températures, nous notons une inversion de tendance, trés mystérieuse au premier abord.
Pour indication, la ligne pointillée est le comportement ” standard " qui aurait été attendu. Ces points
sont commentés dans le texte. L’horizontale pointillée représente le champ de Larmor, et la largeur de
raje en phase ” intermédiaire ” (pris comme zéros). La verticale pointillée est T q.

La texture au sein de 'aérogel est effectivement compliquée, donnant lieu & des si-
gnatures RMN particulieres. Pour nos échantillons E2 et E4, et toutes pressions ou la
superfluidité est observée, aux plus basses températures, le décalage de la résonance se

met & croitre trés rapidement (fig. 11.42). Ce résultat est surprenant. Dans la limite de

b _ Maatide bso!ide'I'M!iquide biiqui-’le
n/fsolide+mthuidc

phase superfluide est une fonction monotone qui ne change pas de concavité (comme pour

I'échange rapide, selon {11.2), . 51 le décalage biiguice de la
I"3He massif}, et si bsoude st simplement le champ de Larmor B, 'augmentation de Pai-
mantation du solide réduit, aux plus basses températures, le décalage en résonance de
biiquide POUr finalement atteindre b =~ 0, en ne montrant qu’un maximum (ligne pointillée
en fig. 11.42).

Nous avons donc trois possibilités. Passons-les en revue afin de définir la solution la pius

probable :

- La premiére hypotheése serait que liquide et sclide ne sont plus en échange ra-

pide au-dessous d’une certaine température. Nous n’avons vérifié expérimentalement




270

11 RESULTATS

Iéchange rapide qu’au-dessus de 1 mK. Un tel changement de comportement, entre
1mK et 0,5mK, serait néanmoins trés surprenant.

Considérons la deuxieme possibilité : le solide se décale du champ de Larmor B,
et cette tendance est la seule visible aux plus basses températures, du fait de la
pondération par Meuqe(T). Il est difficile d’imaginer que le solide * ressente ” le
champ dipolaire du liquide, puisqu'il n’est pas supposé étre cohérent avec le super-
fluide. De méme, il est peu probable qu’il subisse une transition de phases vers un état
ferromagnétique ou antiferromagnétique, qui comme pour 1’ *He solide massif aurait
des propriétés de décalage en résonance (Osheroff et al. [174] 1980). En effet, une
telle transition n’a jamais été observée pour I’ *He adsorbé, méme aux températures
T <« Ow (chapitre 8).

En revanche, il est connu pour les couches solides, que la polarisation P du film
amene un décalage en résonance (section 4.3). Pour une couche dense, paralléle au
champ magnétique, l'ordre de grandeur de ce décalage est 0,6 PmT (section 7.6).
Dans notre cas, la polarisation aux pressions intermédiaires, vers 0,5 mK, n’est que
de l'ordre de 10 % au maximum. Ainsi, 'ordre de grandeur n’excéde pas 6 1072 mT.
Mais cette valeur est encore & diviser par un facteur d’au moins dix : la dépendance
de ce champ dipolaire & I'orientation de la couche est (1 — 3cos?#), oit § est I’angle
entre la normale a la surface et le champ magnétique. Si la distribution de surfaces est
isotrope, ce qui est rajsonnable en premiére approximation pour I’aérogel, la moyenne
de ces champs sur I'angle solide d€} est nul : la raie s’élargit mais ne se décale pas.
Si la distribution n’est pas parfaitement isotrope, on s’attend & une légere valeur
non nulle, disons peut-étre dix fois plus faible (donc environ 6 10~*mT vers 0,5 mK).
Cet ordre de grandeur correspond grossiérement & ce qui est vu fig. 11.42. Cepen-
dant, largeur et position de résonance suivent la méme tendance : si cet effet était
réellement d au champ dipolaire du solide, la largeur devrait étre bien supérieure
au décalage en résonance. De plus, le sens de cette déviation n’aurait aucune raison
d’&tre identique pour différents échantillons. La vérification non ambigué de ce point
aurait été une mesure & ultra-basses températures sans couches d’*He solide. Pour
des raisons techniques, elle n’a pu étre réalisée.

I nous faut donc discuter la derniére possibilité : cette forme compliquée est in-
trinseque & byguiqe, décalage superfluide du liquide. La encore, une tendance com-

pliquée de ce type ne peut se justifier que par la texture présente dans la cellule.

En grande partie, I’échange rapide du liquide avec le solide lisse la raie de résonance,

et ne laisse transparaitre que ses tendances principales. A ce titre, il est intéressant de
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Fia. 11.43: Raies de résonance obtenues aux températures les plus basses atteintes, en *He pur et aprés
addition d'“He (les couches magnétiques ont été complétement supprimées). Dans les deux cas, le champ
est de 37,3 mT. Nous représentons ’absorption RMN x” en fonction du champ magnétique, elle a été
normée i son aire. A gauche, raie i 24,8bar en. *He pur, & 450uK. A droite, raie & 17bar aprés remplacement
des couches magnétiques par de 1'“He (température de 1,20 mK). Nous présentons deux raies & faible
injection RMN {0, et &, A1 4 3,8107%T), et une raie & forte injection (M, Hy 41,5107 T). La verticale
pointillée représente Larmor (le zéro). Sur ces deux raies RMN, nous notons une forme en triple pic. Elle
est caractéristique de la texture présente dans la cellule. Pour le cas ot I 3He adsorbé a été remplacé par
de 1'4He, Je second pic, au milien de la raie, montre une structure complexe constituée d'une forét de
petits pics (agrandissement en encart),

comparer les raies RMN les plus froides que I'on ait pu obtenir en SHe pur, et celles sans
couches magnétiques adsorbées.

En fig. 11.43, nous montrons une telle comparaison. Dans le cas *He pur, malgré le
moyennage par U'échange rapide, 'homogénéité du champ est telle que 'on distingue une
forte distorsion de la raie RMN. Elle semble se composer d’au moins trois pics. Une forme
complexe de ce type se retrouve sur les données sans couches d’ 3He adsorbées ; mais cette
fois, en plus de trois bosses bien définies, toute une structure fine est discernable sur la
raie d’absorption.

Si 'on étudie les raies RMN dans la gamme de température ol se produit ia remontée du
décalage en résonance, on s'apergoit qu’elle est due au troisitme pic, dans le spectre, qui
commence 3 sortir de 1'ensemble de la raie aux plus bas champs. Méme si nous n’avons
pu réaliser la comparaison directe citée ci-dessus (méme pression et température, avec et
sans “He solide), 'analogie entre les spectres de la fig. 11.43 semble confirmer que T'effet
discuté est produit par la texture du parameétre d’ordre.

La présence d’'un pic au champ de Larmor, et d’un pic qui marque le front inférieur du
décalage, rappelle les raies RMN de la texture ” flare-out ” {on peut se référer a Hakonen
et al. [115] 1989, par exemple). Cependant, la déformation de notre structure n'est pas
homogéne, comme dans le cas standard, puisque nous obtenons ce changement de tendance

du premier moment aux plus basses températures (*He pur, fig. 11.42). De plus, la structure

0,1
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complexe présente entre les deux pics extrémes (bosse en fig. 11.43, *He dopé en “He), ne
se retrouve pas sur les raies RMN du cas standard. Cette forme de raie (en trois pics) est
également rapportée par Halperin et al. [164] 1996, alors que leur cellule est orthogonale
au champ magnétique, et donc n'est de toute facon pas supposée (dans le cas de 1'*He
méssif) abriter une texture ” flare-out ”. Ce spectre tout particulier, bien qu'influencé par
la direction du champ magnétique (Barker et al. [146] 1998), est avant tout une propriété
de 1" *He confiné dans ’aérogel.

Enfin, on distingue sur la bosse centrale (fig. 11.43, *He dopé en “He) une série de petits
pics, dont l'origine est mal définie. Il pourrait s’agir d’ondes de spin, piégées par la texture
complexe du parameétre d’ordre, elle-méme piégée (sous la forme de défauts topologiques)
par la structure de silice. Cette structure fine explique en partie la dispersion sur certains
de nos graphiques; remarquons que d’une raie RMN & 'autre elle n'est pas tout & fait
reproductible (fig. 11.43 en encart).

Enfin, aucune dépendance particuliére (hormis sur cette structure fine, dans le cas de I’ 3He
dopé en “He) lide & la puissance radiofréquence n’a été décelée. Le groupe de Northwestern
(Sprague et al. [129] 1995), en RMN pulsée & trés forte puissance, rapporte la disparition
du décalage de résonance superfluide pour une puissance critique donnée®. Dans notre

étude, nous demeurons bien en deca de cette limite.

Nous pouvons mesurer la position de ces trois pics principaux en fonction de la tempé-
rature, dans le cas dopé en *He. Le résultat est présenté en fig. 11.44.

Sur ce graphique, nous remarquons que le premier pic reste an champ de Larmor. Le
second pic se décale, et posséde pour cette température le plus de poids spectral, puisque
le premier moment de la raie lui correspond (c’est également ce qu’obtiennent Halperin
et al. [164] 1996). Enfin, le troisitme pic se décale plus rapidement, mais ne posséde pas
assez de poids, & haute température, pour influencer la position moyenne de la raie RMN.
En revanche, le changement de comportement aux plus basses températures se comprend
par une redistribution de ce poids spectral, depuis le pic central au pic se décalant le plus
fortement (guide pointillé en fig. 11.44, que nous n’avons malheureusement pu confirmer
expérimentalement).

- Nous pouvons néanmoins recalculer I'équivalent d’une fréquence de Leggett (3 pour le

3En RMN pulsée, elle correspond & une déflexion ¢ de 'aimantation macroscopique d'un angle de
35°. Dans leur article, les auteurs montrent la loi correspondant au cas de I'*He-A pour cormparaison
(dépendance en (1 -+ 3cos¢) & l'angle ¢ de déflexion). Nous avons montré que la phase stabilisée dans
Vaérogel est de type B, cette comparaison n'est done pas pertinente. Pour 1'3He-B massif, il n'y a aucun
effet de la puissance jusqu’a un angie de déflexion de ¢ /= 104°. Dans les barres d’erreur de ces auteurs, il
est tout & fait possible de considérer que de 0° & 35°, le décalage en résonance est stable. I'effet obtenu
4 35°, qu'il s’agisse de phase de type A ou B, est dans tout les cas surprenant. En toute rigueur, il est
mesuré dans le cas *He pur, il est donc en principe possible que le solide adsorbé ¥ joue un certain réle.
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F1a. 11.44; Position des trois pics visibles sur les raies d’absorption RMN & 17 bar dans 37,3 mT, aprés
retrait des couches magnétiques. Nous présentons, en fonction de la température, la position du premier
pic qui semble rester au champ de Larmor (4), du troisigme pic qui se décale le plus rapidement (M, front
du décalage superfluide), et enfin le second pic, large, se situant entre les deux précédents (dont nous
repérons grossizrement le minimum, @). Les symboles x représentent le premier moment de la raie, le
guide pointillé représente le comportement basse température que nous attendons, d’apres les arguments
présentés dans le texte.

liquide, en oubliant cette structure compliquée (afin de suivre la démarche des autres
groupes). Ce résultat est montré en fig. 11.45 pour 24,8 bar. Nous avons simplement pris
F(A,)=1

Notons la forme compliquée de cette courbe, qu'il est évidemment impossible d’ajuster
simplement & l'aide d’une réduction du gap A, et d'un seul facteur F(4,,). La ligne
verticale tiretée indigue la limite en température accessible aux autres groupes {0,5 en
T/Ts.). Nayant pas eu acces a ce comportement surprenant, on comprend qu'ils aient
cherchié & ajuster leurs données sur les situations (simples) obtenues dans !’ SHe massif (A
pour Sprague et al. [129] 1995, et B pour Alles et al. [142] 1999). '

Remarquons que cette structure RMN complexe peut &tre complétement masquée, en
*He pur, par l'inhomogénéité du champ. La raie unique semble alors symétrique, meme
"aux plus basses températures.

Plus surprenant, la tendance observée peut étre inverse de celle de la fig. 11.42. Nous

montrons en effet en fig. 11.46 le passage par la transition en Te,, tel qu’il est vu sur
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F1c. 11.45: Fréquence de Leggett 2% calculée pour les données en *Ha pur, obtenue 24,8bar dans 37,3mT
(la loi de I'échange rapide a &té utilisée). Ce résultat revient & oublier le phénomeéne de redistribution
spectrale présenté ci-dessus, Cette analyse est effectude usuellement dans la littérature, car les différents
groupes n’atteignent que les températures de 'ordre de 0,5 T/Tc,q (verticale tiretée). Ils ne pergoivent
done qu'une apparente saturation {horizontale tiretée), & une valeur plus faible que les 2% (X étant A
ou B) publiés. Le changement de tendance au-dessous de cette limite rend une telle analyse caduque.
Horizontale et verticale pointillées marquent la référence, comme pour les autres graphiques,

la largeur de raie RMN en mauvais gradient de champ (données identiques a celles de
la fig. 11.39, bas champ, mais pour la largeur & mi-hauteur). Ce que nous distinguons
sur ce graphique, semble étre un brusque rétrécissement de la raie sous T, qui tend &
rattraper le comportement en champ plus homogéne (courbe de référence en fig. 11.46).
Sur certaines de nos mesures, ce brusque rétrécissement est absent : Peffet global pergu est
alors un rétrécissement monotone, au-dessous de 7, ¢, de la raie RMN. Clest exactement
ce qui est observé par Chen [204] 1999, et Haard [208] 2001,

A notre sens, ce rétrécissement de la raie est une marque de la cohérence de la phase 3He
confinée, sur 'ensemble de la cellule expérimentale (plus d’un centimdtre de long). Clest
sur cette distance que s’établit 'inhomogénéité du champ, que le systéme est capable de

contre-balancer par le mouvement des atomes du superfluide.

Pour conclure sur les propriétés de la phase superfluide, nous constatons les anomalies

thermigues auxquelles elle est sujette. Déja Barker et al. [146] 1998 remarquent que la
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Fic. 11.46: Largeur de raie RMN mesurée par la largeur & mi-hauteur, en bon gradient (M) et mauvais
gradient (©), en fonction de la température (mesures & 17 bar en 3He pur). En toute rigueur, ces deux
mesres sont acquises pour deux champs différents : bonne homogénéité de champ 4 37,3mT, et mauvaise
4 17,3 mT. Aucun effet particulier n’est supposé é&tre relié au champ, ces données sont les mémes que
celles de la fig. 11.39. La verticale pointillée représente T q, les deux horizontales pointillées marquent les
largeurs obtenues dans chaque cas pour la phase ” intermédiaire ”. :

conductivité thermique du superfluide semble se dégrader & mesure que 'on refroidit le
systeme™,

Pour nos échantillons B2 et E4, la fuite thermique depuis les cotés de la cellule, vers
Iaérogel, limite les températures les plus basses oit le couplage thermique entre Péchantillon
et le fil vibrant (thermomatre) est raisonnable (350 K et 750 pK respectivement). C'est
pourquoi, au plus basses températures dans le cas SHe pur, il nous a fallut utiliser I'ai-
mantation des couches solides pour remonter, sans ambiguité®, 4 la température au sein
de Yaérogel.

Mais plus étonnant qu'un simple découplage thermique, nous observons un comportement

erratique de la température {et/ou de I'aimantation totale) au sein de l'aérogel. Nous

55Dans |' *He-B massif, tant que le libre parcours moyen des quasi-particules n’est pas limité, on
montre (voir par exmple Vollhardt et Véifle [222]) que la conductivité thermique s vérifie aux plus
basses températures Tx(T) =2 Cste. Toute limitation du libre parcours moyen (par la taille de la cel-
lule expérimentale, ou dans notre cas par la taille des pores de 'aérogel) se traduit par une diminution:
continue de la conductivité thermique lorsque T — 0.

564 quelques % prés de résolution. Cette technique nous a également permis de recalculer la ther-
mométrie des échantillons ony le fil vibrant n'avait pas été recalibré (échelle précise de température pour
E2 et E3).
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F16. 11.47: Aimantation totale mesurée & ultra-basse température & 24,8 bar dans 37,3mT, en fonction
de la température du fil vibrant situé dans le ballast thermique. La ligne pleine représente 1’ajustement
réalisé en section 11.2. Cette courbe représente deux mesures en réchauffement : la branche inférieure lo
premier jour suivant la désaimantation nucléaire, et la branche supérieure le deuxizme jour (le chaufiage
a été réalisé via le second fil de tantale présent dans le ballast thermique). Encart : tracé, en fonction
du temps, de la température du £l vibrant (4) et de la température des couches magnétiques {O}. Sur ce
graphique et sur son encart, nous distinguons toute une série d’anomalies thermiques et /ou magnétiques,

montrons, par exemple, er fig. 11.47 Paimantation totale du systeme (dominée par les
couches solides}), en fonction de la température du fil vibrant (le ballast thermique). Ici,
le réchauflement de la cellule s’est fait via le second fil de tantale présent dans le bal-
last d’*He. Ce genre de comportement se retrouve, aux plus basses températures, sur
différentes mesures, sans étre parfaitement reproductible®.

Nous distinguons plusieurs zones sur cette courbe ot semble-t-il I *He confiné se refroidit
alors que le ballast thermique se réchauffe ! Alors que le fil vibrant marque un réchauffement
homogene, la température recalculée par les couches solides marque des anomalies {encart
fig. 11.47). Remarquons qu’au premier ordre, les propriétés RMN au sein de I’aérogel
sont tout & fait lisses et reproductibles lorsque tracées les unes en fonction des autres.
C’est d’zailleurs ce qui nous autorise & recalculer la température de I’échantilion i I’aide

de aimantation totale (notons la qualité du résultat fig. 11.42, comparé A fig. 11.47). Au

11 se pourrait que ce découplage dépende du champ magnétique. Aucune conclusion claire n’a pu étre
tirée sur ce point.
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second ordre, des anomalies non reproductibles apparaissent néanmoins aux plus basses
températures sur la forme de cette raie RMN : des modifications soudaines de la forme de
raie ont été observées aux ultra-basses températures.

Comment expliquer un tel comportement aux plus basses températures 7 A notre sens,
deux phénomenes sont & invoquer, & la fois des instabilités dans la texture du super-
fluide, et un comportement particulier de ses propriétés de transport. De fagon naturelle,
la structure de silice limite le libre parcours moyen des quasi-particules. On s’attend donc
& observer une saturation (ou une décroissance) dans les propriétés de transport, analogue
au résultat obtenu en diffusion de spin dans la phase normale {section 11.2). Mais ceci
n’est pas suffisant pour expliquer les phénomeénes erratiques.

Il nous faut, encore une fois, invoquer la présence de défauts topologiques dans 1’%He
confiné par la matrice de silice (créés par le mécanisme de Kibble [166] 1976). En effet,
de tels défauts pourraient étre le sitge d’instabilités {ou de transitions, comme le passage
d’un pic satellite & I’autre observé en section 11.17). Ils sont également une explication na-
turelle aux phénomeénes de refroidissement alors que le reste de la cellule expérimentale se
réchauffe : de tels défauts topologiques peuvent empécher les quasi-particules de pénétrer
dans 1'aérogel du fait du mécanisme de réflexion d’Andreev (propose originellement par
Andreev [177] 1964). Une quasi-particule, au lieu de traverser le réseau de défauts, est
réfléchie sous la forme d’un quasi-trou (phénoméne également & l'origine de 'amortisse-
ment mesuré par fil vibrant & ultra-basses températures, section 5.4). Cetle réflexion des
excitations thermiques sur un réseau de défauts a éié récemment invoquée par Fisher et

al. [175] 2001, pour expliquer les propriétés de deux fils vibrants placés en vis-a-vis.

Dans cette section, nous avons étudié les particularités de la phase superfluide. Le
décalage en résonance 1% est réduit par rapport au cas de I’ 3He massif, mais son étude
est compliquée par la structure de la texture présente au sein de 'aérogel, dont la signature
RMN se constitue d’au mains trois pics dont le poids spectral varie en température.
Néanmoins, cette réduction est directement reliée & la réduction de T, et 4 la variation
de P'aimantation dans cette phase superfluide de type B. Par comparajson avec la mesure
de pg, densité superfluide, obtenue en oscillateur de torsion (par exemple Porto et Parpia
(128] 1995), nous espérons que dans I'avenir des informations fiables pourront étre obtenues
3 la fois sur A et sur la texture du superfluide, a laide de nouveaux développements
théoriques. Il est probable que ces approches devront prendre en compte la présence de

défauts topologiques générés lors du refroidissement au-dessous de T¢p.
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CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

Dans cette partie, nous avons étudié les propriétés RMN de |’ *He confiné dans
’aérogel, depuis des températures de Pordre de 100mK jusqu’aux ultra-basses températu-
res. Nous nous sommes dans un premier temps intéressés a la phase liquide de Fermi, et
aux propriétés du solide adsorbé.

Poursuivant ’étude de Triqueneaux [206] 2001, nous avons montré que les interactions
entre spins du liquide normal ne sont pas affectées par la matrice de silice. Les températures
de Fermi T3* et Je libre parcours moyen & haute température {mesuré en diffusion de spin},
sont ceux du liquide massif.

Nous avons mis en évidence la saturation du coeflicient de diffusion de spin, & basse
température mais au-dessus de T, marquant la limitation du libre parcours moyen par
Paérogel.

Nous montrons que la quantité de solide adsorbé croit avec la pression (en moyenne il
correspond & 2% de la quantité totale d’*He), alors que sa température de Curie-Weiss
effective ©y, diminue. Nous avons vérifié que ses propriétés hautes températures sont
indépendantes du champ magnétique. Nous démontrons que le liquide et le solide sont en
échange rapide.

Pour poursuivre cette étude, nous pouvons proposer plusieurs voies :

— Des mesures systématiques du coefficient de diffusion pour plusieurs pressions, de
Obar & 30 bar, seraient nécessaires pour clarifier le mécanisme de saturation du libre
parcours moyen. Nous avons proposé d’en rendre compte & l'aide d’une distribution
de tailles de pores.

— Des mesures complémentaires en conductivité thermique et en acoustique permet-
traient des comparaisons intéressantes. Entre autres, les échelles de longueur ex-
traites de ces mesures doivent rendre compte du mécanisme de collision entre les

quasi-particules et ies surfaces de 'aérogel.
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Dans un second temps, nous avons étudié les propriétés remarquables de la phase que
nous nommons ” intermeédiaire ”, présente entre Ty, et Ty En RMN continue, nous
observons des pics satellites se séparant de la raie RMN principale. Nous montrons que
17 % environ des spins du liquide passent de la raje principale dans ces entités.

Nous observons que la raie RMN principale ne suit plus la loi de 'échange rapide dans
ce régime. Au contraire, la largeur de raie RMN semble se ” bloquer ” sur une valeur
constante, inférieure & la largeur RMN correspondant & I’ *He solide adsorbé.

Nous observons que les pics satellites, au nombre de deux, ont un comportement relevant
de la superfluidité. Ce comportement est indépendant de la présence ou de I’absence des
couches d’*He adsorbées (dopage en “He). Ces pics satellites ont des propriétés surpre-
nantes, et nous proposons qu'ils sont la signature de défauts topologiques créés dans 1’ 3He

conliné lors du passage au travers de T, suivant le mécanisme de Kibble [166] 1976,

Ces observations sont & 'heure actuelle assez mystérieuses, et demandent a étre complé-
tées. De méme, une étude théorique incorporant la notion de défaut topologique (manquant

A I'heure actuelle), devrait permettre de pousser plus avant notre analyse.

Enfin, nous nous sommes intéressés a la superfluidité de I *He confiné dans Paérogel.
Nos données brutes et nos températures ¢, sont en accord avec celles des autres groupes.
En revanche, notre interprétation différe, du fait de notre meilleure sensibilité RMN et des
ultra-basses températures atteintes. Méme si les modeles simplistes de collisions entre les
quasi-particules et les surfaces de silice rendent compte assez proprement de la réduction
de la température de transition, nous mettons en évidence les points sur lesquels ils sont
insuffisants.

Nous avons observé les propriétés hystérétiques de la transition superfluide. A notre sens,
il pourrait s’agir d’une propriété de la phase ” intermédiaire ”, plutét que d’une preuve de
Pexistence d’'une phase superfluide de type A au plus preés de T ,.

Nous démontrons que la phase superfluide stabilisée est de type B, marquée par une
réduction de 'aimantation du liquide bien plus faible que dans le cas de I’3He massif.
Le décalage superfluide des raies RMN suit la loi usuelle en 1/ IE |, et nous ne décelons
aucun effet dépendant de I'amplitude du champ magnétique. Aussi, nous démontrons que
le Liquide superfiuide et le solide adsorbé sont en échange rapide.

Les raies RMN obtenues sans 3He adsorbé ont une structure complexe en triple pic. De
plus, aux ultra-basses températures, nous obtenons un comportement non monotone du
décalage de la résonance RMN du superfluide en fonction de la température. Ce résultat
inédit nous pousse & conclure & une redistribution particuliére du poids spectal dans nos

raies de RMN, qui ne peut étre comprise par les textures standard. Nous proposons que
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cette structure particulidre est imposée par les défauts topologiques cités ci-dessus.

Aux ultra-basses températures, nous observons des comportements erratiques sur la tempé-
rature et/ou l'aimantation de I'*He confiné. Encore une fois, nous considérons qu'’il s’agit
d'une marque de ces défauts topologiques présents dans la cellule expérimentale.

Pour poursuivre cette étude, nous pouvons proposer plusieurs voies :

— L’é6tude aux ultra-basses températures doit étre poursuivie, afin de clarifier ce phéno-
mene de redistribution spectrale. A ce titre, des expériences aux alentours de 300 K,
sans couches d’ *He solides, permetteraient d’étudier la structure fine des raies RMN
du liquide.

— Sans information sur la texture présente dans la cellule, il est impossible d’extraire
une réduction du gap superfluide A. La comparaison entre mesures de RMN, et d’os-
cillateur de torsion, alliée & de nouveaux développement théoriques, est nécessaire.

— Nous proposons également de continuer les expériences en RMN pulsée que nous
n’avons pu que démarrer au laboratoire. Elles sont une source d’information complé-
mentaire, et font apparaitre des propriétés toutes particulieres, comme la brusque
disparition du décalage RMN de ia résonance superfluide aux fortes puissances radio-

fréquences (Sprague et al. [129] 1995).

Nos résultats novateurs appellent de nouveaux travaux tant expérimentaux que théori-
ques. Nous espérons que dans un futur proche, ils permettront de clarifier certains points

encore controversés.
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A

QUELQUES CONSTANTES PHYSIQUES

Notation | Nom Valeur
Na nombre d’Avogadro 6,02205 104 at, /mol
kp constante de Boltzman 1,38066 1072 J/K
Ho permittivité magnétique du vide 47 107781

constante de Planck 6,626181073 1.5
f constante de Planck réduite h/(2m)
e charge de 1’électron 1,60218910"1°C
LN magnéton nucléaire 5,0508210°%7 J/T
Sagge spin nucléaire S de 1’3He 1/2
Shospy spin nucléaire S du Platine* %Pt 1/2
g moment magnétique nucléaire gyuyS de '3 He —2,1274 un
Litosp moment magnétique nucléaire gy upnS du Platine* %Pt +-0, 6004 15
Yare/ (27) | facteur gyromagnétique de 1’ *He gy py Jh 32,433 MHz/T
tiosp /(27) | facteur gyromagnétique du Platine* 1Pt gpun /h 9,153 MHz/T
NV conversion ccSTP en millimole {,044615 mmol /ccSTP

TAB. A.1: Quelques constantes utiles.

™ pour le Platine, I'é}ément possédant un spin nucléaire est le 195Pt, d’abondance naturelle 33,8%,
Rq. : les grandeurs citées sont obtenues & 'aide du Handbook [209]. Dans I'ensemble du manuscrit, les
spins nueléaires usueliement notés I sont notés S pour des raisons de commodité. Le facteur de Landé

(nucléaire) est noté gy,
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;__:Resume

Les effets du desordre sont au conﬂuent de 11ombreuses dlsc1p11nes physrques Nous'

. 'sionnel formé par 1’ 3He adsorbé sur graphlte Nous avons mis en évidence les propriétés

. nanoclusters ” ferromagnethues de tailie va,riable Enfin, nous avons fixé une nouvelle

; :adsorbees et étudié la phase liquide de Fermi confinée.. Aux plus basses temperatures :
-'_';de Ferm1 et non—superﬁulde et avons étudié la phase superﬂulde stabilisée dans V'aérogel.

nalyse: mtrodult pour la premiére fois sur-ce systéme la notion de défaut topologique, -
’ensemble de ces travaux a nécessité le développement de certaines techniques des ultra-

'_ﬁ'par a.ﬂleurs partlerpe 4 son apphcatlon bolométrique, proposee pour le pI‘OJet MaCHeS S

Summary

The efr"ects of dlsorder are. at the junctlon of many research ﬁelds in Physlcs We haVe :

' '-:_':avons &tudié certains de leurs aspects sur.le systéme modele formé par I’ He & ultra-basse - "
- température. Notre étude expérimentale s'est faite en premler lieu sur 'aimant bidimen- Rt

agnethues de 1a phase ? liquide de spins ", et avons pour la premiére fois fabriqué des - .

:.-_--'_-borne superleure 4 la température d’apparition de la superﬂmdlte de I’%He & deux di- .=

. menstons. En second lien, nous nous sommes intéressés aux propriétés magnétiques de
'I'*He confiné: dans I'aérogel. Nous avons mis en évidence le comportement des couches =

noiis avors observé les proprletes remarquables de la phase ” intermédiaire ”; non-liquide R

-Nous avonspu'en définir la ; na.ture ‘et certaines propriétés jusqu’alors controversées. Notre - '

‘basses: temperatures comme par exemple la thermomeétrie par fils vibrants. Nous avons

- '3.---1nvest1gated some aspects of their properties using *He. at ultralow temperatures. Qur first - S

.~ gertes of experlmenta,l studies has been performed on two-dimensional magnetic systems

~the spm—hquld phase, and obtained for the first time nuclear ferromagnetic nanoclusters of

'..-_-'made out of 3He atons adsorbed on graphite. We mvestlgated the unusual magnetism of - .

i ;varlable size. Finally, we have set a new upper limit to the superfluid transition temperature .

femperatures, we have observed the remarkable properties of the ‘intermediate” phase,

. properties. which so far had been controversial. In our analysis. we introduce the concept,
- applied for the ﬁrst tlme to this system, of topological defects. During this work, several -

S "._-_W_h_mh__We_ have applied in bolometric detectors in the project MaCHe3.

___.':_.‘Mots clefs

desordle 3He magnetlsme nucléaire, graphlte aerogel ultra—basse temperature de—_ :
0 saimantation nncléaire, résonance magnethue nucléaire, fils vibrants, dimmensionnalité,
' -'-_.'_'adsorptlon echange multlpie liquide de spins, fermmaguetlsme clusters, effet de taille. -
. finie, bnde de spin, magnon, superﬂuldite 11qu1de de Ferml dlffusmn de spm echange L
raplde te)rture defaut topologlque = : :

«of two-dimensional - *He - using films of atomic thickness, We then concentrated op the:
_--.'_magnetlc propertles of- 3He conﬁned in aerogel. The properties of the adsorbed solid -~
layers as well as those. of the confined Fermi liquid have been urvestrgated At the lowest

- non-Fermi’ Liquid and non-superfluid, and we have studied the superﬂmd phase of *He |
" stabilised inside aerogel We were able to infer its nature, and to establish some of its .

- ultra-low temperature technigues have been developed, like vibrating wire _thermometry,_'







