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Introduction

La physique du transport de spin dans ’*He liquide dégénéré est beaucoup plus
riche que celle du transport d’impulsion ou d’énergie car les spins peuvent tour-
ner dans une direction transverse & leur axe de quantification. A la fin des années
50, Silin a établi une “équation de Boltzmann” pour ce transport. Il a démontré
que la polarisation des spins nucléaires créé un champ moléculaire & lorigine de
comportements collectifs de spin. A partir du travail de Silin, Leggett a dérivé les
équations hydrodynamiques de spin. Les effets cohérents comme les ondes de spin,
Peffet Leggett-Rice, et la précession cohérente de structures & deux domaines sont
bien décrits par ses équations.

Une condition nécessaire pour observer ces effets est que le champ moléculaire
soit assez fort, autrement dit que wpr > 1 ol wy est la fréquence de Larmor et
7 le temps de relaxation dans un liquide de Fermi (r oc 1/T%). En pratique, cela
signifie qu'il faut travailler & basse température dans de forts champs magnétiques.
Les équations de Leggett sont dérivées pour de faibles polarisations. La moftivation
de la thése est de répondre 4 la question: que se passe-t-il 4 forte polarisation?

Différentes approches théoriques pour généraliser les équations de Leggett aux
cas de fortes polarisations ont été proposées. Les théories de Meyerovich et Mullin
prédisent que le temps de relaxation reste fini & température nulle au lieu de diverger.
Autrement dit, les effets cohérents de spin doivent &tre amortis a T=0K. Cette dé-
viation du temps de relaxation est paramétrisée avec une température d’anisotropie
T, proportionnelle & la polarisation: 7 oc 1/(7? + T?2). Récemment, cet amortisse-
ment a été contesté par Fomin qui a montré que 7 doit étre infini 4 T=0K.

Le groupe de Candela a 1"Université du Massachusetts et celui d’Owers-Bradley
a Nottingham ont mesuré la température d’anisotropie dans de I'’*He pur et des mé-
langes 3He-*He avec une technique d’échos de spin. Ces expériences ont été accueillies
comme des preuves de amortissement & température nulle des modes collectifs de
spin. Pourtant, les valeurs de température d’anisotropie mesurées sont supérieures
de prés d'un ordre de grandeur & celles prédites par la théorie.

La technique alternative aux échos de spin pour avoir accés au temps de relaxa-
tion est I'étude des ondes de spin. Nous avons donc choisi de mesurer le temps de
relaxation transverse avec une technique de détection différente et des polarisations
plus élevées. Le contexte théorique et expérimental dans lequel s’inscrit ce travail
de thése fait 'objet du premier chapitre.

En dehors des ondes de spin de Silin, d’autres modes collectifs de spin sont
apparus sur nos lignes de RMN : les modes magnétostatiques. Ces modes sont aussi
des ondes de spin mais ici U'interaction dipolaire joue le role du champ moléculaire de
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Silin. Par conséquent, ils ne dépendent pas de la physique particuliére de I’*He. Le
deuzxiéme chapitre explique comment détecter les deux familles de modes collectifs
de spin et surtout comment les différencier.

Le réfrigérateur-polariseur qui nous a permis d’obtenir de I’*Te concentré et dilué
fortement polarisé (jusqu’a 4 fois plus qu’a 'équilibre avec un champ magnétique de
10.5 Tesla) & une température comprise entre 10 et 20 mK, est présenté dans le cha-
pitre 3. Un travail important a été fourni pour le développement d’un systéme de
détection de RMN continue, linéaire en polarisation, dont la sensibilité est suffisante
pour détecter les ondes de spin. Nous donnons tous les détails dans le chapitre 4.

Les deux derniers chapitres exposent les résultats de la thése. Dans le cinguiéme
chapitre, nous présentons des modes collectifs de spin “accrochés” aux gouttes d’*He
dilué tombant dans de 1’*He concentré dont le spectre dépend fortement de la tem-
pérature et de la polarisation. Sans un modéle pour le mécanisme de piégeage de
ces modes au niveau des gouttes, nous ne pouvons analyser nos spectres de facon
quantitative. Néanmoins, en admettant que les modes observés sont effectivement
des ondes de spin de Silin, nous pouvons donner une borne supérieure & la tempéra-
ture d’anisotropie. Cette valeur est trés inférieure aux précédents résultats pour Tj,
obtenus par des techniques d’échos de spin extrapolés 4 nos conditions de polarisa-
tion.

Les conditions d’observations de ces “ondes de spin” ne nous permettent pas
de conclusions formelles. Nous avons mené 4 bien une nouvelle série d’expériences
avec la construction d’une seconde cellule. L’étude d’ondes de spin piégées dans une
cavité fixe en Araldite, remplie de phase diluée polarisée, fait ’'objet du dernier
chapitre. Les conclusions de cette étude consolident les précédents résultats et
permettent de réouvrir le débat sur la question de 'amortissement de la cohérence
de spin & température nulle.



Chapitre 1

Dynamique de spin dans un liquide
de Fermi polarisé

Aprés de brefs rappels sur les liquides de Fermi et les propriétés de transport
dans de tels systémes, nous nous focaliserons sur le transport de spin. Silin a mon-
tré que 1’*He répond & Papplication d’un champ magnétique par la création d’un
champ moléculaire, appelé champ de Landau. L’interaction entre quasiparticules
via ce champ moléculaire couple les variations de densité de spins & différents points
de l’espace, donnant naissance & un comportement cohérent des spins. Cefte cohé-
rence n’existe que dans un régime dit “sans collisions” pour lequel 'effet du champ
moléculaire domine les effets de décohérence dus aux collisions. La dynamique de
spin se manifeste sous la forme d’ondes de spin, d’effet Leggett-Rice ou encore de
structures cohérentes 4 deux domaines. Dans ce chapitre, nous présentons la théorie
des ondes de spin et de Peffet Leggett-Rice développée par Leggett et Rice pour
des liquides de Fermi faiblement polarisés |Leggett(70)]. Pour cette partie, nous
utilisons les notations choisies par Baym et Pethick dans notre référence “préférée”
[BaymPethick(78)]. Dans la limite des fortes polarisations, nous discuterons le débat
théorique entre Meyerovich et Mullin d’une part, et Fomin d’autre part, sur Peffet
de la polarisation sur le temps de relaxation transverse se manifestant entre autre
par I’amortissement des ondes de spin & température nulle.

1.1 Propriétés de transport dans les liquides de Fermi

La théorie des liquides de Fermi a été développée par Landau en 1957 [Landau57).
Elle s’applique & des systémes de fermions en forte interaction, dont le spectre des
excitations est obtenu & partir de celui d'un gaz de fermions libres en branchant
adiabatiquement les interactions.

Dans un premier temps, nous allons considérer le cas plus “simple” ot U'axe de
quantification des spins est fixe, ce qui est suffisant pour dériver la majorité des
propriétés de transport. En revanche, pour le transport de spin qui sera I'objet
du prochain paragraphe, nous verrons qu'il faut tenir compte du fait que 'axe de
la polarisation peut tourner, ce qui complique les notations et la dérivation des
égquations.




Mais commencons par quelques rappels sur le gaz de fermions dégénéré dans le
cas simple ol les spins sont quantifiés dans une seule et méme direction.

Gaz de fermions dégénéré: Rappels

Chaque fermion occupe un état caractérisé par un moment p et un spin o. La
probabilité d’occupation des états est fixée par la distribution de Fermi-Dirac:

1
= 1+ eldpo) pl/ksT

n(p,o) (1.1)

ol €(p,o) = p*/2m est I'énergie de la particule et u le potentiel chimique (u = ep &
T=0K).

L’état fondamental du systéme dans l'espace réciproque est caractérisé par une
sphére de Fermi de rayon pp. Les états p < pp sont occupés et les états p > pp sont
vides. Les excitations élémentaires sont des particules 4 I'extérieur de la surface de
Fermi ou des trous & l'intérieur.

Modéle phénoménologique de Landau:

Dans ce modéle, les états propres d’un liquide de Fermi sont construits de fa-
con bi-univoque a partir d'un gaz de fermions libres en “branchant” les interactions
adiabatiquement. Les excitations élémentaires appelées quasiparticules ou quasi-
trous sont obtenues a partir de celles du gaz: elles sont caractérisées par un moment
D, et une énergie ¢, qui tient compte de Iénergie d’interaction avec les autres par-
ticules. La probabilité d’occupation des états est toujours fixée par la distribution
de Fermi-Dirac, mais maintenant I’énergie des quasiparticules dépend de la fonction
de distribution des quasiparticules® (e, dépend de ng,, dans 1'éq.(1.1)).

La variation d’énergie d’un état E par rapport & I'état fondamental Ey due 4 la
variation de la fonction de distribution dny,, est donnée par:

1« 1
FE—-FE,= v z €poOTlpa + V2 Z fpop'at0Npgdnpy + ..., (1.2)
P po,p’a’
ol €, est 'énergie de la quasiparticule (p,0) dans I'¢tat fondamental, dny, est la
différence entre la fonction de distribution du systéme et la distribution de I’état
fondamental.

L’énergie ¢, s’écrit:

L

vV Z fpcfp’cr’énp’a’ T, (13)

pf o’

_ 0
€ps = €po +

le terme fprpor/V représente effet des interactions avec toutes les autres quasipar-
ticules.

Le concept de quasiparticules n’a de sens que si leur énergie est bien définie,
autrement dit, si leur durée de vie 7 est grande, on a:

1. Remarquons qu’avec notre définition des quasiparticules la désignation “fonction de distribu-
tion des quasiparticules” est un abus de langage.
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Cette condition est remplie quand kpT < ep (liquide dégénéré), ol ep est 'échelle
d’énergie caractéristique.

La théorie des liquides de Fermi n’est donc valable qu’a basse température. Ainsi,
les interactions entre quasiparticules ne dépendent que de ’angle 6 entre p et p’ avec
p = p'=pr. La fonction d’interaction f peut étre séparée en une partie symétrique en
spin, notée f¢, et une partie anti-symétrique en spin, f?, et développée en polynémes
de Legendre:

(1.4)

T X

g\ L
o = (d—:") > E*Pcost | (1.5)
l

oft dn/de est la densité d’état au niveau de Fermi. Les paramétres F}'*, appelés
paramétres de Landau, sont déterminés expérimentalement (théorie phénoménolo-

gique) :

|

5 par la vitesse du son, compressibilité

F¥ par la chaleur spécifique

— F¢ par la susceptibilité magnétique (connaissant F7)

F¢ par le paramétre d’interaction A (connaissant F), ondes de spin, effet
Leggett-Rice

I

La majorité des propriétés de transport dans les liquides de Fermi dérivent de
I’ équation cinétique de Landau qui donne la dépendance en temps et en position
de la fonction de distribution locale des quasiparticules, npe(r,f) :

Onpe (T,t) N 23: (Bnpa(r,t) Beps (15t)  Onpo(x,t) Oepo (r,t)) —I(ny.),  (16)
at i=1 87",; 610% apz- 87'1'
ott I(ny,) est Vintégrale des collisions, et ey, (r,t) I'énergie “locale”.

Méme si elle semble analogue a 'équation de Boltzmann qui décrit les gaz en
interaction faible, cette équation est beaucoup plus riche. Par exemple, st on applique
un potentiel scalaire U(r,t) sur le systéme, on obtient un terme supplémentaire dans
’énergie totale: [ d*rU(r,t)np,(r,t). Comme l'énergie ey, (r,t) dépend de la fonction
de distribution np,, un nouveau terme apparait dans I’expression de ey, (r,t)/0r:

Oepo(rt)  OU(r,t) / dp F Onpia(r,t) (L.7)
gr  or (2rh)3'P* " or '
Le premier terme & droite (présent aussi dans le cas d’un gaz dilué) est la force créée
dans le potentiel externe. Le second terme a droite est nouveau, il représente la force
exercée sur une quasiparticule par toutes celles qui 'entourent. Ce champ moléculaire
est a l'origine de la richesse de comportements des propriétés de transport dans les
liquides de Fermi dégénérés.
On peut obtenir la dépendance en température des coefficients de transport:
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* Conductibilité thermique: x o< 1/T

* Diffusion de spin : D « 1/T? (diffusion longitudinale apparaitra plus clairement
dans la suite). *

* Viscosité: n oc 1/72

Que se passe-t-il quand on polarise un liquide de Fermi? _

On vient de voir que les propriétés de transport étaient déterminées & partir du
taux de collision entre quasiparticules (intégrale de collision /(np ,)) et renormalisées
par le champ moléculaire. En fait, I'effet de la polarisation sur le nombre de collisions
entre quasiparticules n’a rien d’évident. Il est cependant communément admis qu’en
polarisant le systéme on privilégie une orientation du spin, ce qui augmente le libre
parcours moyen et influence les propriétés de transport. De nombreuses études sur le
comportement en polarisation de la viscosité ont été réalisées; pour plus de détails,
le lecteur pourra se reporter aux références [Buu(98a)] et [Buu(99b)].

Dans la suite, nous allons nous limiter a 'objet de cette thése qui est I’étude du
transport de spin.

1.2 Transport de spin dans I’*He liquide faiblement
polarisé

Jusqu’a maintenant, nous avons fait ’hypothése que toutes les quasiparticules
sont dans un état propre de o, (axe de quantification du spin selon z). Or, pour
I'étude du transport de spin, il faut considérer que la direction de la polarisation peut
varier dans I'espace. Par conséquent, la fonction de distribution des quasiparticules
devient une matrice de densité 2 x 2, (np)as 2. Dans ce cas, les observables sont, elles
aussi, des matrices de dimension 2 x 2 dans 'espace des spins, que 'on développe
dans la base des matrices de Pauli pour pouvoir séparer les parties indépendante et
dépendante du spin.

Si (7;)ap est la matrice de Pauli dans la direction ¢ = 2,7,2, la valeur de la
polarisation de spin dans la direction ¢ est donnée par:

0; =22 (Ti)as(mp)sa (1.8)

P af

On peut écrire la matrice de densité (ny,),s comme une combinaison linéaire de
quatre matrices, I et (7)qg:

(np)aﬂ = Tipdap + Op " Tap, (1.9)
ol
1
Np = §Z(np)aa: (1.10)
1
op =3 > Tas(Np)sa- (1.11)
af

2. Notation : pour plus de clarté, les matrices sont notées entre parenthéses (np)ag-
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L’énergie d’une quasiparticule est elle aussi représentée par une matrice 2x2, {€5)qg
définie au premier ordre par la variation d’énergie §E (due & (dnp)):

ZZ (ep)as(0np) sa

P af
L’énergie des quasiparticules s’exprime dans la base des matrices de Pauli:

(Ep)aﬁ = Epéaﬁ + h’p *Tag - (112)

La variation d’énergie 6°E s’écrit

' = 7 Y Foaprras (Omo)ap(npr )

pp’ ofie!' B!
Pour des raisons de symétrie, les paramétres d’interaction fpapprarg ont la forme:
fpﬂﬂp'ﬂ’ﬁ' = ;pféaﬁfsa’ﬁ‘ + fgp'Taﬁ cTop -

Au total, on peut donc écrire les quatre relations suivantes:

2 8
e =€+ 77 2 oo O (1.13)
pf

hy, =hJ + = Z 00 (1.14)

Dans I’équation (1.14), hy, est la somme d'un terme dii au couplage avec le champ
externe (h) = —JhHy), et un terme dii & Peffet du champ moléculaire ((1.14) est
analogue & (1.7)) créé par les interactions entre quasiparticules.

Avec ces notations, il n’y a donc plus une seule équation cinétique de Landau
(1.6), mais quatre: une équation pour np

Onp | g~ (OcnOnp _ DepOnp) |~ (Ohy Bop  Ohy Doy
at + Z (5}% a’f‘i a'ri apz + Z apz a,r.i 87".,; 3}91 = f[’n,p:,crpf]
(1.15)

i=1

et une équation pour chaque composante de op:

8o'p Oep Oop  Oep 80'p Onp Ohy  Onp Ohy oo
_ hy, —[9%
Z (339@ dry  Or; Op; h p>< Z Ory Op;  Op; O Ot/ conision
(1.16)
Ces équations s’appellent les équations de Silin.
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1.2.1 Equations hydrodynamiques

Leggett [Leggett(70)] a dérivé les équations hydrodynamiques de spin & partir des
équations de 5ilin : I'équation de continuité pour la densité de spins (ou conservation
du spin) et 'équation de mouvement pour le courant de spin. Toutes deux dérivent
de I'équation cinétique pour o, (1.16). En effet, si on note M la densité de spins

d3p
M(I‘,t) = 2fwap(r,t) , (117)
et J; le courant de spin dans la direction 2
d®p [0Oe oh

on obtient [a (o7 de conservation du spin en intégrant les deux membres de I’équation
(1.16) {en appliquant 2 f(d®p/(27A)%) sur (1.16)):

LGP
")‘g‘fﬁutz;-é_;_mmoﬁo (1.19)
Remarquons qu'on ne considére que des processus d’échange, donc les collisions
conservent le spin total, et le terme de collision est nul.
La dérivation de {’équation du mouvement pour le courant de spin est plus dif-
ficile, c’est pourquoi, comme Leggett, nous faisons certaines hypothéses simplifica-
trices que nous allons énumeérer :

-1 La polarisation est faible: dans cette limite, la fonction de distribu-
tion est égale & la fonction de distribution & I’équilibre, soit la distribution
de Fermi-Dirac ny, = n ; de méme, la composante indépendante du spin
de énergie des quas1partlcu1es est égale & sa valeur & ’équilibre, ¢, = eg.
L’équation (1.16) se simplifie alors:

oy 2 8¢ 3,  Ond oh oo
b, P 7R _ (P 1.2
ot + ho-p 8 " Z (apz or; api Or; ot collision ( O)

On rappelle 'expression de h,,:

h, = ——7?1H0+2f o (1.21)

)

'

ol le second terme est proportionnel au champ moléculaire créé par les
interactions entre quasiparticules. La polarisation étant faible, les termes

oy et €0 sont calculés sur la surface de Fermi. L’expression (1.18) du
courant de spin devient:

d3p 36 F?
Ji= 2f 27rh38pz (H?) ' (1.22)
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-2 L’intégrale de collision est approximée avec un temps de relaxa-
tion spin-courant isotrope: le temps de relaxation 7p ne dépend que
de la température (valable quand la durée d’une collision est beaucoup
plus courte que la période de précession de J). L’intégrale de collision

devient:
I{oy) = -2 (1+ 1&) (1.23)
pi ™D 3 ' )
-3 Pour les dérivations, on se place dans des conditions hydrodyna-

miques: la densité de quasiparticules varie peu pendant un intervalle
de temps 7p ou sur des distances vg/@ (plus courtes que Ip = vp7p) oll
i7 est la fréquence de Larmor moyenne des quasiparticules proches de la
surface de Fermi.

Ainsi, en combinant (1.22) et (1.20), on obtient équation du courant de spin :

aJ; Fy v} OM 2 fe ( Ff) J;
= Oy L = I, xHy— —(fé—5) 3 x M — — )=
8t+(1+3)(1+F0)38n 7 X Ho ﬁ(fo 3) % 1+3 ™’
(1.24)

oll vy est la vitesse de Fermi.

Si 7p est court devant la durée d’une manipulation (par exemple la durée de
la précession libre aprés un pulse ou le temps pendant lequel on branche 'excita-
tion rf dans une expérience de RMN continue), sachant que les transitoires de J;
disparaissent avec une constante de temps 7p, on peut faire I’approximation quasi-
stationnaire: 8J;/8 = 0. L'équation (1.24) devient dans le référentiel tournant
(’)/J i X Hg = 0) :

Jz--l-DoaM
87‘1;

oll Dy est le coefficient de diffusion de spin donné par Hone [Hone(61)]

+JiXxuM =0, (1.25)

1
Dy = §u§(1 + F8p (1.26)

et u est le paramétre de rotation de spin qui traduit la force du couplage entre spins
et s'écrit en fonction des paramétres de Landau (M, o< M) :

_ 21p f§ — (f1/3)
- I (1.27)

La dynamique de spin est donc décrite par un jeu de deux équations couplées de la
densité de spins M(r,t) et du courant de spin J;(r,t}:

oM & oY,
i = 0 1.2
Ji-l-Do%?ﬂ/‘I _i"v]i X,LLM = 0 (1.29)
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L’équation de continuité (1.283} relie 'évolution en temps de la densité de spins M
au courant de spin (2"¢ terme). Le champ moléculaire paralléle 3 M n’intervient pas
directement dans cette équation.

L’équation du courant de spin (éq.1.29) sans le dernier terme est simplement
'équation “classique” de la diffusion {équation de Fick). L’origine des ondes de spin
se trouve dans ce dernier terme o apparait le couple qu’exerce le champ moléculaire
sur le courant de spin. Au total, l’effet du champ moléculaire n’est pas direct sur
la densité de spins, il affecte le courant de spin J qui agit sur M via I"équation de
continuité.

La solution de I'équation (1.29) est:

Dy [oM oM\ L (. oM
J=-— M x o M.Z= M| 30
1+u2Mﬂ{an+“( Xa—m-)*“( arz-) } (1.30)

En substituant J; dans I'équation (1.19), on obtient Pévolution en temps de la densité
de spins M(x,t):

dM oM oM
ot 1+;L2M228n{ ri ‘“’(MX 8ﬁ)+‘u (ME}_)M} - (13

L’équation (1.31) décrit les effets remarquables de 1a dynamique de spin dans les
liquides de Fermi faiblement polarisés comme les ondes de spin, la précession cohé-
rente de structures & deux domaines, ou I'effet Leggett-Rice. On peut se poser la
question: quel type de gradient d’aimantation est & 'origine de ces effets?

Si on note l'aimantation M = M é (od M est la norme et é la direction), un
gradient d’aimantation quelconque s’écrit sous la forme:

oM _ oM . . 0
873- N 8’[‘5 ¢ 67“2'
I +

(1.32)

Le 2" terme & droite correspond & un gradient d’aimantation transverse pour lequel
la direction de I'aimantation locale est déviée de sa position d’équilibre (i.e. paraliéle
4 la polarisation}, mais sa norme reste constante. On parle de gradient d’aimantation
longitudinal (1*" terme & droite) dans le cas d’une fluctuation locale de la densité
de spins. En substituant I’équation (1.32) dans I’équation (1.30), on peut séparer les
termes non nuls paralléles & €, de ceux perpendiculaires 4 é:

oM D, de 9 de
=D — M— + uM :
J; Oan-e T4 2002 { o, + ( 8?"1-)} (1.33)

Pour un gradient d’aimantation longitudinal, on trouve 1’équation de diffusion “clas-
sique”. Par contre, les effets de rofation de spins sont gouvernés par les gradients
d’aimantation transverse.

3. Equation (1.19) dans le référentiel tournant, vM x Hy = 0.
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Dans cette thése, nous utilisons une méthode de polarisation “hors équilibre”
avec le champ magnétique externe. La question est: I’équation de la dynamique
des spin de Leggett reste-t-elle valable dans le cas de polarisations “hors équilibre”
(inférieures ou supérieures & ’équilibre thermodynamique)? Dans ce qui suit, nous
verrons que c’est le cas, et, pour lillustrer, nous présenterons le premier effet observé
par une technique d’échos de spin, Peffet Leggett-Rice, ol la valeur absolue de la
polarisation, initialement celle de I’équilibre, change au cours de 'expérience. Nous
verrons que Leggett a dé&ja souligné le fait que la polarisation soit & ’équilibre ou
non, les équations restent valables.

1.2.2 Effet Leggett-Rice

Leggett et Rice [Leggett(68)] ont appliqué ’équation de la dynamique de spin
(1.31) aux techniques d’échos de spin. Généralement, ces expériences sont réalisées
en utilisant une séquence de pulses RMN [¢] — tq — [180°] — 45 — [180°] — ... ou [¢]
correspond & un pulse qui bascule 'aimantation d’un angle ¢, et # est le temps qui
sépare deux pulses.

Dans tout leur développement, ils se sont placés dans le cas général ol Paiman-
tation avant le premier pulse (t < 0) peut étre en équilibre ou non avec le champ
externe (mais aligné tout de méme avec le champ). En effet, le temps de relaxation
dans les liquides peut étre assez long pour permettre au systéme de rester hors équi-
libre. Initialement, axe de la densité de spins est celui du champ externe, 'axe z. Sa
norme M, est donnée par I'expression de la susceptibilité statique pour un liquide
de Fermi:

Lin_1
2del+ F§

M,(t<0)= w ,

oll w est égal a la fréquence de Larmor wy = vH, pour une polarisation en équilibre
avec le champ externe. Hors équilibre, w =Awq = vHeg, olt A est le gain en pola-
risation par rapport & la polarisation d’équilibre et le champ effectif Heg est égal
au champ magnétique qu’il faudrait appliquer & I'équilibre pour obtenir la méme
polarisation.

A t = 0, le premier pulse ne fait que basculer I'aimantation d’un angle ¢ autour
de 'axe = (ou y), sa norme reste constante. Pour 0 < ¢ < t3, M précesse autour de
I'axe z. Dans un gradient de champ, les spins précessent & des fréquences différentes
selon la position, ils sont donc déphasés. A ¢ = £;, un pulse 7 fait tourner tous les
spins de 180° autour du méme axe z (ou y). Les spins continuent a précésser dans la
méme direction par rapport au champ externe et se focalisent 4 nouveau au temps
2t0: c'est le fameux "écho” de spins. Tout au long de lexpérience, la composante
de M selon ’axe z reste constante (en norme, mais M, — —M, aprés un pulse
m), M, = M,(t < 0}cos¢; seule la direction de la composante de M dans le plan 2y
change, sa norme est constante dans I’espace. Ainsi, le gradient 9M /9dx; est toujours
perpendiculaire & M. Ceci implique que le dernier terme de 'équation (1.31) est nul.
Par contre, la norme de M varie avec le temps (pendant les périodes de précession
libre) |Mi = M(t). Dans le référentiel du laboratoire, ’équation (1.31) prend alors
la forme:
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oM Dy
—— =vM x Hy + ——r——r
YV Hot T p2M(t)?

Sion note M (r,t) = M,(r,t) + iM,(x,t), Péquation (1.34) devient:

VM (MxvM)] . (L34

+ .
oM i Mt~ Do(1 -+ 4 M)

287+
o T+ e ” M (1.35)

De cette équation, on obtient I'expression de I'amplitude du n**™¢ écho, h,, par
rapport au signal & t=0 aprés le pulse ¢:

1,2 502 2
3 L—h 1 2GPy
Inp, . 2o sin é( ) _ 1 nDy*G*4 , (1.36)
1+ a?cos? ¢ 121+ a?cos? ¢

ol G est le gradient de champ et ty le temps qui sépare deux pulses. « traduit la
force du champ moléculaire

a = Awyr, = —pM , (1.37)

ol A est le paramétre d’interaction qui §’exprime uniquement 4 partir des paramétres
dépendant du spin de la fonction d’interaction de Landau :

1 1

A= — 1.3
1+F 1+ F/3 (1.58)

L’équation (1.36) est valable quel que soit I'angle ¢; autrement dit, l’enveloppe
des échos peut étre non exponenticlle en #3, ce qui est le cas pour des angles ¢
importants. Si I’angle ¢ est faible, 'amplitude des échos décroit exponentiellement
{en t}), I'équation (1.36) devient:

Inhy = ———20 70 _ > paViGHS 1.39
Hin 1214 a?cos? ¢ 1277 0 (1.39)
avec
Dy
Dpg=—"—+— 1.40
T T+ aZcos? ¢ (1.40)

Dans le cas classique (o = 0) [Torrey54|, atténuation £ de chaque écho de spin par
rapport au précédent est donnée par I'expression :

1
E= exp(—EDﬂ/QGQtf’}) : {1.41)

Leggett et Rice ont montré que, dans le régime sans collisions, le coefficient de
diffusion D n’était pas égal & Dy mais & un coefficient de diffusion Dy < D,.

La premiére preuve expérimentale de l'effet Leggett-Rice, soit la réduction du co-
eflicient de diffusion de spin, a été obtenue par Abel et Wheatley en 1968 [Wheatley(69)],
des expériences plus détaillées pour vérifier 'équation (1.34) de Corruccini et al. ont
suivi en 1972 [Corrucini(72)].
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1.3 Dynamique de spin dans les liquides de Fermi
dégénérés fortement polarisés

Leggett a dérivé ses équations dans I’hypothése que la polarisation est faible
et que Dintégrale de collision est isotrope: elle est approximée avec un seul temps
de relaxation 7p. La polarisation étant faible, il a pu simplifier le probléme en ne
considérant qu’une seule énergie de Fermi pour les quasiparticules de spin “up” ou
“down”. Or, dans le cas de liquides de Fermi dégénérés fortement polarisés, cette
simplification n’est plus exacte. En effet, il faut considérer deux énergies de Fermi b
et ¢i (cf—ep > kgT), pour les quasiparticules avec un spin paralléle ou anti-paraliéle
3 la polarisation. Dans l'espace réciproque, un systéme polarisé est représenté par

deux sphéres concentriques de rayons pj et py ou pf > pr (fig.1.1).

F1G. 1.1 — Dans l'espace des phases, un systéme polarisé est représenté par deus
sphéres de Fermi concentriques de rayons p} et pp différents. La polarisation est
proportionnelle & Uespace de phase compris entre les deuzx niveauzr de Fermi ek et

€p-

Meyerovich [Meyerovich(85)] a été le premier & remarquer que, pour un liquide
de Fermi polarisé, I'intégrale de collision n’était pas isotrope mais que deux teraps de
relaxation entraient en jeu (contrairement & Leggett): 7 est le temps de relazation
longitudinal pour la réponse du systéme, suite & une variation de I'amplitude de M,
alors que 7. est le temps de relazation transverse pour la réponse du systéme, suite &
une variation de la direction de M. Suivant cette approche, un gros travail théorique
a été publié par Mullin ef al. pour les mélanges *He-*He trés dilués [Mullin(92)] et
Meyerovich et al. pour les systémes denses ([Meyerovich(85)], [Meyerovich(92)]). Tis
trouvent que 7, tend vers une valeur finie & température nulle et donc que les effets
cohérents dans le transport de spin (ondes de spin, effet Leggett-Rice) sont amortis
a T=0 K. Récemment, Fomin a contesté ce dernier point par une approche trés
différente {Fomin(97)].

1.3.1 Les différentes approches théoriques

- Solutions 3He-*He trés diluées [Mullin(92)] Jeon et Mullin ont établi des
équations analogues & celles de Silin et les ont résolues sans faire 'approximation
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d’un temps de relaxation isotrope : I'intégrale de collision garde donc sa forme matri-
cielle (2x2). Des expressions explicites des différents termes de la matrice de collision
ont été dérivées dans le cas de solutions trés diluées, pour lesquelles le formalisme
des gaz quantiques s’applique. Le cas || et L du transport de spin a été traité, le
résultat est que les temps de relaxation longitudinal (7)) et transverse (7.) sont
différents. Notons que pour obtenir 7j, seuls les termes diagonaux de l'intégrale de
collision (Zeonision)aa €t de la matrice de densité interviennent. En revanche, ce sont
les termes non diagonaux qui comptent pour le calcul du temps de relaxation trans-
verse 7). Les expressions de 7, et 7 ont une forme compliquée, le lecteur intéressé
pourra se reporter & la référence [Jeon(89)].

Ils trouvent pour le temps de relaxation longitudinal 7 la dépendance standard
en 1/7% dans les liquides de Fermi dégénérés; par contre, quand T — 0 K, le temps de
relaxation transverse 7, tend vers une valeur finie proportionnelle 4 la polarisation.

Pour paramétriser 1'anisotropie de la diffusion de spin, on définit une tempéra-
ture d’anisotropie T, comme la valeur de la température pour laquelle la diffusion
longitudinale D) est égale & la valeur de saturation de la diffusion transverse D).
Dans le cas de solutions trés diluées, Jeon et Mullin ont obtenu une expression de
la température d’anisotropie Ty, :

1T, = hyB/2nkp , (1.42)

ou h7y/2 est le moment magnétique de I’*He et B le champ magnétique externe?:®.
Dans cette théorie, la température d’anisotropie est indépendante de la concentra-
tion d”*He et ne dépend que de la polarisation du systéme. Dans un champ de 8.0
Tesla, T, ~ 2.3 mK.

La figure (1.2) représente la différence de comportement en température entre la
diffusion longitudinale (~ T~?) et transverse (constante quand 7" -+ 0 K).

- Systémes denses : théorie microscopique Meyerovich et Musaelian sont par-
tis du constat que généraliser au cas de fortes polarisations la théorie de Landau
pour le transport de spin transverse est impossible. En effet, si la direction de 1’ai-
mantation change, cela affecte 'état de toutes les quasiparticules comprises entre
Pt et pr qui sont alors dans un état quantique “mixte”. Si la polarisation est éle-
vée (kgT < €} — €p), leur durée de vie, proportionnelle & 1/(e} — €5)? au lieu de
1/(kpT)?, devient trés courte: le concept de quasiparticules n’a alors plus de sens.

Pour palier & ce probléme, ils ont développé une théorie microscopique 4 7' = 0
K avec de vraies particules (au lieu de quasiparticules). Le résultat de ces travaux
est que le temps de relaxation transverse 7, est fini au zéro absolu (7 diverge).
Dans la limite de faibles densités ou polarisations, ils retrouvent bien les équations
de Landau-Silin-Leggett. De plus, comme pour Mullin et al., ce sont les éléments

4. Il apparait explicitement dans la référence [Mullin(92)] que la théorie reste valable si la pola-
risation est hors équilibre. Pour tracer la figure 1.2, ils ont pris la polarisation & Péquilibre,

5. Un argument naif d’espace de phase ol I'on considére T, comme la température pour laquelle
I'énergie iy B = hw est égale 4 kg7, méne & une estimation grossiére de T, : AvB/kp. Le facteur
2w vient des mémes intégrales de Fermi angulaires que le 2n qui apparait dans I’atténuation du
zéro son de Landau: a{w,T) = ao(T)(1 + (Aw/2rksT)?).
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F1G. 1.2 — Comparaison entre diffusion transverse et longitudinale (calculs Mullin
et Jeon/Mullin(92)]) pour une concentration z3 = 1.8%107%, B = 8 Tesla.

non diagonaux de la matrice de densité qui interviennent dans le calcul de 7.. Afin

de confronter leur théorie aux résultats expérimentaux ([Candela(92)], [Ager(95)]),

ils 'ont étendue & des températures finies pour des mélanges & forte concentration

[Meyerovich(92)].

Le résultat est que le temps de relaxation transverse “effectif” s’écrit
L_t. 1 (1.43)
Tief TiT  Tlo

ol 7,7 est le temps de diffusion caractéristique pour des liquides de Fermi non

polarisés qui varie en 1/T% et 7,4 est le temps de diffusion 4 T = 0 K, dans un

liquide de Fermi faiblement polarisé. La dépendance en température du temps de

relaxation effectif, et done de la constante de diffusion-de spin, peut s’écrire:

TJ_[)T(?
TLeff = T (1.44)
D, T?
D= "5 .
avec I'expression de la température d’anisotropie 7, :
TZ - 3‘5’46‘]3(")3(70 - 71/3)(1 + QFSL - Fla/3) (146)

“ T 8maripik(l 4 Fg)2(1+ Ff/3)2
Pour le détail des notations utilisées, le lecteur pourra se reporter & la référence
([Meyerovich{92)], PRL 94). L’expression de 1}, est trés complexe par rapport au cas
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de solutions trés diluées car, pour des mélanges concentrés, il faut tenir compte des
interactions. De plus, elle ne peut étre évaluée car la dépendance en concentration
des coefficients vp; et «* n’est pas connue. Dans la limite de solutions trés diluées
(cas Mullin), 'expression de T, devient:

T, = fwovCp (1.47)
\/§7rkB

Cette relation coincide avec le résultat de Mullin (1.42) & un facteur «/2Cp = 1.15
prés.

- Systéme dense: traitement adiabatique du champ de Landau La pos-
sibilité d’avoir 7, fini 4 T = 0 K a récemment été contestée par Fomin [Fomin(97)].
Pour lui, une des lacunes de I'approche de Meyerovich et Mullin est qu’ils ne prennent
pas en compte le fait que Ia direction du champ moléculaire (dii aux interactions) et
la densité de spins locale changent ensemble. En effet, si les variations temporelles
et spatiales de 'aimantation sont lentes et de faible amplitude, on peut considérer
les changements en direction du champ de Landau comme une perturbation adia-
batique: les quasiparticules restent dans un état propre.

A T=0 K, il écrit le Lagrangien pour un liquide de Fermi polarisé dont la po-
larisation tourne dans l’espace qui, si les variations sont lentes, se sépare en deux
termes: 'un correspond & 1’état fondamental d'un liquide de Fermi dans un champ
uniforme et I'autre & une perturbation adiabatique. Cette perturbation dépend du
temps et de ’espace et ne permet pas de transitions vers des états excités. Il obtient
une relation de dispersion valable & T=0 K sans terme dissipatif (ot xJ /S est réel)

= —ﬁkﬁ 1.48
Wp = Wy g ( )

Cette relation de dispersion obtenue sans avoir résolu l'équation de transport est
identique & (2.3); 7, est donc infini & 7=0 K. Son calcul, limité & T=0 K, ne donne
pas la dépendance en température de la diffusion transverse. Ainsi, Fomin conteste
Pamortissement des ondes de spin & T=0 K, mais n’exclut pas que Dy et D} puissent
étre différents.

1.3.2 Diffusion anisotrope: image simple

Le formalisme mathématique pour toutes ces théories étant trés lourd, Mullin
[Mullin(92)] a proposé une “image” illustrant 'anisotropie de la diffusion. Nous nous
placerons dans cette image pour comparer diffusion longitudinale et transverse dans
I'approche de Meyerovich/Mullin et Fomin.

Diffusion longitudinale

Pour un courant d’aimantation longitudinal, paralléle & M, 'aimantation locale
change d’amplitude mais pas de direction dans Vespace (1" terme de ’équation
(1.32)). Dans la figure (1.3) (a), nous avons représenté les sphéres de Fermi a deux
points de 'espace r et (r + dr). L’aimantation en r est supérieure A celle en (r +
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dr): 'espace de phase entre p} et pn est plus grand en r qu’en r + dr. Seules les
quasiparticules comprises dans une couronne d’énergie kgT autour du niveau de
Fermi peuvent subir des collisions. La probabilité d’avoir une quasiparticule sur la
surface de Fermi en r et celle de trouver un état libre sur la surface de Fermi en r+dr
sont toutes deux proportionnelles 4 T !. Ainsi, dans le cas dégénéré (ef—ex > kpT'),
la dépendance en température du temps de collision est 7 oc 1/72. On retrouve le
cas “classique” de diffusion dans un liquide de Fermi dégénéré (chapitre 1.1) ou, &
température nulle, la probabilité de collision est nulle, et par conséquent le temps
de collision diverge, 7 — oo.

Diffusion transverse

Dans le cas d’un courant d’aimantation perpendiculaire &4 M (2™ terme de I'équa-
tion (1.32)), la direction de I'aimantation locale est déviée par rapport & celle du
champ externe, mais sa norme reste invariante dans 'espace (fig. (1.3).b}. Ici, le
diamétre des sphéres de Fermi est constant.

Approche de Meyerovich/Mullin

Partons du fait que seules les quasiparticules entre pi et py peuvent subir des
collisions. En effet, une quasiparticule de spin up initialement dans un état pur |+)
en r se retrouve dans un état quantique “mixte” o |[+) + 8 |—) en r +dr et peut alors
subir une collision avec une quasiparticule en r 4 dr.

Au total, la probabilité de collision est d’autant plus importante que la couronne
d’énergie comprise entre les deux niveaux de Fermi ¢} et ¢ est grande (i.e. que la
polarisation est grande). Ainsi, méme & T=0 K, cette probabilité n’est pas nulle et
tend vers une valeur finie qui augmente avec 1’épaisseur de cette couronne.

En conclusion, 'espace de phase ouvert aux collisions étant supérieur dans le
cas transverse, on a 7, < 7). Le coeflicient de diffusion transverse tend vers une
valeur finie quand T — 0 K: les effets cohérents de transport de spin sont amortis
4 température nulle.

Approche de Fomin:

Fomin considére que la direction du champ moléculaire (di aux interactions) et
la densité de spins locale changent ensemble, adiabatiquement. Done, une quasipar-
ticule reste dans un état pur tout au long du parcours de r & r + dr: elle adapte
son état quantique aux axes de quantification locaux. Par conséquent, & T = 0 K,
la probabilité de collision est nulle, comme pour le transport de spin longitudinal.

1.3.3 Comment avoir accés & cette anisotropie?

Tout d’abord, I’échantillon doit &tre dans les bonnes conditions de température et
de polarisation pour que cet effet d’anisotropie soit visible. Cela nécessite 1'utilisation
de basses températures, pour avoir un liquide de Fermi dégénéré (T < Tr), et des
champs magnétiques intenses tels que kpT < (ef — €x) = 2uB.
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DIFFUSION LONGITUDINALE

]

T+dr

B

=

(a)

DIFFUSION TRANSVERSE

Meyerovich/ Mullin

el

i T+ s -~-->§----
T Fomin = dr
+ +
non adiabatigue
Meyerovich/ Mullim 4 77T TTTTTTC - T
-
+ +
Fomin L‘ adiabatique
____________ -

(b)

F1G. 1.3 — Les deux types de diffusion de spin:
(a) Diffusion longitudinale VM = éV M avec un temps de relaxation n oc 1/7%
(b) Diffusion transverse VM = MVé :
Dans le cadre théorique de Meyerovich et Mullin, une quaszpartzcule de spin “up”
dans un état “pur” |+) ent a une probabilité non nulle de subir une collision en r+dr
car son €tat quantique n'est plus “pur”: a|+) + B |~). Cette probabilité augmente
avec l'espace de phase compris entre les deuz niveaur de Fermi e} et €z, autrement
dit avec la polarisation. A T=0 K, 1, tend vers une valeur finie.
D’aprés Fomin, si les variations de ’aimantation sont lentes et de faible amplitude
(conditions adiabatiques), I’état quantique d’une quasiparticule reste pur (|+)) der
ar+dr; on a alors Ty =+ o0 a1'=0K.
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En considérant maintenant le fait que la diffusion soit anisotrope, c’est-i-dire
en séparant les termes paralléles 4 aimantation, qui vont relaxer avec un coeffi-
cient de diffusion D, de ceux perpendiculaires 4 I’aimantation, qui relaxent avec un
coefficient de réflexion 7, 'équation (1.33) devient:

oM D, Je ) Je
J;=-D - M e x N 1.49
PT Py © 1+u2M2{ o (ex an)} (1.49)
e e N ~

longitudinal tran;'erse

Il est clair que les eflets de rotation de spins sont gouvernés par la diffusion de
spin transverse. Cest pourquoi les ondes de spin et Peffet Leggett-Rice sont de bons
outils pour mesurer 7, . Pour mesurer le coeflicient de diffusion longitudinale, il existe
une technique pour la premiére fois utilisée par Johnson et al. ([Johnson(84)]) pour
de I’hydrogéne polarisé. Des mesures dans ’*He polarisé ont été réalisées pour la
premiére fois avec cette technique par [Nunes(90)]. Deux réservoirs, I'un de petite
taille appelé cellule test et autre plus grand appelé cellule de stockage, sont reliés
par un capillaire. Aprés 'application d’un pulse de 180 ° pour basculer les spins d’*He
(Paimantation) dans la cellule test, un gradient d’aimantation longitudinal est créé
a travers le capillaire. Le temps de retour & la polarisation d’équilibre dépend du
coefficient de diffusion D).

Avec notre systéme de RMN continue, nous ne pouvons mesurer que 7, a partir
du spectre des ondes de spin. Les équipes qui utilisent un systéme de RMN pulsée
peuvent avoir acces 4 7, et 7 avec le méme appareillage.

1.3.4 Expériences antérieures

Les premiéres expériences d’échos de spin sur un mélange *He-*He polarisé (30%
dans 9 Tesla) non dégénéré ont é&té réalisées par Gully et Mullin [Gully{84)]. Iis
ont observé une diminution anormale de p et D; quand T N, Tr. Méme si cette
anomalie n’a pas été reproduite dans les expériences ultérieures ([Candela(91)]), elle
aura en tout cas suscité de l'intérét chez les théoriciens, et déclenché une réflexion
sur l'anisotropie de la diffusion de spin [Meyerovich(85)].

Par la suite, des expériences d’échos de spin ont mis en évidence anisotropie
de diffusion prédite par Meyerovich dans de I’’He pur ainsi que dans un mélange
SHe-*He & 3.8% par [Candela(92)|(fig. 1.4), et pour des mélanges & 1.0%, 3.8% et
6.4% par [Ager(95)] (fig.1.5). Ils ont obtenu les températures d’anisotropie portées
dans le tableau récapitulatif (1.1). ‘

Le groupe de Nottingham a mesuré la diffusion longitudinale et transverse dans
la méme expérience (figure 1.5). Remarquons que pour les faibles concentrations,
aucune saturation de diffusion transverse n'a été observée, le systéme n’étant pas
dégénéré (Tr o (z3)*? faible).

Contrairement aux calculs de Mullin {éq. 1.42), la température d’anisotropie T,
dépend de la concentration z3 d’>He, et sa valeur est trés supérieure & ce qui est
attendu. Notons tout de méme que I’expression (1.42) n’est valable que pour des
mélanges trés dilués.

Le groupe de I'Université du Massachusetts n’a mesuré que la diffusion transverse
dans I"*He pur; leur T, est lui aussi supérieur & ce qui est attendu, méme en prenant
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F1G. 1.4 — Mesures référence [Candela(92)]: Coefficient de diffusion de spin trans-
verse dans de [®*He pur polarisé (1.7%) dans un champ magnétique de 8 Tesla,

T, =16.4+ 2.2 mK.
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Fi1G. 1.5 — Mesures de l'anisotropie de la diffusion (référence [Ager(95)]): diffusion
de spin transverse (©) et longitudinale (¢) dans un mélange *He-*He polarisé (2.2
%) dans un champ magnétique de 8.8 Tesla, T, = 19 £ 3 mK.
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| zs (%) | Polarisation (%) | T, mesuré (mK) [ 7, calculé¢ (mK) | B (Tesla) |

| 100

1.7

16.4+2.2

|

6.5

|

8

(a)

B (Tesla)

| 25 (%) | Tr (mK) | Polarisation(%) | T, mesuré (mK) | T, calculé (mK)
0.05 16.6 - - 2.5 2.8
3.1 26.4 - - 2.5 &.8
0.46 73.0 - - 2.5 3.8
1.0 122 - 8+4 2.5 8.8
3.8 295 - 1342 2.5 8.8
6.4 417 2.2 1943 2.5 8.8

(5)

TAB. 1.1 — Récapitulatif des résultats trouvés dans la littérature: (o) Référence
[Candela(92)] : on peut remarquer que la valeur de T, mesurée est supérieure & celle
caleulée avec la formule de Jeon et Mullin, renormalisée en tenant compte des inter-
actions. (b) Référence [Ager(95)]: pour les faibles concentrations, aucune saturation
de diffusion transverse n’a €t¢é observée, mais, & ces concentrations, les températures
de Fermi sont faibles (Tr ox (22)%%) et le systéme n'est pas dégénéré. La solution &
6.4 % est polarisée & 2.2 %. Pour celle ¢ 1.0%, la polarisation n'a pas dépassé 8%.
La ausst, T, mesuré et calculé différent.
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en compte une renormalisation due aux interactions: la valeur expérimentale de 7,
reste 2.5 fois plus élevée que celle calculée.

Les deux groupes ont donné du crédit 4 leurs résultats en montrant que le rapport
D, /MwT; - indépendant de 7, — mesuré avec la technique d’¢chos de spin colncide
avec ce qui est attendu. Néanmoins, les valeurs de 71 sont 3 a 5 fois plus faibles que
les prédictions théoriques.

1.4 Motivation de la thése: 7| fini & T=0 K7

Au vu de ces derniers résultats, la communauté de “I'*He polarisé” a estimé
établi le fait que le temps de relaxation transverse soit fini & 7'=0 K. Cependant,
“‘etant donné la différence entre les valeurs de T, mesurées et calculées, et suite aux
-discussions avec Fomin, nous nous sommes fixés comme but de faire des mesures de
7. en utilisant une autre méthode de détection et des polarisations plus élevées. Dans
cette thése, nous avons utilisé la méthode alternative aux échos de spin pour avoir
accés 4 la diffusion de spin transverse: I’étude des ondes de spin. Nous avons donc
développé un systéme de détection de RMN continue utilisé sur des échantillons
d”He concentré et dilué, tous deux polarisés (jusqu’a 12% dans un champ de 10
Tesla) et dégénérés (T ~ 15 mK).

Nous verrons dans le prochain chapitre comment relier le spectre des ondes de
spin au temps de diffusion transverse. Nous técherons de faire apparaitre I'intérét
de nos conditions expérimentales (température et polarisation), mais aussi les désa-
vantages, par rapport aux expériences précédemment décrites. Nous présenterons
également les modes magnétostatiques, une autre famille de modes collectifs de spin
dont l'origine est Iinteraction dipolaire. Ces modes ont surtout compliqué notre
étude.
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Chapitre 2

Modes collectifs de spins

Dans ce chapitre, nous allons présenter les deux familles de modes collectifs
de spins que nous avons cbservées par RMN: les ondes de spin dont Porigine est
I’interaction d’échange, et les modes de Walker dus & linteraction dipolaire. Pour
ce dernier type de modes, nous verrons que la “physique” de 1He n’intervient pas
et que leur présence complique Vétude de la dynamique de spin due au champ
moléculaire de Landau dans 1’3He. Pour nous, le point crucial sera d’identifier les
différents types de modes dans nos spectres de RMN. Pour cela, nous essaierons de
dégager les paramétres physiques & notre disposition pour nous permettre de tester
leur appartenance & l'une ou lautre des deux familles.

Tout d’abord, nous présentons le calcul du spectre des ondes de spin a partir
de 'équation de Leggett linéarisée. Ensuite, nous discutons les modes de Walker
observés dans I’*He solide par Cross et Osheroff. En conclusion, nous comparons les
caractéristiques des deux types de spectres.

2.1 Equation des ondes de spin

Les ondes de spin sont des oscillations dans 'espace et le temps de 'aimantation
(ou densité de spin) transverse. On obtient facilement I'équation des ondes de spin
& partir de équation de mouvement pour la densité de spin transverse 1.35, M =
M, +iM,, que nous avons déja vue dans le chapitre précédent:

oM+
ot

DU(]- + Z“Mz)
1+ u2M(t)?

= —jwp ()M + VEMT .

Dans la limite o la composante transverse de la densité de spin (M) est petite
devant M (I’aimantation est peu déviée de sa position d’équilibre), on peut faire
I'approximation

M, =|M@)|=M, (2.1)

et I’équation devient!:

1. Erreur de signe dans les équations (3) et (4} de la référence [Candela(91)]
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11y

o OM*(rt)
1+ 1A AwgTs ‘

= (2.2)

Vi+ wolr) | MT(rt) =
| \—-\,_/

Epatentée”e
Ec‘iﬂ.étiquc

ol nous rappelons que le paramétre A dans la définition —uM = MAwgr, tient
compte du fait que M peut étre plus grand ou plus petit que la valeur d’équilibre
M.

Cette équation a la forme de 1’équation de Schrédinger: le premier terme entre
crochets est I’énergie cinétique et le second 'énergie potentielle. Les ondes de spin
sont amorties, car la “masse” dans I’énergie cinétique est complexe.

Les solutions de cette équation dans un champ magnétique constant, wy(r) = wy,
sont des ondes planes, M (rt) = m*el**~«Y) En substituant M+ par son expression
dans I'équation (2.2}, on obtient la relation de dispersion

1Dy 2
1+ iAA&J{)T 1 .
Le signe de A détermine le signe de la partie réelle de la masse: si A < 0 (ou A > 0),
la masse est positive (ou négative) et les ondes de spin stationnaires sont piégées
dans un minimum (ou maximum) de champ magnétique.

Les valeurs du paramétre d’interaction A pour de I’*He concentré ou des mé-
langes *He-*He ont été mesurées 4 partir du spectre des ondes de spin: références
{Ishimoto(88)] et [Candela(86)]. En résumé, X est toujours positif dans I3He, sauf
pour les mélanges dont la concentration zy est inférieure 4 ~ 3% (de 2.5 4 4.5% sui-
vant la pression), oit A est négatif. Un tableau récapitulatif des différents résultats
est donné dans 'annexe A.

La détection “classique” des ondes de spin repose sur la possibilité de piéger
des ondes stationnaires par interférence constructive dans une cavité avec des pa-
rois magnétiquement inertes, donc réfléchissantes. La brisure de symétrie des ondes
stationnaires par un gradient de champ assure leur couplage avec un champ ra-
diofréquence homogéne dans l'espace. Dans le prochain paragraphe, on se propose
d'illustrer la détection des ondes de spin par RMN, en calculant leur spectre & une
dimension.

(2.3)

W =Wy

2.2 IMlustration: 1D

2.2.1 Calcul du spectre des ondes de spin

Ecrivons Iéquation des ondes de spin 4 une dimension pour une boite de longueur

L dans un champ magnétique statique de la forme wq/v+GI (ot le gradient de champ
G est constant) et un champ rf hy (I)e~**

iDee V2t (1) + (wo + yGOmH (1) = wm™ (1) + yMAT (D) (2.4)

ol m* (1) est défini par M (1,t) = m* (1)e™**, Deg = Do/ {14-iMAwer ) et 0 < I < L.
Si les parois sont magnétiquement inertes, le courant d’aimantation y est nul, les
conditions aux limites s’écrivent donc: dm*/dl=0al=0et = L.
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Aprés le changement de variable, [ = zL ot 0 < 7 < 1, I'équation (2.4) s’écrit:
rL‘-Deﬂ”‘

G L3

ou f =w/vGL, fo = we/vGL et M, = xoAwq /iy’

Le spectre RMN est proportionnel & la susceptibilité dynamique moyennée sur
I’échantillon qui s’écrit:

Am* (@) + (fo + 2)mH (@) = FmH(z) + K%@ny(m) @5

_ b @ (@)da

iy |t @) dz 20

x(f)

Nous définissons *(z) et f* = w*/yGL comme les fonctions propres et les valeurs

propres de ’équation
iDeg
~G L3

AY(z) + (fo + 2)¥%(2) = 9% (x) . (2.7)

Si les fonctions 1*(z) satisfont les conditions aux limites pour m™*(z) et si h{ (z) =
S %% (z), il est facile de démontrer que?

Afo < h*y%(z)
m*(z) = X2 . 2.8
S PEP M TR 2
Ainsi, la susceptibilité moyenne devient :
_ c
x(f) = XoAfoZa—— ) (2.9)
a f - f
ol C* est le poids des modes:
1+ o
e = 2 fU ]:1 (.’L')’Qb gﬁ)dl‘ ) (210)
B3 [P @) de

Dans Véquation (2.7), iDeg est complexe, les valeurs propres f¢ sont donc com-
plexes et les fonctions propres 1*(z) ne forment pas une base orthogonale. Pour
pallier 4 ce probléme, on développe h{(z) et 1¥*{z) sur une base de vecteurs or-
thonormés {¢,(z)} qui satisfont 'équation d?¢/dz* = cste ¢ et les conditions aux
limites, d¢/dx = 0 en 2z =0 et 1.

On choisit donc la base

bn(z) = V2cosnmz,n=12,... (2.11)

Les développements de ¢%(z) et hf(z) dans cette base sont:

2. Probléme de signe sur le dénominateur de U'dg. 2.8 dans les références [Candela(86)] (éq.

(12)), [Ishimoto(88)] (¢q.(5)).
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¥ (@) =D Pidalz) (2.12)

b () = 3 hna(z) on b = [ " (@)t (2)dz | (2.13)

I’équation de Schrodinger prend alors la forme matricielle
> Hyn = (F* = fo)u5 (2.14)

ou H,,, = %‘%(nﬁzﬁnm + Qi avee Qpm = [} 2dn(2)pm(x)de .
L’algorithme pour calculer le spectre consiste & calculer H,,, pour tous les m et

n, résoudre le probléme aux valeurs propres et calculer les poids C% avec la formule

suivante:
Lo Anthy
Yahi
ot h* est solution de I’équation linéaire h, = 3, A™¥2.

Nous montrons les spectres calculés pour de 1'*He dilué & une pression de 8 bars,
une concentration x; = 8.6 % [Ishimoto(88)| pour une boite de longueur L = 0.05 cm,
un gradient de champ G' = 0 et G = 2Gauss/cm, un champ magnétique B =
10.25 Tesla et hf (z) =constante. La figure (2.1) montre la partie réelle de la densité
de spin transverse m™(z) et la fréquence propre de plusieurs modes confinés. Les
lignes noires horizontales représentent les énergies des modes et les surfaces grisées
leur amplitude. Deux cas sont représentés:

Ca:ha

— (a) Modes confinés dans une cavité avec réflexion totale sur les parois dans
un gradient de champ nul. Le fait que la fréquence du premier mode est égale
& wo et donc k = 0 (éq. 2.3} est une conséquence des conditions de bord: le
courant d’aimantation est nul sur les parois, on a donc dm*/0z = 0. Dans le
cas analogue, en mécanique quantique, les conditions limites sont m*(z) = 0
sur les parois (nceud). De plus, m™*(z) est orthonormé, donc k > 0 et I’énergie
du point zéro # 0.

~ (b) Modes confinés dans une cavité et un gradient de champ, représenté par
la ligne pointillée. L’¢énergie et la symétrie des “fonctions d’ondes” m™(z) des
modes sont affectées par le gradient du champ magnétique.

2.2.2 Détection des ondes de spin

Dans une expérience de RMN, nous sommes sensibles & la susceptibilité moyenne
sur I’échantillon qui est proportionnelle au poids C* des modes (éq. 2.9). Dans le
cas (a) de la figure (2.1), les modes sont symétriques. Si on les couple & un champ
radiofréquence homogéne hf(z) =constante, leur poids, qui est proportionnel & la
surface grisée sur la figure, sera nul (C* « [Aim*(z)dz = 0 ), sauf pour le mode
“homogéne” a la fréquence de Larmor. Ainsi, des parois seules suffisent a confiner
des modes mais pas a les détecter.
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Energie

(a) (b)

FiG. 2.1 — Les modes de la densité de spin transverse m™(x) et leurs fréquences
propres dans une cavité auz parois réfléchissantes dans deuz cas: (a) sans gradient
de champ et (b) avec gradient de champ. La fréquence propre de chagque mode est
représentée par une ligne épaisse et la partie réelle de son amplitude par une surface
grisée:

(a) Sans gradient: si on utilise une excitation homogene hi(z) = cste, les modes
étant symétriques, le poids des modes est nul: C* o fy m*(z)hi dz = 0, sauf pour le
premier mode & la fréquence wy.

(b) Avec gradient: le poids d’'un mode dépend de la brisure de sa symétrie par le
gradient de champ. Les quatre premiers modes contribuent au spectre de RMN.
Remarque : Si A est négatif (< masse positive dans Uéquation de Schridinger (2.2)),
le spectre des modes est inversé, le 197 mode est dans ce cas & basse fréquence.
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Dans le cas (b), les fonctions d’ondes de la densité de spin transverse sont dis-
symétriques. Le poids des modes n’est pas nul, on peut alors détecter les ondes de
spin. Remarquons que:

1. Les modes contigus au gradient de champ (i.e. modes 1 & 4) sont les plus
dissymétriques et par conséquent ont les poids les plus importants.

2. Les deux premiers modes étant localisés & droite de la boite ne sont pas sen-
sibles & la présence ou ’absence de paroi 4 gauche.

3. Il est tout & fait possible de détecter des ondes de spin avec un gradient de
champ nul, mais il faut, dans ce cas, un champ A asymétrique [Tastevin(85)].

A partir de Péquation (2.5), on voit qu’on peut définir une échelle de longueur [

D
3 — +
r= YG(MNAwyTy ~ 1) (2.15)

oit { est une estimation de la longueur d’onde des modes. Dans la pratique, il faut
choisir une cavité de dimension L suffisante pour que les modes “entrent dans la
cavité”: I > I. D’autre part, il faut optimiser L (pour G donné} pour confiner un
nombre fini de modes, afin que leur poids respectif soit non négligeable et que le
probléme reste numériquement traitable.

Quelques ordres de grandeurs dans nos conditions expérimentales avec une po-
larisation d’équilibre (A = 1): Loncentrs ~ 10 pm, lgzue ~ 100 pm.

2.3 Cas 3-D: cavité demi-sphérique.

Les ondes de spin ont pour la premiére fois été observées dans des cavités rec-
tangulaires [Candela(86)] ou cylindriques [Johnson(84)]. Si le champ statique se
décompose comme Qo(z,y,2) = Qa(z) +Q, (y) + Q2{y), le probléme 3-D d’une cavité
rectangulaire est séparable en trois problémes 1-D. Le spectre 3-D est obtenu & partir
de toutes les combinaisons possibles entre les modes & 1-D dans les trois directions.
Afin de simplifier I’analyse du spectre observé, il est préférable d’aligner le gradient
de champ avec un des cdtés du rectangle. Le cas d’une cavité cylindrique est encore
plus compliqué, car le probléme n’est pas complétement séparable (avec un gradient
perpendiculaire & P’axe du cylindre). D’ott I'idée, pour la premiére fois mise en ceuvre
par Candela [Candela(91)], d’utiliser une cavité sphérique pour laquelle le probléme
d’alignement du gradient de champ n’existe pas.

Le nombre de modes confinés dans la cavité est grand (petit) si le rayon de la
cavité est grand (petit) devant la longueur caractéristique donnée par (2.15). Dans
nos expériences, pour des raisons de commodité de construction, nous n’avons pas
confiné nos ondes de spin dans une cavité sphérique mais demi-sphérique, o1l nous
choisissons une direction du gradient de champ qui nous permette de confiner les
modes contre la paroi demi-sphérique. Si le nombre des modes dans la cavité est
suffisant, on suppose que les modes piégés au “fond” de la demi-sphére sont peu
sensibles au fait que la cavité ne soit “que” demi-sphérique. On peut alors analyser
ces modes avec un spectre calculé pour une cavité sphérigue.
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Pour plus de détails sur ce calcul, se reporter a la référence [Candela(91)] ou a
I’annexe B.

La figure (2.2) représente un exemple de spectre calculé avec cette méthode. Les
ondes de spin dans un mélange *He-*He saturé & 7 bars sont confinées dans une
cavité sphérique de diamétre 1 mm, la température est de 15 mK et la polarisation
de 3% (polarisation d’équilibre dans un champ de 10.5 Tesla).

0.08 p——r——————————————
CAVITE 3 1
SPHERIQUE 0.02 |
absorption q i
| |
0.01 r\ ’ 1 —
CAVITE ] / I \ ]

DEMI-SPHERIQUE \/\ J
| U

0.00L i

o 200 400

Basse fréquence Haute fréquence frequence (Hz}

F1G. 2.2 — A droite : le spectre d’ondes de spin dans une cavité sphérigue remplie de
phase dilude. Pour ce calcul, nous avons pris des conditions de réflexion tolale sur
les parois. En abscisse, la fréquence 0 correspond en fait au cenire de la sphére.
A gauche : paralléle entre la cavité sphérique et demi-sphérique, les deuxr ou trois
modes & haute fréquence sont peu sensibles a la différence de géométrie.

2.4 Interaction dipolaire: Modes magnétostatiques

Un autre type de modes collectifs de spin a été mis en évidence expérimentale-
ment dans deux expériences de résonance ferromagnétique sur des ferrites en 1956
(|Dillon(56)], [White(56)|). Le spectre dans un champ statique uniforme et un champ
radiofréquence non-uniforme fait apparaitre une série de résonances, signature de
modes collectifs de spin. Pour un échantillon de taille assez petite, le spectre des
modes est indépendant des dimensions de ’échantillon (premiére différence avec les
modes de Silin); par contre, il dépend fortement de I'aimantation de la ferrite et de
sa forme. La longueur d’onde de tels modes est de 'ordre de la taille de ’échantillon.

L’interaction d’échange a l'origine des ondes de spin dans ces ferrites est une
interaction a courte portée qui ne peut étre & l'origine de tels modes. Par contre,
I'interaction dipolaire est une interaction & longue portée ou la contribution totale
de I'énergie dipolaire dépend de la forme de I’échantillon. Ainsi, chaque spin précesse
autour du champ externe renforcé par le champ dipolaire créé par les autres spins.
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Si la longueur d’onde de tels modes est de 'ordre des dimensions de 1’échantillon, il
faut aussi-tenir compte de Peffet du champ électromagnétique a sa surface. Pour ce
type de modes, la relation de dispersion est de la forme (au moins dans le cas d’un
long cylindre et pour des & grands): w oc 1/k%, & opposer & la dépendance en k2
des ondes de spin. Pour cette raison, les modes magnétostatiques ne sont importants
qu’aux grandes longueurs d’ondes. D’autre part, ils sont trés sensibles aux potentiels
variant lentement sur ’échantillon comme les gradients de champ magnétique.
Pour décrire ces modes, il faut donc coupler 'équation de précession des spins
avec les équations standard de Pélectromagnétisme: les équations de Maxwell. Ces
modes sont appelés modes magnétostatiques ou encore modes de Walker, le pre-
mier théoricien & avoir calculé le spectre de ces modes pour des ellipsoides. Osheroff
et Cross ont mis en évidence ce type de modes dans I’*He solide fortement pola-
risé, & des températures d’environ 1 mK et un champ magnétique de 0.5224 Tesla
[Osheroff(87)]. Nous avons observé ces modes dans 1’*He liquide polarisé.

2.4.1 Modes magnétostatiques dans ’’He solide

La premiére observation de ces modes dans I'*'He date de 1987 ([Osheroff(87)]).3
Dans un échantillon cylindrique d’*He solide polarisé, Osheroff et Cross ont observé
une série de pics sur la ligne de RMN avec des caractéristiques dépendant de ’ai-
mantation et du gradient de champ selon Paxe du cylindre. I’espacement entre ces
pics tend vers zéro en un point appelé point d’accumulation. Ils ont montré qu’un
tel comportement était consistant avec des modes magnétostatiques piégés dans un
maximum de champ créé par le gradient de champ et le champ démagnétisant du
bout du cylindre (fig.2.3).

A présent, nous allons écrire les équations générales qui décrivent ces modes
magnétostatiques et les appliquer au cas d'un cylindre long aimanté comme ont
fait Osheroff et Cross.

2.4.2 Modes magnétostatiques dans un corps aimanté

Plusieurs auteurs ([Walker(56)], [Joseph(61)], Cross) ont calculé le spectre de
ces modes pour différentes formes d’échantillons. Tous ont considéré que la taille
de I'échantillon était assez petite pour négliger la propagation électromagnétique
mais assez grande pour ne pas prendre en compte les phénoménes d’échange. Nous
suivons les notations de Landau et Lifshitz (référence [Landau(84)]).

Afin de calculer la réponse d’un corps magnétique & une excitation sinuscidale
o e, nous introduisons les notations: H = Hys+h, B = Bys+bet M = MyZ+m,
ou les quantités h, b et m dépendent du temps et satisfont les équations de Maxwell
“quasi-stationnaires” (on néglige les courants de déplacement, d’oil le nom de “modes
magnétostatiques”) :

Vxh=0 (2.16)

3. Des échos multiples dus & l'interaction dipolaire étaient déja observés auparavant.
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Fi1G. 2.3 — En haut: Schéma de principe de lexpérience sur un échantillon cylin-
drique d® He solide polarisé réalisée par Osheroff et al. [Osheroff(87)]. L aimantation
de surface associée & un gradient de champ selon z crée un mazimum de champ qui
confine les modes magnétostatiques. En bas: Un spectre caractéristique obtenu pour
un gradient de champ de 1.34 Oe/cm tel que le bas de la cellule est & gauche et
le haut & droite (avec un gradient de champ opposé, pas de modes). On voit que
Uespacement entre les pics tend vers zéro en un point appelé point d’accumulation
(w ™ YBmasz ). On numérote les modes de telle sorte que le plus éloigné de ce point
ait le numéro 1.
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V:-b=V.(h+4mm) =0 (2.17)

Comme V x h = 0, on peut introduire un potentiel v tel que

h=Vy, (2.18)
et ’équation (2.17) devient, & I'intérieur du corps,
8
=0, 2.19
Z AL P Oz; 014, (2.19)

oit le tenseur de perméabilité 1y relie b et h: b; = > b
A DPextérieur du corps, on obtient:

82’1,0 821,b 321!)
22 " ayr T oz

Les conditions limites sont la continuité de h; et b,. La susceptibilité — et donc
tig = Ogp + 4y — est obtenue & partir de I'équation de mouvement :

=0 (2.20)

oM

ot
Les spins n’étant que faiblement déviés de la direction du champ magnétique sta-
tique, cette équation peut étre linéarisée. En introduisant la notation wy = vHy,
nous obtenons finalement les éléments u; # 0:

= y(M x H) (2.21)

Pzz = 1,
widnyMy _
How = gy = 1+m=#(w) ,
wadmy M,
Hazy = —Hyz = —Em .
A Tintérieur du corps, 'équation (2.19) devient alors:
&y Y B4
={. 2.22
p) (8:1:2 o) T B (2.22)

Considérons la propagation d’une onde plane, ¥(r) = exp ik - r, avec # I'angle entre
k et 'axe z (k)/ky =cosf/sind). En substituant 1 (r) dans (2.22), nous obtenons:
p (w) = —cos? B/ sin® § et 1a relation entre w et §:

w? = wy (wH + 4my My sin? 9) .
Pour illustrer le comportement de tels modes, appliquons cette relation 4 trois géo-
métries différentes: une plaque infinie dans le plan z — ¥, un cylindre infini d’axe

paralléle & I’axe z et une sphére. Si By est le champ externe appliqué, wy devient
wg = 7 (By — 4dwn, M), oit n, est le facteur démagnétisant. On trouve:
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Pour une plaque:
— avec n, = 1: w? = v (By — dwMy) (By — 4w My cos? )
- les fréquences sont contenues dans I'intervalle v (By — 4 My) < w < v (By — 27w M)
— la fréquence *du mode homogéne (k = 0) est v (Bp — 4mMy).

Pour un cylindre:
- n, = 0, donc w? = ¥2B, (Bu + 47 M, sin® 9)
— les fréquences sont dans I'intervalle vBy < w < v (Bg -+ 27 M)
~ la fréquence du mode homogeéne (k = 0) est v (By -+ 2w My).

Pour une sphére:

- ny =% w? =2 (By — EMy) (By — £ My + 4 My sin® 0)

— les fréquences sont contenues dans I'intervalle (BO — %Mg) <w<y (B(] + %”Mo)
— la fréquence du mode homogéne (k = 0) est yBy.

Supposons que By varie peu dans Pespace, de telle fagon que 'on puisse négliger les
variations de M : pour notre exemple, nous prenons un champ By constant avec un
maximum ou un minimum de faible amplitude. Les quantités &y, k1 et 8, associées
4 une onde se propageant a la fréquence w, dépendent alors de la position :

w? = wy(2) (wH(z) + 47y M sin® 9(2)) :

Nous allons maintenant rendre plausible, pour le cas d’une plaque et d’un cylindre,
que les modes magnétostatiques sont confinés dans un maximum ou un minimum de
champ et que la largeur de leur spectre est donnée par: 2myMy. Nous traiterons le
cas d'un maximum de champ (cf. figure (2.4)), mais les arguments pour un minimum
de champ sont identiques.

Pour une plague: Partons du point A (fig. (2.4) (a)), ott la fréquence w est égale
a v (By(z) — 2mMy) (avec cos®f = 0). L’onde ne peut propager qu’en direction du
point B (cos? 8 > 0), et ce jusqu’au point B ot cos?# = 0. On considére ensuite le
point C, 13 aussi cos?d = 0, et I'onde ne peut propager que dans la direction de D
(ot cos?f > 0), mais ne peut pas dépasser ce point car il faudrait alors que cos®f
soit supérieur a 1. Ceci étant impossible, 'onde est donc atténuée. Seuls les modes
dont la fréquence est comprise dans 'intervalle

Y([Bo(2)]max — 47 Mp) < w < v ([Bo(2)|max — 27 M) (2.23)

peuvent propager.

4. Pour le calcul de la fréquence homogéne pour différentes géométries, voir référence [Kittel{71)]
ou [Landau(84)].
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Pour un cylindre: Avec la méme approche que précédemment, considérons cette
fois le point A de la figure (2.4)(b), ol la fréquence w est égale & v (By(2) + 27 M)
{avec sin® @ = 1). L'onde peut propager jusqu’au point B car sin? @ < 1 tout au long
du parcours. Si on se place maintenant au point C, ot sin? @ = 1, I'onde se propage
dans la direction de D (ot sin®# > 0), mais ne peut dépasser ce point car pour cela,
sin®# devrait tre négatif, l'onde est donc atténuée. L'intervalle de fréquence sur
lequel les modes sont propagatifs est donc:

YBo(2)max < @ < v ([Bo(2)]max + 27 Mp) . (2.24)

Maintenant, nous allons développer le cas du cylindre infini qui correspond a 'ex-
périence de Cross et Osheroff.

2.4.3 Cas d’un cylindre d’*He solide

Osheroff et Cross ont linéarisé 1'’équation de mouvement (2.21) en termes de
m* = m, £ im, et obtenu les expressions: m* = Myvh*/(wy + w). Siw ~ wy, m*
est négligeable devant m™; le coefficient p(w) prend alors une forme plus simple:

pw) =14 k(w) =1 - 2nyMy/(w — wy) . {2.25)
Remarquons que cette approximation ne change en rien la validité de la relation
(2.24).
Pour commencer, nous considérons que #(w) ne dépend pas de z. L’équation
(2.22) s’écrit en coordonnées cylindriques :

10 [ op\  18%] 0%

Les solutions de cette équation sont de la forme ¥(p,¢,2) = U(p) expi(mi¢o + kz),

ol les solutions avec m = 1 ont la bonne symétrie pour un champ rf uniforme. En
remplagant 1 par son expression dans I’équation précédente, on obtient :

[p% + p28%25 + (—% —~ 1)} T(p) =0. (2.27)

Les conditions limites en p = R (ot R est le rayon du cylindre) sont la continuité
de h; et de b,,. Cette deuxiéme condition s’écrit :

a_\Ime(a_prrg):O_ (2.28)
dp dp p

Dans le cas d’un cylindre infini, Osheroff et Cross se sont placés dans la limite
w —¥ wy, ot £ — —00. La condition limite devient alors indépendante de «:

ov N v
Op p
Les solutions des équations (2.27) et (2.29) sont les fonctions de Bessel cylindriques:

V{p) = Ji(gnp), ot les g, sont déterminés par Jo(g,R) = 0 et les fréquences associées
sont {pour des k grands):

0. (2.29)
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Fic. 2.4 - Conditions de propagation daens un mazimum de champ pour les modes
magnétostatiques dans le cas d’'une plague (a) et d’un cylindre (b). Dans les deuz
géométries, I'étendue des modes en fréquence est égale & 2nyM, (indigué par 7).
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2
W= (Ho + 2—%—?&) . (2:30)
Notons la dépendance en 1/k? de w, au lieu de k2 pour les ondes de spin.

Dans leur cas, un maximum de champ est créé avec un gradient de champ G et
le champ démagnétisant [H;(z) da & l'aimantation de la paroi & I'interface liguide-
solide (cadre supérieur de la figure 2.3). Pour modéliser leur expérience, ils ont
choisi un profil de champ sur Péchantillon de la forme: Hy(z) = By + Hy(z) on
By = constante + G'z. Ils développent Hy(z) autour de 2max (Zmax étant la valeur de
z pour [Ho|max). Ainsi wy dépend de z, nous devons donc considérer que x dépend
de z. Quand w — wg(z), K — —oo; les directions p et z sont découplées et le
probléme devient unidimensionnel. La partie en z de 1’équation (2.26) a la forme
d'une équation de Schrodinger:

1 &2 ' 2wy M,
_Tdf" 17 7 =Y (2:31)
4o @z Wy — [7H0]ma$ + 7Y HD (Z - zma:c)

Zmalr

La région ot les modes magnétostatiques sont propagatifs est donnée par 'inégalité
(2.24). Quand w, — wy = [YHp(2))mas, le potentiel dans 'équation (2.31) diverge,
les solutions 9(2)|,zm,, Oscillent rapidement (5 — oo), cela correspond au point
d’accumulation sur leur spectre. Si on augmente le gradient G, le puits de potentiel
devient plus étroit mais pas plus profond. La région en z pour laquelle les modes
sont propagatifs, et donc le nombre de modes confinés diminue. On rappelle que
dans le cas d’ondes de spin, un gradient plus élevé augmente la profondeur du puits
et donc le nombre de modes piégés.

Nous verrons dans la troisiéme partie de la thése, ot nous montrons nos spectres
de modes magnétostatiques, que notre géométrie est plus proche de celle d'une
plaque que de celle d'un cylindre. Dans ce cas, les conditions limites sont différentes ;
celle pour découpler les directions p et z l'est probablement aussi, de ce fait nous
n’avons pas encore 1'équivalent de ’équation (2.31).

2.4.4 Ondes de spin ou modes de Walker?

Nous donnons dans le tableau suivant les principales différences entre les modes
magnétostatiques et les ondes de spin de Silin (Table 2.1).

Il faut remarquer l‘absence de dépendance en température des modes de Wal-
ker, ainsi que leur comportement différent avec le gradient G': les forts gradients
favorisent les ondes de spin, contrairement auz modes magnétostatiques.

Dans le cas de modes magnétostatiques, la largeur du spectre en fréquence est
fizée par Uaimantation, soit 2myM,. En revanche, pour les ondes de spin de Silin,
’étendue en fréquence du spectre est fizée par la quantité vG L, ot L est la taille de la
boite. Toutes ces différences seront pour nous le moyen de tester ’appartenance des
nombreuses structures que nous observons a I'une ou autre de ces deux familles.
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| Paramétres Modes magnétostatiques ’ Ondes de spin
Origine interaction dipolaire champ moléculaire
Equations précession-+Maxwell Leggett
Relation de dispersion w o 1/k* (k grand) w o< k?
Confinement minimum, maximum parois,

Etendue en fréquence
des spectres: (Af)gpectre

(Af )Spectre oxaimantation

(Af)spectre x yGL
L est la taille de la boite

Effet de la polarisation P

(Af )Spectre /" quand P~
plus de modes quand P 7

plus de modes quand P 7

Effet du gradient G

moins de modes quand G A

plus de modes quand G

Effet de la température

aucun

Ol

Physique de 1"*He

non

ouil!!

TARB. 2.1 - Tubleau récapitulatif des principales caractéristiques des modes de Walker
et des ondes de spin. G est le gradient, P la polarisation, (Af) spectre {'étendue en

fréquence du spectre.
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Chapitre 3

Le réfrigérateur-polariseur

La motivation de nos expériences est de mesurer le temps de relaxation trans-
verse pour répondre & la question: les ondes de spin sont-elles amorties & tempé-
rature nulle? Pour y répondre, nous devons nous placer dans les bonnes conditions
expérimentales: les échantillons doivent 8tre polarisés et dégénérés, ce qui nécessite
V’utilisation de champs magnétiques intenses et de basses températures.

Nous verrons dans ce chapitre qu’obtenir de 1'*He fortement polarisé est déja une
difficulté en soi. On a recours le plus souvent & des méthodes dites “hors équilibre”,
autrement dit, la polarisation n’est pas en équilibre thermodynamique avec le champ
externe. Nous utilisons une méthode de dilution de spin mise au point par A. Ro-
drigues pendant sa thése [Rodrigues(97)]. Nous avons obtenu avec cette méthode des
échantillons d’3He concentré et dilué polarisés jusqu’a 15% dans des champs pouvant
atteindre 10.5 Tesla & des températures comprises entre 10 et 20 mK. Un des points
forts de cette méthode est que la polarisation et la température sont obtenues de
facon stationnaire. Le dispositif existant construit par A. Rodrigues ef al. ne permet
pas d’étudier les ondes de spin. En effet, il disposait alors d’une bobine de champ
de 7 Tesla qui n’est pas trés adaptée & des mesures RMN (mauvaise homogénéité
et dérive du champ importante). D’autre part, son systéme de détection RMN é&tait
fortement non linéaire et avec un rapport signal sur bruit suffisant. Pendant cette
thése, nous avons donc construit une nouvelle expérience intégrée dans une bobine
RMN de 12 Tesla. Pour cela, nous avons réalisé:

— un réfrigérateur & dilution “standard” optimisé pour circuler 300 pmoles/s
d’?He et descendre en dessous de 10 mK dans un champ externe de 10 Tesla
dont la fonction est de pré-refroidir le polariseur (annexe C);

— un polariseur, qui est en fait un réfrigérateur 4 dilution de type Leiden, intégré
dans un espace réduit (entrefer de la bobine de champ: § 35 mm). Le polariseur
nous a permis d’atteindre des polarisations de 12 % & des températures de 13
mK;

— un spectrométre de RMN continue linéaire avec une sensibilité suffisante pour
détecter les ondes de spin. Un gros travail a été réalisé pour maitriser 'adap-

tation de notre circuit RMN, c’est ce que nous verrons dans le chapitre 4.

Nous allons commencer par une bréve revue des principales méthodes de polari-
sation. Nous tacherons de faire apparaitre pour chacune d’elles si les conditions
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d’obtention d”*He polaris¢ permettent, ou non, d’avoir accés 4 la diffusion de spin
transverse. Enfin, nous présentons notre réfrigérateur-polariseur, sa construction, ses
performances et ses atouts.

3.1 Revue des différentes méthodes de polarisation

La polarisation P d'un liquide de Fermi dégénéré dans la limite des faibles pola-
risations est donnée par 'expression :
2y 3vhm*
P=—"-"B-= B 3.1
~yh N 201+ F¢)kgTr (3:1)
ou N est le nombre de spins, B le champ magnétique, y la susceptibilité magnétique
et Ir la température de Fermi. La susceptibilité de I'*He étant faible, 1'*He est
peu polarisable par simple application d’un champ magnétique. Pour obtenir des
polarisations élevées, nous avons donc recours 4 des méthodes hors équilibre.

3.1.1 Brute force

La méthode la plus simple pour aligner les spins des atomes d’*He consiste 3
appliquer un champ magnétique, on U'appelle “brute force”. Comme on vient de le
voir, cette méthode est peu eflicace dans le cas d”*He pur ou concentré, la polarisation
n'est que de ~ 3 % dans un champ de 10 Tesla. Buu el al ont obtenu de 1’*He
ligunide polarisé & ~ 8 % dans un champ de 20 Tesla [Buu(98b)]. Candela a utilisé
cette méthode de polarisation pour ses mesures de diffusion transverse dans 1’*He
concentré. La polarisation est de 1.7 % dans un champ de 8 Tesla.

Comme Je montre la formule (3.1}, la polarisation est inversement proportionnelle
a la température de Fermi. Cette méthode est donc intéressante pour polariser des
solutions trés diluées d’*He dans 1'*He (3 faible) pour lesquelles la température de
Fermi est faible car Tp oc (23)%3. Par exemple, la polarisation d’un mélange de
concentration z3 = 3.5 - 1074 atteint 65 % dans un champ externe de 9.2 Tesla. En
contrepartie, pour que de tels systémes soient dégénérés (T < Tr), il faut travailler
trés bas en température. Ager et al., par exemple, n'ont pas mesuré d’anisotropie
de la diffusion de spin pour des mélanges trés dilués non dégénérés (z3 < 1 %). La
polarisation maximale dans un champ de 8.8 Tesla pour une solution 4 1% est de
8%, pour la solution saturée a 6.4, elle n’est que de 2.2%.

Des projets sont en cours pour obtenir des mélanges 3He-*He dilués, polarisés
et dégénérés: H. Akimoto et al. [Akimoto(99)] prévoient de polariser des mélanges
dans un champ de 17 Tesla a des températures de 2 mK. De méme, Owers-Bradley
et al. [Buu(99a)] cherchent & atteindre des températures de Pordre du mK dans un
champ de 10 Tesla.

3.1.2 Fusion rapide

La méthode de fusion rapide de 1'’*He solide, suggérée par Castaing et Nozidres
[Castaing(79)], exploite la forte susceptibilité de I’*He sclide 4 basse température. A
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la différence de la susceptibilité du liquide, qui sature pour des températures infé-
rieures & Ty, celle du solide suit une loi de Curie jusqu’a une température d’environ
1 mK. L'*He solide est polarisé 4 80 % dans un champ magnétique de 11 Tesla & 5
mK. Le liquide polarisé est obtenu en fondant le solide. Pendant ce processus, une
grande quantité de chaleur est libérée (effet Pomeranchuk inverse). C’est pourquoi,
4 Grenoble, le solide est fondu dans un fritté d’argent pour évacuer la chaleur vers
une source froide [Buu(99b)|. Avec une telle méthode, on peut obtenir un liquide
polarisé & 70 % a une température d’environ 50 mK. A ces températures et dans du
fritté, la polarisation hors équilibre relaxe en quelques minutes.

Cette technique permet également de polariser des mélanges *He-*He ([Woerkens(96)],
[Woerkens(98)]). Des polarisations de ~ 70 % & 120 mK ont été obtenues pour des
mélanges saturés (sans fritté ici).

Avec cette méthode de polarisation, I'étude de 'anisotropie de la diffusion pa-
rait compromise, d’une part parce que des mesures de diffusion de spin dans un tel
polariseur semblent difficiles & mettre en oeuvre (surtout dans du fritté comme a Gre-
noble), d’autre part, parce que les échantillons sont trés polarisés, et par conséquent
Peffet, du champ dipolaire, 4 Porigine des modes magnétostatiques, est important.
Nous verrons dans les chapitres 5 et 6 que ces modes peuvent géner 'étude de la
diffusion de spin transverse.

3.1.3 Condensation du gaz polarisé

Une technique de polarisation par pompage optique a permis de polariser 1" He
gazeux jusqu’a 80 % & température ambiante. Cette méthode est aussi employée pour
produire de I'*He liquide polarisé (| Tastevin(92)], [Tastevin(88)]). Le gaz polarisé en
phase vapeur doit étre condensé le plus rapidement possible. Pendant ce processus
une partie de la polarisation est tout de méme perdue: une polarisation d’environ
50 % est obtenue & une température de 400 mK. Un grand soin a été porté a la
diminution des pertes par relaxation sur les parois de la cellule en verre: la premiere
solution a consisté & recouvrir les parois d’hydrogéne. L’hydrogéne a ensuite été
remplacé par du césium plus facile & utiliser. Avec une telle méthode, 1" He liquide
polarisé obtenu est non dégénéré: pas d’anisotropie de la diffusion de spin.

Récemment [Nacher(95)], P.J. Nacher a polarisé un mélange saturé d’3He-*He
liquide de facon stationnaire en faisant circuler continuement le gaz d**He polarisé
par pompage optique & température ambiante, a travers le liquide. Avec une telle
méthode, une polarisation maximale de 56 % a été obtenue & une température de
200 mK pour une concentration d*He de 4 %.

Avec cette technique, 1'*He pur ou dilué est polarisé & des températures trop
tlevées pour étre dégénéré. Les mesures RMN sur ce type d’échantillon ont fait
apparaitre des effets dipolaires intéressants (méme origine physique que les modes
magnétostatiques).

3.1.4 La distillation fractionnée

La distillation fractionnée permet la production d’une polarisation hors équilibre
mais stationnaire. Elle est basée sur la différence de susceptibilité entre la phase
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concentrée et diluée. A basse température, le temps de relaxation magnétique 77 est
assez long pour pouvoir considérer I’*He polarisé comme un mélange de deux espéces :
SHet et 3Hel. L’analogie avec la distillation standard vient du fait que la phase
diluée peut étre considérée comme la phase gazeuse — 1’*He superfluide étant un vide
mécanique — et la phase concentrée comme la phase liquide. Comme dans un alambic
classique, la séparation des deux espéces est obtenue par chauffage d'un évaporateur
et refroidissement d’un condenseur. A basse pression, la polarisation est transférée
de ’évaporateur vers le condenseur. Nacher et al. [Nacher(89)] ont démontré la
faisabilité d’une telle méthode. IIs ont obtenu une polarisation égale & 3.5 fois la
polarisation d’équilibre & basse pression dans un champ de 4.7 Tesla. Cette méthode
ne permet pas d’obtenir des températures inférieures 4 100 mK car le dégagement de
chaleur latente nécessaire pour circuler n’est pas évacué efficacement. L'*He liquide
polarisé avec cette méthode n’est pas dégénéré: pas de diffusion anisotrope.

3.1.5 Notre méthode: la dilution de spin, une variante de la
distillation

Notre méthode est une variante de la distillation fractionnée. A la différence de
celle-ci, le processus de distillation est entretenu par du travail. Donc, la chaleur
latente de la dilution est utilisée & “bon escient” pour refroidir 1’échantillon. L’avan-
tage de cette méthode est que 1'on polarise et refroidit en méme temps, d’ott le nom:
réfrigérateur-polariseur.

Par la suite, nous donnons plus de détails sur notre méthode de polarisation hors
équilibre avec laquelle [Rodrigues(Thése95)| a obtenu de I’*He concentré et dilué 7
fois plus polarisé qu’a l’équilibre avec le champ externe de 7 Tesla, 4 des températures
comprises entre 10 et 15 mK. Avec cette technique, nous avons a notre disposition
de I"’He concentré et dilué (saturé) polarisé et dégénéré. Pour la phase concentrée
polarisée, les mémes effets liés au champ dipolaire restent une complication, voir un
obstacle (chapitre 6). Par contre, dans la phase diluée, nos conditions de polarisation
et de température nous permettent de tester 'anisotropie de la diffusion dans le cadre
des théories de Meyerovich, Mullin et Fomin.

3.1.6 Deéfinition du champ effectif

Pour toutes les méthodes de production d’*He polarisé hors équilibre, le champ
thermodynamique n’est pas le champ externe appliqué, mais un champ appelé champ
effectif. A basse température, le temps de relaxation 77 (o< T2) est suffisamment
long devant le temps de mise & P'équilibre entre les deux phases, pour que ’on
considére I’ He comme un mélange de deux espéces *He, et *He, avec des potentiels
chimiques pgy et sy différents. Le champ effectif Beg est défini comme:

Har — M3y
Beg = By + —/———% 3.2
eff 0 -+ h"}’ ( )
B, est le champ qu'il faudrait appliquer 4 l'équilibre thermodynamique pour obtenir
la méme polarisation “hors équilibre”. Les mers de Fermi &4 T = 0 K pour un liquide
de Fermi polarisé hors équilibre sont représentées dans la figure (3.1).
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(a) Hors équilibre <=> (b) A I’équilibre

F1G. 3.1 — Mers de Fermi ¢ T= 0 K pour un liquide polarisé hors équilibre (a), psy #
pay. Le champ effectif Beg est égal au champ qu’il faudrait appliquer a [’équilibre
thermodynamique (s = pay) pour obtenir la méme polarisation (b).

3.2 Principe du réfrigérateur-polariseur

Dans notre réfrigérateur-polariseur, les phases concentrée et diluée sont en équi-
libre entre elles, c’est-a-dire que le potentiel chimique de 1’3Heﬂou 1) dans la phase
concentrée est égal 4 celui de 1’3Heﬂou y dans la phase diluée: pspe = para et
paje = fiaq- Les mers de Fermi pour les deux phases sont représentées sur la figure
(3.2). Le point crucial est de noter que les deux phases peuvent étre a I’équilibre entre
elles sans pour autant étre en équilibre thermodynamique avec le champ magnétique
externe. Le champ effectif est identique dans les deux phases.

Le principe de fonctionnement de notre réfrigérateur-polariseur est basé sur les
propriétés différentes de 1’*'He dans les deux phases:

— L’enthalpie de 1*He dans la phase diluée est supérieure & celle de I’*He dans
la phase concentrée quelle que soit la pression, Hsq > Hs.: si on fait passer de
’*He de la phase concentrée dans la phase diluée de fagon adiabatique, on re-
froidit le mélange. Cette différence d’enthalpie est & la base du fonctionnement
de tous les réfrigérateurs a dilution.

— La susceptibilité molaire de 1’3 He dans la phase concentrée est différente de
celle de I’*He dans la phase diluée. Si on note « le rapport des susceptibilités
dans les deux phases: a = xa./Xxa3q4, & < 1 & basse pression (p <2.6 bars) et
c > 1 & haute pression. Le rapport de polarisation entre les deux phases est
celui des susceptibilités molaires (au premier ordre):
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P
X _y (3.3)
Pi  Xa
Ce rapport est indépendant du fait que la polarisation soit obtenue par force
brute ou par une méthode hors équilibre.

E E

(a) Phase diluée (b) Phase concentrée

FI1G. 3.2 - Mers de Fermi a T = 0 K pour les phases diluée (a) et concentrée (b). Les
deuz phases ont une polarisation hors équilibre pageq 7 Waje,qa, ce qui ne les empéche
pas d’eire & Uéquilibre entre elles: paye = patg €t pizye = paja. Le champ effectif est
le méme dans les deux phases.

Nous allons montrer avec une analogie simple que le processus de dilution non
seulement refroidit mais aussi polarise. La figure (3.3) représente le cas d’une dilution
“one-shot” on 'on injecte de I'*He dans de 1’*He concentré & travers une superfuite.
Initialement, la cellule est remplie d’*He concentré, 1'*He est injecté & travers une
superfuite jusqu’a obtenir de "”*He dilué. Pendant le processus de dilution, ’enthalpie
et la polarisation totales restent constantes. La température et le champ effectif sont
identiques dans les deux phases. Au bout du compte, la température diminue et le
champ effectif angmente.

Un réfrigérateur 4 dilution fonctionne sur le méme principe, mais avec un proces-
sus de dilution continu. Les deux phases échangent de enthalpie dans les “échangeurs
basse température” ce qui permet d’atteindre des températures plus basses qu’avec
le dispositif “one-shot” décrit, ci-dessus.

De la méme fagon, si on ne considére que la dilution des spins, le gain en champ
effectif n’excéde pas o (éq. 3.3). Pour faire miecux, il faut que les deux phases
s’échangent de la polarisation (pour équilibrer les champs effectifs), et par consé-
quent qu’elles soient en contact direct. Tl existe un type de réfrigérateur fonctionnant
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4 haute pression (p>>2.6 bars) oit ¢’est le cas: le réfrigérateur & dilution de type Lei-
den.

i1l
]
4 T H3d
)
‘\‘ H3c
1 —
PO R (I-HH, +fH,, g
\ )
| N 5
= kN 5
E \\ w—{
D) RN a P
> - d
P3c
. (I-D P, +1P,,

*He—c He—d 3He—c 3Hc—d

f, fraction d’3He—d f, fraction d’SHe—d

F1G. 3.3 — Dilution “one shot” pour illustrer la parfaite analogie entre le principe
de refroidissement, & gauche, et de polarisaiion, & droite. Initialement, la cellule
est remplie d®He concentré 3He-c (I), on injecte de I*He & travers une superfuite
jusqu’d obtenir de la phase diluée *He-d (F). Pendant le processus, Uenthalpte — la
polarisation— totale reste constante. La température — le champ effectif — est identique
dans les deuz phases. Au bout du compte (F'), on obtient de la phase diluée plus froide
~ polarisée — qu’a Uéquilibre de départ (I) : le processus de dilution de |®He dans [*He
fait baisser la température et augmenter le champ effectif en méme temps.

3.2.1 Schéma de principe du réfrigérateur-polariseur

Notre polariseur est un réfrigérateur & dilution de type Leiden ot I'on fait circuler
1"*He et non ’*He comme dans les réfrigérateurs “standards”. Le mélange *He-*He est
refroidi jusqu’a la ligne de coexistence et se sépare spontanément en deux phases:
une phase concentrée en *He flotte sur une phase riche en ‘He plus dense. Le po-
lariseur, pré-refroidi par un réfrigérateur & dilution “standard”, est placé dans un
champ magnétique externe pouvant atteindre 12 Tesla. Le schéma de principe du
polariseur est porté sur la figure (3.4). La séparation de phase du mélange se si-
tue dans la boite & démixtion, notée BD, qui est I’équivalent du bouilleur dans le
réfrigérateur standard. 1'*He est pompé & travers une superfuite par une pompe
A pression fontaine {(un simple chauffage) créant ainsi de la phase concentrée, d’ott
le nom de boite & “démixtion”. Cette démixtion a Peffet inverse de la dilution: elle
chauffe. Cette chaleur est évacuée vers la boite & mélange du réfrigérateur standard.
A la sortie de la pompe, I'*He est pré-refroidi au maximum sur le bouilleur et les
échangeurs du réfrigérateur standard avant d’étre injecté dans la boite & mélange dun
polariseur, remplie de phase concentrée. En arrivant dans la boite, 1"He va diluer
1’3 He en créant des gouttes de phase diluée. Ces gouttes tombent par gravité dans un
capillaire d’échange reliant les deux boites (BM ¢t BD} dans un courant ascendant
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de phase concentrée de la BD 4 la BM : les deux phases sont en contact direct. Avant
de rejoindre la boite & mélange du polariseur, 1’*He concentré est refroidi et polarisé
par échange d’enthalpie et de polarisation avec les gouttes d’*He dilué.

Hed
——-
POMPE A
PRESSION
FONTAINE o.M | BOIMEA
o MELANGE
e L
N / ? : BC
B BOBINE =T
RMN ™
(43 ™ GOUTTES DE
YL pwug
SUPERFUITE cf
| BcHANGEUR
‘)
BOITE DE Hes'cpncentre T
DEMIXTION He3 dilué
(BD)

F1G. 3.4 — Réfrigérateur & dilution de type Leiden dans un champ magnétique ez-
terne B : I*He superfluide est extrait de BD & travers une superfuite puis injecté
dans la BM pour maintenir un débit constant de gouttes de phase diluée dans un
courant ascendant de phase concentrée. Le processus de dilution refroidit o cause
de la différence d’enthalpie entre les deuz phases, mais aussi polarise car, & haute
pression, on dilue propertionnellement plus d®He|. Polarisation et enthalpie sont
échangées entre les deuz phases dans l’échangeur ot elles sont en contact direct.

3.2.2 Evolution de la polarisation dans la boite mélange

La polarisation finale dans la boite 4 mélange est déterminée par le gain da
a la circulation et les pertes par relaxation magnétique. Les pertes par relaxation
comptent deux contributions:

— les pertes par relaxation sur les parois proportionnelles 4 T2 : la relaxation sur
les parois diminue quand la température augmente [Steenbergen(98)]. Cette
partie des pertes peut étre diminuée en minimisant la quantité de surface
relaxante ou en choisissant des matériaux adaptés.

— les pertes “intrinséques” proportionnelles & l'espace de phase ouvert par la
polarisation et la température (1/Ti=aT? +8(P ~ Py)?). Ce sont ces pertes
qui ultimement limitent le gain en polarisation du polariseur.
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Ainsi, les polarisations les plus élevées sont attendues aux températures les plus
basses. Le gain maximum de polarisation est fixé en écrivant le bilan de polarisation
dans la boite 4 mélange, soit la différence entre le gain de polarisation dii & la
circulation et les pertes par relaxation:

- Pc - Pcé
nP, =n{FP, — Pd) —p=_-c , (3.4)
circulation ——

pertes

ou 7 est le débit d’3*He, n le nombre de moles d*He dans la BM, F, la polarisation
de la phase concentrée dans la BM et P4 la polarisation de la phase concentrée &
I’équilibre.

Si la relaxation est assez rapide dans la boite & démixtion pour maintenir la
polarisation d’équilibre, on a Pz, = Pseq et Palgp = Pasq = @Feeq- Le courant
d’aimantation & la sortie de la boite 4 démixtion est donc égal & Ipp = 7(Pesq—Pasq)-
En haut de 1’échangeur, autrement dit a la sortie de la boite & mélange, il vaut
Igy = n(P, — Py). En ne considérant que ces deux courants, la polarisation n’est
pas conservée. En effet, dans cette approche, nous avons oublié la diffusion: Ip «
—D(8P/8z). Le profil de polarisation le long de I'échangeur est donc exponentiel.
Les plus forts gradients de polarisation sont situés prés de la boite & mélange.

Prés de la bofte &4 démixtion, Ip est nul, par conséquent, ’équation (3.4) devient :

. P, — P,
1P, = i1 — o) Prey — e~ Feta) (3.5)
N et Tl
circulation e e
pertes

3.3 Construction du polariseur

La principale difficulté & laquelle nous nous sommes heurtés a été de concevoir
un polariseur dans un espace réduit a 'intérieur d’une bobine de champ de 12 Tesla
interdisant 'usage de piéces métalliques. Toutes les pidces ont donc été usinées dans
de I’ Araldite pure et collées avec du Stycast 1266. Le produit de remplissage utilisé
est le Stycast 2850 FT.

Dans le polariseur construit par A. Rodrigues pendant sa thése, le contact ther-
mique entre la boite de démixtion et la boite & mélange du réfrigérateur standard
(RS) (pour évacuer la chaleur dégagée pendant le processus de démixtion) était as-
suré par une tige en cuivre vissée sur la boite 4 mélange du RS (en dehors de la
bobine de champ). Cette solution n'est pas envisageable dans le peu d’espace dispo-
nible dans Pentrefer de la bobine 12 Tesla. Il a donc fallu repenser la thermalisation
du polariseur. La solution choisie consiste a placer la boite & mélange sous le pola-
riseur dans Pentrefer de la bobine et d’intégrer la boite & démixtion dans la boite &
mélange du RS. Le contact thermique est assuré par des tubes de CulNi recouverts
d’argent fritté a 'intérieur et & 'extérieur (figure (3.5)).

Dans cette géométrie, le polariseur étant solidaire de la boite 4 mélange du
réfrigérateur a dilution, nous avons imaginé un systéme qui nous permette de changer
la cellule du polariseur sans tout reconstruire. Pour cela, I'échangeur ef la boite &
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mélange du polariseur sont montés sur un céne amovible dont nous avons testé
Pétanchéité jusqu’a des pressions de 40 bars avant de le rajouter dans la conception
du polariseur. 1l s’est avéré que, dans la géométrie finale de la boite 3 démixtion, les
contraintes & froid sur les collages étaient trop importantes. A la suite de nombreuses
fuites (Araldite fendue!) et une réparation de fortune pour le premier polariseur,
cette solution a été abandonnée.

Deux coupes & 90° de notre premier polariseur sont présentées dans la figure
(3.5). Sur celle de gauche, dans la partie inférieure, on voit les deux boites: la boite
4 mélange du RS et la BD du polariseur au-dessus. Pour une meilleure compré-
hension des schémas, il faut noter que les circuits du réfrigérateur-polariseur et du
réfrigérateur standard sont séparés. Ils sont couplés thermiquement & travers des
frittés d’argent.

Tous les éléments du réfrigérateur-polariseur sont apparents sur la coupe de
droite, figure (3.5): ‘

— Les quantités d’*He et d’*He sont ajustées afin d’avoir la séparation de phase
dans la BD. Une pompe & pression fontaine (= chauffage) pompe 1'*He de la
phase diluée & travers une superfuite. Cette superfuite est en fait de Ia poudre
d’Al;O3 tassée dans un capillaire d’inox @ 2.6/3 mm. On change le débit en
changeant la valeur du chauffage, la température (7,; ~ 1.4 K) est mesurée 3
I'aide d’une résistance de carbone.

— L’*He est ensuite thermalisé sur le bouilleur puis les échangeurs basse tempé-
rature du RS avant d’étre injecté dans la boite 4 mélange du polariseur. Le bon
dimensionnement du capillaire d’injection est primordial pour un fonctionne-
ment optimal du polariseur. En eflet, le diamétre de ce capillaire doit étre le
plus grand possible pour éviter la friction mutuelle et donc un échauffement
supplémentaire [Rodrigues(97)]. Par contre, pour que la séparation de phase
se réalise dans la boite & mélange, il faut que la circulation d’*He arrive &
expulser la phase concentrée du capillaire d’injection; pour cela, le rayon du
capillaire doit étre plus petit que le rayon capillaire entre les phases concentrée
et diluée (R, ~ 0.35mm). Le capillaire d"injection est un capillaire en Teflon
0 0.7/0.9 mm consolidé par un capillaire de CuNi de diamétre ¢ 1.0/1.5 mm.

— Les parois d’Araldite de la boite & mélange sont peintes avec du Stycast 1266,
pour limiter les pertes par relaxation. Le diamétre du capillaire d’échange doit
évidemment étre supérieur & celui du capillaire d’injection (et donc de la taille
des gouttes). L’échangeur est un capillaire de CuNi de diamétre § 2.0/2.5 mm
avec un capillaire en Teflon § 1.5/1.8 mm a lintérieur.

— Aucun soin particulier n’a été apporté aux parois de la BD. En effet, le gain de
polarisation est optimal si la polarisation de la BD est celle de Péquilibre avec le
champ (équation (3.5)). Les pertes par relaxation doivent étre importantes; les
frittés trouvent la une deuxi¢me fonction : offrir une grande surface relaxante.

— Nous mesurons la température dans la boite & mélange du RS, la BM et la
BD du polariseur, & I'aide de fils vibrants. C’est, pour nous, le thermométre le
plus adéquat. Il présente plusieurs avantages :

1. Clest un fil de Constantan de 62 um qui rajoute donc peu de surface
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relaxante.

2. La viscosité dépend fortement de la température, n o< T2 et peu de
la, polarisation (on néglige cette variation). Les seuls paramétres de dé-
pouillement sont la dimension et la densité du fil utilisé ainsi que la visco-
sité cinématique. On trouve les données pour I*He pur dans la référence
[Carless(83)]; pour les mélanges *He-*He & pression de vapeur saturante
dans la référence [Zeegers(91)].

3. Tl fonctionne sous champ et n’interfére pas avec les mesures RMN.

— La bobine excitatrice/réceptrice RMN (selle de cheval) sur son support en
Araldite pure entoure la cellule d’*He polarisé. Elle n’est pas solidaire de la
cellule et est maintenue par quatre bagues de Teflon entre les tubes d’entrée
et de sortie (0 4.5/5 mm} du RS.

Pour 1a deuxiéme cellule, nous avons abandonné le céne et changé la géomeétrie de
la BD. Elle est constituée d’un capillaire inox ¢ 12.5/13.0 mm avec de I'argent fritté
3 lintérieur et & Uextérieur. D’autre part, dans ce nouveau polariseur, la boite &
mélange est constituée de deux chambres. En fonctionnement (avec la circulation),
la chambre du haut est pleine de phase diluée, celle du bas est remplie de phase
concentrée (voir chapitre 6). Cette nouvelle géométrie de boite & démixtion a consi-
dérablement simplifié la construction du polariseur. Il faut tout de méme compter
une bonne semaine pour faire le montage! Le schéma de la seconde géométrie de
cellule est porté sur la figure (3.6).

3.4 Conclusion

Les deux polariseurs construits pendant la thése sont moins performants que
préva. En tout cas, les performances (gain en polarisation par rapport a la po-
larisation d’équilibre) sont inférieures au polariseur prototype construit par Ro-
drigues et al. Nous avons espéré qu’avec un champ magnétique supérieur les pertes
par relaxation sur les parois diminueraient, comme 1'ont observé Steenbergen et al.
[Steenbergen(98)]. Or, c’est le contraire, nous pensons que les pertes par relaxation
sur les parois sont plus importantes que précédemment. Contrairement aux observa-
tions de Rodrigues, la polarisation augmente quand on chauffe la boite & mélange,
autrement dit les pertes par relaxation sur les surfaces sont plus importantes. Nous
avons tout de méme atteint des polarisations de 15 % dans un champ de 10.5 Tesla,
3 des températures comprises entre 10 et 20 mK.
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FI1G. 3.5 ~ Premiére version du réfrigérateur-polariseur.
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F1G. 3.6 — Deuziéme géométrie de polariseur. L’abandon du edne a permis de changer
la géoméirie de la bolte o démiztion qui n’est alors plus constituée que d’un capillaire
inoz (0 12.5/13.0 mm) fritté intérieur-extérieur.
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Chapitre 4
Détection RMN

Dans notre dispositif expérimental, la polarisation de 1’échantillon d®He, les
ondes de spin et les modes magnétostatiques sont mesurés par RMN continue.
Alexandre Rodrigues pendant sa thése a attribué la dépendance inattendue de la
pression osmotique de 1'*He dans la phase diluée avec la polarisation a la non linéa-
rité du spectrométre RMN : la valeur de la polarisation mesurée était sous-estimée
(JRodrigues(Thesed5)], [Rodrigues(97)]).

Un travail important de ma thése a consisté & linéariser le systéme de détection
et augmenter sa sensibilité pour observer les ondes de spin.

Aprés quelques rappels sur le principe de la RMN continue et les principaux
problémes rencontrés avec 1'utilisation de hautes fréquences, j’expliquerai comment
nous avons réussi a linéariser notre systéme en remplacant le cristal de détection
par un détecteur de phase, ainsi que les améliorations apportées par cette étude:
le parfait controle de Padaptation de notre circuit résonnant et ’augmentation du
rapport signal sur bruit.

4.1 RMN continue & hautes fréquences

4.1.1 Principe de la RMN continue

En RMN continue, un ensemble de spins nucléaires est placé dans un champ
statique H = (0,0, Hy) et on mesure sa réponse 4 une excitation par un champ
radiofréquence polarisé linéairement dans la direction z: H, = Re(2H 1e94t). La fré-
quence w du champ radiofréquence est choisie proche de la fréquence de Larmor,
wo = —Hy/7. Si le temps de relaxation spin-réseau Ty caractérise le retour vers
équilibre de M, et si le temps de relaxation spin-spin T, caractérise celui de M, et
M, les équations de Bloch nous donnent les différentes composantes de 'aimanta-

tion:
1+ Aw?T?

Mz == M, y 4.1

1+ Aw?T] + 2HITT, (4.1)
M,(t) = 2H,[x (w) coswt — x"{w) sinwt] , (4.2)
M, (t) = 2H;[X'(w) sinwt + X" (w) coswt] , (4.3)
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avec la susceptibilité statique xo = M/ Hy, Aw = w—wy et v le facteur gyromagné-
tique de 1’*He. Pour une saturation négligeable, i.e. Y HZT1 Ty < 1, M, reste égal &
Mg.

L’échantillon est placé au centre d’une bobine parcourue par un courant I =
1y coswt créant un champ radiofréquence 2H, cos wt dans la direction z. L’inductance
de la bobine prend la valeur complexe: L = Ly(1 + nx) oit Ly est I'inductance de
la bobine 4 vide, 77 le facteur de remplissage de la bobine, et ¥ = x'(w) — jx"(w) la
susceptibilité alternative de 1’échantillon.

Si on note Zy, I'impédance de 'inductance, la variation relative de 7y est 64 /Zr, =
nx. Afin d’augmenter la sensibilité, la bobine (ayant une petite résistance r en série
ou une grande résistance R = L?w?/r en paralléle) est montée dans un circuit ré-
sonnant accordé & une fréquence w = 1/2m/LoC =~ wy. On montre facilement que
si Q> 1, o0 Q = Low/r est le facteur de qualité du circuit, 'impédance du circuit
Zicr s'écrit: Zrer ~ R(1 — jQny). La variation relative de Z;cr est donc donnée
par 6 Z cr/Zucr = —JQNX.

Les méthodes de détection “classiques” que 'on trouve par exemple dans [Abragam(61}],
comme le Q-métre ou les ponts, sont congues pour |Qnyx| < 1: Zpog est obtenu par
la mesure de Vicr en gardant I constant. Les variations de Vi cr dépendent linéai-
rement de x si |@nx] < 1. Dans notre cas, Qny ~ 0.08 pour la polarisation &
I'équilibre dans un champ B de 10.5 Tesla. Si la polarisation est sept fois celle de
I’équilibre, cette contrainte n’est pas remplie.

Une autre difficulté vient du fait que nous utilisons des champs magnétiques
élevés, ce qui nous impose de travailler & haute fréquence ot nous n’avons pas accés
directement & Zcg mais au coefficient de réflexion I'ror que nous définirons un peu
plus loin. Pour construire un spectrométre avec une réponse linéaire et une bonne
sensibilité, nous avons modélisé le circuit complet de détection dans Pobjectif de
choisir la bonne configuration. Tous les détails et le choix définitif du spectrométre
seront présentés dans le paragraphe (4.2). Mais avant cela, nous développons les
principales difficultés rencontrées avec l'utilisation de hautes fréquences.

4.1.2 Les hautes fréquences: quelques concepts

Pour polariser, nous utilisons des champs magnétiques compris entre 7 et 12 Tesla,
ce qui nous impose de travailler a des fréquences RMN comprises entre 200 et 400
MHz (v/27 = 32.433 MHz/T pour ["*He). Nous avons donc utilisé des techniques
de radiofréquence.

A ces fréquences, la longueur des lignes de transmission n’est pas négligeable
devant la longueur d’onde (0.75 m< X <1.5 m). Une des conséquences est qu’on
peut changer complétement I'impédance d'un circuit en ajoutant un bout de ligne
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F1G. 4.1 — Une ligne de transmission d’impédance Zy, de longueur [ terminée par
une impédance Zy. Une partie de Uonde incidente [1;,V;],_, est dissipée dans Zr,
[I7,Vr], et autre réfléchie [1,,V,],_,. Le coefficient de réflexion en z = | est I'p =
(Zy — Zo)/(Z1 + Zo) et le coefficient de réflexion & Uentrée de la ligne est T’ =
Ipexp —2(a+ 8} ot lo constante de propagation de la ligne (a+ 78) dépend de la
fréquence.

supplémentaire. Pour illustrer cela, regardons la réflexion d'une onde électromagné-
tique dans une ligne de transmission de longueur { d’'impédance Z; (le plus souvent
50 2) terminée par une impédance Zr (figure: 4.1). Une onde incidente avec une
tension V;(I) et un courant I;{I} est pour une partie réfléchie; [V,.(1}, I.({}], et pour
I'autre dissipée, [Vp (1), Ir(l)] au niveau de la terminaison Zz. Le coefficient de ré-
flexion I'r de la terminaison est défini comme I'r = V,.(I)/Vi(l) = L(1)/L(1). On
peut facilement démontrer que [Rizzi(88)]:

Zp — 2y
lp=——+ 4.6
r Zp+ 7y ( )
et que le coeflicient de réflexion i l'entrée de la ligne est:
I'=Tpexp—2(a+jifl, (4.7)

ou la constante de propagation de la ligne (o + 74) dépend de la fréquence (a est
la constante d’atténuation et 8 la constante de phase). Si la terminaison est un
court-circuit, Zr = 0 donc I'r = —1, il est facile de transformer ce court-circuit
en un circuit ouvert {I' = 1) en choisissant la bonne longueur de cable (éq. 4.7).
De méme, on peut transformer une inductance en capacitance. Un bon moyen de
se “représenter” la transformation d’impédance par une ligne de transmission est
d’utiliser un “Smith Chart” qui est en fait une représentation polaire du coefficient
de réflexion (Im(T'} versus Re(I")) sur laquelle est superposée une “grille” d’'impédance
normalisée. Pour tous les détails sur le Smith Chart, le lecteur pourra se reporter
au chapitre 3 de la référence [Rizzi{88)].
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On dit que la ligne et la terminaison sont adaptées quand I'r = 0, c'est-a-
dire quand Zp = Zj. Dans ce cas, toute la puissance incidente est transférée i la
terminaison, d’olt l'intérét par exemple de bien adapter le circuit LCR pour une
expérience de RMN pulsée.

4.2 Notre spectrométre RMN [Roni(97)]

4.2.1 Le ) -métre, simulations

Dans notre spectrométre, le circuit résonnant LCR est constitué d’une inductance
Ly (bobine de RMN), en paralléle avec une capacité Cy, le tout en série avec une
capacité Cy (figure 4.2). Lg et C, forment une impédance Z,(w) qui est maximale &
la fréquence de résonance: wy, = 1/2m,/LyC,. Cs est choisi de telle fagon qu’a une
fréquence wr.or, Re(Zp(wier)) = 50 Q (avee Zy = 50Q2), et Im(Z,(wrcr)) = 0. En
jouant sur la valeur des deux capacités (pour Ly donné), on peut adapter ce circuit
a 50 € a la fréquence w de notre choix. La totalité de la recette est donnée dans le
chapitre 4.2.4.

On a vu précédemment que le principe du ()-métre est de mesurer la variation
de 'impédance Zycr du circuit résonnant. Dans la pratique, nous ne mesurons pas
directement 1'impédance mais le coefficient de réflexion I';,cr. En effet, nous utilisons
un T-magique (fig.4.2) qui compare le coeflicient de réflexion du circuit résonnant,
I'ier, & celui d’une terminaison 50 Q (I'spn = 0). La tension de sortie du T-magique
g'écrit :

1
Vo = E(FLCR — Tson) Vi, (4.8)
ou V; est la tension d’entrée. Si le circuit résonnant est parfaitement adapté, V, =0
V.

Vo

Cs
magic "T"

coax

F1G. 4.2 — A gauche: Schéma simplifié du “Q-métre”, V, = %(FLCR — Tsoa)Vi. A
droite: Le circuit “emprimé” sur le Kapton cuivré double face. Les régions en gris
péle sont cuivrées sur la face au-dessus, celles en gris foncé sur la face en dessous,
et les zonmes noires cuivrées sur les deuz faces. L représente notre bobine “selle de
cheval” et les zones cuivrées sur les deuz faces forment les deuz capacités Cy et C,.
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Calculs: Nous avons simulé le circuit RMN au bout de la ligne coaxiale avec des
paramétres correspondant au circuit réel, avec ou sans échantillon d’*He polarisé.
Pour simplifier les calculs, nous avons modélisé le signal de 1’échantillon par une
lorentzienne dont la largeur Aw/w est égale & 'inhomogénéité de la bobine de champ
sur le volume de Péchantillon (ici 20 kHz). Le facteur de remplissage, n = 0.025,
est estimé comme le rapport du volume de 1’¢chantillon par deux fois celui de la
bobine RMN. Les autres paramétres du circuit sont: Ly = 72 nH, » = 0.8 £ (on
tient compte de la dissipation en ajoutant une résistance en série avec I'inductance),
et C, = 2.75 pF. Pour Z{w,) = 5082, C; = 0.42 pF & la fréquence de résonance
w, = 333.169 MHz.

En se plagant & la résonance, ¢'est-a-dire quand Im(T") = 0, nous avons étudié la
sensibilité du Q-métre en calculant la partie réelle de la sensibilité:

dlrer 27 dZicr
d(Anx") ~ (Zrer + Zo)? d(Anx")
La figure (4.3) représente la sensibilité en fonction de I' pour une polarisation &

Péquilibre dans un champ externe de 10.5 Tesla. L'optimum de sensibilité est &
I’ = 0, nous devons donc adapter notre circuit & 50 §2.

(4.9)

4.2.2 Linéarité du spectrométre RMN

Auparavant [Rodrigues(Thése95)], la tension de sortie V, du T-magique (éq. 4.8)
était envoyée sur un cristal HP 8471D dont le signal de sortie était proportionnel a
ITror| Les variations de | Trcr | étaient mesurées en balayant en fréquence la ligne
de RMN. On admettait alors que le signal § était proportionnel & la polarisation :

S:[|nmwn—|nmwnmd (4.10)

Remarque: La mesure n’est pas absolue. En fait, pour avoir la polarisation P, on
mesure le gain en polarisation A par rapport a I'équilibre A = P/Psq = S/S5q , on
a alors P = AP, Fi étant connu.

Nous avons modélisé notre circuit résonnant avec un échantillon polarisé 4 1, 5
et 30 fois la polarisation & ’équilibre dans un champ de 10.5 Tesla. La figure (4.4)
représente Im(I") en fonction de Re(T).

Sur cette figure, pour une polarisation assez élevée, Re(I') change de signe quand
on balaye en fréquence la résonance. Il est donc clair que la méthode (4.10) est mau-
vaise car | Dage(w) | — | Tyide(w) | n’augmente pas continuement avec la polarisation.

Pour comprendre et étre capables d’éliminer la non-linéarité de notre détecteur,
nous avons comparé plusieurs méthodes pour relier les mesures de coefficient de
réflexion & la polarisation P. On note A" =[sye (W) — Tvige (W), AZ = Zspe (w) —
Zyide (w) et Al'reqm) la partie réelle (imaginaire) de AT, de méme pour AZ.

1. Pox 8 = fdw | Tspe(w) | — | Tyige(w) | est la seule méthode ot un cristal de
détection suffit. C'est la méthode précédemment utilisée.
Toutes les méthodes ci-dessous requiérent 'utilisation d'un détecteur de phase:
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F1G. 4.3 ~ Sensibilité du Q-metre dTU'/d(Anx") en fonction de T pour la polarisation
a l’équihibre dans un champ de 10.5 Tesla. La sensibilité est mazimale quand T'=0,
il est donc préférable d’adapter le circuit résonnant & une impédance de 50 §2.
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FIG. 4.4 — Modélisation de notre circuit adapté & ~ 45 S, Sont représentés les signauz
pour des échantillons polarisés @ 1, 5 et 30 fois l'équilibre. Les variations de I’ et Z
calculées sont compatibles avec nos observations. Pour un gain de 5, AT = 0.17 et
AZ=19 Q.
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2. P2 x 8, = %f(c) ATRe d (Al'y) — ATy, d (ATR,) olt C' est le contour donné
par AT'(w). Sy est la surface 4 I'intérieur du consour C'.

3. P x 53 = [dwAT'g.. Un ajustement de phase est nécessaire.

4, P2 x Sy = %f(c) AZge d (AZy) — AZy, d (AZg,). Pour cette méthode une
calibration reliant V,,/V; & T’ pour avoir Zsy, et Zyiqe €st nécessaire.

5. P o< Sy = [dw AZg,. Mémes besoins que Sy avec un ajustement de phase
supplémentaire.

Toujours avec le méme programme de simulation, nous avons pu calculer les quan-
tités S; en fonction de la polarisation.

La figure {4.5) représente 5;(P)/P en fonction de la polarisation P pour le circuit
de la figure (4.4); 'aimantation & saturation correspond & P = 1. S;(P) est normalisé
de telle sorte qu’a la polarisation d’équilibre Peq, on a S;{Psy)/Psq = 1. On voit alors
trés clairement que la premiére méthode n’est pas du tout adaptée 3 des mesures de
fortes polarisations. C’est pourquoi les mesures de pression osmotique ont été faites
en dehors de la résonance de la bobine dans I'espoir de diminuer la non-linéarité
[Rodrigues(97)].

La deuxi¢éme méthode n’est pas adaptée non plus car la relation liant T' 4 Z n’est
pas linéaire. Sy par contre est linéaire (sans doute pour une raison mathématique).
S4 et S5 sont bien adaptées mais nécessitent un étalonnage reliant ' & Z1.

Nous avons donc remplacé le cristal de détection par un détecteur de phase pour
mesurer Im(I"} et Re(T"), c’est ce que nous allons présenter maintenant.

4.2.3 Le spectrométre

La figure (4.6) représente la derniére version du spectromeétre avec le détecteur
de phase que 'on a utilisé pour nos mesures. La tension de sortie du T-magique (le
signal RMN) est amplifiée puis divisée en deux signaux déphasés de 7 /2 a travers la
quadrature hybride. Chacun d’eux sera alors mélangé 4 la tension d’excitation. Les
signaux de sortie des mélangeurs passent par un amplificateur basses fréquences avec
une tension d’opposition intégrée pour chacune des voies, afin de pouvoir amplifier
au maximum. Les signaux sont obtenus en balayant en fréquence la ligne RMN puis
visnalisés sur un oscilloscope ou/et l'ordinateur d’acquisition.

L’utilisation de coaxes semi-rigides s’est avérée nécessaire car le “cross-talk” entre
les cables SMA souples était visible sur les signaux de sortie des mélangeurs. Les
deux canaux du détecteur de phase ne sont pas exactement orthonormés, car la
quadrature hybride, les mélangeurs, le diviseur de puissance et les cables coaxiaux
semi-rigides ne sont pas parfaits (voir tableau 4.1). Pour rendre les deux canaux
orthonormés, nous faisons battre un signal & la fréquence RMN avec un autre signal
& une fréquence proche (< 10 kHz) 3 travers le détecteur de phase entre les points
A et B (cf figure (4.6)). Si le détecteur de phase est parfait, la figure de Lissajou

1. Nous avons poussé les calculs jusqu’a des variations d'impédance de prés de 800 Q: avec les
méthodes 3, 4 et § les déviations restent inférieures & 4 %. Pour une aimantation & saturation,
I'impédance Z varie entre 45 et 150 €. Une question se pose alors pour des mesures de RMN
pulsée: quelle adaptation choisir sachant que P'impédance, et donc la puissance absorbée, dépend
de la polarisation?
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Fic. 4.5 — Si(P)/P en fonction de P pour le circuit résonnant de la figure (4.4)
adapté & 50 Q. La premiére et seconde méthode ménent & une forte non-linéarité,
en revanche les méthodes de dépouillement 3, 4 et 5 sont bien adaptées.

[ Elément Fabricant Désignation | Bande de fréquence | Remarques
Diviseur Mini-Circuits ZFSC-2-2 10 MHz ...1 GHz
Atténuateur JEW o50P-832 DC...1 GHz atténuation: 0-127 dl
T-magique H-9 2 MHz...2 GHz
Amplificateurs Femto DUPVA-1-70 1 kHz...1.1 GHz gain: 30 dB-70 dB
MITEQ Amf20-001010 | 100MHz...1.0 GHz gain: 26 dB
Quadrature TRM HQ 500-300 200 & 400 Mz ¢ =90°+3°
Hybride ampl. balance <0.5dl
Mélangeurs | Mini-Circuits ZLW-2 1 MHz..1 GHz +7dBm LO
output max: 300mV

TAB. 4.1 — Récapitulatif des principales caractéristiques des éléments qui composent
le spectrométre.
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F1G. 4.6 — Schéma du détecteur de phase utilisé pour les mesures RMN. La puissance
délivrée par le générateur est divisée: une partie est atténuée puis injectée dans le
T-magique, lautre est divisée & nowveau vers deux mélangeurs. Le signal de sortie
du T-magique aprés amplification est divisé en deut signaus déphasés de 90° par une
quadrature hybride. Ces deuz signauz sont ensuite mélangés au signal d’excitation.
Les signauz de sortie des mélangeurs passent par un amplificateur DC. Un réglage
manuel de tensions de compensation permet de faire en sorte que la valeur moyenne
du signal soit zéro avant de les amplifier. On obtient alors un signal en phase et en
quadrature que ’on visualise sur un écran d’oscilloscope et/ou d’ordinateur.
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que l'on obtient a la sortie des mélangeurs doit étre un cercle, en général ce n’est
pas le cas. Les corrections pour orthonormer les deux canaux sont obtenues par un
algorithme simple [Parks(76)].

Pour obtenir S, on mesure le signal d’absorption et de dispersion de I’échantillon
[y, puis ceux de la ligne de base I'yig0(tw) en changeant la valeur du champ Hy, on a
ainst A = D'sge(w) — [yige(w). La phase étant aléatoire, les signaux d’absorption et
de dispersion sont “mélangés” (figure (4.7) en haut). Pour les séparer, on tourne la
phase: dans la représentation “Smith Chart”, cela revient & tourner le signal autour
de lorigine (Re(I") = Im(I") = 0). La figure (4.7) en bas, représente les signaux RMN
typiques: le signal d’absorption (AT'g.) dont la largeur est due a 'inhomogénéité de
la bobine de champ sur le volume de Péchantillon (AB/B = 107°) et le signal de
dispersion (AT'yy,) associé. Pour obtenir la polarisation, nous utilisons la troisiéme
méthode:

stngderRe.

Etant donné la non-linéarité de la relation liant I' & Z, la ligne en termes de I est
“déformée” par rapport 3 celle en termes d’impédance (différence entre la méthode
Sy et §3). Néanmoins, on suppose que si le rapport Qny” (=0.08 & la polarisation
d’équilibre) n’est pas trop élevé, cette déformation reste faible. Toute 1’étude de nos
spectres de modes collectifs (ondes de spin, modes magnétostatiques) se fait sur
Rel'(w), en considérant que la “déformation” est faible pour nos polarisations (au
maximum 4 fois la polarisation d’équilibre).

4.2.4 Adaptation du circuit résonnant

Le circuit résonnant est adapté & Z; = 50 €2, & T' = 4.2 K, avant son montage “in
situ”, & 'aide d’un analyseur vectoriel (HP 8270B) fonctionnant dans une gamme
de fréquences de 0.13-20 GHz. Les mesures 4 4.2 K ont été réalisées en plongeant
simplement le circuit, monté au bout d’un coaxe semi-rigide, dans un bidon d™Ie.
L’analyseur vectoriel mesure en fonction de la fréquence le coeflicient de réflexion I' &
Pautre bout du coaxe. I'(w) a T = 4.2 K et & T = 300 K dépend des caractéristiques
de tous les éléments du circuit résonnant et de la ligne coaxiale (sa longueur [, la
constante de propagation (o + j8) et son impédance Z; laquelle est proche de 50
€1). Les résultats sont analysés avec un petit programme de simulation.

La premiére étape consiste & mesurer I'impédance de la bobine de RMN. La
valeur de la self (Lg) et des pertes (ryy;) connues, on peut alors calculer la valeur
des capacités C), et C; nécessaires pour avoir une bonne adaptation & la fréquence
RMN que ’on s’est fixée.

Soigner la construction de notre circuit résonnant s’est avéré étre une nécessité
pour pouvoir le modéliser. Il est apparu que, pour minimiser la capacité parasite au
niveau des chevauchements du fil du bobinage, ce dernier devait étre placé dans une
gaine de Teflon. De plus, les deux capacités C, et C; sont réalisées en Kapton cuivré
double face (épaisseurs Cu-Kapton-Cu: 35-127-35 pm) (cf. figure (4.2)). En connais-
sant la capacité par unité de surface {environ 16 pF/cm?), elles sont construites “sur
mesure” en calculant leur taille.
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balayage en frequence (kHz) en 10.24 s
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balayage en frequence (kHz) en 10.24 s

I1G. 4.7 - Signauz typiques obtenus. En haut: sans tourner la phase, les signauz
sont “mélangés”. En bas: Absorption (Al're), et dispersion associée (AT, ). Pour

calculer S, on mesure l'aire sous le signal d’absorption. Dans ce cas, S ne dépend
pas du gradient.
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Ensuite, la qualité de 'adaptation est vérifiée avec 'analyseur. Le plus souvent,
en surdimensionnant quelque peu C, et Cy, on peut approcher la meilleure adapta-
tion en quelques coups de ciseaux! On arrive donc en quelques pas a un coefficient
I € 0.1 a la fréquence désirée et le circuit résonnant est parfaitement caractérisé.

La valeur du facteur de qualité ) est fixée par la dissipation dans les différents
éléments de la ligne dont on tient compte dans notre modélisation en ajoutant une
résistance r en série avec l'inductance. Les contributions dominantes dans r sont:
la résistance du fil de la bobine de RMN, rq, et la dissipation dans les capacités,
7. (Pertes diélectriques dans le Kapton). Nous nous sommes posé la question: quel
fil choisir pour la bobine RMN7? Jusque-13, les bobines étaient réalisées en cuivre.
Typiquement, pour un fil de cuivre de diamétre 0.4 mm, on obtenait un ¢ &~ 1000
4 4.2 K, valeur compatible avec la valeur des pertes dans le Kapton 4 77 K {r =,
car rg =~ 0 pour du cuivre 4 4.2 K).

Mais, pour plusieurs raisons, nous avons décidé d’utiliser du fil en laiton:

— En utilisant un fil de laiton, les pertes r augmentent, et par conséquent ¢}
diminue. Pour un fil de laiton de diamétre 0.4 mm, on a ainsi obtenu des
facteurs @ compris entre 150 et 250. Avec un facteur de qualité () grand, les
valeurs des capacités C, et C, pour I'optimum d’adaptation sont plus critiques
qu’avec un @ faible.

— Si les pertes dans le fil de la bobine ne sont pas dominantes, ce sont alors les
“autres” pertes (que nous ne maitrisons pas) qui comptent et peuvent changer
’adaptation. Si les pertes du fil dominent (ce qui est le cas avec le laiton),
nous somuiles moins sensibles aux pertes “incontrélables” (r = rg ol g # 0).

— Un autre avantage a utiliser du laiton est que l'adaptation ne change pas
drastiquement entre 300 et 4.2 K (rg =sconstante), on peut déja tester si tout
est correct au moment oll on monte le circuit n-situ 4 chaud.

In-situ, le circuit résonnant est monté au bout d’une ligne coaxiale composée d'un
coaxe semi-rigide inox qui descend directement de 300 K & lintérieur de la boite &
vide, d’un coaxe CuNi/NbTi “fait maison” dont I'impédance est proche de 50 §2, pour
découpler thermiquement le reste du circuit, et enfin d’un coaxe non magnétique en
cuivre qui rejoint la cellule d”*He dans la région de champ fort.

Un nouveau probléme est apparu & des fréquences supérieures 4 300 MHz, ap-
paremment di 4 la 'pollution’ de la masse extérieure du coaxe par le rayonnement
de la bobine. En effet, nous avons observé qu’'un contact entre la masse du coaxe
et un point de la partie basse température du réfrigérateur a dilution {méme éloi-
gné de plusieurs dizaines de centimétres du circuit LCR) avait des conséquences
désastreuses sur I'adaptation. La solution a consisté & couper les lignes de champ
magnétique générées par la bobine “selle de cheval” (§ 14 mm, hauteur 18 mm) en
I'entourant d’une feuille de cuivre (hauteur 25 mm) en prenant soin de garder suffi-
samment de distance (plus de 5mm) entre 1’écran cylindrique et la bobine pour ne
pas changer son inductance, et de bien connecter ’écran en cuivre a la masse du
cable coaxial. La figure (4.8) montre que cette “pollution” de la masse peut créer de
“fausses” résonances 3 des fréquences beaucoup plus élevées que celle que 1’on s’est
fixée et que ces “fausses” résonances sont supprimées par I’écran.
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Coefficient de reflexion : LCR a2 4.2K sans ecran
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F1G. 4.8 - Le coefficient de réflexion I du circust LCR placé au bout d’une ligne
coaziale plongée dans un vase d”?He. En haut: sans l'écran en cutvre, on woit de
nombreuses résonances “parasites”; il arrive parfois qu’elles soient trés proches de
la “vraie” résonance. En bas: Pour éliminer ces fausses résonances, on entoure la
bobine RMN d’un écran en cuivre assez éloigné (~ 5 mm) pour ne pas changer son
inductance et done la fréquence de résonance du circuit résonnant.
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Remarque : Pour des fréquences supérieures a 350 MHz, les capacités Cj et C
deviennent difficilement réalisables avec notre technique de gravure sur le Kapton
cuivré. Pour pallier & ce probléme, on pourra choisir un circuit LCR légérement
différent (figure 4.9) ot les capacités C, et C, auront une taille raisonnable.

—=T-magique

-G

L
G

T

FIG. 4.9 — Pour des fréquences supérieures ¢ 350 MHz, on pourra choisir ce nouveay
circuit, pour lequel les capacités C, et Cy ont une taille raisonnable. A plus basse
fréquence, ce circuit n'était pas envisageable car la dimension des capacités est trop
importante pour l'espace libre in situ.

4.3 Conclusion:

Un nouveau systéme de détection en RMN continue travaillant & des fréquences
supérieures a 200 MHz a été réalisé. L’échantillon d’®He est placé au centre d’'une
bobine “selle de cheval” dont I'inductance, et donc l'impédance, varie avec la po-
larisation. On utilise le principe du “Q-métre” pour mesurer ces variations via le
coeflicient de réflexion I'.

Nous avons conclu que le moyen de s’affranchir de la non-linéarité est d’utiliser un
détecteur de phase pour mesurer la partie réelle et imaginaire de I avec une méthode
de dépouillement adaptée. Jusque-1a, nous avons utilisé la troisiéme méthode pour
laquelle un étalonnage reliant I' & Z n’est pas nécessaire.

Pour toute cette étude, un programme de modélisation de notre circuit RMN a
été mis au point; nous avons pour cela caractérisé tous les éléments qui le compose.
Nous sommes désormais capables d’adapter notre circuit résonnant & 50 {2 pour
des fréquences comprises entre 200 et 400 MHz. Au total, le rapport signal sur
bruit a été considérablement amélioré grace a4 une meilleure adaptation du circuit
.CR, a la diminution du bruit en remplacant le cristal par une détection de phase,
et & lisolation du circuit LCR avec I’écran en cuivre cylindrique qui a permis de
supprimer les perturbations phoniques.
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Chapitre 5

Ondes de spin piégées par des
gouttes de phase diluée

Dans la boite & mélange du premier polariseur, nous pensons avoir observé des
ondes de spin piégées autour des gouttes de phase diluée qui tombent dans la phase
concentrée. Les deux phases sont polarisées prés de 4 fois plus qu’a ’équilibre dans
un champ externe de 9.36 Tesla, & une température de 12-15 mK. La largeur des
modes, qui caractérise leur amortissement, dépend fortement de la polarisation et de
la température. La variation en température nous laisse penser qu’il s’agit de modes
collectifs amortis par un mécanisme “type ondes de spin de Silin”. Si on admet que
¢’est le cas, nous pouvons donner une borne supérieure 4 la température d’anisotropie
T, qui contredit les précédentes mesures de temps de relaxation transverse avec une
technique d’échos de spin considérées comme une preuve en faveur d’un 7 fini &
T=0K.

Pour commencer, nous donnons les détails des conditions expérimentales, puis
nous présentons les expériences et les considérations qui nous ont permis de relier
les pics observés sur la ligne de RMN & des modes liés aux gouttes de phase diluée.
Enfin, nous finissons avec les conclusions concernant la température d’anisotropie
qui ont suivies de I’étude de la largeur des modes en fonction de la température et
de la polarisation.

5.1 Conditions expérimentales

La boite & mélange, construite pour tester le réfrigérateur-polariseur, est repré-
sentée sur la figure (5.1) (b). La cellule est entiérement remplie de phase concentrée,
sauf quelques gouttes de phase diluée (@ 0.7 mm) qui tombent par gravité vers
I'échangeur. La cellule est entourée de la bobine RMN (selle de cheval) adaptée &
une fréquence de 303.6 MHz pour un champ de 9.36 Tesla. On rappelle que les deux
phases sont polarisées (méme champ effectif).

La figure (5.1) (a) représente le profil de champ sur I'axe de P’échantillon en
tenant compte de plusieurs contributions:

— Un gradient de champ appliqué de + 10 Gauss/cm.
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— Un gradient de champ créé par un capillaire de CuNi aimanté. Nous nous
sommes rendus compte pendant 1’analyse des données que nous avions fait
une erreur de construction en choisissant des capillaires de CuNi aimantés
pour l'injection et I’échangeur. Pour intégrer cette contribution dans le calcul
du profil de champ, nous avons mesuré I'aimantation & saturation du CuNi
([Sulpice(99)]) qui vaut 5.25 uem/g.

- Le gradient de champ résiduel de la bobine mesuré avec le second polariseur
est égal &4 + 3.2 Gauss/cm, la forte inhomogénéité du champ avec le premier
polariseur ne le permettant pas. Il n’est pas pris en compte pour calculer le
profil du champ sur I'axe.

On voit sur cette figure que le renforcement du champ di au capillaire aimanté
change le sens du gradient sur la partie inférieure de la cellule. Le profil de champ
sur I’échantillon est par conséquent trés inhomogéne, ceci apparait clairement sur la
forme de nos signaux RMN. On fera bien la distinction dans la suite entre le gradient
de champ appliqué, le gradient de champ résiduel et le vrai gradient de champ qui
est la somme des trois contributions données ci-dessus.

Dans la masse de la cellule en Araldite nous avons construit une cavité & ondes
de spin demi-sphérique, de rayon de 0.4 mm, ol nous n’avons rien observé pour
plusieurs raisons:

1. Nous nous sommes rendus compte plus tard que cette cavité était trop grande
pour confiner un petit nombre de modes. On rappelle que la longueur d’onde
caractéristique des ondes de spin dans de I"*He concentré dans nos condi-
tions de température et de polarisation est d’environ 10 pum, par conséquent,
Reavite > 10 pm : le poids des modes est beaucoup trop faible pour étre détecté.

2. La forte inhomogénéité du champ ne nous laisse aucune chance d’avoir des
spectres exploitables.

3. Comme nous le verrons avec le second polariseur, méme avec un champ ho-
mogene, ce sont les modes magnétostatiques, présentés au chapitre 2 et 6, qui
génent ’observation des ondes de spin.

En changeant le gradient, nous avons observé de nombreux pics sans étre capables de
donner leur origine ou encore I’endroit ol ils sont piégés, vue la forte inhomogénéité
du champ sur ’échantilion.

Au bout du compte, les seuls modes “exploitables” sur lesquels nous nous sommes
focalisés, sont des modes de faible amplitude qui dépendent du temps.

5.2 Observations

La figure (5.2) montre les signaux d’absorption et de dispersion de la cellule
d'*He dans un gradient de champ appliqué de 11.2 Gauss /em & une pression de 8.00
bars, un gain en polarisation A = 3 et une température d’environ 13 mK. La ligne
de RMN est obtenue en balayant la fréquence de 303.5622 4 303.6022 MHz en 10.24
s. Il y a deux choses & remarquer sur ces courbes:

— La forme de la ligne de RMN est loin de la forme attendue pour un gradient de
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F1G. 5.1 — {a) Profil de champ sur laze de la cellule di a un gradient de champ
appliqué de 10 Gauss/em et au capilloire aimanté de CulNi: sur la partie basse de
la cellule, le gradient du champ est inversé par rapport ou gradient appliqué. (b)
La cellule du polariseur est remplie de phase concentrée, des gouties de phase diluée
tombent par gravité vers ’échangeur. La bobine “selle de cheval” adaptée & 305.6 MHz
entoure lo cellule. Nous avons construst une cavité & ondes de spin demi-sphérigue,
de rayon 0.4 mm.
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champ linéaire sur un cylindre. En effet, dans un gradient linéaire, on s’attend
4 une ligne d’absorption rectangulaire.

— Des petits pics apparaissent au sommet de la ligne.
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balayage en frequence (kHz) en 10.24 s

F1G. 5.2 — Signauz d’absorption et de dispersion obtenus en balayant la fréquence
de £20kHz en 10.24 s autour de fo = 303.5822 MHz dans un gradient de champ
appliqué de 11.2 Gauss/cm. La forme de la ligne n’est pas celle attendue pour un
gradient de champ linéaire sur un échantillon cylindrigue. Remarquez les petils pics
(->) au sommet de la ligne d’absorption.

En “zoomant” sur le sommet de la ligne — en balayant £2 kHz autour de f; =
303.5822 MHz en 5.12 s — (figure 5.3), on observe cette fois un grand nombre de
pics. Les pics disparaissent au moyennage, mais ce n’est pas du bruit car ils sont
trés localisés sur la ligne. Le processus observé n’est donc pas en phase avec les
balayages successifs en fréquence : est-il lié aux gouttes de phase diluée? Nous avons
donc décidé de nous placer & une fréquence fixe de 303.5822 MHz et d’attendre
(figure 5.4).
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balayage en frequence (kHz) en 5.12 s

F1G. 5.3 — Zoom sur le sommet de la ligne de RMN (figure 5.2). On fait un balayage
en fréquence de £2 kHz autour de fo = 303.5822 MHz en .12 s. On voit cette fois
un grand nombre de pics qui s’éliminent au moyennage (signal non moyenné ici).
D’autre part, ils sont trés localisés sur la ligne, ce n’est donc pas du bruit.
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Nous observons une “ligne de base” qui correspond au signal de la tranche de
phase concentrée polarisée qui résonne & 303.5822 MHz: la polarisation est propor-
tionnelle 4 sa hauteur. Sur cette ligne apparait un certain nombre de paquets de pics
réguliérement espacés, aussi bien sur la dispersion que I'absorption. Le nombre de
ces paquets de pics par seconde dépend du débit d**He et donc de celui des gouttes.
Si la circulation est interrompue, il n’y a pas de gouttes et nous n’observons pas de
pics.
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Basse 3 .
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fréquence 0.0 0.1 0.2 0.3 0.4

time (s)

FiGg. 5.4 — Le signal d’absorption et de dispersion & fréquence fizre fo =303.5822
MHz pendant 0.4096 s. Des paquets de pics apparaissent sur une ligne de base dont
la hauteur est proportionnelle ¢ la polarisation de la tranche de phase concentrée
en résonance avec la fréquence fy. Le nombre de pics dépend du débit d* He: plus
on augmente le débit, plus on veoit de paquets de modes. Les gouttes tombent dans
un gradient de champ, la fréquence de résonance des modes change et quand cette
fréquence est égale a la fréquence d’excitation fy, le mode est détecté.

Nous avons donc conclu que nous voyons des modes d’aimantation piégés au
niveau des gouttes de phase diluée. La fréquence de résonance des modes change
quand les gouttes tombent dans le gradient de champ. Quand cette fréquence de
résonance est égale 4 celle de I'excitation 1f, le mode est détecté. En quelque sorte,
ce sont les gouttes elles-mémes qui, en tombant dans un gradient de champ, font le
balayage en champ.

Pour obtenir un vrai spectre, il nous faut changer ’échelle temporelle en une
échelle de fréquence sur la figure (5.4). Pour cela, nous avons mesuré la vitesse &
laquelle la fréquence de Larmor des gouttes change en tombant dans le gradient de
champ, notée (df /dt) node-
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5.3 Vitesse .des modes

Nous allons montrer que le nombre de paquets de pics par seconde observé, p,
dépend de la vitesse et du sens de balayage en fréquence (df /dt)paiayage du générateur.
La vitesse (df /dt)moqe €5t donnée par: 2m(df /dt)mode = VVgouste(OB/0z), ot v est
le facteur gyromagnétique, vyoue la vitesse des gouttes et (0B/8z) le gradient de
champ (supposé linéaire). Alors, le nombre de gouttes par seconde, p, est donné par

_ (df/dt)mude - (df/dt)ba.layage
P= /—\fmode ’ (51)

oll A fmoge est la différence de fréquence de résonance entre les modes dans deux
gouttes successives que l'on relie & la distance “physique” [ entre deux gouttes suc-
cessives 27 A fmoqe = VI(dB/dz).

Si (df /dt)mode & le méme signe que (df /dl)yaiayage, ON Observe moins de gouttes
(modes) que si (df /dt)mode €6 (Af /dt)batayage ONt le signe opposé. Clest ce qu’on
observe sur la figure (5.5).

Nous avons mesuré p en fonction de (df /dt)paiayage (équation 5.1) pour différents
débits et gradients appliqués (figures 5.6 et 5.7). Les droites obtenues coupent l'axe
des abscisses quand (df /d#)mode=(df /dt)balayage; Cest ainsi que I'on obtient la vitesse
de balayage des gouttes pour un débit et un gradient de champ donnés.

La figure (5.7) illustre parfaitement I'inversion du sens du gradient du champ. En
effet, si on considére que la vitesse des gouttes pour un débit donné ne dépend pas
du gradient et que les gouttes tombent vers le bas, deux hypotheses que 'on peut
difficilement remettre en cause, la vitesse de balayage (df /dt)moede doit augmenter
quand le gradient augmente; or on observe le contraire. C’est 4 ce moment 1a que
nous avons cherché une explication & cette inversion et que nous avons mis en cause,
a juste titre, le capillaire de CuNi.

Cette méme figure, nous donne un moyen d’estimer le vrai gradient de champ.
Pour cela, nous extrapolons la valeur du gradient de champ nécessaire pour avoir une
droite verticale sur la figure (5.7); c'est le cas pour un gradient de +14.5 Gauss/cm.
Sachant cette valeur inclut le gradient résiduel de la bobine qui vaut 3.2 Gauss/cm,
on déduit que le gradient de champ créé par le capillaire de CulNi aimanté est de
—17.7 Gauss/cm. Le sens du vrai gradient de champ est donc inversé par rapport
4 celui appliqué. Pour un gradient appliqué de +11.1 Gauss/cm, le vrai gradient,
de champ, (dB/dz)rai, est égal & —3.4 Gauss/cm. Nous n’avons observé ces modes
qu’au voisinage du minimum de champ créé par le capillaire de CuNi aimanté dans
une zone ot dB/dz < 0.

La vitesse des gouttes pour les différents débits de la figure (5.6) est comprise
entre 1.0 et 4.8 cm/s. Ces valeurs sont en accord avec celles mesurées optiquement
dans un réfrigérateur & dilution de type Leiden dans un cryostat en verre par Grif-
fioen et al |Griffioen(86)]. Pour compléter I'image de I’écoulement, notons que pour
un débit & la sortie du capillaire d’injection de 10 gouttes/s (#0.7 mm), 1 'espace
entre deux gouttes est de 0.3 mm, pour 30 gouttes/s, il est de 0.9 mm.

Nous sommes donc arrivés & la conclusion que nous détectons des modes collectifs
de spin attachés aux gouttes de phase diluée. A partir de la plusieurs questions
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F1G. 5.5 — Signauz d’absorption et de dispersion pour (df /dt)mode €t (df /dt}nalayage de
méme signe {courbes décalées vers le haut up’, (df /dt)barayage > 0) ou de signe opposé
(courbes décalées vers le bas down’, (df /dt)parayage < 0). Le balayage en fréquence
est de £2 kHz en 0.4096 s soit (df /dt)patayage = 4.883 kHz/s. Si (df /dt)valayage €t
(df /dt)moge 01t la méme direction, le nombre de modes rencontrés est inférieur au
cas ot (df /dt)paiayage €t (df /dt)mode sont dans la direction opposée. De ces courbes,
nous pouvons déduire que (df /dt)mode €5t positif, ce qui est en parfaite contradiction
avec le sens du gradient de champ que l'on a appliqué (0B/0z > 0, vérifié avec une
sonde de Hall). Nous pouwvons donc affirmer (si les gouttes tombent bien vers le bas)
que le champ augmente vers le bas de la cellule (B/8z < 0). Remarquons également
que le grand mode est toujours le premier détecté, que l'on balaye des basses vers les
hautes fréquences ou linverse.
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F1G. 5.6 —~ Nombre de gouttes par seconde pour différents débits en fonction de
(df /dt)balayage, le débit augmente de bas en haut. Quand (df /dt)mode = (df /At }batayage;
on ne devrait pas voir de gouttes, p = 0. Le nombre de gouttes par seconde a la sortie
du capillaire d’injection varie de 10 & 30 en fonction du débit.
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F1G. 5.7 = Nombre de gouttes par seconde en fonction de la vitesse de balayage
(df / f1)valayage, DOUT différents gradients de champ appliqués: (+): 6.7 Gauss/cm;
(0): 8.9 Gauss/cm; (*): 11.1 Gauss/cm; (x): 15.8 Gauss/cm (difficile : on a que
deuz points pour cetle courbe). La vitesse des gouttes étant indépendante du gradient
de champ G, on s'attend & ce que (df /dt)mode /* quand G 7, or, (df /d)mode
quand G 7. En conclusion, il y a un autre grodient de champ de sens opposé et
plus grand que le gradient de champ appliqué. Ce gradient est attribué au capillaire
de CulNi aimanté. Par exirapolation, nous trouvons qu’il faut appliquer un gradient
de +14.5 Gauss/cm pour compenser (droite verticale sur la figure) le gradient dd au
CulNi aimanté + le gradient résiduel de la bobine. On en déduit donc que le gradient
de champ créé par Uaimantation du CulNi est d’environ —17.7 Gauss/cm, ce qui est
en accord raisonnable avec les mesures d’atmantation du CulNi (figure 5.1 (a)).
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s’imposent :

— Comment sont confinés ces modes?

— Le profil de champ inhomogéne sur la cellule joue-t-il un réle? Le fait que
nos signaux sont trés localisés sur la ligne indique qu’ils dépendent fortement
du profil du gradient de champ sur I’échantillon. La géométrie des gouttes
étant symétrique, pourquoi observe-t-on ces modes dans une seule direction
de gradient de champ? Si le champ était homogéne, on devrait voir les signaux
des gouttes sur pratiquement toute la ligne (environ 17 kHz pour un gradient
de champ de 11.2 Gauss/cm).

— Est-ce qu’il s’agit d’ondes de spin de Silin ou de modes magnétostatiques?

Pour essayer de répondre & toutes ces questions, nous avons mesuré la dépendance
en polarisation et température des modes.

5.4 Dépendance en polarisation et température

Nous présentons ici nos meilleurs spectres pour montrer la dépendance en pola-
risation et température de la largeur a mi-hauteur des modes. Nous avons remarqué
qu’avoir des températures basses est plus important que de fortes polarisations pour
avoir de jolis spectres. Dans notre polariseur, la polarisation et la température aug-
mentant avec le débit d**He, nous avons choisi de travailler avec de faibles débits en
sacrifiant de la polarisation en faveur de basses températures.

5.4.1 Dépendance en polarisation

La dépendance en polarisation de la largeur & mi-hauteur des modes — une mesure
de Pamortissement — est illustrée sur la figure (5.8). Le spectre (a) est mesuré pour
une polarisation stationnaire égale & 3.1 fois la polarisation d’équilibre. Ensuite, nous
avons détruit la polarisation en saturant le signal RMN (en envoyant une puissance
importante). Les spectres (b)...(g) sont mesurés pendant que la polarisation revient &
sa valeur stationnaire. La saturation de la ligne RMN ne chauffe pratiquement pas la
boite & mélange du polariseur, les spectres (a),(e),...,(g) sont pris & une température
constante de 13.00+0.07 mK. Si on compare les spectres {a) et (e) par exemple, on
voit que amplitude et I'inverse de la largeur & mi-hauteur des modes dans les gouttes
de dilué augmentent plus rapidement que la polarisation. On rappelle que la hauteur
de la ligne de base est proportionnelle 4 la polarisation de la phase concentrée. Dans
le tableau de la figure (5.8) sont portées la température et la polarisation pour
chacun des spectres.

5.4.2 Dépendance en température

La dépendance en température de la largeur des modes est représentée sur la
figure (5.9). On envoie un pulse de chaleur sur la boite & mélange pendant un temps
assez court devant le temps de relaxation 77 pour que la polarisation reste constante.
On a atteint des températures de l'ordre de 20 mK. Les spectres sont mesurés
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0.0 0.1 0.2 0.3 0.4
Temps (s)
| courbe | Teopcentre(mK) | A= P[P
a 12.97 3.1
b 14.29 0.5
c 13.39 1.2
d 13.27 1.7
e 13.05 2.0
H 12.93 2.5
g 13.05 28

Fia. 5.8 — Dépendance en polarisation de la largeur des modes & une pression de
8.00 bars. L’échelle temporelle peut étre convertie en une échelle de fréquences : 1 kHz
correspond & 0.1 s. Le spectre (a) correspond & Uétat de polarisation stationnaire du
polariseur (P = 3.1 P, ). Puis on sature la ligne RMN, les spectres (b)...(g) sont
mesurés pendant que la polarisation revient & son état stationnaire. L’amplitude
et {inverse de la largeur des modes augmentent plus vite que linéairement avee la
polarisation.

‘TABLEAU : Température et gain en polarisation pour chacun des spectres.
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pendant que la température revient a sa valeur initiale, soit 13 mK. Pendant toute
la manipulation, la polarisation reste constante: la ligne de base due & la phase
concentrée polarisée reste a la méme haunteur. La largeur des modes dépend fortement
de la température : les modes disparaissent presque totalement & T=20 mK, et il fant
atteindre des températures inférieures & 14 mK pour pouvoir distinguer plusieurs
modes. Cela explique notre choix de se placer & basse température et par conséquent
a utiliser un débit d’*He faible pour avoir les meilleurs spectres.

5.5 Interprétation des résultats

Comme nous ’'avons présenté dans le chapitre 2, & notre connaissance, les seuls
modes collectifs de spin observables dans 1'*He liquide polarisé sont les ondes de spin
de Silin ou les modes magnétostatiques. Nous rappelons que le champ moléculaire
est & lorigine des ondes de spin de Silin et l'interaction dipolaire & l'origine des
modes magnétostatiques.

Pour identifier 4 quel type de modes nous avons a faire, nous avons passé en revue
les principaux paramétres “tests” a notre disposition répertoriés dans le tablean (2.1)
du chapitre 2. L’argument le plus fort en faveur des ondes de spin de Silin est que
le facteur de qualité des modes dépend fortement de la température (figure 5.9).
En ce qui concerne I'étendue en fréquence des modes (figure 5.8), elle ne parait
pas sensible & la polarisation, ce qui favorise donc les ondes de spin. Cependant,
le nombre de modes est plus ou moins fixe, mais 14 ¢a ne correspond pas & un
comportement d’ondes de spin. La dépendance en polarisation ne nous permet pas
de séparer les deux familles. De méme pour la dépendance en gradient, car la gamme
de gradients de champ explorée n’est pas trés large & cause de la forte inhomogénéité
du champ. Sur toute la gamme de gradient appliqué (de 4.5 & 15.6 Gauss/cm}, les
modes restent toujours au sommet de la ligne de RMN, ce qui correspond plus ou
moins au minimum de champ du profil. Néanmoins, 'optimum en gradient pour
avoir les meilleurs spectres est trés “pointu”.

De la dépendance en température des modes, nous avons conclu qu’il s’agissait
d’ondes de spin piégées par les gouttes de phases diluées. Il faut remarquer que
cela est raisonnable car le nombre de modes confinés dans une goutte de dilué de
) 0.7 mm est assez faible pour avoir une chance de les observer (longueur d’onde
caractéristicue de 100 pm).

Ainsi, nous pouvons discuter la dépendance en température et polarisation de nos
spectres dans le cadre de la diffusion de spin anisotrope en mesurant la température
d’anisotropie T,. Pour cela, nous avons comparé notre spectre i celul obtenu a partir
de calculs dans nos conditions de mesures.

5.5.1 Ou sont les modes?

Nous avons calculé le spectre d’ondes de spin piégées dans une goutte sphérique
de rayon R = 0.35 mm remplie de phase diluée polarisée (4 = 3.1) & une pression de
8.00 bars dans un gradient de champ linéaire de +3.4 Gauss/cm et 4 une température
de 13 mK. Nous avons pris les valeurs de la référence [Ishimoto(88)] & 8.00 bars avec
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Amortissement des modes avec la température

21+ =]

V)

V)

V)

2]

0 0.1 0.2 0.3 0.4
Temps (s)
| Tconcentré (mK) A= P/Péq I
19.68 3.10
14.84 3.16
13.42 3.16
13.07 3.19

FiG. 5.9 — Evolution en température de la largeur des modes & polarisation fize (4 8
% pres). Aprés un pulse de chaleur sur la boite & mélange pendant un temps court
devant le temps de relazation T, la polarisation de la phase concentrée ne change
pas. On voit que la largeur — la visibilité — des modes dépend drastiguement de la
température: ¢ T = 20 mK, les modes ont quasiment disparu. Remarquez gue le
nombre de gouttes/s augmente avec la température.
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une concentration zz = 8.6% (non saturée) qui ne sont pas exactement celles de
nos conditions (phase diluée saturée: z; = 9.4%). Le spectre obtenu est représenté
au centre de la figure {5.10}. Le nombre de modes calculé est supérieur & celui que

spectre d’absorption profil de champ
| I I |
04 — - — —
3 | déviation maximale : +20 % |
E B[} — ]
%‘ 0.2 »
0 BTNy TN YO.NY d Jl 1 l
=400 ~200 0 200 400 -R 0 R
[ I | I
04— - — -
g gradient de champ lindaire
=
£ 021 —
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I I I i
04— — - — — ]
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2
= B —
g* 02} 4
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—400 =200 0 200 400 -R 0 R
_fCCl'lﬂ'C (HZ) Z

Fia. 510 — Spectres d’ondes de spin calculés avec la méthode de 'annexe B. La
cavité est remplie de phase diluée, polarisée (A = 3.1), avec une concentration r; =
8.6% (non saturée car Tasaturation = 9-4% & 8bars) 4 une pression de 8.00 bars. Les
caleuls ont €té réalisés pour une cavité sphérique de rayon R = 0.35 mm placée dans
différents profils de champ (colonne de droite): au centre, un gradient de champ
linéaire de +3.4 Gauss/cm; en haut (bas), on a ajouté au gradient de champ linéaire
une déviation quadratique de +20% au mazimum en +R.

I’'on mesure. De méme la largeur, le poids, des modes ainsi que leur espacement ne
correspond pas aux calculs. Nous voyons & cela plusieurs explications possibles:

~ Quel est le vrai profil de champ sur la goutte? En tout cas, il n’est certainement
pas linéaire. Pour tenir compte de cet effet dans nos calculs, nous avons ajouté
une contribution quadratique au gradient de champ linéaire en considérant un
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profil de champ de la forme: B = By + G z + 9(22% — 22 — ¢?) avec OR/G =
£0.10 (ce qui correspond a une déviation maximale de £20% en +R). Un tel
profil de champ a peu d’effet sur le nombre de modes confinés. Le changement
le plus apparent est 'espacement entre les modes & haute fréquence (figure
(5.10), spectres en haut et en bas). En tout cas, cette perturbation n’est pas
suffisante par expliquer la différence entre les spectres calculés et mesurés.

— Les gouttes sont-elles vraiment sphériques? La réponse est oui d’aprés les
observations de Griffioen et al. sur les gouttes de phase diluée dans la boite
4 mélange d’un réfrigérateur & dilution de type Leiden [Griffioen(86)]. Notons
tout de méme que si elles ne sont pas parfaitement sphériques, le principal
changement sur le spectre sera le poids des modes (effet similaire & un gradient
de champ inhomogéne).

— Les ondes de spin sont-elles réfléchies & I'interface concentré /dilué? En tout cas,
c’est ce que nous avons supposé dans nos calculs, mais, d’aprés les références
[Heff(87)] et [Fomin(99)], ce n'est pas le cas. Leurs travaux théoriques ont
montré que l'interface dilué/concentré est presque complétement transparente
aux ondes de spin, et ne peut donc pas confiner les modes. De plus, cette
transmission des ondes de spin & Pinterface va dans le mauvais sens en ce qui
concerne le nombre de modes: plus Uinterface est transparente plus on doit
voir de modes. La question devient alors: oil sont les modes?

— La valeur de I'intégrale [ Myoq.(w)dw correspond & un signal plus important
que celui attendu pour une goutte de phase dilué. Une goutte de phase diluée
vue comme une sphére “vide” dans le concentré ne peut créer qu’un creux de
2% en amplitude & peine visible sur la ligne. Il est donc clair qu’au moins une
grande partie du signal vient de la phase concentrée.

En conclusion, il semble donc¢ que les modes observés ne sont pas localisés dans
les gouttes, mais “accrochés” aux gouttes. Les calculs ne collent donc pas & nos
mesures car les conditions aux limites de réflexion totale utilisées pour le calcul
ne correspondent pas & la réalité. La question reste entiére quand au mécanisme de
confinement des modes, au role {(ou non) du profil de champ sur Péchantillon, et de la
différence de champ dipolaire entre les deux phases. Pour I'instant, nous ne sommes
donc pas capables de calculer un spectre. C’est pourquoi nous nous limiterons & une
étude “semi-quantitative”.

5.5.2 Approche “semi-quantitative”

La largeur des modes d’un spectre d’ondes de spin varie comme 'inverse de
AAwyT,. On rappelle que A est le paramétre d’interaction, A le gain de polarisation
par rapport & I’équilibre, wy la fréquence de Larmor et 7, le temps de relaxation
transverse inversement proportionnel & T2 + T2, oil T, est proportionnel & la pola-
risation. On a alors!:

1. Pour avoir une formulation plus adaptée & 1’analyse de résultats expérimentaux, nous avons
choisi une expression pour 7, différente (mais équivalente) de celle de Meyerovich (équation 1.44).
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On peut alors considérer deux comportements limites (éq. 5.2):

MAwgTy = aVeC T (4=0) X I/T2 et Awg o< T, {(5.2)

- 81T <« T, (AMuwery)™ o T,: la largeur des modes ne dépend pas de la
température et augmente quand la polarisation augmente.

~ S$iT > T,, (AMwyTy)™! < T?/T,: la largeur & mi-hauteur des modes diminue
avec la température ou augmente avec la polarisation.

D'aprés les dépendances en polarisation et température mesurées (figures (5.8) et
(5.9)), nous pouvons dire que nous sommes plutdt dans le cas T' > T,. D’aprés la
dépendance en température, on peut estimer une borne supérieure pour T, .1, <7
mK.

Si on compare avec les précédentes mesures de température d’anisotropie, aussi
bien dans la phase diluée que concentrée (références [Ager(95)] et {Candela(92)]), la
température d’anisotropie mesurée est environ 10 fois inférieure & ce qui est attendu.
Si on extrapole les mesures de Nottingham pour la phase diluée, ou celles de Umass
pour le concentré, & notre polarisation, nous devrions mesurer une température
d’anisotropie d’environ 70 mK. Le tableau récapitulatif (5.1) donne les éléments de
comparaison entre nos mesures et les leurs.

Dans ce tableau, nous avons également, porté les valeurs de 7, théoriques calculées

dans les deux phases. Pour estimer la valeur de 7, pour du concentré¢, Candela a -

renormalisé le T, calculé pour du dilué (équation (1.42)) par le facteur (1 + Ff) qui
tient compte des interactions, En utilisant la méme renormalisation, on obtient un
T, de 28.1 mK trés supérieur & la valeur mesurée. Ne sachant quelle caution donner
a cette estimation de 7, dans la phase concentrée, nous ne nous permettons pas de
conclure quot que ce soit de cette différence. En revanche, pour la phase diluée, la
valeur maximale de T, mesurée (7mK) est proche de la valeur théorique (7.4 mK),
mais pas suffisamment faible pour exclure 'une ou I'autre des approches théoriques.

Référence | Echantillon [ 23 (%) | B [Tesla] | Pol. (%) | T, [mK] | TofmK] |7, [mK]
mesuré | extrapolé | théorie
[Ager(95)] *He-*He 6.4 8.8 2.2 194£3 - 2.2
Grenoble SHe-"He 9.5 9.36 6.5 <7 56 74
[Candela(92)] *He 100 8 1.7 16.442 - 6.5
Grenoble “He 100 9.36 8.1 <7 78 28.1

TAB. 5.1 — Comparaison entre les valeurs de T, mesurées par Ager et al. dans une
phase diluée saturée et par Candela et ol. dans la phase concentrée. Les valeurs
théoriques sont obtenues avec la formule (1.42), valeurs renormalisées pour les in-
teractions avec le facteur (1 + F§) pour la phase concentrée (4 notre pression avec
[2]). Les valeurs de T, mesurées par la technique d’échos de spin sont extrapolées
nos conditions de polarisation avec T, o polarisation. On voit que notre température
d’anisotropie est ~ 10 fois plus faible que les valeurs extrapolées de leurs mesures.
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5.6 Conclusion

Rappelons les principales caractéristiques des modes que nous observons:

— Il est certain que ces modes sont liés au débit de gouttes de phase diluée qui
tombent dans la boite & mélange du polariseur remplie de phase concentrée.

— Le poids des modes est trop important pour la seule contribution d’une goutte
de phase diluée: les modes sont localisés autour des gouttes mais propagent
dans les deux phases.

— La largeur des modes dépendant fortement de la température, nous pensons
que ces modes sont amortis par un mécanisme d’ondes de spin de Silin.

— 1l nous semble clair que l'interface entre les deux phases est transparente aux
ondes de spin. La question du confinement des modes reste donc ouverte : quel
est le role du champ dipolaire? S’agit-il de modes dont Iorigine est dipolaire
mais qui sont amortis par un mécanisme d’ondes de spin? Les modes sont
trés localisés sur la ligne. Ils ne sont détectés qu'au voisinage du minimum de
champ créé par le capillaire de CulNi aimanté: quel est le réle de ce minimum
de champ dans le confinement ?

Ne connaissant pas le(s) mécanisme(s) de confinement des modes, on ne peut prou-
ver que I'amortissement des modes observés est celui d’ondes de spin de Silin, méme
si la dépendance en température est une preuve de poids. Néanmoins, si on admet
que c’est le cas, nos résultats contredisent les précédentes mesures de température
d’anisotropie. La borne supérieure de la température d’anisotropie T, est prés de
dix fois plus faible que les valeurs de 7, obtenues par des mesures d’échos de spin
extrapolées 4 nos polarisations. Par contre, les valeurs de T, ne sont pas assez faibles
pour exclure 'une ou l'autre des approches théoriques. En effet, elles sont proches
de celles prédites par la théorie (pour la phase diluée du moins). I1 reste une ques-
tion pour la phase concentrée: le facteur de renormalisation utilisé est-il le plus
approprié? Les interactions renforcent-elles autant 7,7

En conclusion, nos résultats contredisent ceux des expériences en faveur de
Pamortissement des modes cohérents de spin & température nulle, mais nous ne
pouvons pour le moment réfuter 'une ou 'autre des approches théoriques concer-
nant la dynamique de spin transverse.

Il est clair que nos conditions ne sont pas optimales pour détecter des ondes
de spin de Silin. Pour pouvoir faire du “vrai quantitatif?, c’est-a-dire comparer les
spectres calculés avec nos mesures, il est nécessaire de confiner les modes dans une
“vraie” cavité & ondes de spin. Nous avons alors construit une cavité demi-sphérique
dans une cellule d”*He dilué polarisé. C'est ce que nous allons présenter dans le
prochain chapitre.
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Chapitre 6

Ondes de spin dans 1’>He dilué
polarisé confinées dans une cavité
fixe en Araldite

Dans cette deuxiéme série d’expériences, nous avons utilisé la seconde version du
polariseur (figure 3.6). La boite & mélange du polariseur est maintenant constituée
de deux chambres, I’'une remplie de phase concentrée et 'autre de phase diluée. Les
deux phases sont polarisées jusqu’a 4 fois la polarisation d’équilibre dans un champ
de 10.5 Tesla & une température inférieure 4 20mK. D’autre part, les capillaires
aimantés de CulNi ont été remplacés par des capillaires d’argent, ce qui a énormément
amélioré I'homogénéité du champ sur ’échantillon; cela apparaitra clairement, entre
autre, sur la forme des signaux RMN. Enfin, nous avons construit une “vraie” cavité
4 ondes de spin demi-sphérique de diamétre 1 mm dans la paroi en Araldite de la
cellule de phase diluée.

Dans cette seconde géométrie de polariseur, nos lignes RMN se sont enrichies
de nombreuses structures, notamment des modes magnétostatiques dont I’ampleur
nous & surpris et a géné 'observation des ondes de spin. Des modes liés au débit
de gouttes ont été observés mais sans dépendance en température cette fois. Enfin,
nous avons mesuré la dépendance en température et polarisation du spectre d’ondes
de spin de Silin confinées dans la cavité en Araldite remplie d’*He dilué polarisé.
Nos conclusions renforcent les résultats obtenus avec le premier polariseur. Lors de
la premiére mise a froid, 'adaptation du circuit RMN n’était pas optimale, ce qui
ne nous a pas permis d’observer d’ondes de spin. Seules les modes magnétostatiques
qui sont des structures de grande amplitude ont été observées. Pour le second test,
le probléme de I'adaptation étant résolu, nous avons eu la sensibilité suffisante pour
observer les ondes de spin.

Avant de présenter toutes nos observations, nous allons détailler la nouvelle géo-
métrie de notre cellule.
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6.1 Nouvelle cellule

La figure 6.1 (a) représente la nouvelle cellule utilisée pour ces mesures. Elle
est constituée de deux chambres: I'une remplie de phase diluée (en haut) et I'autre
de phase concentrée (en bas). La bobine de RMN entoure les deux chambres. Le
champ externe est de 10.5 Tesla, nous travaillons donc & des fréquences proches de
340 MHz. Le gradient de champ résiduel est estimé par compensation avec la bobine
de gradient: Gresiques = +4.0 = 0.1 Gauss/cm. Dans la suite, le gradient de champ
indiqué tient compte de cette contribution.

Les signaux RMN de la figure 6.1 (b} ont été mesurés dans un gradient de champ
de —3.6 Gauss/cm, pour séparer les deux boites: la chambre remplie de phase diluée
est 4 basse fréquence, celle remplie de phase concentrée 4 haute fréquence. Sans
circulation, les deux boites sont remplies de phase concentrée!. Quand on commence
a circuler, par capillarité, I'’*He dilué plus dense chasse 1’*He concentré de la chambre
supérieure: la différence de densité de spins entre la phase diluée (basse fréquence)
et la phase concentrée (haute fréquence) est claire sur la troisiéme ligne.

Remarquez que la forme des signaux est presque rectangulaire, ce qui prouve
que 1'homogénéité du champ a été améliorée avec le remplacement des capillaires
de CuNi par de I'argent. Par contre, le volume des denx cellules étant similaire,
les signaux correspondants quand la circulation est coupée - autrement dit quand
les deux chambres sont remplies de phase concentrée — devraient étre de méme
amplitude, ce qui n’est pas le cas sur nos lignes: probléme d’homogénéité de la
bobine RMN? A ce jour, nous n’avons pas d’explication.

Des thermométres a fils vibrants sont placés dans chaque chambre. L’absence de
données sur la viscosité de la phase diluée dans la littérature nous oblige & interpoler
la. dépendance en concentration de la viscosité sur la courbe de saturation avec la
relation “ad hoc”:

T3, 2/3
np(T) = (Kp(ila)“)érfzo nsup(T) s (61)

Ol Nsyp(7T") est donné dans la référence |Zeegers(91)]. La valeur de 7, & p=9.8 bars
calculée avec (6.1) correspond a celle de la référence [Konig(94)]. Au total, on estime
une incertitude sur la température de la phase diluée de 'ordre de 10%.

La figure 6.2 représente la dépendance en polarisation des signaux de RMN sur
tout I'échantillon. Il est clair que la polarisation augmente dans les deux chambres,
et donc que les deur phases se polarisent. Pour ces courbes, la polarisation maximale
est égale & 3.6 fois la polarisation d’équilibre dans un champ de 10.5 Tesla. La tem-
pérature de la phase concentrée est de 11.5 mK et celle de la phase diluée de 20 mK.
Le processus de dilution ayant lieu dans la chambre de concentré, la phase diluée est
refroidie et polarisée par diffusion et se réchauffe au cours du temps. De nombreuses
structures apparaissent sur ces lignes de RMN. Dans ce qui suit, nous allons voir que
nous savons les répertorier et les identifier. Nous verrons que, pour une bonne partie,

1. Le cas représenté sur la figure (6.1) est un cas d’école. De temps en temps, la chambre
supérieure reste complétement ou partiellement remplie de phase diluée.
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frequence (kHz) <-> absorption
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F1G. 6.1 — (a) La nouvelle cellule du polariseur est constituée de deuz chambres:
'une remplie de phase diluée (en haut) et Uautre de phase concentrée (en bas). Sans
circulation, les deuz cellules sont pleines de phase concentrée. Avec la circulation,
I3He concentré est expulsé de la chambre supérieure, puis remplacé par de {®He
dilué. La bobine RMN entoure les deuz chambres. (b) Dans un gradient de champ
de —3.6 Gauss/cm, les deus chambres sont séparées sur les lignes de RMN (absorp-
tion) : la chambre de phase diluée est & basse fréquence et celle de concentré d haute
fréguence. Pour plus de clarté, nous avons décalé les signauz. La ligne n°1 est prise
quand le polariseur est au repos. Sans circulation, les deur chambres sont remplies
de phase concentrée polarisée o Uéquilibre dans un champ de 10.5 Tesla. Ensuile,
on commence & circuler (ligne n°2): une partie de la phase concentrée a déja été
remplacée par de la phase diluée moins riche en spins. Pour la ligne n°5, tout [%He
concentré dans la chambre supérieure o €té remplacé par de 1® He dilué. Remarquons
que ’homogénéité du champ sur la cellule est meilleure qu’avec le premier polariseur
cor les signaux ont la forme attendue pour un cylindre dans un gradient de champ
linéaire.
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absorption <-> frequence
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F1G. 6.2 — Signaur RMN pendant que le polarisation augmente : & basse fréquence la
cellule de phase diluée, et & haute fréquence la cellule de phase concentrée. On voit
que la polarisation augmente dans les deur chambres, donc dans les deuz phases.
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il s’agit de modes magnétostatiques, mais avec de bons yeux, peut-étre voyez-vous
déja les ondes de spin!

6.2 Observations: qui est qui?

Pour faire un premier tri entre les structures indépendantes et dépendantes du
temps, nous avons moyenné plusieurs fois la ligne RMN. La figure 6.3 montre deux
spectres: celui du bas est “brut”; le spectre décalé vers le haut est obtenu aprés 8
moyennages. Certaines structures de petite taille du coté de la chambre de phase
concentrée ont disparu. Est-ce que ce sont des gouttes?

absorption <-> frequence

f - 341826.0 (kHz)

Fi1c. 6.3 — Qui est qui ? Pour répondre a celle question, nous avons tout d’abord
moyenné notre signal. Le signal “brut” est celui du bas, le signal moyenné en haut
(arbitrairement décalé vers le haut pour plus de lisibilité). On voit qu’une bonne
partie de “petites structures” présentes sur le coté de la phase concentrée a disparu.
Nous détectons & nouveau des modes liés auz gouttes qui sont visibles cetle fois sur
toute la ligne coté phase concentrée.

Pour trancher, comme dans ’expérience précédente, nous nous sommes placés a
une fréquence fixe, puis nous avons attendu. Le gradient de champ dans les deux
expériences est identique & 10% prés. La figure 6.4 montre un spectre typique, sem-
blable & ceux liés aux gouttes observés dans I'expérience précédente {figure 5.4).
Néanmoins, il y a certaines différences importantes:

~ Les modes ne sont pas localisés mais apparaissent sur toute la ligne de RMN
du coté de la phase concentrée et du haut de ’échangeur (épaule & haute
fréquence). La bonne homogénéité du champ sur 'échantilion dans le second
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FI1G. 6.4 — Le spectre des gouttes obtenu & fréquence fize. A la différence des ob-
servations avec le premier polariseur, les modes ne dépendent pas de la température
(jusqu’a T = 35 mK) et sont visibles sur toute la ligne de RMN c6té concentré.

polariseur peut expliquer cette différence: 1'environnement des gouttes (en
gradient) est constant sur une grande partie de la ligne.

~ L’amplitude des modes varie sur la ligne et pent atteindre 20% quand on re-
garde prés de modes magnétostatiques. Avec le premier polariseur, 'amplitude
des modes n’a pas excédé 9%.

— Enfin, la différence la plus importante: nous n’avons observé aucune dépen-
dance en température de 'amortissement des modes, méme en chauffant jus-
qu’a une température de 36 mK.

Nous avons donc conclu que les modes liés aux gouttes dans le second polariseur sont
des modes “purement magnétostatiques” qui ne sont pas amortis par un mécanisme
d’ondes de spin. Ceci nous pousse & croire que la forte inhomogénéité du champ dans
le premier polariseur est sans doute déterminante pour expliquer nos précédentes
observations.

Malgré cela, nous avons mesuré la vitesse des gouttes pour comparer avec les
valeurs obtenues lors de la précédente expérience olt nous n’avons qu’une estimation
du vrai gradient de champ. La méme méthode de dépouillernent a été utilisée (équa-
tion 5.1). La figure 6.4 représente le nombre de gouttes observées sur la ligne, par
seconde, pour différents sens et vitesses de balayage en fréquence du générateur. Avec
un gradient de champ de —3.6 Gauss/cm, la vitesse des gouttes est égale 4 0.76 cm /s,
ce qui est comparable aux valeurs du chapitre 5, et celles mesurées optiquement dans
un réirigérateur & dilution de type Leiden (référence [Griffioen(86)]).

Revenons & la figure 6.3, nous avons déja identifié une famille de modes associés
aux gouttes. Dans la prochaine section, nous allons étudier les plus grosses struc-
tures qui apparaissent sur nos lignes et déduire des dépendances en température,
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Nombre de gouttes/s pour p = 5.00 bars
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F1G. 6.5 — Nombre de gouttes par seconde observées sur la ligne RMN pour diffé-
rents sens et vitesses de balayage en fréquence du générateur. La vitesse des goultes
tombant dans un gradient de champ de —3.6 Gauss/cm est égale 4 0.76 em/s. Cette
valeur est comparable aur vitesses mesurées avec le premier polariseur.

olarisation et gradient qu’il s’agit de modes magnétostatiques.
p g g g

6.3 Modes magnétostatiques

Les spectres que nous montrons ci-dessous ont été mesurés lors du premier test du
nouveau polariseur. Sur la ligne de RMN, du e6té de la chambre de phase concentrée,
apparaissent deux familles de modes: 'une en haut de la chambre et ’autre en bas.
Les deux spectres ont une allure différente car, par construction, la géométrie de la
chambre n’est pas symétrique. Nous nous sommes concentrés sur les spectres localisés
en haut de la cellule ou la géométrie est mieux définie (vraiment cylindrique avec un
“plafond” plat alors que le bas de la chambre est arrondi par les bavures de colle).

6.3.1 Observations

La figure 6.6 montre un spectre typique dans un gradient de 5.1 Gauss/cm: le
bas de 1a cellule est done & basse fréquence et le haut & haute fréquence. Ce spectre
dépend de la polarisation mais pas de la température. Il ne s’agit donc pas d’ondes
de spin mais de modes magnétostatiques. Sur la figure, le spectre noté “u” (“d”)
correspond a un balayage des basses (hautes) vers les hautes (basses) fréquences. Le
nombre de modes dépend donc du sens de balayage de la fréquence. Nous pensons
que les pics supplémentaires pour le balayage (“u”} ne sont pas de “vrais” modes mais
des “wiggles”. Pour toute cette étude, nous avons analysé les spectres cbtenus avec le
balayage des hautes vers les basses fréquences. Nous avons vu au chapitre 2 que, dans
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le cas d’un cylindre ou d’une plaque, 'étendue du spectre en fréquence est fixée par la
polarisation : 2y AM,. Pour le spectre de la figure 6.6, le gain en polarisation A est
égal 2 5.0, et 2ry My = 120 Hz dans nos conditions (B = 9.6 Tesla et p = 8.0 bars).
L’étendue en fréquence du spectre doit étre de 602 Hz, on mesure 660 Hz. Notre

1.5 T I T T T 1 T T T T T T T T T T T

1.0

\Y
0.5 -
0.0 YUUSY WOUUT TOUTY AU T NI SUIN SUNUT VU FUUNY TUUUN [N AU U TN SUUTT TN SUUOT!
0.0 0.5 1.0
Frequence {(kHz)

F1G. 6.6 — Spectre de modes magnétostatiques pour un gradient de champ de
5.1 Gauss/cm : le bas de la cellule est & gauche (basse fréquence), le haut & droite
(haute fréquence). Le spectre noté “u” (“d”) est obtenu en balayant la ligne des basses
(hautes) vers les hautes (basses) fréquences (décalés pour plus de lisibilité). Nous
pensons que les modes supplémentaires qui apparaissent sur le spectre “u” sont des
“wiggles”. L allure du spectre est trés similaire & celle du spectre de Cross et Osheroff
dans un cylindre d®He solide mais est drastiquement différent de celui des ondes
de spin. De plus, il est indépendant de la température. Le mode “homogéne” (k=0)
correspond au mode de plus grande amplitude de ce spectre.

spectre est similaire & celui de Cross et Osheroff (fig 2.3) avec cependant quelques
différences:

- Dans leur expérience, le spectre est indépendant du sens de balayage en fré-
quence. On vient de voir que ce n’est pas notre cas.

— Dans le cas du cylindre d’?He solide, le mode de précession homogéne (noté
1 sur le spectre) est du coté haute fréquence du spectre, ce qui n’est pas le
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cas sur le spectre de la figure 6.6 (mode de grande amplitude). Des arguments
géométriques présentés au chapitre 2 permettent d’expliquer cette différence.
En effet, Osheroff et Cross ont supposé que leur cylindre était infini (§ 1.2
mm, longueur 2 cm); dans ce cas, le mode uniforme est 4 haute fréquence. On
rappelle que, pour une plaque, le mode uniforme est du cété basse fréquence
du spectre. Sur nos spectres, le mode homogéne n’est ni au maximum ni au
minimum de fréquence du spectre, mais quelque part entre les deux. Comme
il est plutot du coté basse que haute fréquence, nous pouvons dire d’aprés les
considérations géométriques du chapitre 2 que la géométrie de notre échantillon
cylindrique de § 3 mm et de hauteur 5 mm est plus proche de celle d’une plaque
que d’un cylindre infini (plus précisément entre une plaque et une sphére).

Pour compléter notre étude, nous avons mesuré la dépendance en polarisation et
gradient du spectre.

6.3.2 Dépendance en polarisation

La figure 6.7 montre la dépendance en polarisation du spectre des modes. Nous
n’avons étudié que la partie haute fréquence des spectres & partir du mode homo-
géne (cf. figure 6.6). L’étendue des modes, (A f)spectrehant X 277.4AM, , augmente
linéairement avec la polarisation.
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Fi1a. 6.7 — En haut : Dépendance en polarisation des modes magnétostatiques pour la
partie & haute fréquence & partir du mode homogéne (G=5.1 Gauss/cm). Les spectres
sont arbitrairement décalés pour plus de listbilité. On voit que I’étendue en fréguence
au spectre augmente avec la polarisation : (A f)spectrenans X 27y AMy augmente li-
néatrement avec A, soit la polarisation (en bas).
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6.3.3 Dépendance en gradient

Nous avons ensuite étudié la dépendance en gradient des modes magnétosta-
tiques. La figure 6.8 montre les spectres obtenus dans un gradient de 4.0 Gauss/cm
et 9.5 Gauss/cm. Avec un fort gradient, la densité des modes augmente et leur am-
plitude diminue.

T T T T T T T T T ; T T T T T T T T T

0.0 0.5 1.0

Fi1G. 6.8 — Dépendance en gradient des spectres. (a) G=4.0 Gauss/cm, (b)
G=9.5 Gauss/cm. Les forts gradients “luent” les modes magnétostatiques.

6.3.4 Conclusion

Nous pouvons affirmer grace 4 un certain nombre de comportements que nous
observons bien des modes magnétostatiques:

— Le spectre ne dépend pas de la température.

— L’étendue en fréquence du spectre mesurée correspond & intervalle A foectre =
2nv AM, attendu pour un cylindre ou une plaque et augmente linéairement
avec la polarisation. Ce peut étre un moyen de mesurer Ia polarisation.

- En augmentant le gradient du champ, 'amplitude des modes diminue.
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Revenons maintenant au but premier de ces expériences avec le nouveau polariseur :
piéger les ondes de spin dans une cavité fixe remplie de phase diluée. Sur la figure
6.2, on peut déja remarquer de minuscules pics sur I’épaule ¢6té haute fréquence du
signal de la chambre de dilué, qui peuvent correspondre a ce que on attend : esi-ce
que ce sont les ondes de spin de Silin que 'on cherche?

6.4 Omndes de spin dans la cavité

Nous avons “zoomé” sur ces petits pics pour obtenir la figure 6.9. Remarquons
que le temps d’acquisition d'un tel spectre est trés long (de 100 & 200s pour un
balayage dans une direction). La largeur des modes étant de 1 & 2 Hz, il faut rester
au minimum 1s sur chaque mode lors du balayage en fréquence?.

Sur cette figure sont représentés deux spectres: 'un mesuré en balayant la fré-
quence vers le haut (noté “u”} et 'autre vers le bas (“d"). Pour une cavité de rayon
0.5 mm placée dans un gradient de —3.6 Gauss/cm, ’étendue du spectre en fréquence
attendue est de 580 Hz (=~Gl), ce qui est raisonnable avec nos observations. Re-
marquons que s’il s’agissait de modes magnétostatiques dans le dilué, I'étendue de
leur spectre en fréquence devrait étre de 20 Hz (= 2myM,/27).

Les spectres de la figure 6.9 sont parmi les plus beaux que nous ayons obtenus. 11
s’agit en fait d’un seul et méme spectre acquis avec un sens de balayage en fréquence
différent : des basses vers les hautes fréquences pour le spectre noté “u”, et 1'inverse
pour le spectre noté “d”. Le balayage en fréquence de ce spectre est un peu rapide;
pour preuve, des "wiggles" apparaissent de part et d’autre du premier pic suivant le
sens du balayage. Ceci est trés net sur le mode le plus piqué & haute fréquence. Nous
avons donc ralenti notre vitesse de balayage d’un facteur 2 et augmenté le nombre
de points (x2) pour obtenir les spectres de la figure 6.10. Sur ces spectres, les modes
sont moins nets et deviennent difficilement identifiables. Outre la vitesse de balayage
et le nombre de points, nous nous sommes employés 4 revenir exactement sur les
conditions d’acquisition de la figure 6.9, tout du moins au niveau des consignes.
Nous n’avons pas vérifié si I'optimum des gradients avait changé au cours du temps
(les mesures sont espacées de plusieurs semaines); cela peut-étre une explication. En
tout cas, nous n’avons jamais retrouvé de spectres aussi jolis que ceux de la figure
6.9.

D’autre part, nous n’avons pas pu explorer une grande gamme de gradients de
champ. En effet, pour pouvoir détecter des ondes de spin dans de bonnes conditions,
autrement dit que les modes aient un poids suffisant pour se dégager du bruit sur
la ligne de RMN, il faut que les modes confinés dans la cavité ne soient pas trop
nombreux. Pour cela, le gradient doit étre assez faible. Mais hélas, dans notre cas,
pour des gradients inférieurs & 2.6 Gauss/cm, on ne sépare pas les signaux de la
cavité & ondes de spin de ceux du haut de la cellule de phase concentrée (modes
magnétostatiques indépendants du temps et liés aux gouttes). D’autre part, en aug-
mentant le gradient, le nombre de modes piégés dans la cavité augmente, leur poids
respectif diminue, ils apparaissent donc encore moins clairement sur le spectre. Au

2. Notons que les spécifications du générateur de fréquence (HP8656B) indiquent une résolution
en fréquence de 10Hz et une modulation "M résiduelle en mode continu <4 He.
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absorption <-> frequence

0.0 1 | L ) L J 1 1 L |
-0.2 0.0 0.2

f - 341823.9 (kHz)

F1G. 6.9 — Un de nos meilleurs spectres obtenu & une température de 14.7mK et un
gain en polarisation par rapport & léquilibre de A=1.5, dans un gradient de champ
de —3.6 Gauss/cm. La largeur des modes est de 1 & 2 Hz, ce qui nous impose de
balayer trés lentement la ligne. Le spectre (“u”) est obtenu en balayant la fréquence
vers le haut (“u”) et le spectre (“d”) vers le bas (décalés de 0.1 w.a.). Notre balayage est
un peu rapide, les “wiggles” qui apparaissent aprés le pic (dans le sens du balayage)
en sont la preuve.
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absorption <-> frequence

-0.2 0.0 0.2

f- 341825.0 (kHz)
| Spectre | Température [mK] | Gain en polarisation A |
a 19.0 1.0
b 13.9 2.1
d 17.1 3.4

F1G. 6.10 ~ Spectres obtenus avec un balayage en fréquence deuz fois plus lent dans
les mémes conditions (consignes) que la figure 6.9. Pour plus de lisibilité, les spectres
sont décalés de 0.1 u.a. Les modes sont beaucoup moins clairs, il est plus difficile de
les identifier. Le tableau ci-dessus donne la température et le gain en polarisation
par rapport & Uéguilibre A pour chacun des spectres.
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total, nous avons observé les modes piégés dans la cavité pour un gradient de champ
(7 compris entre -2.6 et ~ —5.0 Gauss/cm.

Tout laisse penser que ce sont des ondes de spin de Silin dans la phase diluée,
piégées dans la cavité en Araldite: le nombre de modes confinés augmente avec le
gradient, ’étendue en fréquence du spectre est donnée par v(GI, et nous allons voir
dans ce qui suit que le facteur de qualité des modes dépend de la polarisation et de
la température.

6.4.1 Dépendance en polarisation

La figure 6.11 montre la dépendance en polarisation du spectre. La courbe (a)
est mesurée 4 la polarisation d’équilibre quand le polariseur est au repos (sans cir-
culation). Les courbes (b)...(d) sont les spectres obtenus pendant que la polarisation
augmente, le tableau donne le gain en polarisation A4 et la température pour chaque
spectre,

Pour pouvoir donner une valeur de température d’anisotropie 1, nous avons
comparé nos mesures aux spectres calculés avec la méthode de 'annexe B. Nous
montrons ici trois séries de spectres avec une valeur & la polarisation d’équilibre de
la température d’anisotropie T,4, de 0, 5 et 10mK (figure 6.12). II est important de
noter que cette valeur de T4, correspond au spectre (a) de la figure 6.11, pour les
autres spectres T, = AT,¢,. Les calculs sont réalisés pour une cavité sphérique de
rayon R£=0.5mm placée dans un champ externe de 10.5 Tesla. Nous avons ajouté au
gradient de champ linéaire de —3.6 Gauss/cm une perturbation quadratique de -8%
au maximum {en +R), compatible avec la largeur & mi-hauteur de la ligne optimisée
(1kHz).

Dans nos calculs nous avons également tenu compte de Ueffet du champ déma-
gnétisant. D’aprés les références [Deville(79)], [Fomin] et [Einzel(84)], en supposant
que 'aimantation ne dépend que d’une seule coordonnée (M = M(z)), le champ di-
polaire n’a pour effet que de déplacer tout le spectre d'une quantité égale & 47y M.
Dans nos conditions, ce décalage en fréquence est de 23 Hz a la polarisation d’équi-
libre. Pour une polarisation hors équilibre, le décalage sera égal a4 A4 x 23 Hz. Sur
la figure 6.11, les fléches noires représentent le shift di au champ dipolaire, il faut
remarquer qu’il est supérieur 4 I'espacement entre les modes.

Nous avons ajusté les échelles sur le spectre & haute polarisation (d): pour les
ordonnées en faisant coincider 'amplitude du second mode (& haute fréquence),
pour les abscisses en superposant le premier mode calculé & celui mesuré. Les autres
spectres n’ont pas eu d’autres ajustements. On voit que le positionnement du premier
mode est trés bien décrit par nos calculs: le déplacement en fréquence du premier
mode via le champ dipolaire pourrait étre un moyen de mesurer la polarisation.

On voit que 'espacement entre les modes, pour les spectres avec les plus basses
polarisations, ne correspond pas aux calculs. 11 y a & cela plusieurs explications
possibles :

— Les modes au “fond” de la cavité sont-ils affectés par le fait que la cavité
n’est que demi-sphérique? On peut supposer que ce n’est pas le cas pour les
trois premiers modes & haute fréquence (= au fond de la cavité). La distance
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absorption <-> frequence

0.2 0.0 0.2
f - 341823.9 (kHz)

| Spectre | Température [mK] | Gain en polarisation A |

a 28.3 1.0
b 14.7 1.5
c 16.3 2.6
d 19.7 3.6

F1G. 6.11 — Dépendance en polarisation de la largeur des modes. Les spectres sont
décalés de 0.05u.a. pour plus de lisibilité. Dans le tableau sont portés le gain en
polarisation par rapport a [’équilibre A et la température pour chacun des spectres.
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F1G. 6.12 — Comparaison entre les spectres mesurés (figure 6.11) et les spectres calcu-
lés dans les mémes conditions de polarisation et température pour des valeurs diffé-
rentes de la température d’anisotropie & la polarisation d’équilibre : (A) Topg=0mkK,
Toeq=0 mK, Tys,=10 mK. Les spectres sont arbitrairement décalés pour plus de lisi-
bilité. Sur les spectres (B) et (C), la largeur des modes calculée est beaucoup plus
grande. Nous ne pouvons, ld encore, donner avec exactitude la valeur de Tosy mats
nous pouvons donner une borne supéricure qui est de b mK, soit 4 fois inférieure
a4 ce qui est attendu 4 partir des expériences d’échos de spin. Les fléches noires
représentent le shift dipolaire (dwyAMy) correspondant & chacun des spectres.
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explorée par le troisiéme mode:n’est que de 0.12mm & partir du fond de la
cavité.

— La taille de la cavité n’est pas définie au dixiéme de millimétre; si le rayon
de la cavité est 1égérement plus élevé, les modes pourraient étre plus proches.
La distance entre les modes étant proportionnelle & R/3, ce défaut ne peut
pas expliquer 4 lui seul les différences. Il n’est pas raisonnable de croire que le
rayon puisse étre supérieur a (.55 mm.

— La sphéricité de la cavité n’est sans doute pas parfaite, il est possible que le
rayon “effectif” vu par les ondes de spin piégées au “fond” de la cavité soit plus
élevé (voir la figure 6.13). Nous n’avons pas scié la cellule pour vérifier, mais,
d’aprés les images faites lors du test de notre technique de construction de la
cavité, la sphéricité semble tout & fait réussie !!

- Quel est le role exact du champ démagnétisant ? Déplace-t-il tous les modes
de la méme quantité?

7 / Y,
/// Cavits “ -

R7 0.5mm /

[

Caleul
Sphére R =0.5 mm

Calcul
Sphére R = 0.6 mm

4

CALCUL REALITE ?

F1G. 6.13 — Le rayon de la covité choisi pour les calculs, en haut pour une cavité
parfaite de rayon 0.5 mm. En bas pour une covité dont la sphéricité n’est pas parfaite,
le rayon “effectif” vu par les modes confinés au “fond” de la cavité est supérieur.

Dans les calculs, les parameétres n’ont pas été poussés au deld de ce qui nous
parait justifiable par d’autres moyens, par exemple les dimensions de la cavité. De
plus, les remarques précédentes n’ont pas été intégrées dans le calcul. D’ailleurs pour
certaines, comme le probléme de la non sphéricité, nous ne savons pas comment en
tenir compte. Aussi, méme si les calculs ne collent pas exactement aux mesures, nous
pouvons déja discuter Pamortissement des modes en fonction de la polarisation. Pour
la série de spectres (B) et (C) on T4y vaut 5 et 10mK respectivement, la largeur
4 mi-hauteur des modes calculée est trés supérieure & celle mesurée. Au total, nous
pouvons dire que Ty¢, dans un champ de 10.56 Tesla est compris entre 0 et 5 mk.
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F1G. 6.14 - Image d’une cavité test de mémes dimensions que celles du polariseur. Sa
construction est simple : on dépose un peu de Stycast 1266 dans un trou de diametre
1 mm et de profondeur 1.5 mm, la noture se charge du reste! La sphéricité semble
tout a fait réussie. La préparation de la cavité pour Uobservation a été réalisée sans
soin particulier, ce qui explique les “gros” défauts apparents sur cette tmage.

6.4.2 Deépendance en température

La figure 6.15 donne la dépendance en température de la largeur des modes.
Les courbes (b) et (g) ont été mesurées pendant le pulse de chaleur, les courbes
(c)...(f) pendant le refroidissement. Le tableau donne la température et le gain en
polarisation de chacun des spectres. On voit que la largeur des modes dépend de la
température.

Comme pour la dépendance en polarisation, nous pouvons comparer les spectres
calculés et mesurés. La figure 6.16 montre trois séries de spectres calculés avee dif-
férentes valeurs de température d’anisotropie pour la polarisation d’équilibre dans
un champ de 10.5 Tesla (A) Toe,=0mK, (B) Tysq=5mK, et (C) T,,=10mK. En
comparant les largeurs 4 mi-hauteur des modes mesurés et calculés, nous arrivons
a la méme conclusion qu’avec la dépendance en polarisation, soit, 0< Theg <bmK.
On compare surtout 1'allure du deuxiéme mode, le premier étant trop étroit et du
méme coup déformé par le balayage trop rapide.
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absorption <-> frequence

T T T T I 1 1 T E

0.0 0.2 0.4
f- 341823.7 (kHz)

| Spectre | Température [mK] | Gain en polarisation A |

a 23.3 3.8
b 26.8 4.1
c 35.9 4.4
d 38.8 4.4
e 42.1 4.4
f 51.7 4.4
g 60.3 4.4

F1G. 6.15 — Dépendance en température. Les courbes a et b sont prises pendant le
pulse de chaleur, les autres courbes pendant le refroidissement. Les courbes sont
décalées pour plus de lisibilité. Le tableau donne la température et la polarisation
pour chague spectre.
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Fi1G. 6.16 — Comparaison entre les spectres mesurés (figure 6.15) et les spectres
calculés dans les mémes conditions de polarisation et température, mais avec des
d’anisotropie différentes (¢ Uéquilibre): (A) Tpsq=0mK, (B)
Tosq=5 mK, (C) T,6,=10 mK. La largeur des modes calculées sur les séries de spectres
(B) et {C) est supérieure auz largeurs mesurées. Nous ne pouvons, la encore, donner
avec exactitude la valeur de T4, mais nous pouvons donner une borne supérieure
de b mK, 4 fois inférieure 4 ce qui est attendu 4 partir des expériences d’échos de

valeurs de température

SpPin.
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6.5 Conclusion

Dans ces nouvelles conditions expérimentales, nous avons observé 'effet du champ
dipolaire sous la forme de modes magnétostatiques et d’un décalage supplémentaire
des spectres d’ondes de spin. La mesure de ce shift dipolaire ou de l'étendue en
fréquence des modes magnétostatiques est un moyen de mesurer la polarisation.

Mais surtout, nous avons étudié les spectres d’ondes de spin dans de *He dilué
piégées dans une cavité demi-sphérique en Araldite. La largeur des modes & haute
fréquence est de 1 & 2 Hz, il est donc nécessaire de balayer trés lentement la ligne de
RMN. Pour limiter le temps d’acquisition des spectres, il faudra absolument, dans le
futur, faire de la RMN pulsée. La dépendance en température et en polarisation du
facteur de qualité des modes nous a permis de dire que la température d’anisotropie
4 la polarisation d’équilibre est comprise entre 0 et 5mK. Au minimum, le Thoéq
mesuré ici est 4 fois inférieur & celui mesuré par le groupe de Nottingham (5 mK
<->19 mK). Ces résultats confirment ceux obtenus avec les modes accrochés aux
gouttes de phase diluée. Néanmoins, si on compare avec la valeur théorique de Mullin
pour les gaz dilués, qui vaut 7,4, =2.7mK dans nos conditions, nous ne pouvons,
14 encore, réfuter I'une ou I'autre des approches théoriques concernant le temps de
relaxation transverse fini 4 température nulle.

De cette étude, il est également apparu que les spectres calculés avec un Tosq
compris entre 1 et 3mK sont indiscernables. Il faudra donc travailler 4 des tempé-
ratures plus basses ou des polarisations plus élevées pour pouvoir donner raison 3
I'une ou 'autre des théories.
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Conclusion

Récemment, Fomin a contesté la prédiction de Meyerovich et de Mullin selon
laquelle le temps de relaxation transverse dans les liquides de Fermi polarisés reste
fini & température nulle au lieu de diverger (o 1/7?%). Ce temps de relaxation est
a origine de 'amortissement des modes collectifs de spin comme les ondes de spin
ou leffet Leggett-Rice. Des expériences d’échos de spin pour mesurer le temps de
relaxation transverse ont été réalisées par 'équipe d’Owers-Bradley dans la phase
diluée, et par I'équipe de Candela dans "*He pur. Les deux équipes ont observé
que le temps de relaxation transverse tend vers une valeur finie. Cette tendance
est caractérisée par une température d’anisotropie T, dont la valeur, dans les deux
cas, est supérieure aux prédictions théoriques. Est-ce la méthode de détection o les
prédictions théoriques qui sont 4 l'origine de cette différence?

L’objectif de la thése était de mesurer le temps de relaxation transverse avec une
méthode différente de celle utilisée par d’autres groupes et de tirer partie au mieux
de nos conditions de température et polarisation.

L’alternative aux techniques d’échos de spin étant les ondes de spin, nous avons
développé un systéme de détection de RMN continue avec la sensibilité nécessaire.
Un nouveau polariseur monté sur un réfrigérateur & dilution “classique”, lui aussi
construit pendant cette thése, a été mis au point. Il nous a permis d’atteindre des
polarisations quatre fois plus élevées que la polarisation d’équilibre avec un champ
externe de 10.5 Tesla & des températures comprises entre 10 et 20 mK.

Grice & ces merveilleux outils, nous avons observé différents types de modes col-
lectifs de spin: des ondes de spin, des modes magnétostatiques et peut-&tre méme
un “mélange” des deux...En effet, avec le premier polariseur, nous avons observé des
modes accrochés aux gouttes de phase diluée tombant dans la phase concentrée. Ces
modes peuvent propager dans les deux phases. L’amortissement — la largeur — des
modes dépend fortement de la température et de la polarisation. La dépendance
en température nous laisse penser qu’il s’agit de modes amortis par un mécanisme
d’ondes de spin. En admettant que c’est le cas, nous pouvons discuter 'amortisse-
ment des modes en terme de température d’anisotropie. N'ayant pu atteindre des
températures suffisamment basses (13 mK au minimum), nous n’avons pu donner
qu’'une borne supérieure a 7, égale & TmK pour une polarisation 3.1 fois supé-
rieure & la polarisation d’équilibre dans un champ magnétique de 9.36 Tesla. La
valeur maximale est prés de dix fois inférieure aux précédents résultats expérimen-
taux, aussi bien dans la phase diluée que concentrée (extrapolés 4 nos polarisations).
Nous rappelons que ces précédentes expériences sont considérées comme des preuves
en faveur d’un temps de relaxation transverse fini 4 température nulle. Cependant,
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notre valeur de T, limite n’est pas assez faible pour donner raison & I'une ou 'autre
des approches théoriques. En effet, pour la phase diluée du moins, la valeur limite
de 7, (7mK) est proche de celle prédite par la théorie de Mullin (7.4 mK).

Un gros point d’interrogation plane sur le mécanisme de confinement de ces
modes, c’est pourquoi notre approche n’est que qualitative car nous ne pouvons pas
modéliser nos spectres. Nous savons en tout cas que I'interface entre les deux phases
est trés transparente aux ondes de spin. La réflexion des ondes de spin sur l'interface
ne suffit pas a les confiner. Pour comprendre le confinement, il faudra sans doute
répondre & plusieurs questions: quel est le rdle du minimum de champ créé par le
capillaire de CuNi aimanté? Quel est Peffet du champ dipolaire? Pourquoi a-t-on
observé & nouveau ces gouttes daus le second polariseur, mais sans dépendance en
température? Pour nous aider & répondre & toutes ces questions: théoriciens de
bonne volonté, vous étes les bienvenus !

Dans un deuxiéme polariseur, nous avons observé avec certitude cette fois des
ondes de spin piégées dans une cavité demi-sphérique en Araldite remplie de phase
diluée. De la dépendance en température et polarisation des spectres, nous estimons
que la température d’anisotropie & la polarisation d’équilibre (~ 2.5%) est comprise
entre 0 et 5 mK. La valeur maximale de T, mesurée est elle aussi inférieure & celle de
Iéquipe de Nottingham extrapolée & notre polarisation. Dans le cadre de la théorie
de Mullin pour les gaz dilués, 7, est égale & 2.7mK a cette polarisation. La encore,
nous ne pouvons invalider 'une ou 'autre des théories. Les conclusions avec cette
deuxiéme cellule consolident celles du premier polariseur.

Nous avons appris beaucoup de choses pendant cette thése, nous espérons qu’elles
serviront & d’autres:

— La maftrise de I’adaptation de notre circuit RMN, et des différents éléments
qui la compose. Comment choisir la méthode de traitement des signaux RMN
adaptée, I'utilisation d’'un détecteur de phase en est la clef. Nous sommes
conscients que certains points cependant restent 4 éclaircir.

— Notre plus grosse surprise aura sans doute été les modes magnétostatiques qui
nous ont rendu la tache beaucoup plus difficile que prévu: un des principaux
problémes a résoudre pour aller plus loin, ¢’est & dire faire du “vrai quantitatif”,
sera de trouver le moyen de les éliminer ou tout du moins de séparer leur spectre
de celui des ondes de spin de Silin, sans cela, observation d’ondes de spin pour
nos polarisations dans la phase concentrée parait pour le moins compromise.

Enfin et pour finir, étant donné lexistence et 'ampleur de ces modes magnétosta-
tigues, nous pouvons nous poser la question de leur effet dans une expérience d’échos
de spin.
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Annexe A

Quelques valeurs de la littérature
pour le transport de spin

Diffusion transverse pour des échantillons faiblement

polarisés :

Les mesures de diffusion transverse ont été réalisées dans de 1*He pur et des
mélanges *He-*He & partir de 'étude des spectres d’ondes de spin obtenus par RMN
continue & des fréquences comprises entre 1 et 4 MHz. A ces faibles polarisations,

Dy =Dy

de toute fagon.

- pour de 1’*He pur:

2

D Dy(T,) T, DT® GeUAE) — D | )72
[(bar) | (cm®/s) | (mK) | (em®K?/s) [ 10° (em?®/s”) | 10" sK” |
0 | LI6+0.13 |0929] 1.00x10° | L72+0.08 | 0.582
63 | 022+003 |1.584 |0552x10°| 1.19::0.14 | 0.464

12.3 1 0.077+0.008 | 1.948 | 0.292 x 107° 0.975% 0.325

TAB. A.1 — Valeurs du tableau I de la référence: [Candela(86)].
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- pour les mélanges *He-‘He:

73 | p A Dr? ArT? | wUHE) D
| (%) | (par) | | (em®K?%/s) 110712 (sK?) | 10° (cm?/s%)

13 ] 0 | —0.04540.005]17.19%x10°%] —0.657 —26.16

131 7 [ -0.040+0.005 1558 x10% | —0.592 —26.32

30| 0 [-0014+0.003[54.20x10°| —0.406 —133.5

3.0 | 7 1-0013+0.003[49.59x10°| -0.377 —131.6

64| 0 | 0.035+0.004 |75.69 x 10~° 0.875 86.50

6.9 7 [ 0.045+0.005 |61.75 x 10°° 1.071 57.66

86 | 8 | 0.072+£0.005 |61.61 x 10°° 1.440 42.79
193] 7 [ 0082+001 [695x10°] 18 | 38.6 |

TAB. A2 — Données du tableau I de la référence [Ishimoto(88)]. Les wvaleurs
dans la derniére ligne du tableau sont extrapolées & nos conditions de pression
et de concentration. A est obtenu par extrapolation lindaire. Le facteur D/Mt =
57.66 * (9.3/6.9)*% / (0.082/0.045) = 38.6cm?/s2. On estime \rT? = 1.8sK? par
- eztrapolation des autres données.

Diffusion transverse pour des échantillons polarisés
pour les mélanges *He-*He :

Mesure de la diffusion de spin transverse avec une technique d’échos de spin sur
des échantillons d’*He-*He & différentes concentrations polarisés dans un champ de
8.8 Tesla [Ager(95)]. Les valeurs du rapport D; /A7, mesurées sont accord avec celles
portées dans le tableau A.2.

Dans la méme expérience, D) et D ont été mesurés: la différence entre les deux
est considéré comme une preuve de l'anisotropie de la diffusion de spin dans les
liquides de Fermi polarisés.

[593 | 1% | T, I)\/(1+F5»)$1/3| %:M}

J)
%) | @K) | (mK) (cn?/s?)
0.05 16.6 - -0.424 -
0.1 | 264 - -0.403 —7.2 x 106
0.46 | 73.0 - -0.315 -
1.0 122 8+4 -0.168 —29.4 x 10°
3.8 205 1 134+2 0 -
6.4 | 417 | 19+3 0.090 81.5 x 10°

TAB. A.3 — Résultats de lo référence [Ager(95)].
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Annexe B

Ondes de spin piégées dans une
cavité sphérique

Nous avons adapté la méthode de calcul du spectre des ondes de spin dans
une cavité sphérique proposée par [Candela(91)] au cas d’un gradient de champ
non-linéaire. L’équation de Schrodinger pour un probléme d’ondes de spin dans un
champ magnétique symétrique selon I’axe z développé au second ordre s'écrit ! :

?:Deffvgqpa(m,y,z) + (UJU + 7Glz + '7G2 (232 —z° - yg)) ¢a(m,y,z) = wa"vba (mayaz) )
(B.1)
ol ¥* est défini par: m*(z,y,2) = X, a®¢*(z,y,2). Cette équation est équivalente &
I'équation (2.7).
' Pour appliquer cette équation 4 une cavité sphérique de rayon R, nous exprimons
I’équation B.1 en coordonnées sphériques (p,9,p):

) 19 028 P 2 2 o o, )
('“Deff (;5"5\; (%) - E) + (wo +~Ghipcost + yGop (3005 D — 1)) P = wrYP® |
(B.2)

1 0 Is} 1 &
2 :
F= (sinﬁ o)), (Smﬁf)ﬂ) + sinzfﬁagoz) ' (B-3)

o1l

En définissant Rr = poit —1 <r < 1let f((é’;) = wég)) /v¥G1 R, Péquation B.2 devient:

Hy™ = (T + H)v® = (f* — fo) ™ .

. ~ . ?:.Dgff 19, 7"28 EZ
v = gk (7"28?(8?" (B4

1. La perturbation quadratique G2(22% — 22 — y*) satisfait les équations de Maxwell de 1’élec-
tromagnétisme.
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H = (3cos 9 —1) (B.5)

GR
G
4 0 G
- Ern m oo

Les fonctions propres ¢* sont développées sur une base formée du produit d’har-
moniques sphériques Y;™(9,p) et de fonctions de Bessel sphériques j;(r¢). Nous ne
prenons que les harmoniques en m = 0 car elles ont la bonne symétrie pour un
champ rf homogéne:

P rdp) = D b cwn e (réuw ) Y5 (B,0) (B.7)
Ill

ot les &, sont choisis tels que la condition de courant de spin nul sur les parois
soit remplie. &y est le (n + 1)*™ zéro positif de la dérivée de la fonction de Bessel
sphérique excepté pour [ = 0 ot &y = 0 et donc Hyjo(ré) YL (9,p0) = 0.

Les coefficients ¢,; dans I’équation B.7 sont des coefficients de normalisation
donnés par ¢, = 1/\/f01 dr (rjm(rém))’.

Pour résoudre le probléme aux valeurs propres:

ZHnln’l’ f,!’ - (f - fD) nl 3 (BS)

nflf

nous devons évaluer les intégrales suivantes pour tous les n, {, n/, l':
27 1 1 9 ] 0 R n
/0 deo /_1 d(cos 19)/@ redr emii(r€a) Y, (9,0) (H(] + Hl) P> =0, (B.9)

On peut séparer trois contributions: Hy, et les deux parties de I, (6q.B.6}.

I. Hy donne pour le terme de gauche de I'équation aux valeurs propres (B.8):

27 1 1 n
/0 dip /_ _d(cos ) /0 P2dr o fi(rént) Y (9,0) Hocar i (r€wn ) Y2 (9,0) .

Aprés 1'application de 'opérateur 2 sur Y;! (avec [2Y;™(9,¢) = I( + 1Y™) et
I'intégration sur ¢ et cos¥, cette intégrale devient :

Desp ! _ g [r*a\ ll+1 .
S w2t A ridr Cn;j;(?“rfn[)( ( ) ( 3 ))Cwljl('ré-n’l).

~GR3 r20r \ Or T

i

En utilisant le fait que j;(r&y) et j7;(r&y) sont orthogonaux, et que
[jl (Tgnl)] = - nz]t(?fnz) on obtient:

D 1 ‘ -
_H’YG(}.;; ‘Srrzw(sl,l’/o T2d7‘ an].t(?"rfng)cn:[jl(grfn,l) ,
Enfin, nous trouvons:
1D
- r}/Gelgtg ﬁlcsﬂ,ﬂfal,l’ . (B.lo)
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. La partie r\/%in"(q?,go) de H, devient pour la partie gauche de I’équation
(B.8):

{\/% / ds 3’20(19,90)5’10(19,@1”}9(19,@)} { fo Py e (Tfm)cnfz'j!'(Tfn't’)} :

La partie gauche de ce produit est égal & (cf. 16.90 réf.]Merzbacher(70)])

ir | 320 +1) , .
ﬁ/3 D) (1,0,0 | 1,1,1,00%

oft (I1,la,m1,me | l1,le,l,m) sont les coefficients de Wigner ou de Clebsch-Gordon.
Pour { =1' -+ 1, on obtient (cf. 27.9.2 réf. [Abramowitz(72)]):

200 4+1 (' + )" + 1) _ U+ Db

Pour { =10 —1:

AWA+1 I (1)
201 @D Jor+1)(20+3)

Enfin, nous obtenons au total:

( (I'+ 1)0 114 N (141801
Jerner+3) /@ 3)

1
) fO Tsd'r Cnljl(rgnl)cn’l’jl’(T‘gn"l") .

(B.11)
L’intégrale sur r est évaluée numériguement.

. La partie %lﬁrz 7 y,2(9,) de [, devient dans I'équation aux valeurs propres:

16 G R 1 . .
{ _—5—71-/dQYiO(ﬁ’W)Y?O(Tg’(P)Y?(ﬁaQD)} Cfvl {fﬂ T4d7" Cnl.?i(r‘gnl)cn‘l’ﬂ’(Tgn’.!’)

La partie gauche de ce produit vaut: (cf. 19.60 réf.[Merzbacher(70)])

LS —

16m | 5(20 + 1)

! '2,1,0)% .
5 471_(21 + 1) (l 72?010 t l? JE1O>

Pour [ = 1" + 2, on obtient (cf. 27.9.4, réf.[Abramowitz(72)])

o [ BUANEA NI+ ) 6(1 + 1)2(V + 2)61142
V2r+1

20+ 1)@ +2)20 + 3 +2) a1+ 2)(20 +3)\ /(20 + )20 +5)

Pourl =1
) for +1 12(1' + 1)* 22U+ Dy
A+1 Q- +1002r+3)  @2I-D20+3)
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Pour I =10 -2:
5 20 +1 3 -1l —1) _ 6(1+ 1)2(1+ 2)8p—o
A+T QRN =@ = DI +1) (214 2)(20 4 3), /(20 + (21 +5)

La aussi, I'intégrale sur r est évaluée numériquement.

L’algorithme utilisé est le méme que dans le cas 1D. Chaque terme de H,yy est
évalué pour résoudre I'équation aux valeurs propres. Remarquons qu’a la différence
de [Candela(91)}, le probléme est résolu avec une matrice H non hermitique. Les
valeurs propres sont complexes, donc nous obtenons directement la fréquence et
Iamortissement des modes.
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Annexe C

Pompe turbomoléculaire : une bonne
alternative pour le roots...

Pendant cette thése, nous avons construit un réfrigérateur a dilution pour pre-
refroidir le polariseur. Cette dilution a été optimisée pour des débits compris entre
250 et 300 umoles/s. Ce réfrigérateur a dilution est standard, c’est pourquoi nous
nous limiterons 4 ses seules originalités qui sont sa thermométrie a fil vibrant, le choix
des matériaux pour le doigt froid — ces deux points ont été traités dans le chapitre
3 — ainsi que son systéme de pompage. Dans cette annexe, nous allons montrer que
I'usage d’une pompe turbomoléculaire est tout & fait envisageable méme pour des
dilutions & fort débit comme la notre.

Aprés une fuite sur notre roots (équivalent du modéle EH 500A chez Edwards),
trop cofiteuse en réparations, nous avons décidé de le remplacer par une pompe
turbomoléculaire moins encombrante et plus silencieuse qu’un roots. Nous avons en
premier choix opté pour le modéle V300HT (Varian) dont la pression de fonction-
nement était de 0.12mbar d’aprés les spécifications (mesurées pour de 1"*He). En
fonctionnement en dilution, autrement dit en pompant sur de 1*He, Vefficacité du
pompage s’est avérée réduite par rapport aux spécifications. Nous avons alors opté
pour un modéle de pompe turbomoléculaire spécialement congu pour pomper des
gaz légers (modéle optimisé pour Hy): V550 chez Varian toujours.

Pour information, les performances des deux pompes turbomoléculaires ont été
comparées avec celles du roots et d’une pompe primaire Alcatel (figure C.1). Comme
on peut s’y attendre, la pompe primaire & les moins bonnes performances (courbe
D). En ce qui concerne la pompe modéle V300HT, l'efficacité du pompage a perdu
un facteur 2 entre '*He et 1'3He, courbes A et B. Ce modéle convient pour des débits
inférieurs & 200 pmoles/s ce qui est insuflisant pour nous. Par contre, le modele de
pompe moléculaire V550, courbe C, est meilleur que le roots (courbe E) sur toute
la gamme de débits.
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debit en micromoles/s

FiG. C.1 — Comparaison entre les différents types de pompes. A, B: efficacité de la
pompe turbomoléculaire VROOHT sur de ["He (A), et sur de (% He (B), C': modéle
V550 sur *He, D : pompe primaire Alcatel 2033H (36 m®/h ), E: roots Edwards mo-
déle équivalent de EH 500A. Les spécifications de la pompe VIOOHT élaient exactes
pour 1" He en revanche pour I1®He les performances étaient insuffisantes (prés d'un
facteur 2 en débit!). Enfin, on voit que Uefficacité de la pornpe V550 est supérieure
a celle du roots sur toute la gamme de débits.
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Annexe D

Modes magnétostatiques:
compléments.

Dans cette annexe, nous analysons nos spectres avec la méthode utilisée par Cross
et Osheroff. En effet, ils ont résolu 'équation (5) de la référence [Osheroff(87)] avec
une méthode WKB, et ont montré que l'intervalle de fréquence entre le point d’ac-
cumulation et les différents modes dépend exponentiellement du numéro du mode:
Af = exp(Sn) ot n est le numéro du mode et S o (G/My)*? avec G le gradient
de champ. Expérimentalement, ils observent bien une dépendance exponentielle de
Af en fonction de n pour chaque gradient ainsi qu’une dépendance linéaire de S%/2
en fonction de G.

Pour notre cas, nous n’avons pas I'équivalent de la formule (5) de la référence
[Osheroff(87)], car dans notre géométrie nous ne savons pas exprirmer le terme d’éner-
gie potentielle. Néanmoins, nous avons étudié les spectres avec les mémes méthodes.
Sont apparues des similitudes dans le comportement mais aussi des différences que
nous ne savons pas a ce jour expliquer.

— Dépendance en gradient

Nous avons mesuré l'intervalle de fréquence Af entre le point d’accumulation et
les différents pics sur le spectre. Le mode le plus loin du point d’accumulation a le
numéro (n) le plus élevé. Pour notre analyse, le mode avec le numéro le plus élevé
est proche du mode uniforme, du cété haute fréquence (fig. D.1). La dépendance de
Af en fonction de n est représentée sur la figure D.1 (A) pour différents gradients
de champ. Pour chaque gradient, les points sont interpolés par une exponentielle,
nous retrouvons la méme dépendance que Cross et Osheroff. Si on trace log Af en
fonction de n on a bien des droites (figure D.1 (B)). Sur cette figure la pente des
droites diminue quand le gradient augmente, & I'inverse de la référence [Osheroff(87)].
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Fic. D.1 - Dépendance en gradient du spectre. (A) lintervalle de fréquence
Af entre le ™ mode et le point d’accumulation pour 6 gradients différents:
(a) 4.0 Gauss/cm, (b) 5.0 Gauss/cm, (c) 6.2 Gauss/cm, (d) 7.3 Gauss/cm, (e)
8.4 Gauss/cm, (f) 9.5 Gauss/em, (g) 10.5 Gauss/em. Af dépend ezponentiellement
de n. (B) log(Af) en fonction de n: on obtient des droites dont la pente diminue
quand le gradient augmente,
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83/2 versus G
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F1G. D.2 — Dépendance en gradient de la pente des droites S$%2. Le comportement
est radicalement différent de celus de Cross et Osheroff.

En plus de la dépendance en gradient, nous avons regardé la dépendance en
polarisation, avec toujours la méme méthode.

- Dépendance en polarisation

La figure 6.7 (a) du chapitre 6 montre la dépendance en polarisation du spectre des
modes. On a vu que U'étendue des modes augmente linéairement avec la polarisation
comme 21y AM, (figure 6.7 b).

Sur la figure D.3, nous avons tracé le déplacement en fréquence du n mode
par rapport au point d’accumulation: Af. Le pic le plus éloigné de ce point d’ac-
cumulation a le numéro 11. On voit que Af dépend 1a encore exponentiellement du
numéro du mode.

idme

Conclusion Certains points restent donc & éclaircir concernant le comportement
en gradient et polarisation des modes observés. Il reste du travail & mon successeur,
notamment trouver la forme du terme “d’énergie potentielle” dans l’équation de
“Schridinger” (éq. 5 référence [Osheroff(87)]} correspondant & notre géométrie.
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F1G. D.3 — Le mode le plus loin du point d’accumulation a le numéro 11. L’intervalle
de fréquence entre le W™ mode et le point d’accumulation, Af, en fonction de n
(vour les spectres a, ¢, f, h, i, I, m de lo figure 6.7 (a)). Toutes les dépendances
sont wnterpolées par des exponentielles. St on trace log Af en fonction de n, nous
obtenons des droites, mais nous ne pouvons & priori rien dire sur la dépendance de
leur pente en fonction de la polarisation.
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Summary :

Coherent spin transport in spin polarized degenerate liquid helium-3 gives rise
to features like spinwaves, the Leggett-Rice effect and a coherently precessing two-
domain structure. These features exist only at low temperatures in relatively strong
magnetic fields. At low polarization, they are well described by the Leggett equa-
tions. There exist two conflicting theories for higher polarizations: one of them
predicts damping of spin waves at T=0 K, the other predicts no damping. Expe-
rimental results in favor of damping of these coherent effects at T—0 K have been
obtained, but the measured values do not match the predictions of the theory: is
that due to an experimental or a theoretical problem? To answer this question, we
have chosen to use another detection method on samples with a polarization 4 times
as high as in the previous experiments.

A refrigerator-polarizer has been built to produce helium-3 samples with a po-
larization of 12 % in an external field of 10.5 T at temperatures between 10 and 20
mK.In a first experiment, we have observed collective modes trapped around dilute
helium-3 droplets falling in concentrated helium-3. We think that these modes are
damped by a spinwave-like mechanism. We have only a qualitative analysis: the
results disagree with the experiments in favor of spinwave damping at T=0 K. In a
second experiment, we studied spinwaves in dilute helium-3 trapped in an Araldite
cavity. The results confirm unambiguously the conclusions of the first experiment.
However, our experimental conditions do not permit us to trench between the two
theories: the discussion is still open,

Keywords:
Low temperatures Nuclear magnetic resonance
Polarized liquid helium-3 Helium-3 / helium-4 mixtures
Spinwaves Zero temperature spinwave damping

Dipolar field Magnetostatic modes



Résumé:

La physique du transport de spin dans 'hélium-3 liquide dégénéré est & l'origine
d’effets cohérents comme les ondes de spin, Ueffet Leggett-Rice ef la précession d’une
structure 4 deux domaines. Ces effets ne sont visibles qu’a basse température et dans
des champs magnétiques assez forts. Ils sont bien décrits & basse polarisation par les
équations de Leggett. A forte polarisation, deux théories g’affrontent : 'une prévoit
Pamortissement par la polarisation des effets cohérents de spm a T=0 K, alors que
Pautre ne prévoit pas de dissipation a T=0 K.

Des résultats expérimentaux en faveur de Pamortissement & T=0 K des modes
collectifs de spin ont déja été apportés, mais les valeurs mesurées ne correspondent
pas aux prédictions théoriques: Est-ce une insuffisance théorique ou la méthode de
détection qui est & l'origine de cette différence? Pour répondre 3 cette question,
nous avons choisi de faire des mesures avec une autre méthode de détection a des
polarisations plus élevées. :

Un réfrigérateur polariseur construit pendant la thése nous permet d’obtenir de
I'hélium 3 polarisés 4 12% dans un champ de 10.5 Tesla a des températures com-
prises entre 10 et 20 mK. Dans une premiére expérience, nous avons observé des
modes collectifs piégés par des gouttes d’hélium-3 dilué tombant dans de ’hélium-
3 concentré. Nous pensons que ces modes sont amortis par un mécanisme d’ondes
de spin. Notre approche n’est que qualitative: nos résultats sont en désaccord avec
~les précédentes mesures en faveur de la dissipation & T=0 K. Dans une deuxiéme
expérience, nous avons étudié de “vraies” ondes de spin dans une cavité en Aral-
dite remplie d’hélium-3 dilué. Avec une analyse quantitative, nous confirmons les
conclusions de la premiére expérience. Notons que nos conditions expérimentales ne
nous permettent pas de donner raison a 'une ou ['autre des approches théoriques:
le débat reste donc ouvert.

Mots clés:
Basses températures Résonance magnétique nucléaire
Hélium-3 liquide polarisé Mélanges hélium-3 / hélium-4
Ondes de spin Dissipation a température nulle

Champ dipolaire - Modes magnétostatiqu






