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L'Hélium condensé (liquide ou solide) est un matérian quasi idéal pour émdier les
effets spécifiquement liés 4 la mécanique quantique. En particulier, les deux isotopes
stables (3He, S = 1/2 et 4He, S = 0) obéissent & des statistiques fondamentalement
différentes dont leur différenciation & basse température est spectaculaire. De plus, leur
unique couche électronique étant compléte (1 52), les effets d'interaction semblent réduits
a I'interaction des "coeurs durs" et des spins (pour 3He) : on peut considérer ces deux
systémes (3He et 4He) comme une des plus simples matérialisations du probléme a N
CoIps.

L'4He est un boson. Dans son état liquide, il transite vers un état superfluide et
I'étude théorique et expérimentale de cet état a sans doute été d'un apport primordial pour
expliquer la supraconduetivité des métaux. Signalons en outre que linterface liquide-
solide de 1''He a été tr2s étudiée afin d'approfondir la connaissance sur I"'état interface”
et sur la cin€tique de croissance et de fusion des cristaux guantiques.

Les atomes d'3He sont soumis au principe de Pauli. L'3He solide a constitué
pendant longtemps la preuve expérimentale du modgle de Heisenberg jusqu'a ce que les
études & trés basse température le réfute peu d peu. Les travaux théoriques et
expérimentaux ont alors convergés rapidement (= 1980) pour apporter une description
satisfaisante du solide 3He.

Dans sa phase liquide, 1'>He constitue un exemple de fermions en interaction, au
méme tiire que les électrons dans les métaux. Le modéle de gaz de fermions dégénérés
donne une bonne description qualitative de tels systémes {(chaleur spécifique,
paramagnétisme de Pauli). Une description phénoménologique en fut donnée par la
théorie des liquides de Fermi développée par L. Landau.

La spécificité des expériences portant sur I'hélium ne se retrouve pas dans les
théories :

i) La théorie du magnétisme itinérant développée pour expliquer les propriétés des
métaux de transition s'utilise aussi pour comprendre certaines des propriétés de 1'3He
liguide. Elle permet d'étudier 1'3He comme un liquide presque-ferromagnétique.

ii) Les caractéristiques physiques de I'He Hquide sont trés proches de celles du solide
3He (la compressibilité du liguide peut étre inférieure 2 celle du solide 1). 11 serait
presque facile de décrire les propriétés des phases condensées de ' 3He en ne faisant




référence qu'a deux phases "solides" —l'une basse pression (liquide), I'avire haute
pression (solide)—. Une théorie reprenant la description de la transition métal-isolant
dans les métaux 2 bande étroite (localisation due aux effets de corrélations) a £té
développée pour 13He liquide : c'est la théorie de 13He presque-solide et ses
résultats s'accordent bien 2 la réalité.

On retrouve ces deux modeles dans le probléme trés actuel des composés dits a
"fermions lourds".

Les variations des propriétés du liquide 3He avec le champ magnétique n'ont été
que peu ctudides car les effets sont faibles dans les champs magnétiques disponibles
actuellement. Ce sont pourtant elles qui permettraient de trancher entre les théories en
présence. Ceci justifie 'intérét de I'étude de 13He liquide fortement polarisé.

CASTAING et NOZIERES (1978) ont proposé d'obtenir un tel liquide par fusion
rapide du solide qui est facilement polarisable ; ceci rendrait alors possible l'investigation
des propriétés du liquide fortement aimanté.

Le bien fondé de cette astuce a rapidement été démontré (1979)
expérimentalement : du liquide polarisé (de fagon transitoire) a été obtenu, le champ
magnétique statique nécessaire pour atteindre de telles polarisations (m = 20 %) étant de
120 Tesla !

La courbe de fusion de 3He avait été proposée par CASTAING et NOZIERES
comme une caractéristique trés sensible aux effets de polarisation et c'est sur ce theme
que 'érude de 1'3He polarisé a commencé. Nous montrerons, entre autres, comment nous
avons €té amenés & découvrir un comportement spectaculaire de 13He liquide sous trés
forte polarisation (métamagnétisme), 3He liquide réaffirmant ainsi sa proche "parenté"
avec certains composés i fermions lourds.

Notre analyse conduisant au métamagnétisme a nécessité une hypothése sur la
distribution spatiale de I'aimantation 4 I'interface liquide-solide lors de Ia fusion. Bien que
cette hypothese ait été justifiée par un modéle, nous avons voulu nous affranchir de tout
probleéme 1i€ & I'interface en étudiant une propriété du liquide massif : la mesure de Ia
variation de la vitesse du son, par sa trés bonne sensibilité et son temps de réponse court
compar€ au temps de relaxation de 'aimantation, nous a paru bien adaptée & nos
exigences.



Le chapitre I de cette thése résumera les trois théories presque-gaz de Fermi,
presque-ferromagnétique, presque-solide. Le concept de quasiparticules dégagé par la
théorie de Landau est trés souvent utilisé pour les images simples qu'il procure. Clest
pourquoi celle-ci sera plus largement développée.

Hormis ces 3 théories, il en existe d'antres dont je ne parlerai pas car, d'une part
elles sont moins présentes dans le monde de 1'expérimentateur et, d'autre part, une revue
exhaustive des modgles décrivant I'*He déborderait le cadre de cette these.

Le chapitre 11 sera spécifiquement consacré a 1'>He polarisé. Nous y verrons
quelques prédictions théoriques ainsi que les propriétés de '3He qui permettent la mise en
oeuvre de l'idée de CASTAING et NOZIERES.

Les chapitres IIT et IV seront réservés aux technigues expérimentales utilisées
pour obtenir du liquide polarisé et pour mesurer ses propriétés.

Dans les deux derniers chapitres, nous exposerons nos conditions
expérimentales, nos résultats et nos analyses concernant nos mesures de la courbe de
fusion (chapitre V) et de la vitesse du son (chapitre VT). Dans nos analyses apparaitra une
dichotomie entre le comportement du liquide 4 basse aimantation, régime dans lequel les
propriétés déja connues permettent certaines prédictions, et le comportement & forte
aimantation o tout était & découvrir.







- L'3He LIQUIDE







INTRODUCTT

L'étude expérimentale de 13He polaris¢ (3HeT) nécessite une trds bonne connais-
sance des propriétés physiques du liquide 3He. Le but de ce chapitre est donc de
récapituler celles-ci dans la gamme de température de nos expériences qui s'étend de
3mK 4 300 mK environ.

C'est & dessein que la limite inférieure est 3 mK : en dessous de cette
température, I3He devient superfluide et acquiert alors des propriétés spectaculaires mais
celles-ci nécessitent une description bien différente de celle utilisée a plus haute
température.

Les propriétés physiques de '3He liquide ont été exhaustivement érudides et ce
liquide de Fermi est sans conteste le mieux connu et le plus "propre” dans la mesure oi
un seul type d'atome intervient dans une structure liquide, évitant ainsi les modeles 2
bandes multiples caractéristiques de la physique du solide. De plus, la neutralité électrique
des fermions considérés conduit & une description oll ne rentrent que des interactions
courte portée, contrairement aux cas des électrons ol la longue portée du potentiel
€lectrostatique complique singuliérement le probléme.

Décrit ainsi, le probléme parait simple. Les interactions & prendre en compte (ainsi
que leur énergie caractéristique) sont :

i) "interaction statistique” (principe de Pauli)

ii) interaction entre atomes indépendante du spin (interaction de coeur dur : 8~20 X)
iit) interaction entre atomes dépendante du spin (couplage spin orbite : T~ mK)

v) interaction magnétique (interaction spin-spin : couplage dipolaire : T~ uK)

Mais ces interactions ne sont pas simples & découpler, le role du spin y étant
primordial.

Cependant, aux plus basses températures, la distribution imposée par la statistique
de Fermi-Dirac semble prépondérante et la théorie du gaz de fermions sans interaction est
usuellement I'étape 2éro pour la description de 1'3He liquide.

A partir de cet état fondamental, les théories divergent sur 1a fagon d'introduire les
interactions. La théorie de Landau des liquides de Fermi a introduit le concept de quasi-
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particules. Celui-ci est largement utilisé quand il s'agit d'avoir des images simples du
liquide 3He. Je décrirai brizvement la méthodologie employée dans cette théorie, ses
réussites et ses insnffisances.

Moins phénoménologique est la théorie des paramagnons. J'en montrerai
succintement ses fondements et ses succas,

D'un autre point de vue, 13He liquide a des propriétés physiques proches de
celles d'un solide ! A partir de cette constatation, un modéle de gaz sur réseau a éié
développé et il permet de décrire et d'expliquer de jolic maniére bon nombre des
caractéristiques de I'*He 2 température nulle.

Ces deux derniéres théories permettent de revenir sur Uinterprétation physique des
paramétres introduits par la théorie de Landau.

Les résultats expérimentaux pour les températures excédant 100 mK sont en
général assez mal compris. C'est pourquoi ni les théories, ni les résultats expérimentaux
pour T >> 100 mK n'apparaitront dans ce chapitre. Par contre, nous avons essayé de
regrouper dans l'appendice R les propriétés connues expérimentalement de [3He Hiquide
de 3mK a 1K

I-A - THEORIE DE LANDAU DES LIQUIDES DE FERM]I

La théorie de Landau [LANDAU, 1957 ; ABRIKOSOV, 1959] a été reprise par
différents auteurs, tant du point de vue théorique [PINES, 1966 ; RON, 1975} que du
point de vue expérimental (appliqué a 3He liquide) [WHEATLEY, 1975 ; LEVIN,
1983]. J'en rappelle bridvement ses tenants et ses aboutissants.

1 - Le gaz de fermions

La théorie de LANDAU utilise comme point de départ I'état fondamental des

o)

e

p

fermions sans interaction décrit par 'hamiltonien H, des particules libres (Hy = X 5

particales
p et m représentent la quantité de mouvement et la masse des particules). Dans ce cas, cet
€tat est décrit entirement par des particules auxquelles sont associés de fagon univogque
un vecteur d'onde k et un spin ¢ (k et ¢ sont de "bons nombres quantiques”. Ces



"

particules remplissent une bande d'énergie E(k) parabolique. La probabilité d'occupation
de 'état (k,o) est fixée par la fonction de Fermi-Dirac n(k,o) :

1
e(k ,G‘)-EF
|
kg1

n(k,c) =

I+exp[

2k2
e(k,0) = T OF potentiel chimique

A températare nulle, le dernier état occupé a pour énergle eg. Les caractéristiques

de cet état fondamental sont alors ;

{n(k,0)} : distribution des particules dans I'espace réciproque

2 Nis . -
ky=(3n —‘7—) : vecteur d'onde de Fernmi

2 2
= i— K= —‘{1—(37:2 E)ﬂ3 : énergie de Fermi
8 T om F T Aty enets

plky) = 47k’ : densité d'état en vecteur d'onde
i F
V 2m 172
pleg) = 2—2;(—‘152—)372 g :densité d'état en énergie
R

Ce modtle définit une seule échelle d'énergie (eg) ou de tempéramre (T = ep/kp)
et une seule échelle de longueur (kg-1).

L'état fondamental de ce systéme {nﬁc} est donc caractérisé dans l'espace réciproque

par une sphere de Fermi de rayon kg @ pour k < kg tous les états sont occupés, pour
k >kp aucun n'est occupé. Les excitations élémentaires sont alors des particules (atome
d'3He) au-dehors de la surface de Fermi et sont caractérisées par leur vecteur d'onde k et
leur énergie & = #2k2/2m) : En l'absence d'interactions, les excitations élémentaires
sont des excitations 4 une particule. L'état exctié du systéme est entiérement déterminé par

. N 3 0
{n__} ou plus simplement par { Snkﬁ} ot 811]“j =0 -0 .

kc]




Pour une température bien inférieure 2 TR, le gaz est nettement dégénéré : seules
les particules proches de la surface de Fermi peuvent changer d'énergie. Ia densité d'état
au niveau de Fermi devient le paramétre important. Les grandeurs thermodynamiques
sont alors facilement calculabies :

2 2
T 2., W T
SO = ? p(gF)kBT = 'E—MB T'—F
a3,

.2 _ 3Ny
XO—H P(EF)- va:m

ainsi que la dépendance en température des coefficients de Tansport ;

1 1 1
K o< T D e — T — (resp.: conductivité thermique, diffusivité thermique, viscosité)
T

T2

Qualitativement, ces dépendances en température décrivent bien la réalité de I'3He
liquide malgré l'extréme simplicité du modgle (fig. 1-1,2,3.4,5). Le désaccord quantitatif
est notoire quant 4 la température au-dessous de laquelle ces lois devraient s'appliquer.

Les températures caractérisant le régime dégénéré pour ces différentes grandeurs sont
bien inférieures (fig. I-6) 4 la seule température de ce modile : T (calculée 4 partirde 1a

densité N/V, Ty variant de 5 X 2 la pression de vapeur saturante 3 6.3 K juste avant la
solidification & O Xelvin).

Ce que l'on peut demander en particulier aux théories décrivant I'3He est
d'introduire, via les interactions, d'autres températures caractéristiques.

2 - Le modele de Landau

a) Construction de I'état fondamental - Les guasiparticules

L'idée initiale du modgle de Landau est conceptuellement simple. Elle consiste &

supposer que la structure des niveaux d'énergie du systéme (fermions en interactions) est
similaire & celle du gaz : I'état fondamental est décrit par un vecteur d'onde kp définissant
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une sphere de Fermi. La fonction d'occupation des états est du méme type que celle du
gaz [PINES, 1966].

Les excitations élérnentaires du systeme sont aussi obtenues & partir de celles du
gaz : elles sont décrites par un vecteur d'onde k mais I'énergie de la particule (k) n'est
plus simplement cinétigue mais augmentée de V'énergie d'interaction avec les autres
particules. Ceci conduit & définir une nouvelle entité appelée quasiparticule consistant en
une particule plus son "habillage” dfi aux interactions avec les autres particules.

L'€tat du systeme est alors décrit par une assemblée de quasiparticules de spin 1/2
obéissant 4 la statistique de Fermi-Dirac, et son état fondamental par {nC(k)}.

L'¢état d'excitation est caractérisé par l'écart {Sn(k)} & la distribution d'équilibre &
T=0.

La densité d'état des quasiparticules est modifiée par les interactions : ceci
conduit & une nouvelle énergie de Fermi e différente de celle calculée par la densité ep.

Une telle construction conduit aux résultats suivants :

- Dépendance qualitative en tempéramre des grandeurs thermodynamiques identique &

celle du gaz. Ceci est dfl 2 l'existence d'une surface de Fermi dans les deux modeles.
- Introduction d'une nouvelle échelle de température Tg*(ep"/kg).

Avant d’aller plus loin dans les résultats dus & cette construction, deux remarques
s'imposent :

D L'affirmation que ['état ainsi construit est l'érar fondamental est & vérifier. Ceci est
faux, en particulier dans le cas de la superfluidité de I3 He ou il y a discontinuité
des états accessibles a la surface de Fermi (existence d'un gap).

Il faut rappeler que dans un tel modéle —similaire au gaz de Fermi- la structiore de

['étar fondamental n'est importante qu'auvoisinage de la sur e Fermi sion ne
s'intéresse qu'aux propriétés a basse température (T << Tg) du liquide.

B Le terme d'excitation élémentaire est d'habitude wrtilisé pour désigner les états
propres d'énergie supérieure a celle du fondamental. Dans la théorie de Landau, les
excitations sont caractérisées par le vecteur d'onde k de la quasiparticule qui n'est
plus un "bon nombre quantique” (les interactions brisent la syméirie de transiation).




16

Ceci a pour conséquence d'élargir le niveau d'énergie e(k). On ne pourra considérer
une quasiparticule dans I'état k > kp comme une excitation éiémentaire que si son
temps de vie T est grand devant le temps de la mesure. Ce temps T est inversement
proportionnel au carré de 'énergie de I excitarion.
1
T o

2
(E(k$0-)'ep)
Le concept de quasiparticule est d'autant mieux défini que la quasiparticule reste
proche de la surface de Fermi, ce qui est le cas si la température est basse par

rapport 4 la température de dégénérescence.

b) Développement de U'énergie Ebre et coefficient de Landau

La limitation aux basses températures de ce modeéle (T << Tg") implique un
faible nombre 3n (8n = Udn,|) de quasiparticules excitées. L'énergie libre peut étre alors
k

développée de la manigre suivante :

F-Fy= X% [s(k,c)-epJBn(k,G) + X eF* f(k,k";0,0") on(k,c) dn(k',o" (I—(a))
ko k'
¢,0'

Le premier terme du développement est 'accroissement d'énergie dii aux quasi-
particules & l'extérieur de la surface de Fermi, le second déerit l'interaction entre dewx
quasiparticules (K,0) et (k',0"). On montre que ces deux termes sont du méme ordre et

l'on peut se demander si le probléme initial a avancé. La réponse est dans le schéma

suivant.
MODFELE DE LANDAU
REALITE Nouveau probléme
- N particules en interaction - AN (<<N) quasiparticules en interaction
- Massem - Masse m*
- Principe de Pauli, - Principe de Pauli,
Statistique de Fermi-Dimac Statistique de Fermi-Dirac

Pas de petits paramétres - Développement limité de 1'énergie libre
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L'étape suivante est alors une simplification du terme d'interaction,

Le développement limité précédent conduit 4 utiliser la valeur de f(k.k") sur la

surface de Fermi. Dans le cas d'un systéme isotrope, f(k., k') ne dépend que de
l'orientation relative 6  de k et k' et est donc décomposable en polynome de Legendre

P;. De méme, l'interaction spin-spin sera simplifiée en ne tenant compte que de leurs

orientations relatives (paralléle ou antiparalléle).

fikk';0,6) = T (f] £1]) PlcosB,,.)
1=0

+(-) : interaction entre spins de méme (opposé) signe,

11 est pratique d'utiliser les coefficients sans dimension F;3: définis par :
p(e®) f(kk';0,6') = I (F] £ F)) PfcosB )
=0

Les coefficients {F#} ({FA}) mesurent alors le rapport de I'énergie d'interaction

indépendante du spin (dépendante du spin) i 1'énergie caractérisani la sphére de Fermi
(eg"). Ces coefficients sont appelés coefficients de Landau et cette rééeriture de la

fonction d'interaction permet d'exprimer simplement les grandeurs thermodynamiques.

¢) Renormalisation des propriétés thermodynamiques

L'énergie d'interaction peut s'écrire sous la forme [WHEATLEY, 1975] :

1 F 4F7
1 1

Egpy = —— [Fy@N)? + 4Fy(8%) + — Q) + —-Typ)* + ..
pes™) Pr Dy

ol

oN = £ 8n(k,0)

X6
= 2 ¢ dn(k,0) : le moment angulaire de spin du sysiéme
ko

Q = Z fikdn(k,0) : la quantité de mouvemnent du systéme
ko




Jy = Z 1ikodn(k,0) : le courant d'aimantation port€ par les quasi particules

k.o

La chaleur spécifique Cy, la vitesse du son ¢, la susceptibilité ¥ sont alors
données par les expressions suivantes :

7122
Cy = pleg"ksT
2
5, 1 Pg 1+FS
== —
3 2 F;

3

1+

M : moment magnétique de la particule

2 . 1
X =HplE®)
1+

La modification de la densité d'état n(eg™) au niveau de Fermi conduit 2
lintroduction de la magse effective m" et d'une nouvelle température-de Fermi Tg"

définies par :

m* PE®) m
; Te*=Tp—

m ey

Dans le cas d'un systéme isotrope, l'invariance galiléenne implique :

m* Fsi
mElty

Les propriétés thermodynamiques du liguide de Fermi s expriment en fcmcnon de
celles du gaz de Fermi (indicées 0) de la maniére suivante :
FS

m* 1
chaleur spécifique : C, = =y Coo=0+ —3-) Coo
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S
hydrodynamique : 2= To(14F )% = 0 &2
son hydrodynamique : CI—E;*-‘( + U)Cl,()_ - ¢l o
1
1+?
FS
1
m* ] b+

susceptibilité magnétique : Y= — X = pd
m 0 0
1+F 1+F,

Dans le cas de 1'>He les rapports (propriété du liquide)/(propriété du gaz 3He 3 la
méme densité) en fonction de la pression sont montrés dans le tableau J—1. Les
coefficients de Landau s'en déduisent et figurent dans le tableau I-2.

c#

m* 2,2 _Ro
P(T=0) C/Co= = Ylo=¢ Wiy
Vapeur saturante 275 3.6 9.2
10 3.73 8.5 15
20 5.40 5.9 225
34 576 15.3 24

TABLEAU I-1 (K : compressibilité)

P [bar] F F, Fy
V.p 5.27 9.15 -7
10 8.42 30.7 -75
20 10.9 52.3 -76
34 14.28 87.1 -76

TABLEAUT-2




Z0

Ces deux tableaux montrent I'importance des interactions dans le cas de 1'30e
liquide. Nous verrons que I'importance de /% et de K/Kj ainsi que 1a forte dépendance
en pression de certains coefficients sont la source de théories cherchant A expliquer ces
rés fortes renormalisations.

Les coefficients de transport sont déterminés par la résolution de I'équation de
Boltzmann ; celle-ci nécessite la connaissance de I'intégrale de collision W [PINES,
1966]. A basse température (régime dégénéré), le terme prépondérant est donné par les
collisions 4 deux particules. De plus, comme toujours dans ce modele, une bonne
approximation est obtenue en considérant que, pour les quasiparticules prés de la surface
de Fermi, l'intégrale de collision n'est plus alors fonction que des angles respectifs {8,9)
des deux vecteurs d'onde des deux quasiparticules considérées.

Malgré ces approximations, connaissant mal W(8,0), "les efforts ne paient
guere" [NOZIERES, 1983].

Cependant, Ia réduction de l'espace des phases a celle proche de la surface de
Fermi doune la bonne dépendance en température de ces coefficients qui est la méme que
celle d'un gaz de Fermi ;

MNee YT2, Do VT2, Ko< I/T (Fig. I-3-4-5)

Nous avions remarqué qu'en l'absence d'interaction, les excitations €lémentaires
sont des excitations & une particule. Dans le cas of les particules interagissent, des états
excités caractérisés par la cohérence entre quasiparticules sont alors possibles (excitations
collectives). Leur domaine d'existence est paramétré par les coefficients de
Landau [PINES, 1966].

Dans le cas de I'3He, l'excitation collective de densité a été mise en
évidence [KEEN, 1963 ; ABEL, 1966], ce mode collectif porte le nom de son zéro et
ses caractéristiques apparaissent sur la figure (I-7).

d) Insuffisnnce du model
Nous avons décrit dans cette premigre partie comment le modéle de Landan tient

compte des interactions et nous avons vu que, dans le cas de 1'3He, les dépendances en
tempeérature des coefficients thermodynamiques sont bien décrites par ce modéle : la
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structure de I'état fondamental (T = 0) ainsi que celle des états faiblement excités
(T << Tp) semblent bien similaires a celle d'un gaz de Fermi.

Nous avions relevé, avant d'aborder 1a théorie de Landau, que Ia seule
temperature définie par le modele du gaz de Fermi Tp (déterminée 4 partir de la densité)

n'était pas appropriée  13He. Le modele de Landau introduit une nouvelle température
Tg" plus basse que Tr obtenue par la renormalisation de la densité d'état au niveau de

Fermi.

plegp)
“pe®)

"t;‘a
#*
I

C'est ce méme rapport qui définit la masse effective :

m* P (ep*)

m plep)

La détermination m" est faite & partir du coefficient de proportionnalité vdela
p prop

chaleur spécifique avec la température 4 basse température, fig. (I-1). Encore une fois
TE" semble trop grand pour caractériser la sortie du régime dégénéré (fig. I-6). Le

tablean I-3 donne pour quelques volumes molaires Tr, Tp", alors que la température qui

semblerait plus appropriée 2 délimiter le régime trés basse température serait plutdt de
l'ordre de 100 mK (cf. I-1,2,3,4,5).

P (bar) v (cr3/mole) Tp = 5491 V23(K) T (K)
34.4 25.54 6.33 1.1
24 27.06 6.1 1.23
12 29.71 5.72 1.44
0 36.84 4.96 1.8

TABLEAU -3
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Dans le cadre du modele de Landau, les corrections, méme qualitatives, apportées
aux propriétés du gaz de Fermi peuvent &tre trés importantes pour 13He : l'énergie de
Fermi du liquide 3He augmente avec le volume melaire, contrairement au cas du gaz !

De plus, et c'est 1a ot I'adjectif phénoménologique attribué a la théorie de Landau
prend tout son sens, les interactions entre fermions apparaissent sous forme de
coefficients qui ne peuvent étre déterminés qu'expérimentalement.

Les deux théories que nous allons décrire dans la suite de ce chapitre ont
{'avantage de ne nécessiter qu'un seul parameétre (ou presque !).

I-B - AUTRES DESCRIPTIONS DE LHE

1 - Position du probléme

La théorie de Landau prévoit une susceptibilité constante pour le liquide 3He 2 trés
basse température. La premiére correction en température dans le cadre de ce modéle est
proportionnelle au carré de la température. Ces deux résultats sont mis en évidence par
RAMM et al. [RAMM, 1970] (fig. (I-2) et (I-8)). La structure-de I'espace des phases
est responsable de ces dépendances. De la méme maniére, on peut montrer que la
premigre correction en champ magnétique pour la susceptibilité est en (UH/kgTp)?, mais
comme il est souvent plus facile d'augmenter la température que le champ, 1a dépendance
en H2 de la susceptibilité n'a pas encore été mise en évidence (il faut rappeler que
'aimantation & mesurer est une aimantation nucléaire, donc, toutes choses égales par
ailleurs, 2000 fois plus faible qu'une aimantation électronique).

Nous avons vu (TABI-1) que les interactions augmentent trés fortement la
susceptibilité (/%o = 24 a haute pression). Ce renforcement dans la théorie de Landau

est dii & deux effets qui dans le cas de 1He sont du méme ordre :

X m* 1 m* 1 .
T . —_—=6 =4 3 34 bar
X, T L+F m 1+Fj

m* 1 .

—=3 =3 4 Obar

m 1+FE




Figure I-8 : Variation en température de
la susceptibilité magnétique

[RAMM, 1970]

Figure I-9 : Schéma des variations
en température de 1 'atmantation
d'un gaz et d’un liguide

de Fermi et du solide JHe
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Nous allons a présent voir comment deux théories bien différentes rendent compte
d'un tel renforcement en limitant le nombre de paramétres.

La figure (I-9) montre I'évolution de l'aimantation avec la température pour le
solide, le gaz et le liquide. A haute température, I'agitation thermique est prépondérante
par rapport 4 tous les couplages. Les spins sont indépendants et l'aimantation
inversement proportionnelle a la température. A plus basse température (= 5K), la
statistique de Fermi-Dirac géle les spins du gaz. Son aimantation est ypH.

Expérimentalement, c'est 4 plus basse température que cet arrangement arrive
pour le liguide 3He [RAMM, 1970].

Nous verrons dans le chapitre suivant que le solide *He, aprés un comportement
paramagnétique classique, s'ordonne vers quelques milliKelvin, son aimantation ne.
variant plus que lentement avec le champ magnétique (70 % & 7 Tesla).

Le comportement de I'aimantation du liquide 3He est aussi éloigné (ou proche) de

celui d'un gaz que de celui d'un solide ! Ce sont ces deux points de vue qui sont la base
des deux théories suivantes.

2 - Les paramagnons

a) Le modele de Stoner

Le modtle des paramagnons, appliqué & I3He liquide au milieu des années
60 [DONIACH, 1966 ; BEAL-MONOD, 1968], est le prolongement du modéle de
Stoner dans le cas d'un liguide de Fermi "presque ferromagnétique".

L'hamiltonien de départ est celui des particules libres auquel est ajoutée une
interaction de contact U entre 2 particules de spins opposés :

2
i U
1

H= E T T i‘.l o(r, - r) B(CS.E,GJ.) , I-(b)

1

ou i désigne les particules.
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L'approximation utilisée pour résoudre ce probléme i N corps est celle de
Hartree-Fock, utilisant U'état fondamental du gaz de Fermi non perturbé. L'énergie libre
peut alors s'écrire :

) U
F-F,=% G €p) Snm X (- 8(0,0'))8nk08nk,6,
ko k'
oG

ol dny; caractérise I'écart de la distribution par rapport a celle de I'état fondamental non

perturbé,

Ce développement est similaire & celui du modele de Landau, cependant les
différences suivantes apparaissent :

- Pas de modification de la densité d'état : eg reste celle du gaz de Fermi.
- Seules les interactions indépendantes de l'angle (k.k") apparaissent : ceci est dit au
caracteére isotrope de l'interaction de contact 5(r,r").

L'analogie avec la formule (I-(a)) conduit 3 :

s a 1 U
F, = 5 P(EP) N Fo = - TP(EF) N

_ » - 1 U
Dans la suite, nous utiliserons I = + = P(Ep) N

Ce modele revient 2 modéliser f(k,k';0,6") grice & une seule interaction faisant

intervenir Ie seul parameétre U,
A ce point du calcul, on peut déduire & partir des expressions fournies par la

théorie de Landau la chaleur spécifique des particules, la susceptibilité et la
compressibilité exprimées en fonction de celles du gaz de Fermi (indicées 0)

CVZCV,D; x.—:———-—,Kz_.-..._
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Les lois de variation en température sont identiques & celles données par la
statistique de Fermi-Dirac.

Contrairement au modéle de Landau, le renforcement de 1a susceptibilité n'est dii
qu'a un seul paramétre (I). Le critdre de Stoner détermine la condition d'apparition du
ferromagnétisme dans ce modgle :

fz 1 : liquide ferromagnétique

1< 1 : aimantation nutle pour H=10

Le tableau I-4 montre les valeurs de T déduites des mesures d'aimantation, ainsi
que le renforcement de Stoner défini par § = 1/1-1:

P (bar) 0 10 20 34
T .89 © .94 955 958
S 9 15 22.5 24
TABLEAU I-4

Les valeurs de I comprises entre 0.89 et 0.96 montrent que le liquide est proche
d'une instabilité ferromagnétique, d'o le nom de liquide presque ferromagnétique
souvent donné i 1'He liquide.

b) Conséquence du "presque ferromagnétisme’ : les paramagnons

Dans un ferromagnétique (1> 1), les excitations magnétiques & basse énergie et
petit vecteur d'onde ne sont plus des excitations trous-particules (fig. (I-10a)), mais des
ondes de spins {(magnons) dont la relation de dispersion est :

o = Dq? pour q << 2kg fig. (I-10a)
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Elq)

(b)

paramagnons

>
q

Figure I-10 : Excitations magnétiques

Pour T tendant vers 1 (par valeur supérieure), la courbure de cette branche
d'excitation diminue pour s'annuler (au ler ordre en a/2kp et 0/qvp) 2 1= 1 en méme

temps que le gap des excitations trous-particules A q = 0 :

Dans le cas I < 1, les magnons sont suramortis [BLANDIN, 1979, ils prennent
le nom de paramagnons {fig. I-10b). C'est par l'existence de ces fluctuations collectives
fortement amorties que la théorie des paramagnons explique certaines propriétés de I'3He
liquide. '

La susceptibilité magnétique du gaz se calcule par la méthode d'approximation de
la phase aléatoire (RPA). Elle s'exprime en fonction de la susceptibilité dynamique du gaz
de Fermi yp(q,0) :

RPA( ) Xg(q,w)
X Q)= ———
1~ Uy, (qmw)
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Xo{q,w) a été calculé par Lindhart {on trouvera son expression dans

[BEAL-MONOD, 1979]). La partie imaginaire de ¥RPA(q,®) a un maximum pour
/2qvp = 1-1 et y prend une valeur proportionnelle & 1/1-1 (fig. I-11a).

q fixe
lig.
_gaz
- — \_\“\ y

- ‘ > ° k g

-] 1 mOR i
av;
Figurel-11

Le maximum prononcé de Im(y(q,w)) refléte l'importance des fluctuations de
spin. Celles-ci définissent une nouvelle échelle d'énergie Top(=Tg/S) bien inférieure &

I'énergie de Fermi :

Tg

Les paramagnons ont pour effet de recentrer ¥ (q,®) autour de q = 0,

(fig. I-11b) : la corrélation & grande distance est augmentée. Les résultats de diffraction
neutronique montrent un comportement de Imy(q,®) semblable a celui prévu par ce

modele (fig. I-12) [SKOLD, 1976, 1978 ; BEAL-MONOD, 1979].
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Figure I-12 : ligne continue : prédiction du modéle des paramagnons
[BEAL-MONOD, 1979]

Ces pseudoexcitations —pseudo dans le sens ot elles correspondent & des poles de
%(q,) dont la partie imaginaire est bien supérieure a la partie réelle~ ont une chaleur

spécifique propre, linéaire au premier ordre en ternpérature [DONIACH, 1966 ;
BLANDIN, 1978].

Cy/(paramagnons) «= Tlog$

L'ajout de ce terme 4 celui dii aux excitations 3 une particule a pour conséguence
d'augmenter le coefficient linéaire en température de la chaleur spécifique d'un gaz de
Fermi. Ceci se traduit par l'introduction d'une masse effective m” :

*®

D 142 Tlogl +4
P +2— og(1 +q,

) [BEAL-MONOD, 1979]
12(1-D

P qc
ouqczl-(—g



g est introduit pour éviter la divergence 4 grand vecteur d'onde dans le calcul de

la chaleur spécifique, qui est due au fait que le développement utilisé pour %°(q,) n'est
vrai que pour g << 2kg.

Ce parametre nécessaire au calcul devient un autre paramére aqjustable. Il semble
cependant relativement insensible a la pression (variant de 1,28 4 1.3 entre 0 et 34 bar)
[BEAL-MONOD, 1979].

L'introduction de ce "vecteur d'onde de coupure” q, modifie en fait 'hamiltonien

de départ I-(b) : l'interaction n'est plus purement de contact (8(r-r'")) mais s'étend sur
une longuewr caractérisée par g1,

¢) Lois de vartations en tempérafure

Le développement au premier ordre en température ne fait pas apparaitre de
comportements spécifiques 2 la théorie des paramagnons. C'est 4 l'ordre suivant qu'ils
apparaissent :

T T )
C,=vT+ B(———)3 log T [DONIACH, 1966]
TSF SE

ol ¥ contient la masse effective définie plus haut.

Dans cette expression, la nouvelle échelle de température est celle des
paramagnons Tgp. De fait, ¢lle paralt mieux adaptée a décrire la chaleur spécifique &
basse température que Tg ou méme que Tp* (cf. fig. 1-1,2,3,4,5). La figure (I-13)
montre les résultats de chaleur spécifique de Greywall [GREYWALL, 1983] analysés de
fagon a faire ressortir la dépendance en logT.

Pour T < 100 mXK, les écarts entre les valeurs mesurées et les droites de la
figure (I-13) sont de I'ordre de 1 %. Une telle loi pour la chaleur spécifique :

T
Cv=_={I‘+1'"I310gé—

c

est bien en accord avec les mesures mais nécessite 3 parameétres (Y, I, 8,) (Tableau I-5).
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P (bar) v (cmd/mole) v (KD I (K-3) 6, (K)
.06 36.75 2.78 35.4 458
5.04 32.48 3.11 63.5 347

17 28.37 3.70 136.7 243
29.3 26.27 4.24 200.9 226

TABLEAUTS [GREYWALL, 1983]

It semble qu'un fit polynomial 3 3 paramatres du type
Cy(D) = T + bT3 + ¢T3

décrive aussi bien la variation de la chaleur spécifique entre 7 mK et 100 mK, les
masses effectives traduisant la linéarité en température déduites de ces expressions C (T)

i o m*(para.magnons) - m*(fit deg. 5) .
étant similaires ( - =1%) [GREYWALL, 19831.
m

La mesure de la chaleur spécifique n'est donc pas LE test déterminant pour la
théorie des paramagnons.

La dépendance en température de la susceptibilité magnétique est semblable 4 celle
prévue par le modele de Landau :

I =
[

3 =82

2

T
% (Landau) = %(T=0)(1 - b(T—,;f) ; b=

Le coefficient b est modifiée dans la théorie des paramagnons et n'est fonction
que de S (ou de I).

: 3.2 1t

T 4
x:s.xo.[Lﬁ(m)ZJ: B="1— . 5=.58

N

Xo €tant la susceptibilité du gaz de Fermi au méme volume molaire.



Figure 1-13

: Dépendance en T310gT de la
chaleur spécifique de 3He
liquide [GREYWALL, 1983]
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Cette expression s'écrit souvent sous la forme :

T

2
Tsp) )

% =x(T=0).(1 -

qui fait ressortir la Joi d'échelle :

(T
x(T) =(1-B1:2) ol *c=-—3

x(T =0) Tyg

Celle-ci correspond bien aux résaltats expérimentaux pour T<0,2 fig. (1-14), et les
valeurs de B sont trés proches :

B (paramagnons) = .58
B (expérimental) : de .50 4 .55

Cet accord entre les mesures de susceptibilité et la loi XD/ (T=0) déduite de la théorie
des paramagnons est certainement le point le plus fort de ce modéle. Plus récemmient,
BEAL-MONOD et DANIEL [BEAL-MONOD, 1983] ont calculé le premier terme de la
susceptibilité dépendant du champ magnétique et un des objectifs de 1'étude de 1 He
polaris€ sera de vérifier si 'agrément entre celui-ci et celui rouve expérimentalement est
aussi bon que le premier ordre en température de la susceptibilité (cf. chap. ).

Si les propri€tés magnétiques et thermiques sont bien décrites par le modgle des
paramagnons, il en va autrement des propriétés élastiques. Pour exemple, les valeurs de
compressibilité ;

K
—{paramagnon) = = 0,52 & route pression
0 1+1
K
K—(expérimental) =(,28 4 Obar et 0,06 4 34 bar
0

Ni la valeur K/Kg, ni surtout sa variation avec la pression ne sont respectées. Ceci

est le point faible de la théorie des paramagnons.
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3 - Le modéle du liquide 3He presque localisé

L'effet de la pression est important sur m*/m tandis qu'il reste faible sur 1/1+F g2,
Ceci a conduit ANDERSON et BRINKMAN [1975, 1978] & suggérer que le
magnétisme du liquide 3He est dominé par la masse effective. De plus, la compressibilité
de ce liquide est tres faible et comparable i celle du solide 3He. Un modgle de fermions
presque localisé, basé sur celui de MOTT décrivant les électrons dans les métaux &
bandes étroites, a été appliqué a 1'3He liquide par ANDERSON et al. et repris récemment
par VOLLHARDT [VOLLHARDT, 1984].

On trouvera dans cette derni¢re référence 1'historique de cette démarche ainsi que
tous les résultats intermédiaires qui déborderaient le cadre de cette thése.

L'hamiltonien utilisé est du type hamiltonien de liaison forte, auquel est ajouté un
terme d'interaction ponctuelle :

H=ZXt C'C +UZ n n
., To N 1) \ o io
1] 1

o . o0’

C'est le rapport entre I'énergie cinétique (~ t) et I'énergie d'interaction (~ U) qui
gouverne le passage du systtme de I'état conducteur (liquide), t/U >> 1, & I'état isolant
(solide), t/U << 1.

La résolution approchée & T = 0 de cet hamiltonien passe par une méthode
variationnelle [GUTZWILLER, 1965] dont les paramétres importants sont les
proportions de spin up (n,), down (n.) et le nombre de sites doublement occupés (d). Ce
dernier, €gal & 1/4 sans interaction (U = (), va décroitre en "branchant" l’inte_raction :
I'énergie potentielle est alors U.d. Contrairement au précédent modele, ici c'est le terme
d'énergie cinétique qui est difficile A calculer [GUTZWILLER, 1965].

FPour une bande & demi remplie d aimantation nulle (ny. = n_ = 1/2), I'énergie du

systtme E, le nombre de sites doublement occupés d, et la discontinuité du nombre
d'occupation & la surface de Fermi g sont donnés par les expressions suivantes :

U
E=- |50|(1-LTC)2 avec UC=8|€D| IED|=EE(}()

ko
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1

d= 1 Y
—“4—( 'ﬁ;)
q = 8d(1-2d)

Pour une valeur critique de l'interaction U, le nombre de sites doublement

occupés s'annule, laissant chaque site simplement occupé : le systéme est localisé
(= transition métal-isolant).

Le parametre q caractérise le nombre de porteurs effectif (nombre de porteurs 2 la
surface de Fermi). Il est directement relié 4 la masse effective

q = m/m*

Une augmentation de la masse effective traduit la diminution du nombre effectif
de porteurs.

De la méme fagon que dans [a théorie des paramagnons, on peut faire le paralléle
avec le formalisme de Ia théorie de Landau. L'énergie du systeme prend une forme
similaire 2 celle de l'expression I-(a),

Les coefficients de Landau s'expriment alors de la facon suivante en fonction du
rapport I= U/U,:

m* Fi 2.1
— =1+ =[1-07

ol p = 2 [ggln(ep).

p dépend faiblement du modgle utlisé pour calculer la densité d'état (1 pour une
densit€ d'état rectangulaire, 1.08 pour une densité d'état elliptique).
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"Tous les coefficients de Landau s'expriment en fonction des paramétres I et p.

On voit apparaitre sur ces coefficients la différence entre la théorie des
paramagnons et celle-ci : Pour la valeur critique de linteraction, U = (1/5) dans le cas

du modéle des paramagnons, U= U, dans le modele de localisation, ce sont

respectivement la susceptibilité ou la masse effective qui divergent.

La valeur de Fy? dans ce dernier modele est limitée pour U = U, a -3p/4, ce qui

s'accorde particulierement bien avec les valeurs expérimentales pour p = 1.08 (cf. TAB
1-2).

La valeur de I et sa variation avec la pression (fig. I-15) peuvent étre déterminées
4 partir de (m*/m)(P) [fig. I-16 ; p = 1.08] et réinjectées dans les expressions donnant
Fps et K/K (fig. I-17a,b) et Fy? et y/%g (fig. 1-18a,b). Ces figures montrent le trés bon
accord qualitatif et quantitatif entre ce modele et les valeurs expérimentales, Les courbes
(U (P, Fp3(P) et Fpa(P) mettent clairement en évidence la remarque de BRINKMAN

montrant la forte dépendance avec l'interaction ou avec la pression des "coefficients
mécaniques” (F;8, Fy®) comparés au coefficient magnétique de Fy2.

La détermination de I par la variation de m*/m en fonction de la pression montre

que 1'3He n'est pas loin d'une transition de Jocalisation en champ magnétique nul : U/U c

varie de 0,8 & basse pression a 0,91 a la solidification.

Il faut cependant noter que cette localisation n'arrive & U, fini que dans le cas

pathologique d'une bande & demi remplie. Ce choix, qui semble naturel dans le cas d'un
liquide, n'est toutefois pas impératif.

Le bon agrément de ce modeéle & T = 0 conduit & une étude des propriétés de
1'>He avec la polarisation : Ces résultats seront donnés dans le chapitre suivant ol nous
verrons que le champ magnétique réduisant le nombre de sites doublement cccupés aide &
lalocalisation.

4 - Conclusion
La théorie de Landau, grice a l'introduction de paramétres phénoménologiques,

décrit bien le comportement trés basse température de 13He sans toutefois donner les

échelles de températures adéquates. Trois de ces coefficients de Landau sont
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expérimentalement accessibles (FgS F;8, Fpd). La théorie des paramagnons ainsi que celle
décrivant 13He comme un liquide presque localisé réduisent 3 deux le nombre de
parametres (dont 1 est souvent caché !). Leurs réussites sont diverses. Il est cependant
clair que les dépendances en température sont trés bien décrites-par I'effet des

paramagnons, fig, (I-13) et (I-14), les valeurs & T = 0 des grandeurs thermodynamiques
étant déterminées par ajustement des paramétres (1, q.).

Clest le cas opposé pour le modele "presque solide" :

A température nulle, les valeurs de 1a compressibilité ainsi que la susceptibilité
magnétique s'accordent bien avec les données expérimentales --aussi bien en valeur
absolue qu'en évolution avec la pression~. Ce modeéle a été repris récemment par SEILER
et al. [SEILER, 1986] pour expliquer la variation en température des propriétés
thermodynamiques de 1'He : lintroduction d'une deuxiéme bande d'énergie rend ce
modele plus compliqué donc moins agréable pour 'expérimentateur malgré le bon accord
de ces calculs avec les résultats expérimentaux sur 3He liquide de 3 mK a 2,5 K. 11 est
curieux de constater qu'un modele & deux bandes est souvent la solution pour décrire le
passage du régime de Fermi au régime classique [SEILER, 1986 ; RANNINGER,
1986].

Les dépendances en champ magnétique prévues par ces deux modeles sont
différentes. Le chapitre snivant montrera pourquot et comment 1'étude de '"*He polarisé
est un bon test pour départager ces deux théories,







CHAPITRE [T

3He LIQUIDE POLARISE :
DE LA THEORIE A L'EXPERIENCE
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Les trois théories bri¢vement décrites dans le chapitre précédent ont chacune leur
prolongement dans le cas de I'*He fortement polarisé. Je voudrais maintenant montrer
que leur confrontation 4 I'expérience semble nécessiter de trds forts charnps magnétiques
qui n'existent pas 4 l'heure actuelle. Des méthodes diverses permettent cependant
d'obtenir de I'*He dont 'aimantation dépasse largement celle obtenue par les méthodes
classiques. J'expliquerai pourquoi la fusion rapide du solide polarisé est une technique
bien appropriée & I'étude du liquide 3He fortement polarisé.

II-A - 3He POLARISE - QUELQUES PREDICTIONS

1 - Intérét général de 'étude de *He polarisé

Malgré le spectaculaire renforcement de la susceptibilité de 1'3He liquide a basse
température (cf. Chap. I), 'aimantation m reste faible dans le sens ol les pourcentages
n, de spin + (parallele au champ magnétique) et n_ de spin - (antiparallgle) sont peu

différents :

T<50mK, H=7T, P=34bar, m=n,-n =3%
n,=51,5% n.=485%

Dans ces conditions, I'effet du champ magnétique sur les propriétés de I'*He
liquide est faible car elles sont, dans le régime dégénéré, essentiellement contrdlées par
les effets dus a la coexistence de particules de spins différents.

En effet, dans le cas extréme de I'>He liquide polarisé 3 100 %, le modele des
paramagnons qui n'a de réalité que dans la mesure ol des fluctuations locales de
polarisations sont possibles, n'aurait plus de sens. Dans le cas du modele d'3He presque
solide, le nombre de sites doublement occupés s'annulerait et '3 He liquide serait
effectivement localisé. D'autre part, BASHKIN et MEYEROVICH [BASHKIN, 1980]
ont montre l'importance de la polarisation sur les coefficients de transport : pour de 1'*He
polarisé {m = 1) dilué dans 1'4He, I'impossibilité pour un spin + d'éwe diffusé par un
spin - accroit la viscosité d'un facteur 105,

Sans aller jusqu'a des aimantations aussi grandes, certaines estimations
théoriques [BEDELL, 1986] annonceraient des effets importants pour des polarisations
de 20 2 40 %.
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Les modéles, développés dans le chapitre précédent sont aussi utilisés pour
decrire les propriétés des électrons dans les métaux [BEAL-MONOD, 1982] mais
P'existence du réseau a pour conséquence de mélanger les effets purement "fermioniques”
avec ceux dus aux interactions fermions-réseau. La structure des niveaux d'énergie dans
I'espace réciproque est a priori simple pour le liquide 3He puisqu'elle consiste en une
bande parabolique. On aurait donc acces avec 1'3He polarisé au premier liquide de Fermi
polarisé "simple".

Cependant, les excitations de ce liquide ne sont pas aussi triviales qu'on pourrait
le supposer puisque les propriétés aux températures intermédiaires (100 mK<T<t K)
sont mal décrites par la théorie de Landau [Fig. I-6]. Leur explication nécessite souvent
l'introduction d'une deuxiéme bande [SEILER, 1986] [RANNINGER, 1987].

A ces températures, les excitations 4 1 particule dont 'énergie est de l'ordre de
Pénergie de Fermi commencent  exister de fagon notoire (fig. 1I-1),

aM(E) P(E)

()

Figure I1-1 : Distribution des (quasi-) particules pour une bande parabolique
(Te=12K; T=0,5K; m= ().

Or, leur spectre est mal connu et difficile & explorer. La polarisation des atomes
d>He permettrait I'exploration de la bande d'énergie d'une fagon plus sélective que la
température ne le permet, cette sélectivité s'amélorant d'autant plus que la température est
basse :



45

ep(T=0,m=1) = 1,6 ep(T=0,m=0)

pour une bande parabolique.

Cette remarque s'applique aussi bien pour les hautes énergies (bande +) que pour
les basses énergies (bande -) (Fig. II-2).

» M= 50 0/0

[

Figure 1]-2 : Bande parabolique: Tp=12K; T=20mK; m= 50 %

L'étude de '>He polarisé pourrait bien étre un test crucial pour les modéles A 2
bandes et devrait permettre de déterminer la structure des excitations du liquide 3He.

2 - Paramagnons et presque solide - Influence du champ magnétique

Nous avons décrit dans le chapitre I cornment les fluctuations de spins —reliquat
des ondes de spins dans le cas ferromagnétique— pouvaient influer sur les propriétés de
1'*He & trés basse température. L'application d'un champ magnétique a pour effet
d'augmenter 1'énergie d'une telle fluctuation et, par diminution du pourcentage de spins
antiparalleles, d'en réduire le nombre. Ceci a donc pour conséquence de ramener le
liquide 3He vers un comportement plus proche de celui du gaz de Fermi. En particulier, la

susceptibilité de 13He fortemen: renforcée a aimantation nulle va diminuer par
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augmentation du champ magnétique et ceci d'autant plus que le renforcement est grand.
Ce comportement est le résultat qualitatif principal du modéle des paramagnons.

BEAL-MONQCD et DANIEL [BEAL-MONOD, 1983] ont calculé cette

susceptibilité dans le cas ol les énergies des excitations thermiques et magnétiques
individuelles sont bien inférieures a celles des paramagnons (LWH.KT << kTE/S)

2
%= =Sy, 0 s BS3H2+(1 ST S3H2)
TH VAN MY Ta TP T3 2 2 a2
T T T

avec 0y = n/6, By = 1/6, 0y = 1,5 pour une bande parabolique.
(Dans cette expression, le champ magnétique et la température ont les mémes
dimensions : 1 Tesla = 0,78 mK).

A température nulle, ce résuliat ne différe pas de celui obtenu par le modele de
STONER [BEAL-MONOD, 1976] {HERTZ, 1976] :

1 t I
%(Stoner) = Sy, (1 + F(E" )
p

P

ol p' et p" sont les dérivées premidres et secondes de la densité d'état, prises au niveau
de Fermi.

L'évolution de l'aimantation m en fonction du champ magnétique H & température
nulle est donnée par la figure -3,
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Figure 11-3 : Prédiction m(H) pour le modele des paramagnons (T=0).

La déviation 2 la linéarité m = ¢ H est d'autant plus faible que la température
augmente : ceci traduit 'augmentation du nombre de paramagnons excités avec la

température.

Pour les champs magnétiques accessibles expérimentalement, 1'écart a Sy reste

encore faible comme le montre le tablean suivant -1,
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m - Sy,H

H (Tesla) SxOH (%) m (paramagnons) —_—
Sx,H
5 2,216 2,214 0,1 %
10 4,432 4,416 0,4 %
20 8,66 3,54 1,4 %
30 13,39 12,9 3.2 %
100 44 28,9 35 %

1 11 T=0mK, P =34 bar

Ces écarts semblent  la limite de ce qui est mesurable et c'est seulement pour des
polarisations importantes (m = 40 %) qu'ils semblent plus facilement accessibles.

On peut essayer de se tourner vers le modéle de 13He presque localisé
(cf. I-B-3) pour trouver un comportement plus franc de I'aimantation avec le champ
magnétique. L'accord de cette théorie avec les résultats expérimentaux i température nulle
est important et nous permet d'accorder un certain poids aux prédictions touchant le
comportement magnétique de 1%He liquide. De plus, celles-ci ne sont pas limitées aux
faibles champs ou aux faibles aimantations. |

Dans le chapitre 1, nous avons insisté sur le fait que l'une des quantités
importantes de ce modele est le nombre d de sites doublement occupés. Le champ
magnétique diminue ce nombre, agissant ainsi comme un potentiel répulsif
supplémentaire : pour la méme interaction U de répulsion sur un site, le champ

magnétique va augmenter le caractére localisé du systdme jusqu'd annuler le nombre de
sites deux fois occupés pour un champ critique H,, (fig. 11-4).

Dans le cas oi l'interaction U est déja importante ( UiU.> 0,44}, le champ

magnétique a pour conséquence de faire transiter le systéme vers un état complétement
polarisé (fig. II-5).

Ce passage du paramagnétisme au ferromagnétisme induit par Y'application d'un
champ magnétique est couramment appelé métamagnétisme [WOHLFARTH, 1962]. La
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condition U/U, > 0,44 est satisfaite pour I'3He (fig. I-17). L'aimantation croit alors
plus vite que la loi m = yH (fig. II-5). Ce résultat est qualitativement bien différent de
celui prédit par le modéle des paramagnons (diminution de y avec H). Pour les faibles
champs, la susceptibilité se met sous la forme ;

*

mey 1 4.2
A =3 H=0)[1 +al(—)" (——=) H7T, a>0
M1+ F

ou s'écrit en fonction des coefficients de Landan (cf. I-B-3) :

m¥ g 3 142
X)) =xH=0O[1 +o(—)"( Y HT, >0

1+F‘?)

Afin de pouvoir comparer ce résultat avec celui obtenu par le modéle des
paramagnons, nous allons calculer

A _ ((ED - 1(H=0)
X a(EH=0)

en fonction de l'aimantation pour les deux théories :

Ay 4 5
Paramagnons : -;Ipar M By Sm
. Ay m* 5
Presque Solide : ~—lpg = a(-—rﬁ-)m

La différence entre ces deux modales apparait formellement dans ces

expressions : alors que c'est le facteur de Stoner S, 1ié au magnétisme, qui apparait dans
A¥/¥|param.» €'est Taugmentation de la masse effective m*/m 1ié au déplacement des

atomes qui est important dans Ay/¢lp 5.

A part le signe qui sépare nettement ces deux résultats, le rapport entre ces deux
termes est loin d'étre aussi important que ne l'affirment leurs auteurs :



- m &% 2
P =34 bar; S=24 : Tn_~6 ;IPH&M;—LSm
A
—-x~?P'S_ = 0.6 m2
X

oll ¢ est de N'ordre de l'unité.

L'étude de 1'*He polarisé devrait, grice  la variation qualitativement différents de
% avec l'aimantation, étre 4 méme de discerner entre un comportement de type presque
solide —y augmentant avec m~ ou presque ferromagnétique -y diminuant avec m—.

Les prédictions de ces modeles pour v —coefficient de linéarité entre la chaleur

spécifique et la température— appellent les mémes remarques.

Ay _YH) - y(H=0)

Y (H=0)
A'Y S 2 A’Y m* 2
_f;pa.ra.M.m' o —lps, = alim
(=)

Les signes différent, mais le rapport de ces deux termes est fortement dépendant
des préfacteurs.

L'utilisation de la relation de Maxwell dM/dTlyy = 0S/0HlT permet, & partir du

calcul de la chaleur spécifique, de déterminer la variation de la susceptibilité avec la
température :

Bzxi 1 a‘{l
aTZH H oHT

L'accroissement de Y(H) avec le champ magnétique (pour U/U, > 0.4) tel que le
calcule VOLLHARDT est alors en contradiction avec 9%y/0T?ly (négatif) déterminé
expérimentalement [RAMM, 1970] (VOLLHARDT ne calcule pas ¢ (T)). Au contraire, le
résultat de la théorie des paramagnons pour y(H} s'accorde avec les résultats

expérimentaux concernant la dépendance en température de la susceptibilité du Hquide
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3He, ceci n'étant pas trés étonnant car ¥(H} est obtenu par l'intégration de la relation de
Maxwell, la susceptibilité étant bien décrite par le modéle des paramagnons. La variation
de la chaleur spécifique avec le champ magnétique semble cependant étre le sujet d'une
polémique [BEDELL, 1985} [Appendice B de SEILER, 1986] dont les résultats ne sont
pas limpides. Expérimentalement, il semble méme y avoir quelques problémes avec la
relation de Maxwell [BEAL-MONOD, 1982] !

En tout état de cause, il est bon de préciser que la dépendance de la chaleur
spécifique en champ magnétique pour I3 He est faible

H= 17T 8C4/Cy ~ 0,7 %
H=23T ©8C,/Cy~ 1,4 %

La mesure de cette grandeur n'atteindrait, dans de telles conditions expérimentales, que
difficilement ces précisions [ARCHIE, 1984]. Par contre 8C,/C, vaut 10 % pour m =
25 % et nous verrons que de telles polarisations sont facilement atteintes dans nos
expériences.

Nous avons montré dans cette partic que les deux modeles phares pour 13He
liquide se différencieraient facilement si des champs supérieurs & 50 Tesla étaient
accessibles. Avant de regarder comment ceux-ci peuvent effectivement &tre obtenis, nous
allons regarder les autres comportements prédits pour '3 He sous champ magnétique.

3 - Autres prédictions

1l existe des modeles microscopiques applicables a I'3He [LHUILLIER, 1981 ;
GLYDE, 1983 ; MANOUSAKIS, 1983]. A 'heure actuelle, leurs résultats ne semblent
pouvoir se rapprocher de la réalité que dans le cas olt les excitations thermiques et
magnétiques sont interdites : leurs prédictions 3 température nulle et dans I'état
completement polarisé ne sont donc que peu motivantes pour I'expérimentateur.
Cependant, parmi tous ces modles, il en est un [BEDELL, 1986] dont les paramétres
aimantation et température sont tout 2 fait dans les gammes expérimentales puisque ces
prédictions valent de m=0 & m = 1. Il permet le calcul de la susceptibilité, de la
compressibilité et de la variation de volume molaire 3 température finie.

Ce modele est une extension du développement de Landau de I'énergie libre, les
coefficients {F;} étant fonction de I'aimantation. Ce développement est tronqué a /= 1 et
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La figure II-7 montre 12 sensibilité des résultats obtenus par Stringari & la valeur
de I'énergie du fondamental : un changement de 5 % de celle-ci change radicalement le
comportement de la susceptibilité.

La figure (Ii-5a) montre que !'angmentation de la susceptibilité avec le champ
magnétique n'est pas une conséquence générale du modéle "presque solide”,

La figure II-7 est un défi aux expérimentateurs : une différence entre toutes ces
prédictions ne peut apparaitre qu'en augmentant substantiellement la précision des
mesures d'aimantation ou par I'obtention de trés fortes polarisations. Clest cette dernidre
vole que nous avons choisie —¢lle pourrait permetire, de plus, de différencier nettement
les prédictions de BEDELL, VOLLHARDT et STRINGARI H—,

Nous allons décrire & présent les propriétés de 1'3He qui permettent de détourner
les méthodes classiques et lourdes d'obtention de champs magnétigues intenses.

II-B - LES PARAMFETRES EXPERTMENTAUX IMPORTANTS

1 - Obtention d'3He polarisé

I existe a I'heure actuelle plusieurs fagons d'obtenir des polarisations plus
importantes que celles obtenues par l'application d'un champ magnétique statique.
Classiques sont celles qui "polarisent dans le référentiel tournant” grice a des séquernces
de pulses radiofréquence : une impulsion & 7t/2 fait basculer l'aimantation de 90° par
rapport au champ statique Hg [ABRAGAM, 1961] et produit donc une polarisation dans
le plan perpendiculaire & Hy sans rapport avec le champ radiofréquence hy ; cette
méthode a cependant I'inconvénient majeur de ne pas polariser le systéme plus qu'en
champ statique. Par contre, une autre technique (polarisation dynamique nucléaire)
permet dans certains syst®mes le transfert de l'aimantation d'un systéme fortement
polarisable (paramagnétique électronique) & un systéme qui 'est moins (paramagnétique
nucléaire) [ABRAGAM, 1978]. Cente méthode a récemment été utilisée avec succes pour
polariser I'3He liquide [SCHUHL, 1986 : 1987] mais pour l'instant, les aimantations
obtenues sont faibles et ceci dans une géométrie restreinte due & la nécessité d'une grande
surface d'échange d'aimantation.
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D'autre part, des taux de polarisation atteignant 60 % ont été atteint dans le gaz
3He par la méthode de pompage optique proposée par C. LHUILLIER et F. LALOE
[LHUILLIER, 1979]. Celle-ci est trés efficace pour I'étude du gaz polarisé. Celui-ci peut
étre condensé et de fortes aimaniations ont été ainsi obtenues [NACHER, 1986].
L'inconvénient de cette technique est qu'il semble difficile d'obtenir du liguide massif 2
haute pression et basse température.

La méthode proposée par CASTAING et NOZIERES [CASTAING, 1971] estde
fondre du solide, "facilement polarisable”, en un temps court afin de permettre la
transformation du solide en liquide & aimantation constante, C'est cette technique que
nous avons utilisée et nous allons décrire les propriétés importantes de I'3Hs solide et
liquide qui autorisent son-exploitation.

2 - Le solide 3He

Les caractéristiques du solide 3He sont en général bien connues. Pour certaines de
ces propri€tes, il peut étre considéré comme un solide diélectrique de spins nucléaires
indépendants :

1) La chaleur spécifique des phonons [HEBRAL, 1979] ainsi que la conduction

thermique {ARMSTRONG, 1978] sont en T3. Ces propriétés sont bien décrites par le
modele de DEBYE (8p = 20 K).

i) Jusqu'a 20 mK, l'aimantation nucléaire suit correctement une loi lindaire avec
I'inverse de la température.

D'autre part, la faible masse atomique de 'hélium conduit 4 un mouvement de
point zéro dont I'amplitude atteint le tiers de la longueur de la maille du résean (4.3 A).
Cette agitation devient vite prépondérante par rapport & celle d'origine thermique et a pour
conséquence 3 effets anormaux qui sont, en grande partie, la cause de l'intérét physique
de 13He solide et de son diagramme de phase :

i) Le solide n'existe pas & pression nulle, I'énergie de délocalisation étant trop forte.

i) Avec des lacunes classiques, activées thermiquement, il pourrait exister des
lacunes de point z€ro, encore présentes & température nulle [ANDREEYV, 1969, 19771.
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iif) A cause de la grande délocalisation des atomes, ils ne sont en fait pas
indépendants mais peuvent s'échanger tant du point de vue mécaniste (permutation de 2,
3, 4 atomes) que du point de vue de la mécanique quantique (recouvrement de leur
fonction d'onde).

On connait I'importance que conferent ces deux derniers points sur le magnétisme
en général. Dans le cas de 1'3He solide, apparait 4 faible champ (H < 0,45 T) et A tres
basse température (T < 1,1 mK) une phase antiferromagnétique dont la structure est
constituée de l'aiternance de deux plans de polarisation "up" et de deux plans de
polarisation "down" (structure uudd) [BENOIT, 1986].

Pour les champs plus intenses (H > (0,4 T), une autre phase magnétique existe ;
son aimantation semble peu dépendante du champ magnétique et égale 2 70 % 1 7 Tesla
[GODFRIN, 1980]; sa structure n'est pas pour l'instant déterminée. Les théories
[ROGER, 1983] prédisent actuellement que le solide retrouve un comportement
paramagnétique pour des champs supérieurs & 15 Tesla. Le diagramme de phase
magnétique apparait sur la figure II-8 et est bien expliqué dans un modile ou

l'importance de I'échange 2 3 et 4 spins est prépondérant.

Hors des régions ordonnées, l'effet de 'échange se traduit par une saturation de
l'aimantation & basse température. La variation de I'aimantation my est bien décrite par

une loi de type Brillouin avec une température de Nézl 8 égale 2 3 mX [GODFRIN,
19811 :

H
kyT+0

m, = th( } (Fig. 1I-9)

£

Ayant fixé I'évolution des possibilités maximales de polarisation du solide en
fonction de la température et du champ magnétique, l'intérét des basses températures est
alors évident puisque & 7 T, une températare de 3 mK confere au solide une aimantation
de 70 % (fig. 11-9).

Mais, pour refroidir le solide, encore fant-il lui enlever de la chaleur !
Et ceci n'est pas toujours trés facile. En effet, si la conduction thermique est tres

bonne 2 "haute" température —égale A celle du cuivre & 300 mK-, sa variation en T3 la
rend rapidement trés faible (fig. 1I-10), seuls les phonons transportant de la chaleur.
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Ceci est d'autant plus critique que, au terme de réseau (Cy = .4 T3 J/mole.K4),
se rajoute une chaleur spécifique due A l'énergie d'échange. Cette dernidre, de type
Schottky, est inversement proportionnelle au carré de la température (Cy =
1.5 10-5 T-2JK/mole) et devient dominante au-dessous de 100 mK (fig. II-11). Ceci
conduit & une diffusivité proportionnelle 3 T3 pour T < 100 mK. Celle-ci est alors trés

bonne & haute température mais faible 4 quelques millikelvins. Sur 1 em, le temps de
diffusion thermique Ty, vaut :

Tn=10-9/T5 (1 h 2 3mK, 3 ms & 50 mK)

Ceci ne s'arrange pas sons champ magnétique ol la chaleur spécifique Zeeman
(Cy = R(p3H/kpT)?) est égale a celle de 'échange pour H de l'ordre de 2 Tesla et 20

fois sapérieure & 7 Tesla (fig. II-11).

Le solide massif devient donc difficile A refroidir en dessous de 5 mK (ty, =

2 heurss pour 1 cm sous 7 Tesla & 5 mK). Et le probléme n'est pas tout & fait clos :

Pour le liquide, la diffusion thermique est égale 2 celle de spin —les excitations
thermiques (quasiparticules) portant elles-méme le spin—, ceci n'est pas le cas pour le
solide ot 1a diffusion de spin est gouvernée par I'échange atomique : elle est constante
dans la gamme de température qui nous intéresse et vaut 1,5 107 cm?2/s [PREWITT,
1977]. Elle peut donc &tre relativement rapide dans des grains de solide (t= 15 pour
1 m) mais elle atteint des valeurs déraisonnables pour le solide massif : un spin met 3
mois & diffuser sur 1 cm. '

Ces contantes de temps souvent trés longues conduisent I'expérimentateur 2
Jormer le solide 2 basse température, la courbe de fusion de '3He étant bien adaptée a

cette technique.

3 - Courbe de fusion

@) Champ magnétique nul

Le fait que les spins se comportent jusqu'a quelques milliKelvins comme des
spins indépendants confere au solide une forte entropie S s (=kLog2/atome). Celle-ci
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devient supérieure a celle du liquide Sy pour T < 320 mK (fig. IT-12). La relation de
Clausius-Clapeyron

o =

JT'c .
dTeF Vg - Vi

conduit & un changement de pente de la courbe de fusion 3 cette température. C'est
effectivement ce qui est observé (fig. I-13).

Cette caractéristique (Sg > Sy ) procure au mélange liquide-solide des propriétés
inhabituelles. La phase liquide étant la phase 3 basse entropie, former du solide de fagon
adtabatique refroidit ce mélange (effet Pomeranchuk). La formation de solide est alors
une source froide trés efficace & basse température : vers 5 mK la transformation de 1 %
du volume en solide peut abaisser la température de 1,5 mK. Inversement, fondre
adiabatiquement réchauffe ce mélange de phases, ou encore, un apport de chaleur conduit
a la formation de solide.

Toutes ces propriétés spectaculaires ont été largement utilisées pour étudier I'3He
dans tous ces £€tats sur la courbe de fusion (phases supertluides, phases magnétigues bas
et haut champs) [HALPERIN, 1976 ; GODFRIN, 1981].

Signalons enfin une autre conséquence de la forme de la courbe de fusion : on ne
peut pas faire croitre le solide A basse température (T < 320 mK) par augmentation du
nombre d'atomes, le minimum de la courbe de fusion conduisant 2 la formation d'un
bouchon de solide a cette température et 4 cette pression (29 bar), Ce bouchon est trés
efficace et les expérimentateurs peavent compter dessus et pour ses avantages ("vanne
froide") et pour ses inconvénients (glissement ou fusion intempestive). Il empéche
néanmoins l'ajout d'atomes dans la cellule expérimentale, la formation de solide est alors
obtenue par une variation de son volume (cellule Pomeranchuk). Ceci est possible grice &
de multiples astuces dont on trouvera un résumé dans la thése de FROSSATI
[FROSSATI, 1978] ou dans {LOUNASMAA, 1974]. La cellule Pomeranchuk, dont
nous nous sommes servis sera décrite dans le chapitre suivant,
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b) Effet dy champ magnétigue

A partir des considérations faites sur les entropies respectives du solide et du

liquide, on peut dresser le comportement qualitatif de cette courbe de fusion avec le

champ magnétique.

Celui-ci a pour effet d'ordonner les spins du solide de manidre efficace
(mg =< 1/T), donc de diminuer son entronie ; par contre, & cause du principe de Pauli, il
S pie; p

a peu d'effet sur I'ordonnancement des spins du liquide : la différence d'entropie Sg—Sy.

diminue donc avec le champ magnétique. La relation de Clausius-Clapeyron indique alors
un aifaiblissement de la pente dF/dTl e avec H : la courbe de fusion de 13He s'abaisse

sous champ magnétique.

La thermodynamique nous permet de calculer cet abaissement en fonction des

aimantations, des susceptibilités et du champ magnétique.
L’équation de Gibbs-Duhem s'écrit pour chaque phase :
n/ddp,d + nddy = 5dT - vidP + m;dH,
i: liquide ou solide
Myt potentiel chimique des atomes de spins + ou -

$$Vi,My 1 entropie, volume, aimantation molaire des deux phases
Hy: champ magnétique appliqué

La coexistence des phases liquide et solide conduit 3 :
wS=pr; pS=pt
A l'équilibre thermodynamique, on a
ul=pd
On obtient alors :

SsdT - VsdP + deHG = SLdT - VLdP + deHO

1-(a)
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Pour Hy = 0, on retrouve la relation de Clausius-Clapeyron reliant la pente de la
courbe de fusion aux différences d'entropie et de volume molaire. A température
constante, on obtient une relation similaire reliant la variation de pression de fusion avec
le champ magnétique aux aimantations ou aux susceptibilités :

ap mg(Hy, T) - my (H, T)
T T D G Av>0
d'ot
Hp
AP(H,,T) = P(H=0,T) - P(H,,T) = SAVET) O
0

avec my(H,T) = ;(H, T)H.

Cette expression de AP(H,T) met en avant la dépendance de la courbe de fusion

avee les susceptibilités des deux phases.

Aussi loin que la variation de yg ou 1, avec Hy est négligeable (ainsi que celle
de Av [CASTAING, 1979])

1 2 :
AP = 7t - 4B 1)
1
= m(ms - mL)H H—(C)
i xS i} xL 2
“aav T 7 1)
Ls
1 Xs % 2

w7 =)
X,
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Remargue :

L'wilisation de ces expressions en unités SI n'est pas trés pratique. Par la suite,
nous utiliserons pour U'aimantation m la grandeur sans dimension ny-n/n +n_, le champ

magnétique est alors exprimé en (Joulelmole) et la susceptibilité en (Joule/mole) -1, Certe
derniére prend alors une forme plus agréable & utiliser :

* Pour le solide a haute température (loi de Curie) :

2
N, H3

M=o
&BT

H

Nj : Nombre d’'Avogadro
H3 : Moment magnétique de 3He (1,0746 10-26 J/Tesla)

M 1
"N T RIS

d'oa 5= 1/RT, et HJoule/mole) = 6.47 10-3 H(Tesla).

* Pour le liguide, on peut définir une température magnétique Tyg :

C _
Ty(D = _(F) (C: constante de Curie) (Appendice A)
X

Onaalors :
1
L =57
L RTy,

Pour H = 6,6 Tesla, le tableau II-2 donne l'abaissement de la courbe de fusion
calculé par II-{c).
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T(mK) Pp(H=0)(bar) Av(cm’/mole)  m

[£5)

3 dp
vi{em/mole) my  AP(mb) d_’f‘|H=0

5 34.257 1.314 55 25.55 2.95 85 40mb/mK
10 34.056 1.314 - 35 25.57 2.95 52 "

20 33.662 1.314 22 25.62 2,83 31 38

50 32.622 1.311 10.9 25.75 2.62 7 31
100 31.313 1.301 5 25.93 236 44 22
200 29;821 | 1.26 2.6 26 1.7 153 -
320 29.320 1.24 1.6 26.18 144 <1 0

TableauTI2 H = 6.6 Tesla.

Celui-ci reste faible dans les champs magnétiques de quelques Tesla mais peut
atteindre plusieurs bars pour les trés fortes polarisations [CASTAING, 19791, Clest ce
fort abaissement que nous avons mesuré (chapitre V) griice & 'obtention de trés forts
champs effectifs, quantité que nous définissons dans le paragraphe suivant,

4 - Définifion du champ effectif

La fusion rapide du solide polarisé produit un liquide dont I'aimantaticn n'est pas
ceile d'équilibre au sens thermodynamique : le potentiel chimique des atomes + (L) est

différent de celui des atomes - (L),

Si on bloque le processus de relaxation, ou, attrement dit, si on ne s'intéresse
u'a des phénomenes ayant lieu en des temps beaucoup plus courts que Ty, il a'y a pas
P Y P 1 Y

de "transmutation” d'atomes + en atomes - et vice versa et les deux espéces de spin (+ et

—) peuvent étre considérées comme des especes chimiques différentes.

Dans ces conditions, cn peut écrire la différentielle de 1'énergie libre dF comme :
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dF = -sdT - Pdv + Hdm + p,dn, + [L.dn_
_ HiH -1
dF = -sdT - Pdv + udn + = dm + Hydm (n= 7(u++u_),nzn++n)

Cette €quation définit un champ magnétique effectif H :

JF 1
H = —lp o = =5 (1,1 )+H; (oule/mole)

1 1
H(Tesla) = E(p+ W)+ H, = -é-p—s-au +H, (Fig. I-14b)

A Yéquilibre thermodynamique y, = i_et H=Hy,

La valeur du champ effectif H est rigoureusement celle du champ statique qu'il
faudrait appliquer pour obtenir la polarisation m de fagon statique (Fig. II-14c),

A
e | | = ®
MREYRN
. 1L -
" ) /
A J 2$J.3H°¢A[J- = 2igH
2!..].3 He

Figure 11~14 : Hy : champ statique ; H : champ effectif

§ - Temps de relaxation de '"aimantation nudléajre de '3 He

De fortes aimantations dans le liguide peuvent étre obtenues par la fusion rapide
de solide polarisé [SCHUMACHER, 1979 ; CHAPELLIER, 1979]. L'obtention de ce
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dernier nécessite de le refroidir 4 quelques mX sous champ magnétique. Nous avons vu
que les constantes de temps thermiques n'y sont pas forcément trés favorables mais que
l'utilisation adéquate de la courbe de fusion permet 1a formation de solide directement &

partir de celle du ligunide. Il reste maintenant & regarder comment se crée l'aimantation du
solide ou tout au moins quels sont ses temps de formation (T du solide) et en combien

de temps l'aimantation du liquide, augmentée par rapport a celle a I'équilibre, retrouvera
sa valeur statique (T du liquide).

a) Solide

Le temps de relaxation Ty du solide a été exhaustivement érudié car il fournit des

renseignements importants sur les couplages entre le "bain d'énergie” Zeeman et les
autres réservoirs (Fig. II-15) [BERNIER, 1983] [CIHHAPELLIER, 1985].

Zeeman

Exchange

IVacancies I l Helium 4 l

, Latlice - Pnhonons

Schematic diagram of the various systems of excity
tion in solid *He. The lines figure the couplings T :5ponsiby
{or the spin lattice reiaxation.

Figure 11-15 : Bains d'énergie dans {3He solide

La variation de T avec la température est caractérisée par différents régimes

(fig. 1I-16) montrant l'évolution de l'efficacité des différents couplages.
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Figure 11-16 : Variation schématique de Ty avec 1a température

A haute température (régime 1) (fig, T{-17), la relaxation de I'aimantation est due
a la modulation du champ dipolaire par les lacunes thermiqueé (= couplage direct au
réseau cristallin). A plus basse température (régime II), leur nombre diminue, la
modulation de l'interaction dipolaire est alors assurée par I'échange d'atomes, le bain
- d'échange relaxant son énergie vers le téseau. Cette dernidre relaxation est encore
suffisamment efficace pour que la relaxation de aimantation soit dominée par le Ty
Zeeman-échange, indépendant de la température (fig. 1I-18). Cela n'est plus le cas en
dessous de 200 mX environ ol le temps de relaxation ¢change-résean est le plus long,
celui-ci dépendant de la température (régimes 111 et IV) par des processus divers (effet
Raman a 2 phonons, couplage avec les impuretés). A encore plus basse température
(régime V) (Fig. II-18), un régime ol Ty est presque indépendant de la température

apparait : la relaxation n'est plus simplement exponentelle et semble due aux défauts
cristallins [BERNIER, 1983].

Les déterminations expérimentales de T; sont effectuées sur des échantillons

massifs dont la préparation est un paramétre important [BERNIER, 1983 ; BASSOU,

1981 ; CHAPELLIER, 1985], le recuit du cristal augmentant le temps de relaxation. A
contrario, l'augmentation du nombre de défauts diminue Ty, c'est sans doute ce qui

explique la soudaine diminution du temps de relaxation lors d'une fusion partieile de
solide (Fig. II-19). Les résultats de cette dernidre figure sont obtenus 2 1,5 Tesla et ne
peuvent que difficilement £tre utilisés pour calculer T; & haut champ sur la courbe de

fusion ol il serait intéressant de vérifier qu'il retrouve les valeurs atteintes dans le solide
seul (Fig, 11-18).
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b) Liquide

Dans le liquide massif, le Tq a principalement pour origine la modulation du

champ dipolaire dfi aux mouvement des atomes et est par conséquent directement relié au

coefficient de diffusion (fig. II-20) [BLOEMBERGEN, 1948]. Ceci explique alors le
régime Ty o< 1/T2 obtenu & basse température (régime de Fermi D o 1/72, cf, Chap. I)
ainsi que le plateau —T; indépendant de T- (fig. 1I-17) ot le coefficient de diffusion

quitte le régime dégénéré pour rejoindre Ia loi en VT propre aux gaz (fig. I-5),

L'effet des surfaces sur le Ty du liquide semble maintenant bien compris

[HAMMEL, 1985] et est negligeable dans les géométries ouvertes que nous avons
utilisées.

Pour le liquide massif, le Ty est indépendant du champ magnétique mais varie

substantiellement avec la pression (fig. II-17) passant de 2 mn 2 haute pression 3 5 mn
a O bar vers 200 mK.

La variation en T-2 de T conduit & des temps de relaxation qui peavent &tre longs
4 basse température atteignant 30 mn & 30 mK [VERMEULEN, 1986] : de si longs T4

permettent 1'étude de '3He polarisé de fagon presque similaire (préparation de
'échantillon mise & part !) & une méthode oil la polarisation serait permanente.

Sile T; des phases massives est bien connu, celui & I'interface liquide-solide est

une inconnue totale. Les premigres expériences ont montré que la méthode de polarisation
du liquide par fusion rapide du solide polarisé est efficace, on peut alors penser que le T

d'interface n'est pas si court pour géner la pleine exploitation de cette technique.

Nous avons montré dans ce chapitre que le magnétisme du liquide 3He est pour
I'instant mal connu, méme les plus forts champs magnétiques utilisables aujourd'hui,
trop faibles par rapport aux températures magnétiques caractéristiques :

LH = 24 mK a 30 Tesla
TE/S = 1830 mK 2 34 bar

La fusion rapide du solide polarisé a permis d'atteindre des aimantations de 20 %
{celles-ci nécessiteraient un champ de plus de 50 Tesla pour les obtenir de fagon
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statique). Cette méthode semble donc appropriée  I'étude de '3He Hquide polarisé. Nous
avons donn€ dans ce chapitre les caractéristiques et les paramétres physiques importants
pour son utilisation. Nous verrons dans les chapitres suivants comment cette méthode est

mMise en Qeuvre.,



CHAPITRE T

TECHNIQUES EXPERIMENTALES USUELLES
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INTRODUCTION

Le chapitre précédent a montré que 1'étude de 1'3He liquide polarisé nécessite une
température minimum trés basse afin d'obtenir des forts taux de polarisation pour le
solide. De plus, I'aimantation du liquide étant obtenue de maniére transitoire, de
nombreuses décompressions sont nécessaires et autant de refroidissements. Le choix de
la source froide est alors limité : le cryostat A dilution s'impose, Cette méthode de
réfrigération est maintenant bien connue et bien décrite. Je me contenterai d'en rappeler
les principes et je donnerai les caractéristiques du cryostat utilisé. Je décrirai la cellule
expérimentale —cellule Pomeranchuk— et les sondes utilisées pour nos mesures : leur
principe est simple mais avec les méthodes un peu brutales utilisées pour polariser le
liquide, chaque détail peut avoir son importance. Les spectromeétres utilisés pour la
résonnance magnétique nucléaire et pour la mesure de ia vitesse du son, techniques plus
spécifiques, justifient un chapitre 3 eux seuls.

Ce chapitre est donc destiné a décrire l'environnement expérimental couramment
utilisé dans nos expériences sur I'3HeT.

III-A - REFRIGERATEUR A DILUTION [LOUNASMAA, 1979]

1) Principe

L'obtention de basses températures de fagon continue repose sur 'absorption de
la chaleur latente (L) lors du changement de phase, phase dense (liquide) - phase gazeuse.
Un cryostat fonctionnant sur ce principe atteint environ 1 K avec de I'4He et 0,3 K avec
de 13He. La pression de vapeur saturante Pg diminue rapidement (Pgeeexp(-L/kpT))
avee la température (TAB.III-1), limitant ainsi le débit d'évaporation et donc la puissance
frigorifique.
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T(K) P4 (Torr) P;3 (Torr)
2 24 151
0,12 8,8
0,5 1.6 105 0,16
0,2 1.2 10°5
TABLEAU ITI]

La solution & ce probléme est d'évaporer 13He dense (liquide) non pius en phase
gazeuse mais en phase diluée dans 1'“He. Le diagramme de phase (T,xq) (fig. III-1)

montre quil existe une concentration limite non nulle d'3He dans 4He 3 température
nulle.

Celle-ci, dans un modele ol 1'“He superfluide serait assimilé i un "vide
mécanique”, joue le rble de tension de vapeur et assure donc un débiz & toute température .
En fait, “He n'est pas aussi inoffensif : les propriétés de ce gaz d3He dilué sont

décrites par la théorie de Landau, les interactions 3He—3He ou 3He—4He étant la cause de
cette renormalisation (cf. Chap. 1, [EBNER, 1971]). A trés basse température (Tp* (X3 =

6 %) = 0,38 K), 1a chaleur spécifique varie lindairement en température (m*/m = 2.5),
la conductivité thermique en 1/T et la viscosité en 1/T2 [WHEATLEY, 1970].

Le passage de n moles de 1'état liquide concentré 2 I'état dilué absorbe une
quantité de chaleur proportionnelle 4 1a différence d'enthalpie AH des deux phases. Leur
comportement liquide de Fermi conduit 4 des enthalpies proportionnelles & T2 3 basse
température :

H(conc) = He(T=0) + 12,5 T2  (J/mole ; T en Kelvin)
H(dilué) = Hp(T=0) + 94,5 T2

Le pouvoir frigorifique est alors donné par :

Q=ny945Tp2- 125T?)  (MKS)
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Tp : température de la phase diluée
T : température de la phase concentrée

n3 : nombre de moles passant de la phase concentrée a la phase diluée par seconde

La circulation d3He est assurée au niveau de I'évaporateur (fig. II1-2). Celui-ci
contient un mélange 3He—*He (x3 =1 % 2 0,5 K), mais 1a tension de vapeur de I'3He
est bien supérieure & celle de 1'4He, et le pompage & la surface liquide-gaz permet une
extraction des atomes d3He du liquide trés efficace ; le gaz pomp€ peut contenir jusqu'a
99 % d'3He. Celui-ci est réinjecté dans la boite 2 mélange aprés condensation vers 1 K
{fig. II-2). Le débit d'3He est fixé par la température de I'évaporateur, les capacités du
groupe de pompage et le coupe-film dont le but est d'empécher l'aspiration d 4He lors de
I'évaporation du film superfluide.

La température minimale Ty, de la phase diluée est atteinte quand cette puissance
frigorifique est gale aux apports de chaleurs Qp dans le dilué :

Quand les apports de chaleurs sont trés importants (Tp, = = Tc) ou pour des forts
débits, le pouveir frigorifique devient

Q=82 n3 Tp2
et diminue avec la température.
- Dans le cas contraire (Qp =0), on obtient pour la température minimale :
T~ 13 Te
Celle-ci est donc fortement reliée 4 la température de 13He concentré qui est
injecté dans la boite & mélange. C'est le réle des échangeurs de chaleur de refroidir cet
3He le plus efficacement possible jusqu' sa réinjection, Pour ce faire, il est thermalisé

grdce & un échangeur thermique & partir de 1'évaporateur 4 la phase diluée dont la forte
enthalpie assure un ballast thermique suffisant, le probléme résidant dans le transfert de
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chaleur entre ces deux phases qui est limité par la résistance de Kapitza [HEBRAL,
1978 ; FROSSATI, 1978 ; LOUNASMAA, 1974].

Entre 0,5K et 50 mK, I'échange thermique est assuré par un échangeur
tubulaire A contre courant (TAB, TI-2).

Concentré Dilué Cech

L{m) GoxrPine (mm) L(m) Gext-Ping (m) em?
1,5 0,3 x 0,5 0,3 3,5 x4 14
1,5 0,5x1 0,3 35x%x4 23
4 1x1,5 0,8 4x4,5 125
4 1x1,5 0,8 45x%5 125

TABLEAU TT1-2 : Caractéristiques de I'échangeur continn,

La variation en 1/T3 de la résistance de Kapitza limite I'efficacité dun tel
échangeur. Entre 50 mK et la boite 4 mélange, il est nécessaire d'accroitre
considérablement la surface d'échange, ceci est rendu possible par l'utilisation de poudres
d'argent, On trouvera la méthode de fabrication de ces "échangeurs discrets" dans les
theses de FROSSATI, GODFRIN et VERMEULEN [FROSSATI, 1978 ; GODFRIN,

1981 ; VERMEULEN, 1986]. Une optimisation de leur diamatre est nécessaire afin de
minimiser les pertes par conduction thermique (Qqynq o surface/température) et celles

par viscosité (Qyis o [(surface).(température)2]-1).

Les caractéristiques des échangeurs que nous avons utilisés sont le sujet du
tableau suivant (TAB.I[I-3).
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$ine dilué (mm) ®ing concentré (rmm) L ©41= Ceonc
(2x) 4 1,5 4m?
7 2,5 27cm 67 m2
8,5 3
10 3,5
11,5 4

TABUEAU IM-3 : Caractéristiques des échangeurs & poudre d'argent

Le cryostat que nous avons utilisé pour nos expériences a été construit par
G. SCHUMACHER [SCHUMACHER, 1978] et on trouvera dans sa thése ses
principales caractéristiques. Les échangeurs et la bolte 3 mélange ont été changés depuis.
La température minimale que nous avons atteinte est de 3 mK 4 un débit de
150 pumole/s.

2 - Boite 3 mélange et thermométrie

Le corps de la bofite & mélange est tourné dans un barreau d'araldite et deux
bouchons coniques permettent d'une part 'introduction des différentes sondes destinées
au contrdle de la dilution, d'autre part de supporter la cellule expérimentale (fig. II-3).

L'araldite est utilisée pour éviter les courants de Foucault générés par
d'éventuelles vibrations de la boite & mélange dans le champ magnétique (H = 7 Tesla)
ou ceux créés par l'utilisation de radio-fréQuences. Elle posséde en outre I'avantage d'étre
usinée facilement et des modifications de la boite 4 mélange peuvent étre apportées par
simple collage, ce qui évite toute soudure délicate et I'étanchéité est garantie pour peu que
les pieces soient bien ajustées et les portées bien nettoyées.

Le travail des bouchons coniques est un peu plus délicat. Il requiert que les parties
males et femelles du cone soient trds bien ajustées deés l'usinage. Pour plus de
précautions, elles seront rodées l'une dans V'antre avec de la pate diamant (30 p, 10 U,
3 ). Mécaniquement, il est nécessaire de tourner ces deux parties sans modification de
la position de la tourelle du tour. Nous avons adopté une solution moins contraignante
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qui consiste & usiner avec ces précautions un gabarit male et un gabarit femelle (Dural) et
de s'y recaler lors de la fabrication d'une des deux parties du bouchon. Ceci permet leur
fabrication & la demande et donc d'éviter de reconstruire en partie la boite & mélange lors
d'un changement d'expérience ou de modification du bouchon. Cette technique a été
utilisée pour fabriquer 3 parties males différentes en gardant la méme partie femelle, sans
probleme d'étanchéité. Le rodage reste cependant une sécurité nécessaire mais, avec cette
méthode, il peut s'effectuer dans le gabarit opposé trs facilement et ne nécessite donc pas
la dépose de 1a boite & mélange.

Le bouchon conique du haut de la boite A mélange supporte les tubes d'arrivée du
concentré (cutvre-nickel (CuNi) ; ¢ = 5 mm) et de départ du dilué (CuNi ¢ = 8.5 mm).
Sur ce dernier est collé une "jupe” en kapton forgant la circulation du liquide froid (dilué)
autour de la cellule et facilitant le refroidissement de I'3He "échantillon”. La température
de la boite 3 mélange est déterminée par deux moyens différents : une mesure de la

susceptibilité¢ alternative d'un sel de cérium-magnésium-nitrate (CMN :
CeaMg3(NO3)12(H0),, et de 1a résistance électrique d'une résistance du type de celles-

utilisées en électronique (Matsushita 68 Q).

Les ions de cérium du CMN suivent une loi de Curie-Weiss entre 5 mK et 2 K
environ. Sa température d'ordre est de 1.9 mK. La susceptibilité de ce sel est obtenue
par la mesure du coefficient de mutuelle entre le circuit primaire produisant un champ
alternatif (83 Hz) et le circuit secondaire. La tension induite sur ce dernier par le primaire
est proportionnelle & la susceptibilité du sel. I'électronique de mesure est un pont
d'inductance mutuelle & détection synchrone développé au laboratoire et maintenant
commmercialis€ [Barras-Provence]. Afin de faciliter la thermalisation du sel et de rendre sa
susceptibilité isotrope, celui-ci est réduit en poudre dont la taille des grains est inférieure i
40 .

Ce thermometre est étalonné entre 2,17 K et 1,3 K, température obtenue par
pompage d'un bain d'“He, sa pression de vapeur nous donnant la température absolue.
La mesure de la mutuelle nous donne le coefficient de variation de la susceptibilité du sel
ainsi que les termes correctifs dus aux mutuelles parasites :

M=A/T+M,

Sous champ magnétique, les moments de cérium sont saturés i basse température
et ceci méme dans le champ rémanent (T pine = 0) de la bobine supraconductrice utilisée
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pour polariser I'3He échantillon (7 Tesla). Dans notre cas, cette mutuelle n'est dongc
utilisée que pour vérifier la bonne marche du réfrigérateur (température minimale, débit
optimal) au début de l'expérience. Ce thermometre est doublé d'une résistance de carbone
Matsushita (68 Q) dont I'étalonnage, aprés quelques cyclages thermiques est fiable.
Notre étude sur 13He permet en fait d'ntiliser sa courbe de fusion en thermométrie, celle-
ci est alors plus directe et les thermometres décrits ci-dessus se sont avérés suffisants.

L'ensemble cryogénique décrit ici bridvement a été fidele et de bonnes
performances ont pu étre maintenues durant deux cycles d'expériences de 15 mois. La
réfrigération dans ces conditions devient presque de la routine ... presque.

ITI-B - CELLULE POMERANCHUK
1 - Construction et caractéristiques

L'étude de la courbe de fusion de I'3He en dessous de 320 mK est compliquée
par son minimum prononcé (cf. Chap. TI-B-3) i tel point que les premidres tentatives
montrent une courbe de fusion plate a basse température. En effet, un bouchon de solide
se forme & 29 bar et 320 mK empéchant la variation de pression par augmentation du
nombre d'atomes. II est trés efficace et peut supporter facilement des différences de
pression de 5 bars. Cette caractéristique permet I'étude de 1'He sur la courbe de fusion &
nombre d'atomes fixé. Son inconvénient est qu'il devient difficile de contrdler les
quantités respectives de liquide et de solide. Cet inconvénient est évité par la construction
de cellules a volume variable par action extérieure (cellule Pomeranchuk) et de telles
cellules ont grandement apporté a la connaissance de 1'3He tant solide que liquide.

On trouvera dans [FROSSATI, 1978] une revue des cellules utilisées couramment
ainsi que la thermodynamique détailiée des différentes possibilités expérimentales qu'elles
offrent. Pendant longtemps, la variation de volume était produite par le changement de
longueur d'un soufflet métallique. L'évolution vers les études sous hauts champs
magnétiques et l'utilisation de radiofréquences ont rendu cette technique souvent
inadaptée. G. FROSSATI a développé un modele de cellule tout en plastique. Une étude
plus systématique pour améliorer leur flabilité a été effectuée par GODFRIN [GODFRIN,
1981]. Celle que nous avons utilisée a été construite par A. GREENBERG suivant la
méthode décrite par FROSSATI [FROSSATI, 1980]. Les figures 1114 montrent le plan
de la cellule utilisée,
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Ses avantages sont :

- un gros volume expérimental ($=2cm, L=4 cm, V=12 cm?),

- 2 bouchons coniques ($ = 1 cm) permettant un démontage et un remontage
relativernent aisé (la méme cellule a été utilisée pour les expériences sur la courbe de
fusion et pour les mesures ultra-sonores).

Ces bouchons coniques sont construits de fa méme facon que ceux de la bofte 3
mélange montrant ainsi que, mé&me sur des bouchons fortement sollicités —une force de
40 kg y est couramment appliquée lors des expériences—, cette technique est fiable.

La partie cylindrique séparant les compartiments 3He et 4He est une membrane
- constituée de 10 tours de feuilles de kapton d'épaisseur 14 microns [GODFRIN, 1981].
L'élasticité de cette membrane permet, par augmentation de la pression d'¢He, une
diminution du volume 3V de la cellule. Ce 8V peut atteindre 0,3 cm3 dans notre cas
(8V/V =2,5 %). La diminution de volume conduit 2 la formation de solide (c'est de

cette fagon que nous fabriquerons 2 trés basse température du solide polarisé).

Le pourcentage de liquide x; ou de solide xg dans la cellule peut 8tre déterminé 3
tout moment pourvu que l'on connaisse un point (P3, P4, xg) sur la courbe de fusion et ia

compressibilit€ de la cellule k définie par

8V/V =k3(P3-P,) (domaine élastique)
Cette constante est déterminée expérimentalement
En opérant & nombre d'atomes fixé (P > 29 bar, T < 300 mK), la cellule étant
remplie d'yne seule phase (liquide ou solide), on fait varier 1a pression d' 4He (P). Ceci
conduit 2 un changement de pression i I'intérieur de la cellule dP :
dV/V = —KdP;

(K : compressibilité de la phase remplissant la cellule).

La pente de la courbe P3-P4 en fonction de P; donne le coefficient K/k
(fig. III-5), la compressibilité étant connue par ailleurs [HALPERIN, 1976].
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La valeur de k de notre cellule est de I'ordre de 10-3 bar! et sa relative petitesse
s'explique par le grand volume mort Y de la cellule.

Le calcul de 1a quantité de solide se conduit de la maniére suivante en prenant
comme exemple le chemin décrit par la figure ITI-6.

P A R@ . 8:(:5‘19. E: 7, . ‘XS ﬁ (¢100°/e)

R=0.X=100%

Tigure IT1-6
a) Point de départ le long de la courbe de fusion

a P30, T(}, Xg = 100 %
Vo=Nvgl V¥ :  volume de la cellule

N: nombre de moles enfermées
vg®: volume molaire du solide & Py, Ty

b) Refroidissement ; P3 augmente (8Py; 8P4 = ()

a P3, T,(8P3 = P3-P30)
Vl = N3VS + NLVL
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V1/N = xgvg + xp v, {xg.X, : pourcentage atomique des 2 phases)
= XgVg + (I*Xs)VL
= VSO(1+k8P3) (P4 = cste)
. Vg = VSO(I—K38P3) , VL, = VLO(l—KL8P3)
on obtient :
xg = 1~ 8P3(Kg+k)(vi YAv — 1) Av = vy —vg

X5 = - (K5+k) (VLO/AV)8P3

* Entre 100 mK et 3 mK, le coefficient vOL/Av st quasiment constant et, en négligeant
la variation de Kg avec la pression (34 bar, Xg = 5,31.10-3 bar-!, 31 bar, Kg =

5,98.10-3 bar-1), ﬁ)uf une entrée sur la courbe de fusion & 100 mK (P = 31,312 bar,
v .0 = 25,93 cm3/mole)
xg=1-0,138P; (Bxs/ﬁPg; ~13 %/bar)
* Pour T = 5 mK, P3 = 34,257, la quantité de solide restante est alors 62 %.
c) Compression d"’He‘cfz température constante (5P3 = 0, 8P)
De la méme fagon qu'en (b) on trouve
Oxg = k(v /Av)(1-xg Av/vi 8Py

Sxg/8P4 = 1,8 %/bar

De 0 a 22 bar la quantité de solide angmente de 38 %. La cellule est & nouveau rempli de
solide.

Ces formules nous permettront de déterminer la pression de rentrée sur la courbe
de fusion (Pp) afin de solidifier tout le liquide & basse température et de déterminer 1a

quantité de solide dans la cellule lors d'une décompression rapide (Chap. V). Nous
verrons que le fait qu'on ne puisse former "que” 45 % de solide (8P4 = 25 bar) a trés

basse température n'a pas été génant dans nos expériences.
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2 - Thermalisation - capillaires - gpports chaleur parasites

La cellule Pomeranchuk est fixée sur un bouchon conique de la bofte 2 mélange
(fig. IlI-3) et immergée dans la phase diluée 3He-4He. La thermalisation de 13He
expérimental est assurée par un échangeur faisant partie intégrante d'un bouchon conique
de la cellule (fig. III-7). '

araldite

Figure IT1-7 : Bouchon conique et échangeur

Cet échangeur nous a permis de refroidir 13He jusqu'a 5,5 mK lors de
I'expérience portant sur la courbe de fusion et 8 mK pour celle destinée aux mesures
ultrasonores. Ces températures restent un peu trop importantes vis a vis de celles
souhaitées (3—4 mK). Si dans le cas oll seulement 5,5 mK était atteint nous n'avons pu
trouver de raisons évidentes pour expliquer cet écart AT important entre la température de
la boite & mélange (3 mK) et celle de 1a cellule, I'expérience destinée & mesurer la vitesse
du son dans I'3He polarisé (Chap. VI) nous a conduit 3 utiliser des capillaires de gros
diametre qui peuvent expliquer une ternpérature d'3He assez élevée comme je vais le
montrer & présent, ceci me semblant un exemple typique montrant que les trés basses
températures et les méthodes un peu violentes (décompression rapide) peuvent &tre
quelquefois difficilement compatibles.

Cette expérience nécessitait de transformer 100 % de solide en liquide, ceci en un
temps inférieur a la seconde. Les caractéristiques décrites ci-dessus de 1a cellule ainsi que
les expériences faites sur la courbe de fusion montrent que la décompression du seul
compartiment 4He était loin d'étre suffisante : la fusion du bouchon (P=29bar, T=
320 mK) était nécessaire afin d'évacuer les atomes par le capillaire d'3He.
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Nous avons estimé les diamétres nécessaires de ces capillaires pour les deux
hypothéses suivantes :

a) fusion en 1 seconde de 100 % de solide & 29 bar en liquide & 24 bar : m,;=8.10-2 g/s
b) fusion en 1 seconde de 100 % de solide & 29 bar en liquide a 2 bar : my=0,3 g/s

Nous avons utilisé les formules suivantes pour calculer les pertes de charges :

AP = 81 (y /pD3)2  (MKS) L, D: longueur et diamatre du capillaire

p : masse volumique

flot laminaire -y =064/R, Re <2000
flot turbulent y=031/R, 14 R, > 2000

R, =4m/mnD (nombre de Reynolds)

Le tableau Iil-4 donne les caractéristiques des capillaires CuNi utilisées ainsi que
les pertes de charges estimées entre les différentes parties du cryostat dans les hypotheses

{(a) et (b).

1l va de soi que ces calculs ne peuvent fournir qu'une évaluation grossigre de ces
AP (la viscosité varie de 3 ordres de grandeur entre 5 mK et 200 mK !). Cependant, ils
montrent 'obligation que nous avions d'utiliser des capillaires de sections inhabituelles
pour des expériences a trés basse température. On va voir que de telles sections
permettent des transports de chaleur par conduction thermique trds importantes et la
dépendance en 1/D5 de AP ne nous permet pas de réduire le diamétre afin de diminuer ces
apports parasites,

Il faut alors trouver un compromis entre la longueur (encombrement et
disponibilité) et les thermalisations sur les différents points froids du cryostat. D'autre
part, la dépendance en T-3 de la résistance de Kapitza rend l'estimation des flux de
chaleur évacués assez délicate.

Les capillaires sont thermalisés & 4,2 K par simple passage dans le bain d'¢He, 2
0,4 K sur I'évaporateur par un poral de 4 dm? et 3 60 mK sur la plaque froide par deux
porals du méme type.
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Température diametre  longueur (a) (a
estimée intérieur (m) Re AP (bar)
Viscosité (MKS) (mm) () (b
Cellule : 5 mK 100 mX 5000 1
1 2 -
Plaque froide : 60 mK 2103 20000 16
Plaque froide : 60 mK 300 mK 13000 13
: 0,4 2 -
Evaporateur: 0,6 K 8.10-6 50000 17
Evaporateur: 0,6 K 0,6 25000 0,015
‘ 1 | e —
Boitea 1K: 12K 4,106 10° 0,380
Boitea1K: 1K 1K 17000 =0
2 1 — -
4K: 4K 3.10-6 68000 = 0,02
Traversée du gaza 5K 68000 0,02
bain 4He 1 Y
4K 1,5.10-6 103 0,3
Sortie cryostat 7.103 1
300K 1,6.10°5 15 3 -- e
Réserve IHe 2.104 1

TABUEAU ITT-4
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La thermalisation sur la boite & 1 K a été supprimée pour éviter son
réchauffement lors des décompressions car sur cet étage sont fixées les capacités de
références des ponts (cf. III-C).

Une différence de 5 mK entre la boite & mélange (T = 3 mK) et la cellule

(8 mK) ne peut &tre expliquée que par une importante arrivée de chaleur : la surface
d'échange thermique 2 3 mK et de 5 m? de poudre 700 A (pgT3=35.10-2 3 3 mK

[GODFRIN, 1981].
AT4 = 4T3AT = 4T3R¢Q Ry = pg/S
dott Q = AT4/4T3Rg = 100 nW qui arrivent dans la cellule.

Nous allons tenter d'expliquer un si fort apport de chaleur :

La thermalisation sur la plaque froide (T = 60 mK) de 1'>He est parfaite (T IHe =

60 mK), la quantité€ de chaleur qui vient par les capillaires de la plague froide (P.F.) 4 la
cellule {cell.) vaut

Cell.

Q= % J K(T)dT K(solide) = 10° T° W/mK* [ARMSTRONG, 1978]

B.M.
L=2m S = 0,8 mm?2 (TABITI-4).
Q=11W (thermalisation parfaite)

Hyvpothese 2

La thermalisation sur la plaque froide est totalement inefficace, la chaleur passe
directement de I'évaporateur {evap. : 0,5 K) a 1a cellule,
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PF Cell.

. L L
Q= (g)evap.PF K(T)dT + (_S"')PF.CeIE. K(T)dT

_ avap. PF
=2 uW

La conclusion de ces calculs, menés dans les hypotheéses extrémes, semble &tre
une thermalisation insuffisante sur la plaque froide. C'est en effet entre 0,6 K et 50 mK
que le probléme est délicat A cause de 1a trés haute conductivité du solide (fig. II-10) qui
permet des flux de chaleur importants difficiles 3 évacuer par les porals.

Les marges de sécurité nécessaires aux trés basses températures n'ont pu étre
respectées dans cette expérience et une thermalisation insuffisante ~le calcul montre que
100 nW arrivant dans la cellule correspond a une température d'3He sur la plaque froide
de 100 mK~ devient vite critique, malgré une température de bofte & mélange trés basse.

La résolution de ce probléme passe par des porals plus efficaces (surfaces
d'échange plus importantes) par des cellules plus petites nécessitant des flux atomiques
lors de la décompression beaucoup plus faibles ou encore par des cellules Pomeranchuk 2
trés faible volume mort (AV/V ~ 1) permettant la fusion du solide par simple
décompression d4“He {HALPERIN, 1976 ; KOPIETZ, 1986 ; VERMEULEN, 1986].

Apres avoir décrit le réfrigérateur A dilution et la cellule Pomeranchuk, nous
décrivons maintenant les différentes sondes utilisées dans nos expériences.

O-C - SONDES

Toute étude thermodynamique sur I'3He nécessite la connaissance de ia pression
(ou du volume) et de la température. Cette partie est donc destinée a la description des
différents capteurs utilisés.

1 - Mesures de pression

Le bouchon de solide dit au minimum de la courbe de fusion nous oblige &
installer an capteur de pression dans la cellule. La mesure de la pression est trés
importante pour plusieurs raisons : les propriétés de 13He en sont forternent dépendantes
d'une part (Chap. LILVI) et, d'autre part, la pression de fusion est un trés bon
thermomeétre en champ magnétique nul (Chap. II). On connait en premiére approximation
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de quelle fagon elle se modifie sous faible champ magnétique (cf. II-B-3), elle restera
donc un bon thermometre dans le champ que nous avons utilisé (= 6,6 Tesla) et, de fait,
la courbe de fusion a €t€ pour nous le seul thermometre primaire dont nous disposions
dans la cellule.

La jauge de pression est une capacité dont les électrodes sont solidaires de
diaphragmes en alliage de bronze et de beryllium connu pour ses bonnes propriétés
élastiques (fig, I1I-8).

Diaphragme
(bronze-Be) -
Z Electrodes
\L ) - Stycast
~ 9 mm J
»]

Yigure IT1.8 : Jauge de pression
Cette disposition €loigne les électrodes

- de l'araldite, diminuant ainsi les variations de capacité dues 2 la variation thermique de
sa contante diélectrique,

- de IHe, évitant ainsi le changement de capacité dfi 3 la différence de constante
diélectrique entre le liquide et le solide (eg-g; /& = 2.10-3).

Cette capacité est mesurée par un pont fonctionnant & 3 kHz dont le schéma de
principe est représenté sur la figure III-9.
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Figure -9 : Schéma du pont de capacité

On trouvera dans [PUECH, 1983] une discussion détaillée du fonctionnement
d'un tel pont.

Les capacités de références que nous avons utilisées sont de deux types. L'une est
constituée d'un sandwich cuivre-teflon-cuivre, noyé dans de la paraffine pour &viter les
vibrations. Cette capacité est plongée dans un vase d'azote liquide en dehors du cryostat.
La seconde consiste en un disque de saphir (/= | mm, ¢=1cm, C=3pF) sur
lequel sont évaporées les électrodes. Cette capacité est thermalisée sur la boite 3 1 K.
L'avantage d'un tel emplacement est de raccourcir la branche bas niveau du pont de
détection. On diminue ainsi les capacités parasites vers la masse, dues aux cables
coaxiaux (100 pF/m), qui sont la cause de l'atténuation du signal avant amplification.

1l n'a pas ¢té possible de discerner une différence notable de qualité (bruit,
stabilité) entre ces deux capacités de références, ceci & cause d'un bruit important
provoque par les cables coaxiaux traversant le bain d'hélium 2 4,2 K. En effet, le teflon
qui leur sert de diélectrique se contracte plus que 'dme extérieure (inox) et la rigidité
mécanique intemne de ces cables n'est plus respecté ; de plus, le teflon subit plusieurs
transitions de phase entre 4,2 K et 77 K. La sensibilité du pont qui dépend des capacités
parésites C' (fig. 11I-9) est alors fonction du niveau du bain d'hélium. La résolution de
c¢e probleme passe par une amplification du signal A basse température (4,2 K). Nous
avons essayé, indépendamment des expériences, un tel montage constitué d'un transistor
a effet de champ placé A 4,2 K. Celui-ci est noyé dans du sylasténe afin de respecter sa
température minimale de fonctionnement (= 120 K). Un tel montage associé A une
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capacité de référence placée & basse température améliore le rapport signal/bruit d'un
facteur supérieur i 10,

L'étalonnage de la capacité de pression se fait dans le liquide 3He 2 une
température de 1,2 K, ceci afin de prévenir tout bouchage par formation de solide. On
peut alors calibrer la capacité de 0 & 35 bar en fonction de la pression qui est mesurde par
un manometre de précision de classe 0,2, ou avec un capteur piézo-résistif de méme
classe. Ces deux mesures de pression ont la méme précision, la dernigre présentant
l'avantage d'une sortie analogique facilement lisible par micro-ordinateur (Apple IT). Cet
¢ralonnage a pour but de mesurer 1a sensibiliz¢ de la jauge capacitive (PF/bar ou X/bar,
X : rapport de division du transformateur inductif). La valeur absolue de la pression étant
donnée par les différents points fixes (P,T) existant sur la courbe de fusion :

- minimum courbe de fusion Pn=29316bar T, = 318mK
- point A (transition normale ¢ superfluide A) Po=34342bar Ty = 2,75mK
- point B’ (superfiuide B — superfluide A) Ppr= 34,362 bar Tg = 2,18 mK
- point S (solide paramagnétique-antiferro.) Pg = 34,394 bar Tg=1,1mK

La figure III-10 montre la courbe d'étalonnage donnant la vateur X du diviseur
inductif en fonction de la pression.

Pour les faibles excursions en pression, la simple loi P = oX + Py décrit bien

cette variation. Les mesures de pression faites sur la courbe de fusion de 1'3He polarisé
sont obtenues de cette maniére.

Pour de grandes variations, une expression du type C = A/P-P, + B doit étre
utilisée, P représentant la pression qui améne les deux électrodes en contact (fig. IT-11).

(P AP-B
®) = C.B-D

Notre capacité de pression est court-circuitée pour une pression P, de 86 bar,
assez €levée par rapport aux pressions & mesurer (< 35 bar). On obtient ainsi un

domadine linéaire P(X) étendu mais au détriment de la sensibilité dP/dX.

La stabilité du systéme utilisé est de 0,5 mbar sur une journée et de 8 mbar sur
plusieurs mois. Nous avons insisté sur 'importance de la courbe de fusion pour la
thermométrie : cette stabilité correspond & [HALPERIN, 1976]:
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-T=5mK 8P = 0,5mb 8T = 10 uK
dP = 8§ mb 8T = 0,2mK
- T= 100 mK 8P = 0,5mb 8T = 20 uK
3P = 8§ mb 3T = 0,4 mK

Ces chiffres montrent clairement d'une part que la courbe de fusion est vraiment
un thermomeétre de choix, d'autre part que les problémes de thermométrie que nous avons
pu avoir (Chap. V) ne semblent pas étre causés par nos mesures de pression. Cependant,
cette stabilité n'est respectée que pour des excursions en pression limitée (AP < 5 bar),
la reproductibilité (hystérésis) se dégradant terriblement pour le cas contraire. La figure
IT-12 montre les écarts obtenus lors d'une montée et une descente de 0 4 35 bar.

- -“ -
Of -
_'5.
C 10 20 30 PI(BRR}

Figure TT-12 : Hystérésis de la capacité de pression

Cet hystérésis s'averera particulidrement génant pour les mesures de vitesse du
son (Chap. VI) ol la pression variera de 34 bar & 10 bar. Par contre, les mesures faites
sur 1a courbe de fusion n'ont pas semblé &tre affectées par ce probléme.
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2 - Thermométrie

Notre mesure de pression nous a permis d'étalonner grice 4 la courbe de fusion
deux types de thermométre.

L'application des résistances de carbone de type composants électroniques a été
abondamment décrite, discutée et améliorée. Nous avons utilisé exclusivement des
"MATSUSHITA 68 Q" amincies a 0,4 mm environ. Celles-ci baignent directement dans

1'3He dont nous voulons connaitre la température.

Elles ont ét6 étalonnées par rapport & la courbe de fusion aussi bien en champ nul
qu'en fort champ (6,6 Tesla) (fig. II-13). Leur reproductibilité a long terme s'est avérée
moyenne (cf. Chap. V), sans doute & cause des variations de contrainte et de température
qu'elles subissent pendant nos décompressions. En particulier, elles semblent sujettes a
une relaxation lente que nous suspectons &tre de type mécanique et que nous discuterons
dans le chapiire V.

La mesure de la variation de la constante diélectrique des matériaux amorphes a
souvent €té proposée comme un moyen de thermométrie indépendant du champ
magnétique. Nous avons monté dans notre cellule deux capacités en verre de microscope
(0= 8mm, e = 0,17 mm, C= 30 pF) dont les caractéristiques 2 basse température
avaient déja €té étudiées par FROSSATI et GODFRIN [GODFRIN, 1981]. Elles sont
mesurées par un pont identique & celui utilisé pour la capacité de pression et étalonnées
par rapport & la courbe de fusion en champ nul (fig. II-14). Pour T < 10 mK, la pente
dX/dT est de 3.10-3 mK, ce qui donne pour un bruit de 10-6 sur X une résolution de
30 ukK.

Le probleme de ces thermomeétres est [ié a I'état méme de la matidre utilisée : les
systemes désordonnés sont connus pour avoir des relaxations importantes s'atténuant en
Log(t). Le temps de mise A I'équilibre interne peut &tre trds long, donc la cause
d'hystérésis dans le cas de cycles thermiques trop rapides dont nous verrons un exemple
dans le chapitre TV.

Nous avors cependant tenté de mesurer I'abaissement 8P de la courbe de fusion
sous champ magnétique szatique de 7 T. La valeur de 8P ainsi que I'explication de cet
effet a été donné dans le chapitre I (II-B-3).
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Les mesures de ces capacités se sont avérées dépendantes de 1a quantité de solide
existant dans la cellule & cause d'un défaut de blindage des fils de tension. Pour
contourner ce probléme, nous avons opéré de deux manigres différentes :

- montée du champ magnétique trés lente afin de conserver la température constante : la
quantité de solide s'en trouve alors peu modifiée (8P ~ 50 mb, dxg = 0,5 %),

- mesure i quantit¢ de solide nulle: le point (P,T) est pris quand, lors d'une
compression de la cellule avec x; = 1, on entre sur la courbe de fusion (xg=¢).

Malgré ces précautions expérimentales, les résultats restent bizarrement trés
bruyants et en tout état de cause incohérents (fig. I1I~15). Cette expérience infructueuse
pose le probleme de l'indépendance de ces thermométres avec le champ magnétique ou
montre que leur usage n'est pas aussi simple qu'il n'y parait. Ceci nous semble corroboré
par le faible nombre d'expériences utilisant cette thermométrie,

CONCLUSTON

J'ai voulu dans ce chapitre décrire 'appareillage et les sondes utilisées dans nos
expériences de fagon que le lecteur puisse avoir en main toutes les données du probléme
pendant la description des expériences effectuées. Cet ensemble (fig. ITI-16) n'a en lui
méme que peu d'originalité et se retrouve communément dans les cellules Pomeranchuk.
Ce qui est moins courant, c'est de lui demander de satisfaire & nos exigences
expérimentales un peu exceptionnelles (dP/dt, dT/dt wés importantes). On verra dans les
chapitres V et VI que ceci se réalise un peu au détriment de la précision et de la
reproductibilité. De fait, un étalonnage est souvent nécessaire aprés chaque
décompression et les effets parasites (hystérésis,irreproductibilité) dus A notre "brutalité”

expérimentale devront &tre étudiés en champ magnétique nul.

Nous avons introduit dans le chapitre I 1a notion de champ magnétique effectif et
nous verrons alors que notre méthode de polarisation a un avantage énorme pour les
expérimentateurs : elle nous procure des thermomeétres indépendants du champ entre
6,6 Tesla et 120 Tesla (mais fortement dépendants entre O et 6,6 Tesla !), le paragraphe
sur la capacité en verre montrant bien les problémes qui existeraient dans le cas
contraire !







| CHAPITRE IV
RESONANCE MAGNETIQUE NUCLEAIRE
E]‘ .
MESURES ULTRASONORES
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INTRODUCTION

Ce chapitre est consacré & deux techniques de mesures moins usuelles au
laboratoire. Elles sont toutes les deux fondées sur le méme principe consistant 3 mesurer
la variation du facteur de qualité d'un circuit résonant couplé 2 la grandeur physique a
mesurer.

La résonance magnétique nucléaire (RMN) est commune aux deux expériences
qui seront décrites dans les chapitres suivants (Ch. V et VI): elle nous permet de
mesurer I'aimantation de 13He. Je décrirai brigvement le principe physique utilisé ainsi
que la méthode de détection ; le montage et les caractéristiques seront détaillées en
différenciant les deux expériences.

La technique utilisée pour mesurer la vitesse du son est plus originale et nous
donnerons ses principales caractéristiques.

1V-A « RESONANCE MAGNETIQUE NUCLEAIRE
1 - Principe de Ia mesure de l'aimnantation [ABRAGAM, 1961;SLICHTER, 1963]

En présence d'un champ magnétique statique Hy parallele & Oz et d'un champ
radiofréquence H; de pulsation @, polarisé suivant l'axe x (H.(t) = 2H;cosat),
I'évolution d'un systéme de spins est bien décrite par les équations de Bloch. Leur
résolution, une fois les régimes transitoires disparus, conduit 3 :

M, 1+ (0,-0)' TS
M,=— . IV—(a)
"1 4 (@012 +y HAT,T,

2H, ’

M, = — (¥'coswt + ¥ "sinwt) IV-(b)
@y
1 Tg(a)—me)

$ = 5 yM o< M, IV-(c)

0 2
1+ To(@-o)’ +y BT T,




108

1t 1 T2
X = 3 YV,

> < M, IV—(d)
1+ ’[%(co-co(})2 +y H21T1T2

ol ‘

y A Susceptibilité statique (Mo(w=0) = xHy).

Y Rapport gyromagnétique reliant le moment magnétique et le spin du noyaun S :
= yhS.

Mg : Fréquence de précession de Larmor (wq = yHy).

T;,T;: Constantes de temps caractéristiques de la dynamique de I'aimantation.

T est associé au retour de l'aimantation 2 sa position d'équilibre : c'est un temps
de relaxation pour I'énergie magnétique. 1i est donc fonction du couplage entre I'énergie
Zeeman et les €nergies des autres réservoirs (II-B—5).

T, est associ€ 4 la perte de cohérence des spins entre eux dans le plan
perpendiculaire & My : il est fonction des interactions spin-spin sans modification de

I'énergie Zeeman.

Sous irradiation continue, l'absorption d'énergie Q du systéme de spins soumis
au champ radiofréquence H; est donnée par :

Q(m) =-<M(t). %{:» (moyennée sur une période)
= -20H%"
L'absorption d'énergie est proportionnelle 37", donc a MO.'
Contrairement aux méthodes de RMN pulsée [ABRAGAM, 1661}, en RMN

continue, on veut mesurer My tout en gardant Mz = My, Ceci conduit, d'apres les

€quations (a), {c) et (d) 4 la condition de non saturation :
Y2H{2T T, << 1

" qui donne la puissance maximale 2 utiliser pour le champ radiofréquence Hj.
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Cette condition étant respectée, la courbe d'absorption de la puissance envoyée au
systéme de spin en fonction de la pulsation ® pour un champ Hy fixé (raie d'absorption)

€8st

2
yoH, T,

Q)=M,

1+ (w- coe)2 T%

Cette expression est obtenue dans le cas idéal ot Hy et H; sont constants sur les

dimensions de l'échantillon, Si tel n'est pas le cas, & I'élargissement "homogéne”
(Awee 1/T5) s'ajoute un élargisement inhomogeéne dil 2 1a distribution de g (eHy) et la
hauteur de 1a raie est modulée par I'intensité de H;(wy).

Dans le cas de nos mesures,

1) I'inhomogénéité spatiale de Hy et de ses fluctuations temporelles (Awy/tg = 10-4)

if) des formes de raies tres irrégulidres pouvant contenir des pics trés étroits

rendent nécessaire la mesure de l'intégrale :

oM
dw Q)

Celle-ci est aussi proportionnelle a I'aimantation M. Les bornes de I'intégration oy, et
oy sont déterminées expérimentalement et correspondent aux fréquences ot l'effet de la

résonance magnétique n'est plus détectée.
2 - Détection

La variation de la fonction de réponse ¥(w) de I'aimantation My A un champ H

peut Etre vue comme une yariation de 1a perméabilité magnétique aveg la fréguence.

La mesure de l'inductance d'une bobine contenant les moments magnétiques est
alors un moyen de mesurer () et donc leur aimantation. C'est cette méthode que nous

avons utilisée pour mesurer la polarisation de 1°He (liquide ou solide).
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La self inductance L d'une bobine est donnée par :

L =Ly(1+x) Ly : inductance a vide

Cette bobine est en série avec une capacité telle que le circuit ainsi formé résonne a
la fréquence vy correspondant 4 la fréquence de Larmor du champ Hyy utilisé (pour 13He :

Vv/H = 32,345 MH,/T). L'impédance Z d'un tel circuit est :
Z=1 + i(Lw- 1/Cw) T : résistance série
avec L =Ly + Lgy(w)
Pour des valeurs de pulsation o proches de @y :
Z(w) =1 + i[2Ledw + Lox(@)e] dw = w - oy
La partie réelle Z'(m) de l'impédance électrique vaut :

Z =71 - Lyooy" (o)
Z'(w) = (1 - Qy"(w))

ou Q est le facteur de qualité du circuit résonant (Q = Lycog/r).

On voit sur cette dernidre expression I'avantage de 'utilisation d'une bobine d'un
circuit accordé : l'effet de la résonance nucléaire x"(w) est multiplié par le facteur de
qualité Q, celui-ci pouvant atteindre quelques dizaines dans nos conditions
expérimentales.

La mesure de Z'(w) se fait alors grice 2 urne détection synchrone [Fig. IV-1]:

Une tension radiofréquence de niveau constant v est envoyée sur le circuit
résonant, le courant i qui y circule est détecté par un pré-amplificateur (Fig. TV-2). La
branche de référence est constituée d'un atténuateur variable destiné a envoyer le niveau
nécessaire (=7 dBm) au mélangeur M et d'un "trombone” pour ajuster la phase. La
commodité de ce trombone est malheureusement compensée par une microphonie trés
importante et il sera avantageusement remplacé par des cables coaxiaux dont la longueur
sera déterminde expérimentalement de fagon & obtenir un signal d'absorption pur
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intégration
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(o= "(®)). A la sortie du mélangeur M, aprés élimination de 1a composante 4 2, le signal
continu Vpc est proportionnel & l'intensité du courant dans le circuit résonant :

v v
O ~—ee
DC Z(w)

Par un réglage adéquate de la phase, on peut ne mesurer que la partie réelle de
Z{w) :

Vpelw) = %(1 + Q" (W) pour Q" << 1

A un signal continu d'amplitude constante V0 avec la fréquence (< v/r) se
superpose l'effet de la résonance magnétique : §Vpeoe(v/r)Qy " (@) (Fig. IV=3). C'est ce
signal dVpe(w) qui est intégré pour mesurer 'aimantation.

Vc.ic:%
V° A 6Vdc

dc tension d’
opposition
3 o
Yo Y
Figure TV-

Pour ce faire, une tension continue d'opposition est ajoutée aprés le mélangeur M,
destinée a ramener & des valeurs faibles le signal continu Vpe. Nous avons pu alors

amplifier 8Vpe d'un facteur 1000 environ (Fig. IV—4).
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Raie RMN du liquide T n 10 mK
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Figure IV-5

du circuit

4

100

Raie RMN + absorpt



114

3 - Mesyre de I'aimantation ; intégration

Les équations IV—(a)(b)(c)(d) montrent que la fréquence et le champ jouent des
réles symétriques. Il est alors plus facile de balayer le champ magnétique 4 fréquence

constante, la tension v/r n'étant pas medifiée par le champ magnétique. La "ligne de base”
(VpcD) est alors plate.

Dans nos expériences oli l'aimantation décroit avec le temps (T = 15 s pour les
expériences sur la courbe de fusion) nous avions besoin de balayer la raie de résonance
rapidement (taux de répétition = 1 s). Un balayage si rapide du champ magnétique est
alors prohibé, d'une part & cause des courants de Foucault (Qa(dﬁ'{dt)z), d'autre part a
cause de la trop grande tension qui serait nécessaire aux bornes de la bobine
supraconductrice créant le champ magnétique Hy (L =12 H; H/L = 6 T/A) (I'ajout
d'une bobine de cuivre pour effectuer ce balayage a été étudié mais aurait été ods
encombrant).

Le balayage de fréquence est alors nécessaire et s'effectue grice A une rampe de
tension continue (512 incréments) générée par un micro-ordinateur {(Apple II) et envoyée
sur un synthétiseur vobulable (Wavetek 3000, Avy,,, = 1 MHz, fréquence de vobulation

externe : DC-1 kHz).

Les largeurs de raie que nous avons obtenues nous ont obligé & balayer sur une
plage de fréquence Av atteignant le mégahertz pour une fréquence centrale de 210 MHz.
Une telle excursion Av n'est plus négligeable devant la fonction de réponse du systéme
¢lectrique (résonance du circuit accordé + résonance dues aux désaptations d'impédance
lors des différents raccords entre les cables coaxiaux) : la ligne de base n'est plus plate
(tension constante) mais présente une certaine courbure (Fig. 1V-5), l'intégration doit
tenir compte de cet effet. Ceci est réalisé en approximant cette ligne de base & une
parabole dont les coefficients sont déterminés d chaque balayage (a partir des 32 derniers
et 32 premiers points) pour tenir compte des variations de tension continue ou de la
modification de sa forme lors de décompression. A chaque fréquence (512 pas)
correspond alors deux tensions : celle effectivement mesurée Vpc et celle calculée de la
ligne de base. La somme des différences de ces deux tensions est proportionnelle a la
surface de la raie donc & 'aimantation. Cette surface est convertie en valeur d'aimantation
en la rapportant & la valeur de celle du liquide a trés basse température [RAMM, 1970] ou
de celle du solide [GODFRIN, 1981], cette dernidre ayant l'avantage d'offrir une
dynamique suffisante et utile pour vérifier la linéarité surface—aimantation.
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La durée du cycle balayage-intégration était de 1,6 s pour les expériences sur la
courbe de fusion, contre 0,6 s pour celles concernant la vitesse du son.

4 - Mi;

La bobine de résonance magnétique (3 tours, ¢ = 5 mm) est enrobée d'araldite et
est logée dans la cellule Pomeranchuk précédemment décrite (Ch. III-B). Les capacités
d'accord sont placées i la sortie du bouchon conique fermant la cellule (Fig. IV—6).

La Iigne haute fréquence remonte du circuit accordé jusqu'a 4,2 X en cable
coaxial supraconducteur et de cette température jusqu'au haut du cryostat ol est installé le
pré-amplificateur, en cable coaxial rigide (¢ = 2.2 mm). La fréquence de résonance de ce
circuit est de 215 MHz correspondant & un champ magnétique de 6,6 Teslas, son facteur
de qualité est de 25 environ.

Le large enrobage d'araldite de cette bobine a pour but d'éviter A 1He d'étre dans
les régions de trés fort champ radiofréquence H; (cf. paragraphe suivant). Dans notre
géométrie I He vu par ce champ RF est principalement celui qui se trouve 4 I'intérieur de
la_bobine. C'est donc principalement I'aimantation 2 l'intérieur de celle-ci qui sera
mesurée (volume intérieur bobine = 36 mm3, volume cellule = 12 ¢cm3).

La figure IV-7 montre la forme de la raie obtenue dans cette bobine dans le cas
d'3He liquide 2 trés basse température (5 mK).

Cette allure de raie est un peu inhabituelle pour celle d'un liquide ! Nous allons
pourtant tenter de lui trouver une explication : I'aimantation du liguide My étant

homogene, le grand pic est caractéristique d'une région de fort H; correspondant au
centre de la bobine. Elle n'est pas modifiée lors de la formation des premires petites
quantités de solide, alors que la bosse apparaissant aux fréquences plus hautes (Av =
16 kHz) y est, par contre, trés sensible (Fig. IV--8). On a toutes les raisons de penser
que le solide se forme ou tombe au fond de la cellule (gravité, gradient thermique).

Et de fait, ces deux raies n'évoluent plus lors de la formation des demiers 40 %
de solide, seule I'aile basse-fréquence de la raie principale augmentant dans ce cas.
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Fipgure IV-7 : Raie RMN, liquide, T 2 5 mK
(expérience '"courbe de fusion")
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Figure IV-8 : Evolution de la raie avec la quantité de solide
(le bruit fut diminué par la suite !)
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Un tel comportement est alors cohérent avec une bobine mal centrée (le coeur de
la bobine ne correspondant pas au maximum de Hp). La figure IV-10 montre quelle

disposition pourrait expliquer cette forme de raie.

bobine_|
RMN

S

Xy

Le but de ces quelques lignes n'est pas d'expliquer exactement le pourquoi de
cetie forme de raie, sans doute d'autres explications seraient cohérentes (I'inhomogénéisé
raciale de Hy n'ayant pas été appelée au secours !), mais plutdt de montrer que l'imagerie
RMN est accessible méme 2 trés basse température | Dans le cas de 13He, celle-ci est
facilitée grice au fort contraste entre {'aimantation du liquide et celle du solide.

Notre cellule comportait une autre bobine de RMN (de type bobine de
HELMHOLT?Z) autour de la cellule, faisant partie d'un circuit résonant 4 108 MHz (H =
3,3 7T). Elle n'a ét€ utilisée que peu souvent et aucun résultats n'a été obtenu avec celle-
¢i, je la cite donc simplement,

5 - Mise en oeavre : expérience "vitesse du son”

ou utilité du facteur de remplissage

Nous avons mesuré la variation de vitesse du son dans '3He liquide en fonction
de la polarisation. Cette expérience sera décrite dans le chapitre VI. Le but du montage
RMN est de mesurer l'aimantation dans le volume ol se propagent les ondes sonores.
Cecti a été réalisé grice A deux spires en configuration proche de celle de Helmhotz,
entourant l'espaceur qui supporte les deux transducteurs piezoélectrique utilisés pour les
mesures de vitesse du son (cf. IV-B) (Fig. IV-10). Ces deux spires forment une self-
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inductance qui fait partie, de la méme maniére que dans le paragraphe précédent, d'un
circuit accordé (vg = 208 MHz, Hy = 6.43 Tesla). Le Q de ce circuit est égal 4 20, La

modification de la courbe d'absorption () du circuit due 2 la résonance magnétique de
1°He est mesurée de la fagon décrite dans le paragraphe précédent (méme circuit
électronique).

~ Avec ce montage, la hauteur de la raie d'absorption de [°He s'est avérée non
proportionnelle & l'aimantation (Fig. IV—11),

Ceci est contraire 4 ce que prédit la forrmule (d) (" o M) et & ce que nous avions
obtenu dans le montage précédent, et nous oblige & revenir sur I'équation donnant la
variaticn de la self-inductance L avec la susceptibilité :

L = Lo(1 + ()

~ Cette équation n'est vraie qu'a la condition que toutes les lignes de champ
magnétique traverse le milieu de suscepiibilité (). Dans le cas contraire intervient une
susceptibilité effective ¥¢ff(w) qui doit tenir compte de la perméabilité des différents

milieux traversés par les lignes de champ :

dv % (@ VHAW) / dv H(v)

=
I

&space €space

Dans le cas o I'espace est rempli d'un milieu de perméabilité y(w) (°He avec
® = () et d'un milien de perméabilité nulle (vide ou matériau dont ¥(w) est tras faible),

cette expression s'écrit :

%ot = 1 x(w)
r
2
Hi(v)dv
échantilion
avec T =
HX(v)dv

espace




120

Vo
transducteur
V=0
bobine espaceur
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T est appelé facteur de remplissage [HILL, 1968].

Celui-ci est habituellement faible car les régions de fort Hjy, situées prés des fils
transportant le courant R.F., sont ou en dehors ou loin de 1'échantillon ou encore
enrobées d'un matériau ot X(tdg) est nul comme c'est le cas de 1a bobine utilisée pour les
expériences faites sur la courbe de fusion. De telles configurations annulent une grande
partie de l'intégrale féchant_ Hy2(v)dv diminuant ainsi fortement le coefficient de

remplissage.

Dans le cas o la bobine baigne dans le matériau magnétique, le coefficient de
remplissage est trés proche de 1. Or, les valeurs ¥’ et %" dans le cas de 1'3He sont assez

importantes :
x(statique) = HyMy=6.1052 T=5mK, H= 7 T pour le solide 3He

x"(vp) = .15 (pour une largeur de raie de 80 kHz)
¥iax = 8.10°2 (cf. IV-(c) et (d))
X' (v =vg+ 4kHz)= 10-2

Dans ces conditions (forte susceptibilité et facteur de remplissage proche de 1),
deux effets deviennent importants :

i) La condition Q" << 1 n'est plus vérifiée (Q = 20) : la linéarité de la surface de
la raie d'absorption telle que nous la mesurons avec l'aimantation devient fausse.
Ceci traduit le fait que 1'3He absorbe une trés grande partie de la puissance regue par
le circuit électrique et parce qu'il ne peut en absorber plus qu'il n'en existe dans le

circuit accordé, il y a saturation de Ia hauteur de 1a raie. En d'autres termes, 2
l'absorption due 2 la résistance électrique se rajoute, pour ® = @y, une absorption

supplémentaire due 4 la résonance magnétique nucléaire de I3He : & cause du trés

bon couplage entre le circuit résonant et I3He et & cause de la forte susceptibilité,
cette absorption est trés importante (pour = my) et "te” la résonance électrique

(Fig. IV-12).

if) Le changement de % autour de la résonance a pour effet de changer la valeur de la
self-inductance : la fréquence de résonance v du circuit change avec la fréquence.

Dans notre cas,
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-

absorbtion

Yo

Figure IV-12 : Disparition de la résonance & v = v




V=, % =0 Vo=V = 210 MHz
v=vp +40 kHz ¥ = 8.10-2 Vo= Vi, + 170 kHz

Dans de telles conditions, tous les calculs menés précédemment (IV-A-2) n'ont
plus de sens.

Nous avons alors résolu le probléme de la mesure de I'aimantation en étalonnant
la surface de raie (intégrée comme si de rien n'était 1) avec l'aimantation du solide en
utilisant la loi :

02y Tenmk Fig.TI-9
m=t k_B('ITB’) ; len (F1g.I1-9)

la température étant mesurée par la pression de fusion (Ch, II-B-3).

Expérimentalement, la surface de la raie est restée proportionnelle a I'aimantation
dans la limite de nos précisions (Am =+ 0,5 %).

Notre dispositif mesure principalement I'aimantation dans (et proche de) la cavité
ultrasonore, la dépendance en Hy2 du facteur de remplissage rendant trés faible la

contribution des régions éloignées de la bobine.

IV-B - MESURE ULTRASONORE
1 - Principe de Ia mesure

Les mesures ultrasonores sont trés employées en physique [MASON, 1964] :
elles fournissent de nombreux renseignements sur les interactions et les dissipations
associées. Le principe des déterminations de variation de vitesse du son est en général
toujours le méme, il consiste 2 faire interférer deux ondes de méme fréquence ayant
parcouru des chemins différents : 'un dans lequel le temps de transit At est constant,
P'autre ol At varie avec le changement de vitesse Ac & mesurer. La différence de phase
entre les deux ondes est alors proportionnetle 4 Ac/c. Ce principe est identique & celui qui,
en optique, est utilisé pour l'interférométre de MICHELSON-MORLEY.
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Dans le cas d'atténuation trop importante, une autre technique consiste A mesurer
I'impédance acoustique du matériau Z,,, proportionnelle 2 la vitesse du son C (Z=pc,;
p : masse volumique). C'est ainsi que l'existence du son zéro dans I'3He (Ch. T) a été
mise en évidence par KEEN et al [KEEN, 1963] et que certaines excitations dans 1'3He
superfluide ont été étudides [SHIVARAM, 1986] [MEISEL, 1083].

La technique que nous avons utilisée pour mesurer l'influence de Ia polarisation

de 13He sur la vitesse du son (Ch. VD) est un mélange de ces deux méthodes [MEISEL,
1983].

L'onde sonore est envoyée de facon continue dans une cavité contenant le
matériau & €tudier, d'un cristal piézoélectrique (transducteur) et d'un réflecteur, ces deux
derniers étant  faces paralléles (Fig. IV-13).

émetteur réflecteur
Figure IV-13

L'onde sonore dans le matériau est la superposition d'ondes incidentes ) et

réfléchies (1) dont les vitesses moyennes des particules v sont données par les
expressions suivantes :

vi(ﬂ) = VIO e-ikx g-OX 6-211(11.,

Vr(n) = VrO eikx ei@ X e'(Zﬂ'}'l)&L

n désignant l'ordre de réflexion, k le vecteur d'onde (réel) de l'onde sonore, o
l'atténuation et ¢ le déphasage entre 'onde incidente et I'onde réflechie. Dans le cas d'un

réflecteur parfait les vitesses sont opposées sur le réflecteur (vitesse totale nuile) ;

vi0 eKL = Ly 0 oikL git
d'ott v¥=-vletd=-2kL
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On somme toutes les ondes réfléchies et incidentes pour trouver la vitesse des
particules dans la cavité :
-i i oL -2 -ZnoL
v=v?[ c’Kx-e’Kxe eZ‘kLJZc
n

K =%k-io

Une expression similaire est trouvée pour la pression de 'onde sonore (en x =L,
P;=Pp)

4 i oL 23 -2netk,
P=P?[61Kx+elec ekl 3 o
b1

La connaissance de P et v permet e calcul de l'impédance acoustique Z de la
cavité,

i i al .24
P exKx+elee e21kL
Z=V=ZO iK L

I . ol %
e x_elee eZlkL

ot Zg = P;0v;0 est I'impédance acoustique du milien semi infini (pas de réflecteur).

Limpédance acoustique vue par I'émetteur piézoélectrique est ;

Z(x=0) =7 +i2"

avec
2
1-¢ (-)2esin2kl.
Z =17, Z"=2Z,

2 2
1+¢ -2ecos2kl. 1+¢ -2ecos2kl.

olt £ = gL,

L'impédance acoustique de la cavité est modulée par l'existence d'ondes
stationnaires (2kL = 2Nr) qui s'établissent quant ia longueur de la cavité est un multiple
entier N de demi-longueurs d'onde sonore :

2Lv
T

L
N = —
A2
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Un changement de vitesse 8¢ conduit 4 un changement du nombre N : 8c/c =
—3N/N (le principe de cette méthode est similaire A celui utilisé dans les cavités Perot-
Fabry en optique, ol les interférences sont constructives ou destructives suivant la
longueur d'onde de la lumiere utilisée).

Par couplage mécanique (acoustique), 'impédance acoustique de l'émetteur est
elle aussi modulée de manitre périodique suivant les mémes critéres. Par effet
piézoélectrique, I'impédance électrique du transducteur est soumise aux mémes
modulations : C'est celle-ci qui sera mesurée et qui nous donnera les variations de
vitesse. Les schémas équivalents qui permettent d'intégrer les effets acoustiques au circuit
électrique contenant le cristal piézoélectrique sont en général assez compliqués [MASON,
1964] et déborderaient le cadre de cette thése. On trouvera dans [MEISEL, 1983] e
schéma équivalent & notre configuration.

2 - Mon ite
Notre cavité ultrasonore est formée de (Fig. IV-14) :

- Un cristal de quartz piézoélectrique d'épaisseur 300 11, de diamétre § mm, sa
fréquence de résonance est de 10,3 MHz. 1l est métallisé d'un c6té sur toute sa
surface {électrode V = () et sur un diameétre de 3 mm de I'autre (métallisation
d'alliage or-germaniam).

- Un aurre cristal du méme type dont la fréquence de résonance est 100 kHz inférieure.
Ce quartz a servi de réflecteur. 1l était cependant branché ¢lectriquement afin de

pouvoir intervertir les rdles émetteur-réflecteur,

- Un espaceur en céramique usinable [Minnesota] de longueur 10 mm. Son diamétre
extérieur est de 7 mm pour 5 mm de diamétre intérieur. Deux grands trous ont &té
faits dans cette pitce pour minimiser les contraintes mécaniques et les déformations
lors des décompressions rapides. Un support mécanique a permis le dressage au tour
des deux faces sans avoir & bouger l'sspaceur. C'est de cette fagon que le parallélisme
des faces a été obtenu.

L'assemblage de cette cavité est alors simple : Les deux pastilles de quartz sont
placées de part et d'autre de I'espaceur soigneusement nettoyé en leur appliquant une
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légere pression (300 grammes) afin que leur parallélisme soit grosso modo identique a
celui des faces de la céramique. Elles sont ensuite collées (araldite) en quatre ou cing
points & la céramique. Nous verrons que le parallélisme ainsi obtenu a ét¢ suffisant. Nous
avons utilisé comme prise de tension des fils d'or qui sont soudés a Iindium sur les
différentes faces. Ces fils sont trés mous et on évite ainsi lors des manipulations d'abimer
les évaporations. Les fils de tension sont ensuite soudés sur des cables coaxiaux du
méme type que ceux utilisés pour la RMN.

La figure IV—15 représente le schéma de la détection utilisée. Le schéma de
principe est identique 4 celui utilisé en RMN puisqu'il consiste & mesurer une variation
d'impédance. Sa réalisation cependant differe par deux points :

i) La détection synchrone haute fréquence vy est suivie d'une détection basse
fréquence vpp modulant la porteuse de + 5 kHz et améliorant le rapport signal sur
bruit ABRAGAM, 1961].

i) Le préamplificateur est remplacé par une guadrature hybride dont la matrice de
transfert dans le cas ol toutes les voies sont adaptées & 50 Q est donnée sur la

figure TV-18.

“ 1 2 3 4

1 i 2
i 0 E ie 0
| 2 5 _;_ 0 0 %eimz
~ .-| y_ims2 }
l 4 0 %eiTUZ _;_ 0

Figure TV-16 : Quadrature hybride et matrice de transfert (Z = 50 Q)

Cette quadrature hybride n'est pas utilisée en tant que telle mais plutdt en
circulateur (1 — 2 — 4) par lequel on peut ajouter (voie 3) un signal dont la phase et
I'amplitude sont réglables. Ce signal permet d'abaisser le niveau de la tension alternative
a 'entrée de I'amplificateur pour éviter sa saturation (tension d'opposition alternative).
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Le balayage de la fréquence RF permet de mesurer la réponse en phase ¥'(®) ou
-en quadrature ¥"(w) du cristal piézoélectrique (Fig. IV—17) faisant apparaitre une

structure presque périodique. Parce que la phase de la détection synchrone H.F. ne peut

Figure IV-17 : Courbe de réponse (quartz + 3He liquide)

€tre réglée simultanément pour toutes les fréquences, les extréma de 'absorption sont
déformés et leur espacement n'est pas constant. Dans le cas contraire, 'espacement Av

entre les extréma donnerait une mesure absolue de 1a vitesse du son.

Par contre, & fréquence constante, un changement de vitesse est détectée comme
un signal périodique (Fig. TV—18a) dont le caractére sinusoidal est mis en évidence sur la
figure (IV-18b). Ceci s'explique d'une part grice au bon parallélisme entre le cristal
¢metteur et du réflecteur, et d'autre part est facilité par I'absorption relativement élevée
(¢ =2cm-1 a2 200 mK et 20 bar) de I'3He. Dans le cas contraire, les réflexions
multiples intégrent les défauts d'alignements des deux quartz, ce qui conduit 2 des figures
d'interférences périodiques mais compliquées (non sinusoidales). Ce fut le cas lors du
test de cette cavité dans 'YHe 4 4,2 K.

La génération d'ondes ultrasonores par le transducteur est efficace seulement pour
un nombre impair de 1/2 longueur d'onde dans son épaisseur. Dans notre cas, ceci
correspond aux fréquences 10,280 MHz, 31.950 MHz et 51.480 MHz. La sensibilité

sur la mesure de la vitesse du son augmente avec la fréquence :

Les mesures de variation de ¢ ont ét€ toutes faites 3 51.480 MHz, I'absorption &
plus haute fréquence étant trop importante (dans le régime de son hydrodynamique, elle
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Figure IV-18 : Signal sinusoidal avec un changement de vitesse
(Fig. b : ligne continue = sin ; o mos mesures)
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est proportionnelle au carré de la fréquence (Fig. I-7)). Dans de telles conditions, on
peut résoudre 1/40&me d'oscillation, ce qui conduit & une précision Ac/c de 10-5 (P =
29 bar, ¢ = 400 m/s).

3- Test : mesure de Ia vitesse du son en fonction de 1a pression

Nous avons testé notre montage ultrasonore (cavité + détection) en mesurant la
vitesse du son ¢ (P) et sa variation avec la pression 1/c de/dPlygg k. La température
€tant stabilisée 3 200 mK, la pression est amenée de 29 bar 4 § bar en enregistrant les
oscillations (pour P inférieure 4 8 bar, l'atténuation devient trop importante pour qu'elles
soient clairement visibles). La pression diminuant, la vitesse du son diminue aussi
[ABRAHAM, 1971] [ROACH, 1983] et le nombre de demi longueurs d'onde augmente
dans la cavité (Fig, IV-19a).

Les mesures de ABRAHAM et al. et de ROACH et al. permettent 3 cette
température (200 mK) de trouver une expression (fit polynomial) pour c(P). Nos
couples {AN,P) sont alors convertis en (AN,¢) et un diagramme N(1/c) vérifie la validité
du fit ainsi que celle de nos mesures (N = 2Lv/c) (Fig. IV-19b).

La droite obtenue nous donne par sa pente la longueur de la cavité et par sa valeur
a l'origine la vitesse du son pour P = 29,3 bar

L=1019cm ¢(29,3 bar) = 401,81 my/s

La longueur L correspond 2 la dimension demandée (1 cm) (cette vérification de la
longueur a basse température n'étant pas prévue, nous n'avons pas pensé i étre plus
précis lors de sa fabrication ou 4 la mesurer précisément !). La valeur de la vitesse 3 P =
29,3 bar correspond trés bien & une extrapolation linéaire entre les valeurs 4 22,89 bar et
27,836 bar de Roach et al, : |

P = 22,80 bar ¢ = 372,19 m/s
= P= 29,23 bar c = 402,22 m/s
P= 27,857 bar c¢= 395,46 m/s

Cet accord montre bien la trés bonne précision de nos mesures de vitesse.
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Nos résultats c¢(P) sont montrés sur la figure TV-20 ainsi que ceux de ROACH et
al. et ABRAHAM et al. Les écarts relatifs Ac/c sont de V'ordre de 10-3 et montrent la tres
bonne cohérence de ces mesures toutes obtenues de manidre différente !

Fort de ces résultats, nous pouvons obtenir avec une irés bonne précision la
variation de vitesse avec la pression

1 dc ¢ AN
?@T”'EE

le coefticient ¢/Lv éant obtenu expérimentalement (Fig, IV-19b).

En théorie, cette méthode d'interférence permet la mesure relative d’absorption
ultrasonore. En pratique, c'est un peu compiiqué car il faudrait calibrer I'amplitude des
oscillations 2 la sortie de la détection synchrone en fonction de I'absorption et de la
vitesse. Mais de toutes fagons cette sortie est wes sensible 4 la vitesse de défilement des
oscillations et, dans le cas qui nous aurait intéressé —variation de o en fonction de
l'aimantation—, celle-ci varie beaucoup et les variations d'amplitude n'ont plus de
signification précise quant 4 l'absorption.

Ceci est sans doute 1'inconvénient majeure de cette technique ultrasonore. 1 est

cependant largement compensé par la simplicité de I'appareillage électronique utilisé
compare 4 celui nécessaire pour des mesures ultrasonores pulsées.

CONCLUSTON DES CHAPTTRES EXPERIMENTAUX

La fabrication de cette cellule est assez délicate ainsi que le montage des
différentes sondes. Surtout quand, une fois tout installé sur le bouchon conique, le
diametre de cet arrangement est supérieur d'un millimeétre 3 celui du trou de la cellule !
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Nous avons décrit les précisions que nous avons pu obtenir sur les différentes
quantités mesurées (température, pression, vitesse du son) mais celles-ci pourront étre
altérées lors d'une décompression rapide (fabrication d'3He liquide polarisé). Les
décompressions en champ magnétique nul serviront & différencier les effets dus au
magnétisme du liquide 3He et ceux dus 2 la méthode employée. Ceci m'amenera &
reparler des étalonnages effectivement utilisés ainsi que des précisions réellement
~ obtenues,

Cette différenciation doit &tre une préoccupation de tous les instants dans le genre
d'expériences que nous décrivons maintenant.







CHAPITRE V
COURBE DE FUSION DE L'3He POLARISE
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INTRODUCTION

Nous avons décrit dans le chapitre I la courbe de fusion de I'3He au-dessous de
1 K, caractérisée par son minimum (P = 29,316 bar, T = 318 mK) [GREYWALL,
1981] et sa remontée spectaculaire & basse température. Celle-ci a été largement utilisée
comme source froide pour I'étude de 1°3He : les deux phases superfivides du liquide
3He, la phase antiferromagnétique (H < 0,45 T) et la phase "haut champ magnétique"
(H>0,45T) du solide ont été découvertes grice a cette réfrigération. Tout aussi
spectaculaire serait l'existence d'un parametre thermodynamique qui supprimerait cette
caractéristique : le champ magnétique pourrait étre celui-13.

CASTAING et NOZIERES (C.N.) [CASTAING, 1979] ont étudié de fagon
exhaustive l'effet d'un fort champ magnétique sur la courbe de fusion : Dans le cas ol la
susceptibilité magnétique est indépendante du champ (cette hypothése est évidemment
grossiere mais devrait fournir en général une bonne idée de l'ordre de grandeur des
phénomenes A observer), la pression de fusion 3 m= 1 et & température nulle serait
abaissée de 7 bar, supprimant ainsi le minimum de la courbe de fusion.

Hormis ce ¢dt€ spectaculaire, 4 cause de la forte dépendante des propriétés du
solide avec le volume molaire (diagramme de phase magnétique, énergie de lacune), des
effets nouveaux pourraient apparaitre grice i l'abaissement de la courbe de fusion. En
particulier, celui-ci pourrait conduire a I'annulation de I'énergie nécessaire 2 la formation
d'une lacune : un solide lacunaire serait alors a portée d'expérience.

Mais il faut avant tout confirmer l'existence de cette courbe de fusion abaissée et
ceci souléve de nouveaux problemes de fond qui rejoignent les études mendes
actuellement sur les surfaces et interfaces, celles des solides quantiques en particulier.
Quel est l'effet de l'aimantation sur l'interface et sur la dynamique de fusion ? Les
expéﬂences sur I'3He adsorbé semblent montrer un fort effet de l'échange d'atomes,
entre le liquide et le solide, sur le comportement magnétique de cet échantillon quasi
bidimensionnel. Notre systéme est-il un systéme test pour étudier I'effet des forts champs
magnétiques ou de 'aimantation sur ces phénoménes ?

L'expérience décrite dans ce chapitre avait comme objectifs de confirmer la
possibilité d'obtenir une courbe de fusion abaissée par fusion rapide du solide polarisé,
de mesurer cet abaissement AP et de le relier a la polarisation pour vérifier sa cohérence

avec la prédiction thermodynamique & basse aimantation.




140

Dans le cas ou cette prédiction se réalisait, pouvait-on déduire le comportement
magnétique de 1"*He liquide sous trés haut champ ?

CHAPELLIER et al. [CHAPELLIER, 1981] ont été les premiers a tenter une telle
expérience mais, bien qu'ils aient pu observer un abaissement de 1a courbe de fusion,
leurs conditions expérimentales ne permettent pas d'éliminer d'autres explications, ni
d'extraire de leur expérience des résultats quantitatifs définitifs.

V-A - MESURE DE L'ABAISSEMENT DE 1A COURBE DE FUSION

1 - Quelle est 1a quaniité mesurée ?

Le but de cette expérience est en fait de déterminer le diagramme de phase solide-
liquide dans I'espace (P,T,H). Il faut donc mesurer simultanément ces trois variables.
Pour aider & leur visualisation, nous avons porté dans le diagramme (P, T) 'allure de la
courbe de fusion & champ nul (H=0) et  trés fort champ H (Fig. V-1).

P a

0
courbes de
fusion
P{O,T)+
H
v, — -
+ 7

Figure V-1 : Evolution schématique de la courbe de fusion
sous trés fort champ magnétique H.

Nous appelons APy(H,T), 1'écart entre ces deux courbes de fusion 2 une

température T. Le champ magnétique abaissant la courbe de fusion (Chap. II-B-3),
nous définissons la quantité positive APG(H,T) comme :
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APo(H,T) = P(H=0,T) - P(H,T)

Les résuliats que nous donnerons par la suite sont obtenus dans un champ Hy

extérieur (= 6,6 T) et la quantité que nous mesurerons sera :
AP(H,T) = P(Hy,T) - P(H,T)

Si P(Hg,T) est une valeur & I'équilibre, P(H,T) n'en est pas une dans le sens ol

H est un champ effectif (II-B—4) non permanent. Ne pouvant mesurer directement H,
nous appe_llerons P(H,T), Pe(Hors Equilibre,T) (= Pr(H.E.,T)) et nous avons alors 2

confirmer V'existence de':
AP(H.E.,T) = P(H,,T) - PR(H.E.,T)

L'étape suivante sera de caractériser cet état hors équilibre par un champ
magnétique effectif :

AP(H.E.,T)z AP(H,T)

2 - Comment mesure-t-on les différentfes pressions ?

P(Hg,T) est la pression de fusion ol tous les paramétres thermodynamiques sont
a I'équilibre : Pour Hy, fixé, cette pression de fusion est alors entidrement déterminée par
la température. Ceci se traduit par une fonction univoque P(T), la mesure de la
température est alors aussi une mesure de P(Hg,T) : Nous utilisons pour cennaitre
P(Hy,T) le processus inverse a celui qui permet d'étalonner un thermometre grice A la
courbe de fusion. Grice a cette fonction P(T), nous sommes capables de déterminer la
pression de fusion i I'équilibre, quel que soit I'état réel du systéme i la température T.
Nous appellerons cette pression ainsi mesurée P(T), l'indice T rappelant qu'elle n'est

pas obtenue grice 4 un capteur de pression mais par une mesure de températurs,

Remarque :  La température mesurée par notre thermométre (résistance de carbone) est
une température de phonons pour le solide {de quasi particules pour le
liquide). L'état hors équilibre n'est pas restreint au réservoir d'énergie
Zeeman mais aussi 4 tous cex existant dans le solide (cf. II-B-5).
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Cette température nous est donnée par la résistance de carbone dont nous avons
donné dans le chapitre III les caractéristiques ainsi que I'étalonnage sous champ
magnétique obtenu grice 3 la courbe de fusion. En fait, dans le cas présent, nous
intéresse la variation P(H.R) et une loi linéaire P(Hp,R) = /R + B sera en général

suffisamment précise (Fig. V-2).

&
™

32.3 .

2L N | _

30. . . ,
3 s 7 S UR(KQ)

Figure V-2 : Etalonnage pression de fusion—résistance

PR(H.E.,T) est par contre mesurée directement par la jauge de pression capacitive
(III-C-1). Si dans la cellule coexistent liquide et solide, la pression mesurée est la
pression de fusion (d'oti I'indice F pour cette pression) 2 la température T dans l'état réel

instantané du systtme. En particulier ‘quand le systéme tend vers I'équilibre
thermodynamique : Pr(H.E.,T) tend vers Pp(T).

Nous avons donc dans nos conditions expérimentales les moyens de mesurer

simultanément deux pressions, éventuellement différentes :

- une jauge capacitive mesurant la pression de fusion hors équilibre Pr(H.E.,T)
- un thermométre mesurant la pression de fusion 2 I'équilibre P1(T).
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Pour déterminer AP(H.E.,T) il reste & mesurer les constantes de temps de ces deux
mesures.

3- glgnﬂa' nie de temps

Si pour la pression Pp(H.E.,T) —pression de fusion instantanée—, ceci ne pose
pas de probleme, les variations de pression se propageant 4 la vitesse du son, il n'en est
pas de méme pour P(T) qui est une mesure thermique. D'autre part, nous voulons
connditre la température 4 {'interface liquide-solide. C'est elle en effet qui est importante
pour le diagramme (P,T) d'une courbe de fusion.

Avec le thermometre utilisé, ceci n'est possible que si 'on mesure la température
d'un matériau & haute diffusivité thermique pour permettre & la température au coeur du
matériau de s'égaliser trés vite avec celle A l'interface.

Les chiffres suivants donnent la diffusivité thermique 2 100 mK du liquide (Dy )
et du solide (Dg) [TI-B] ainsi que le temps de diffusion de la chaleur sur un centimétre

dans chacune de ces deux phases :

Dy = 5.104 cmZ/s T > 30 mn
Dg = 10 cm?/s 3= 0,1s (H=6,6T)

Ces chiffres sont €loquents et montrent que, dans une cellule ol la quantité de
liquide est importante, 'équilibrage thermique est trds long : on ne peut pas mesurer la
pression Pr(T) par la température du liquide. Par contre, la diffusivité du solide est trés
grande et les termps de réponse thermique trés courts : la température au coeur du solide
doit s'égaliser trés vite avec celle de l'interface. Clest ce que nous avons vérifié en
envoyant des impulsions de chauffage (At = 1 s) grice A une bobine de cuivre (= 1 Q)
située au milieu de la cellule (cf. Fig. III-16) et en mesurant leurs effets sur la courbe de
fusion. La Figure V-3 montre 1'évolution de AP(t) (=P(t)-Pg(H.E..1)) en fonction du
temps & la suite de telles impulsions (AQ= 10 I, AT=10mK a4 T = 100 mK), dans

les conditions qui suivent une décompression rapide.

Les constantes de temps ainsi déduites intégrent celles dues 2 la diffusion
thermique, i la résistance de Kapitza 3He—thermometre et a I'dlectronique de mesure.
Cette constante de temps est de l'ordre de la seconde e, par la suite, nous considérerons
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comme fiable une mesure de AP faite 3 secondes aprés un brusque changement de
température (pour T = 100 mK).

Expérimentalement, il ne nous restera plus qu'i vérifier que cette constante de
temps reste bien inférieure 2 celle caractérisant le retour A I'équilibre de la courbe de
fusion lors de fusion rapide du solide polarisé.

4 - Préparation_de I'échantillon

L'état thermodynamique initial {avant fusion) dans la cellule (P,T,xg,m,...) est un

paramire important pour les expériences sur I'3He polarisé car c'est en grande partie de
Ini que dépend I'état final (aprés décompression). II est essentiellement déterminé par la
quantit€ de solide xg, la température et l'aimantation ainsi que par la procédure employée

pour la croissance du solide.

Les faits expérimentaux importants & prendre en compte sont la trds mauvaise
diffusivité de spin dans le solide (Dg(spin) = 1,5.10-7 cm?2/s) et le T4 du solide massif

qui peut &tre ues long (cf. TI-B-5). Le refroidissement et 'aimantation d'une cellule
remplie de solide (xg = 1) sont alors difficiles [SCHUMACHER, 1979].

Par contre, dans une cellule Pomeranchuk, la croissance de solide A trés basse
température & partir du liquide est une technique siire pourvu que 1a croissance ne soit pas
trop rapide [GODFRIN, 1981], Ia forte aimantation du solide étant obtenue dans ce cas
par transport dans le liquide des spins, des parois de la cellule ol le Ty est court, 4

I'interface solide-liquide. De cette fagon, le refroidissement par effet Pomeranchuk est
efficace ; mais, dans un tel processus, la mauvaise diffusivité de spin et le long Ty
peuvent conduire 4 un solide dont I'aimantation est inhomogene, chaque couche gardant
la polarisation correspondante 2 sa température de formation. Ceci peut étre un handicap
expérimental car, aprés décompression, aux effets 1iés a I'aimantation et 2 sa relaxation se

superposeront ceux dus 4 la non homogénéité (diffusion) oit ceux dus 4 des pressions de
fusion différentes (Pp est fonction de m).

La procédure expérimentale utilisée est un compromis entre la volonté que nous
nous étions fixée de fondre un solide homogéne et le besoin d'obtenir une polarisation
importante. L'homogénéité de tous les parametres initiaux requiert de partir dune cellule
remplie de solide. Les caractéristiques mécaniques de la cellule Pomeranchuk nous dictent
alors la marche 2 suivre (cf. HI-B~1).
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La cellule est remplie de solide (xg = 100 %, P53 = 30.5 bar) vers 200 mK &
pression d'#He nulle (P, = 0), puis refroidie. Au bout de 24 heures, la température
minimum est atteinte (T = 5 mK, P3 = 34,15 bar, xg = 53 %), 'aimantation du solide
mesurée par la bobine de RMN (IV-A~4) est de 55 % environ. Le temps de mise a
I'équilibre de l'aimantation reste toujours court (120s), ceci est sans doute la

conséquence du fait que toute la préparation est effectuée le long de la courbe de fusion
(cf. II-B-35).

Le liquide restant est & nouveau solidifié par diminution du volume de la cellule,
celui-ci €tant obtenu par augmentation de la pression d'4He. Nos exigences
expérimentales concernant I'état initial de la cellule nous obligent 2 la comprimer 2

température constante, c'est-3-dire i pression d'3He constante. Ceci nous garantit la
formation de solide 2 aimantation constante égale 2 celle du solide préexistant A P4 = 0.

Cette compression lente (dP4/dt = 1 bar/heure, dx g/dt = 2 %/bar) s'effectue jusqu'a ce
que Xg ait atteint la valeur désirée, c'est-a-dire un peu inférieure 4 100 %. En général ;

P4 = 25 bar Xg =99 %

31 cette procédure semble un peu longue (2 jours), elle nous parait la plus & méme

d'assurer un état initial bien défini dont tous les paramétres thermodynamiques sont
spatialement homoggnes : la cellule est remplie de solide {xg =99 %) dont 'aimantation

est constante (mg = 55 %).

5 - Décompression et analvse expérimentale des résultats

La décompression est effectuée par brusque diminution de la pression du
compartiment 4He : Ia température (< 300 mK) et la pression d3He (P3 > 29 bar)
atteintes laissent le nombre d'atomes d3He dans la cellule constant, ce qui permet a tout
moment de déterminer les quantités respectives de liquide et de solide (cf. II-B~1).

La pression d'“He, relachée par l'ouverture d'une vanne & la température
ambiante, tombe & la pression finale (en général P,(final) = 0 bar) en moins d'une
seconde. La pression d'4He au niveau du diaphragme en kapton (cf. Fig. III-4) n'est
pas mesurable mais le volume & décomprimer est faible et ia pression lue par un
manometre placé 4 température ambiante est sans doute trés proche de celle existante i
basse température.
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Cette décompression brutale d'‘He a pour effet de chauffer wres rapidement '3He
dans la cellule (fusion du solide). Aucune grandeur n'est mesurable durant les tous
premiers instants. Comme nous l'avons dit précédemment, nous attendrons 3 secondes

apres l'ouverture de la vanne, pour considérer comme juste les mesures effectuées.
J
Nous mesurons alors :

- laimantation m vue par 12 bobine RMN, le taux de répétition de cette mesure étant de
1,6 s,
- la pression de fusion Pp(H.E.,T) dans la cellule (jauge capacitive),

- la température T (résistance de carbone) qui est une mesure indirecte de la pression de
fusion a I'équilibre Py

Les figures V—4—a et b représentent 'évolution de ces différentes quantités durant
la relaxation de I'aimantation. La température finale est toujours proche de 100 mK pour
une variation de pression d'4He de 0 2 25 bar.

Remarque : Dans la suite de ce chapitre, nous nous intéresserons principalement & cing
décompressions différentes numérotées de (1) & (5) (en général en haut & droite
du cadre), ceci pour permetire de suivre les résultats d'une méme
décompression 4 travers les différentes figures.

L'aimantation relaxe jusqu'd une valeur de 5 % correspondant a I'aimantation du
solide (xg finale = 90 %) & cette température (cf. Fig. 1I-9). Cette relaxation suit une

ioi exponentielle correspondant & des Ty compris entre 11 et 15 secondes. Nous

reviendrons plus tard sur ce point.

La figure V—4 montre que la pression de fusion Py est inférieure A la pression de
fusion & I'équilibre Pr: Nous avons mis en évidence un abaissement de la courbe de

fusion de I'>He AP ; celui-ci semble &tre corrélé i I'aimantation mesurée (Fig. V-35).

Avant l'analyse des résultats, des vérifications doivent étre faites pour cerner les
y p

problémes expérimentaux qui pourraient provenir de notre méthode un peu violente : en
quelques secondes, Py passe de 34 bar & 31 bar et la température de 5 mK & 100 mK.
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La constante de temps caractérisant notre état hors équilibre est mesurable 3 partir
des figures V-5. Elle est de I'ordre d'une dizaine de secondes, donc bien supérieure 3
celle de nos mesures (~ 1 s) (Fig. V-3). Les variations de température mesurées
représentent donc bien celles ayant iieu a I'interface liquide-solide, d'autant plus que trés
rapidement la température se stabilise (Fig. V—4—a et b). La transformation de la
température en pression de fusion a I"équilibre est donc justifiée a posteriori.

Une seconde vérification s'impose ; de telles décompressions doivent étre aussi
-effectuées en champ magnétique nul, celles-ci étant les seules capables de donner les
vraies barres d'erreur expérimentales. Le déroulement de la décompression et la
préparation du solide est identique A celle sous champ magnétique ainsi que la facon de
mesurer P, Pp et AP (AP = P-Pp). Le résultat d'une telle décompression est donné sur
les figures V-6, la figure V—-6-b montrant de plus un AP obtenu sous champ (V—6-b)
afin de comparer la grandeur des effets.

Une différence de pression AP est mesurée méme 4 aimantation nalle mais :

1) AP est de signe opposé a celui obtenu sous champ magnétique. Ceci indiquerait
une courbe de fusion au-dessus de celle a 'équilibre.

ii) AP est bien moindre,

iif)  La relaxation de AP ne semble pas exponentielle et s'effectue sur des temps trés
longs (Fig. V—6-a, échelle de temps en minutes).

Deux raisons nous semblent pouvoir &tre invoquées pour expliquer ce
phénoméne.

La premiére serait un effer mécanique : la résistance nous servant de
thermométre, étant plongée directemnent dans 1'3He, subit les variations de pression
hydrostatique (Py,q ) auxquelles elle est sensible (dR/dPpyq by < 0). TL est possible alors
que les contraintes internes ne suivent pas instantanément les variations de pression mais
relaxent avec une longue constante de temps par rapport  celle de nos mesures. Un tel
comportement peut expliquer nos résultats en champ nul : avant décompression les
contraintes sont & I'équilibre (haute pression), aprés la fusion leur non équilibre
carrespond pour la résistance i une pression hydrostatique supérieure 2 la réalité, donc i
une résistance plus faible (dR/dPpyq i1 < 0). La température lue T(R) est alors plus
élevée que la réalité (dT/AR < 0) (Fig. V-7) correspondant 2 une pression A 1'équilibre
Py plus basse que celle mesurée par la jauge capacitive :
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AP = P - Pg est alors négatif

T A

Tlue' ........................... 1

Tvraie —— —:étalle long de

lacourbe de fusion

(1/R) 1/R

Figure V-7

Il est difficile d'avoir une idée a priori du temps de relaxation de ces contraintes,
mais la température est trés basse par rapport 4 'énergie de création des défauts et ceci
pent expliquer un temps de relaxation trés long.

Une autre explication pourrait étre intrinsdque 2 la méthode utilisée : comme c'est
le cas sous champ magnétiqgue aprés une telle décompression, les différents réservoirs
d'entropie du solide (I-B—5) pourraient ne pas &tre A I'équilibre thermodynamicque : Une
courbe de fusion hors équilibre existerait alors aussi A champ nul. Mais, aux mémes
causes les mémes effets, le temps de retour 2 I'équilibre dans ce cas devrait 8tre au plus
T1 (= 12 5). Or, celui-ci ne correspond pas 2 celui trouvé expérimentalement pour autant
que l'on puisse en définir un. Malgré tout il n'est pas impossible que de tels effets
puissent exister dans des temps plus courts caractéristiques de la relaxation échange-
résean.

Ce AP en champ nul est ennuyeux car, en l'absence d'explication quantitative
d'une part et de reproductibilité d'autre part, on ne sait pas quelle importance lui donner
dans les décompressions sous champ magnétique.

Pour plus de précautions, et au cas ol la brutalité de nos décompressions
produirait des effets irréversibles sur I'étalonnage du thermomgtre, celui-ci est réétalonné
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aprés chaque décompression et, de fait, ces différents ¢talonnages peuvent s'avérer assez
différents (Fig. V-8).

Mais ce AP négatif est une preuve supplémentaire que le temps de réponse

thermique de 1a résistance est rapide par rapport aux variations de température 4 l'interface
car, dans le cas contraire, AP serait positif en champ nul (Tge < Tyrgje = AP =

PT— PF>0).

En champ magnétique, un AP relaxant vers 0 trés lentement avec le temps existe
aussi et nous l'attribuons aux mémes raisons que celles dont nous venons de discuter. Le
fait que son temps caractéristique soit trés long devant celui du retour 3 I'équilibre de
I'aimantation nous permet de I"oublier” : pour t = 100 s (= 10 T;), nous pensons que
les effets magnétiques ont disparu et que le AP dit 4 'aimantation doit étre nul. La
procédure expérimentale est alors la suivante : pour t = 100 secondes, nous fixons AP
(H.E.,magnétique) = 0 et, pour les temps plus courts, nous ne tenons pas compte du AP

N

obtenu pour H = 0. Ceci revient 2 translater Pt de fagon que Pp(t=100s) =
Pg(t = 100 s). C'est ce que nous avons fait pour les figures V—4. Tous les AP que nous
analyserons par la suite seront obtenus de cette fagon. Encore une fois, cette procédure
semble justifiée {ou n'apporter que peu d'erreurs), d'une part grice au fait que ce AP en
champ naul est plus faible que le AP magnétique et que, d'auire part, son temps de
relaxation est plus long que celui relié 4 l'aimantation,

V-B - DE AP(m) A y(H)

Nous avons mis en évidence I'abaissement de la courbe de fusion. Nous avons
maintenant 4 essayer de caractériser cet état hors €quilibre par un champ magnétique
effectif et de relier ce dernier A l'aimantation mesurée par RMN. Nous serons alors en
mesure d'extraire de nos expériences des renseignements sur le comportement
magnétique du liquide 3He.

1 - Comportement de AP 3 basse aimantation
a) Champ effectif et courbe de fusion

Le calcul de AP dans le cas du non équilibre obtenu dans nos expériences se fait
de la méme maniére que celui utilisé pour calculer I'abaissement de 1a courbe de fusion
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sous champ magnétique externe (cf. II-B-3). Cependant, I'égalité des potentiels
chimiques des esp&ces + et - n'est plus vraie {conséquence ou définition du non
équilibre), leur différence définit le champ effectf H (cf. I-B-4).

S -uS=Hg pl-ulb=H V—(a)

Par contre, la coexistence du liquide et du solide implique 1'égalité des potentiels
chimiques des spins +(-) & l'interface :

S =p, kL uS=pl V-0

Ces deux dernieres égalités expriment la seule hypothése faite jusqu'a présent : le
temps d'échange des atomes de la phase solide 4 la phase liquide (et vice versa) est court
devant le temps de décroissance de l'aimantation. Cette hypothése semble raisonnable
car, d'une part, le temps d'échange des atomes dans le solide correspond & 0,5 us,
d'autre part, il a été montré expérimentalement qu'il est difficile de changer la pression de
fusion par fusion rapide en champ magnétigue nul [PUECH, 1984] : Au minimum de la
courbe de fusion, une vitesse d'interface de 1 cm/s conduit 4 une différence de potentiel
chimique ApL = plg—4t; inférieure 4 3.10-5 Joule (AP < 0,2 mbar). Dans notre cas, une
telle différence correspondrait 3 une discontinuité de 4.10-3 Tesla  l'interface et, de plus,

nous verrons que nos vitesses d'interface sont bien inférieures a 1 cmy/s.

Les égalités V—(a) et V~(b) conduisent 2 I'égalité du champ effectif a I'interface.
On retrouve les équations obtenues en II-B-3 ot le champ extérieur Hy est remplacé par

le champ effectif :

1
AP(HD) = 5= (X H' V—(c)
1 Xg-%p

=5 — my 2 V-(d)

AL

1 %s-%g

TS Ve

2xs

(1, m;l : champ magnétique et aimantation de la phase i a I'interface)
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bar t

Figure V-9 : AP (m2)
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Remarque : La quantité mesurée est (¢f. IV-A-1) :
AP(H) = P(Hj) - P(HD & une température T
= (P(Hp)-P(0)) - (P(HT)-P(0))
=8P - AP

on AP est donnée par V-(c)-(d)-(e). Donc AP(HY) mesuré doit aussi étre
linéaire en Hi?, mg! 2, m; 12 et tendre vers 0 a la fin de la relaxation

(HI>Hy).

Les expressions V—(d) et V—(e) nous conduisent 3 analyser nos résultats en
fonction du carré de I'aimantation mesurée m (Fig. V-9) qui, en raison du pourcentage
respectif des deux phases (xg = 90 % & la fin de 1a décompression), est principalement
celle du solide. Le AP obtenu n'est manifestement pas lindaire pour les fortes
aimantations. C'est seulement pour m < 20 % qu'une telle dépendance apparait. La
figure (V-10) montre la reproductibilité de ce comportement, la pente AP/m2 est égale 4 6
bars (t 1 bar). Ce premier accord avec les résultats prévus par la thermodynamique est
d'une importance primordiale pour la suite de l'analyse car il montre que AP est relié a
I'aimantation mesurée m. Ceci n'était pas a priori évident : le AP caractérise 'état

thermodynamique de l'interface liquide-solide tandis que I'aimantation mesurée m est
celle du solide massif mg. Nous avons donc maintenant & relier celle-ci aux aimantations

a l'interface (mg!, my D), la linéarité de AP avec m2 démontrant l'existence d'une telle

relation, tout au moins 2 la fin de 1a relaxation (m < 20 %).

b) Fusion dendritique

La premiére explication que nous avions retenue [BONFAIT, 1984] conduisait &
une homogénéisation de I'aimantation dans le solide (m = mg = mgl) grice au processus

suivant :

Ilére Qh_ase (Fig. V-11-a) : Le solide (mg = 55 %) fond en formant du liquide polarisé
(mg I =55 %), dont 'aimantation correspond & un champ magnétique 2 I'interface HI de
T'ordre de 100 Tesla (HI = my Ify; ), ceci pendant que I'aimantation du coeur du solide
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correspond encore & celle initiale (ing = 55 %) A cause de la mauvaise diffusion de spin

qui ne peut assurer 'homogénéisation dans le solide.

2¢me phase (Fig. V-11-b) : Dans ces conditions, la pression de fusion du solide massif
est supérieure a celle & l'interface (Pg décroit quand H croit) et ¢'est au coeur du solide
que la fusion doit se produire, soit par nucléation de liquide, soit par une avancée de
Iinterface dans le solide (dendrite) de liquide.

A la fin de ce processus, le solide est trés craquelé ou distribué en grains dont la
taille diminue au cours de la fusion.

3¢me phase (Fig. V-11—c) : Celle-ci commence au moment ol la taille caractéristique
des grains de solide est suffisamment petite pour que la diffusion de spin puisse y
homogénéiser I'aimantation dans le solide (t= 1 s pour un grain de 1 i de diametre) :
L'aimantation du solide massif mg s'égalise avec celle du solide a l'interface :

m=mg=mg ; H =—=— (m = aimantation mesurée)

C'est dans cette derni¢re phase seulement que l'on peut relier I'aimantation
mesurée m 2 I'aimantation mg! ou au champ magnétique 2 l'interface. On peut alors

calculer AP en fonction de m :

1 XX
“aAv T2 ™
Xs

11 X
=g (- nt
Xs g

a 100mK 5= 1/RT (T=105mK)
%L = /RTy (T = 200 mK).

AP _RT o
m——?—-mz ./ oar S1 m—ms
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Ce résultat est plus de trois fois inférieur au résultat expérimental (AP/m2 =
6 bar), On peut chercher des raisons pour expliquer ce désaccord [BONFAIT, 1984 ;
CASTAING, 1984] mais le modéle suivant montrera qu'il n'en est pas besoin.

¢} Interface quasi plane

Ce modele a été développé par PUECH et al. [PUECH, 1986] pour étudier le
profil magnétique a l'interface liquide-solide. On trouvera dans I'Appendice B la théorie
conduisant aux résultats énoncés ci-dessus.

Ce modele montre que, durant toute la fusion, moyennant wne condition sur la
vitesse de l'interface, seules les phases 1 et 2 de la description précédente interviennent.

Pour une interface liquide-solide reculant A vitesse V (fusion du solide),
l'inhomogénéité de I'aimantation, créée par la nécessité de I'égalité des champs effectifs 2
l'interface, s'étale sur une distance Lg donnée par :

DS
LS:V
m A 1
-Ds
L=<
Mg Comi
[
SOLIDE ' LIQUIDE
|
}

=
X

Figure V-12 : Profil magnétique 2 l'interface
(hypothése interface quasi-plane)

Dans ce schéma de fusion, initialement proposé par C.N. [CASTAING, 1979], le
liquide est formé avec la méme aimantation que celle du solide massif,

Nous avons décrit précédemment (phase 2 du modzle précédent) pourquoi cette
interface pouvait &tre instable (inhomogénéité de m = inhomogénéité de Ia pression de

fusion), la conséquence étant la formation d'une dendrite de liquide. Dans cette
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configuration, l'aimantation du liquide est inhomogéne (: forte aimantation dans la
dendrite, plus faible loin de I'interface), les différences de rayon de courbure créant des
différences de champ effectif le long de l'interface (Fig. V-13) :

U =v Py - my HI (v : volume molaire moyen)
(HE : champ effectif A l'interface)

Ug=v(PL +&/R) - mgH! (o : tension de surface)
(R : rayon de courbure de l'interface)

' - oV
=> e —
owkzﬁ
e k& : vecteur d'onde et amplitude de la modulation spatiale de 'interface
(mg-m; )
A= 2TC
- 3 =

Mais la diffusion de spin du liquide, bien plus importante que celle du solide
(D, = 5.10"4 cm?/s, Dg= 1,5.10-7 cmm?/s), assure un courant d'aimantation Jy qui,

- court-circuitant ces différences de champ effectif, tend 2 maintenir un grand rayon de
courbure R (= diminution de la vitesse d'avancée de l'interface).

Iy a donc compétition entre deux dynamiques antagonistes qui se caractérisent
chacune par deux temps T¢ et Tp.

Le temps de croissance T¢ de la dendrite est gouvernée par la diffusion de spin

dans le solide sur une distance de l'ordre de la largeur de la dendrite (~ A = 27/k)
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Le temps de décroissance 1 peut se calculer en assimilant le processus de

transport de I'aimantation a celui de la décharge d'un condensateur, les équivalences

étant :

AV (différence de potentel électrique) = §h (différence de champ magnétique)
I (intensité) = J; (courant d'aimantation)

Q (charge électrique) = 8M (différence d'aimantation)

p (résistance €lectrique) = 8h/Ty;

On trouve alors Péquivalent de 1a capacité (Q/AV) :

oM (ms - mL)
C=—=(mg-m A, ———
Sh O(.szg
de la résistance p:
dmy  §h 1
IM=?LDL_E:_:>p=‘——
A p Dyx

Le temps tp est donné par :

(mg - mp)*
1,=pC= —
avD X k

Pour 1¢ > tp, l'interface est stationnaire au sens ol la tajlle des dendrites cesse
de croitre, leur rayon de courbure minimum R; est donné par:
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La condition pour que le profil magnétique de la figure V-12 s'établisse impose
que la longueur de diffusion dans le solide (Dg/V) soit faible devant les rayons de

courbure (interface " quasi-plane™), soit
P

DS
7 < Rmin

Cette dernigre condition définit une vitesse critique V. au-dessus de laquelle nous
sommes dans le cas d'une interface quasi-plane qui conduit Am =my :

D

) .
V.= 7= V(mg - rnl)2 avec Vo= 10 2 cmy/s

De nos résultats expérimentaux, on peut estimer la vitesse minimale de l'interface
liquide-solide au cours de la relaxation de AP. Elle est obtenue pour un front de fusion

plat égal 4 la surface caractéristique de la cellule (Appendice B).

Nous avons vu (cf. III-B-1) que la variation de la quantité de solide dans la
cellule quand la pression d'3He varie est donnée par :

SXS =0,13 3133 (P4 = cste)
Expérimentalement, nous avons
AP = 6 m?2 (bar) (AP : abaissement mesuré de la courbe de fusion)

La vitesse de variation de xg est donc :

S P
E—. X —a-t"-z.XT—l—. m

Pour une surface plane de longueur caractéristique 1 cm, la vitesse du front de
fusion V vaut :

V=.16m? (crm/s) (60 p/s pour m = 20 %)

Le rapport V/V (V. : vitesse critique) qui détermine le protil magnétique

l'interface vaut ;
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v 16 m?

Ve 107 (mg - my )

Dans le cas de I'interface quasi-plane m= my, et a 100 mK, mg =2 my, le
rapport V/V est donc dans ces conditions indépendant de I'aimantation ;

ViV, =16
La vitesse de l'interface est donc bien supérieure 2 la vitesse critique et la relation -
m= mI}
est de mise dans nos analyses.
L'expression ad hoc pour l'abaissement de 1a courbe de fusion est dans ce cas :

1 Xs~ %
Apzm——z m

ey

2

En reprenant les valeurs de yg et 3y connues, on obtient :

AP
—-2' =7 bar
m
ce qui correspend biea A nos mesures :
—l. . =6bart 1 bar
2 P

Grice al'accord entre les résultats expérimentaux et ceux prédits par ce modele de
fusion, nous sommes capables de relier I'aimantation mesurée A Maimantation du liquide &
I'interface, donc d'exprimer sans ambiguité le AP mesuré en fonction des susceptibilités
du liquide et du sclide.
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Pour m < 17 %, c'est-a-dire pour des champs effectifs inférieurs & 50 Tesla
environ, la linéarité de AP avec m? montre que la susceptibilité ne semble pas dépendre
du champ magnétique, mais les dépendances prévues par les diverses théories sont
faibles pour ces valeurs d'aimantation (cf. II-17) et peuvent ne pas apparaitre dans nos
résultats A caunse de la dispersion des points expérimentaux.

Pour les aimantations supérieures & 17 % environ, la linéarité de AP avec m?
n'est plus vérifiée (fig. V-9, V-10). Nous avons montré précédemment que,
expérimentalement, ces points sont dignes de foi. Forts de la cohérence enire le modéle
de fusion développé (interface quasi-plane) et les résultats expérimentaux (AP/m?2), nous
allons analyser de la méme maniére les valeurs de AP obtenues & haute aimantation.

2 - Mesure de la susceptibilité du liquide

Dans ce régime de haute aimantation (m > 17 %), le calcul précédent utilisé pour
estimer la vitesse de l'interface semble rester valable (AP(t) reste grossiérement
exponentiel, cf. Fig. V-5), donc le critére d'interface quasi plane resterait satisfaisant :
l'aimantation mesurée par RMN est égale A celle du liquide a I'interface :

m=myl

Une déviation de AP avec une loi linéaire en m2 indique un changement de
susceptibilité. L'équation de Gibbs-Duhem nous permet de calculer la susceptibilité
différentielle dm/dH.

dH dAP dT
(myg - mL)dFL =-(vg - VL)d_fﬁE - {S5(ED - S5(0)) - (SLH) - S (O} = V-(f)

A 100 mK, on peut considérer le solide comme un solide de spins indépendants
dont on sait calculer et 'aimantation et l'entropie :

_ L kH B pH gH  uH
Mg = th I—(T Ss(m)-SS(O) = 10gCh H - ﬁ th k—T-
1 + myg l+mg 1-mg 1-mg
Sg(m) =- 5 log 5" log 5
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Pour le liquide, on peut donner une majoration de Sp (H) - S1.(0) en calculant cette

différence pour un liquide de Fermi "parfait" :
SL(ED) - SL(0) = - SL.(0) (m%/6)
pour T= 100 mK, H= 100 Tesla :
Sg(H) - Sg(0)=.23 R (mg = 65 %)
SLH) - SL.(0) = 102R (my, =38 %)

La variation d'entropie du liquide est faible devant celle du solide et nous la
négligerons.

L'équation V—(f) peut se résoudre numériquement i partir de nos résultats. Nous
avons cependant préféré lisser la courbe AP(m) afin d'aider a la résolution. La figure
V-14 montre les points expérimentaux AP(m) d'une décompression et la courbe lissée.
Cette courbe est numérisée en 40 points et dérivée, la résolution de dm/dH & l'étape n
utilisant la valeur du champ magnétique ainsi que les caractéristiques (m,S) du solide &
I'étape n—-1.

Les figures (V-15-a et b) montrent le résultat pour dm/dH obtenu par une telle
résolution.

La susceptibilité est multipliée par deux pour une aimantation du liquide
correspondant A 18 % environ (H = 40 T). Cette courbe confirme le changement

important du comportement magnétique de notre systéme annoncé par la courbe AP{m?)
(Fig. V-9) pour m?2= .03 .

La valeur de la susceptibilité 4 bas champ magnétique (H < 30 T) est trouvée
égale & celle mesurée par RAMM et al [RAMM, 1970]. Ceci waduit 'accord entre la
valeur de la pente AP/m? mesurée dans nos expériences et celle calculée par des équations
thermodynamiques utilisant les résultats du modgéle de fusion dans le cas de l'interface
quasi plane.

La figure (V-14) met en évidence que ce renforcement de susceptibilité apparait
alors que la température est presque constante (P = cste)




170

10 20 30 m(%)
J ]
X(K)
R
®
[ &
P
P
8 .
| |
/o :
/ \\
! ®
01~ ,4 *\9 ° é°° e 7 -
fa P"?"“@-Q’g‘g_a ’i \\90 ®
é, \b-g” 4 \\\N 2 ® ®
4 |- ™\
\______\\ -
2 - "
0 I l i ! |
0 20 40 60 80 (T)

Figure v-15~a :

¥ (H) déduit de notre analyse de la
dépression de la courbe de fusion



171

4 = -
2} -
0 l i 1

0 10 20 30 m (%)

Figure V-15-b : Susceptibilité du liquide

® : nos mesures (T = 100 mK)

~— 1 prédictions de VOLLHARDT (T = 0)
-— ¢ prédictions de BEDELL (T = Q)




172

Tm=25%) - T(m=5%)=2mK (T{m=5 %) = 105 mK)

La résolution de I'équation sans la correction due A la variation de température
laisse le pic inchangé (courbe tiretée de la figure V-15).

11 faut noter que, d cet accroissement de la susceptibilité, correspond une légére
cassure de la courbe T(m). Ce comportement est assez systématique (il apparait aussi sur
la figure V—4-b) et pourrait érre la traduction thermique de I"anomalie magnétique
{changement de chaleur spécifique).

Notre résultat pour x(m) est comparé aux prédictions théoriques sur la Fig.
V-15-b. Il semble clair que notre précision & basse aimantation n'est pas suffisante pour
discerner entre les différents modeles, ni méme pour savoir si la susceptibilité décroit
comme semble le prédire la théorie des paramagnons (II-A-21) ainsi que celle
développée par BEDELL (T = 100 mK, II-A-3). Pour les fortes aimantations, un
certain accord qualitatif apparait avec le modéle d'3He presque solide [VOLLHARDT,
1983] et avec celui de BEDELL a température nulle, ce dernier prédisant un
€vanouissement progressif du pic avec des températures croissantes (Fig. II-6-D).
Qualitativement, nous trouvons un renforcement de la susceptibilité pour des aimantations
plus basses que celles prévues par les diverses théories, ainsi qu'une largeur de pic trés
étroite, ceci malgré une température proche de celle caractérisant le comportement
magnétique de 13He liquide (Ty= 200 mK) (cette faible largeur peut n'étre qu'une

conséquence du lissage de la courbe AP(m)).

L'analyse de nos résultats laisse penser que, A plus basse température, 1'3He
liguide subit une transition métamagnétique pour H = 40 Tesla.

Ce comportement AP(m?2) est reproductible dans nos expériences (Fig. V-10)
avec cependant une légere indétermination pour l'aimantation caractéristique du
changement de régime, La Fig. V~16 (correspondant 2 la décompression montrée sur la
figure V—4) montre cependant que certaines relaxations ne semblent pas atteindre des
régimes tres clairs,

L'analyse précédente suppose que, durant toute la relaxation, le comportement du
solide reste régulier :
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Figure V=16
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. BH _pH
—thﬁ:ﬂ'ﬁ

m
et ceci malgre un solide qui est dans des conditions inhabituelles :

mg = 30% 2 100 mK = H = 40 Tesla

60 % 3 100 mK = H= 80 Tesla

it

m SI
pour des pressions de fusion pouvant étre inférieure d'un bar i celle d'équilibre.

Nous avions mentionné dans !'introduction de ce chapitre que I'obtention d'un
solide & grand volume molaire pouvait aboutir 3 un solide lacunaire. Dans notre cas les
volumes molaires restent raisennables (la pression reste toujours supérieure a celle du
minimum) mais I'effet de la polarisation sur les mouvements de lacunes est important
[MONTAMBAUX 19827 : c'est ce qui a conduit BOUCHAUD et al [BOUCHAUD,
1987] a analyser nos résuitats comme l'apparition d'un solide lacunaire, caractérisé par
une densité de polarons trés importante, le changement de régime de AP avec m? pouvant
alors étre interprété comme leur percolation.

Il n'est pas notre but ici de discuter ce modzle mais simplement de revenir sur
quelques données expérimentales utilisées pour l'apppuyer.

La valeur de T{ mesurée (~ 12 s) dans nos expériences correspond 2 celle

mesurée dans le solide pour des volumes molaires équivalents aux ndtres [BERNIER,
1983] (cf. Fig, II-18).

D'autre part, les auteurs de ce modele pensent voir dans le comportement m{t) une
relaxation non exponentielle, lui préférant pour les fortes aimantations une loi mit) =
1/a+bt. Ceci est un point s délicat car expérimentalement il n'est pas toujours facile de
caracteriser précisément un comportement exponentiel, celui-ci étant trés sensible 2 la
valeur finale utilisée (m(t=0) # 0 dans nos expériences). Les figures V—17 résument de la
fagon la plus honnéte possible les comportements observés, les lignes continues figurant
un comportement purement exponentiel dont le Ty est indiqué. L'éventuel désaccord pour
les premiers points (fortes aimaniations) est par ailleurs difficile 2 analyser, le temps
d'intégration de la raie (= 1s) n'étant pas négligeable a ce moment par rapport 2 la

vitesse de décroissance de I'aimantation.
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Cependant, 'éwude de 13He liquide polarisé sur la courbe de fusion risque vite de
nécessiter la connaissance du comportement du solide sous les conditions obtenues dans
nos expériences, dans toutes nos formules, le rdle de la susceptibilité du solide n'ayant
rien a envier A celle du liquide.

3 - Comparaison avec une autre expérience

A, DUTTA et C. ARCHIE [DUTTA, 1985] ont étudié Ia courbe de coexistence
liquide-solide lors de la fusion de solide fortement polarisé. On trouvera le détail de la
cellule Pormeranchuk utilisée dans [DUTTA, 1985]. Son trés faible volume mort permet
une variation relative de-volume trés importante et il leur est possible de transformer
100 % de solide 4 34 bar en 100 % de liquide & 25 bar par simple abaissement de la
pression d'“He (cf. III-B). Les capteurs de pression et de température sont semblables A
ceux gue nous avons utilisés. La température initiale (avant formation de solide) est de
15 mK. La compression de la cellule (augmentation de la pression d4He) leur permet
cependant de former la plupart du solide prés de la température d'ordre (cf. II-B-1). Sa
polarisation sous 8 T, mesurée par Squid [LOUNASMAA, 1974], est de 65 %. La
décompression, obtenue par diminution de la pression d“He peut durer de 1 2 40
minutes. Le chemin parcouru dans le diagramme (P,T) sous un champ de 8 T est montré
sur Ja figure V—18-a pour une décompression de 2,2 minutes, ainsi que les variations des
quantités de solide et de liquide (V-18-b). Pour une raison de longue constante de temps,
la mesure de 1'aimantation n'est pas fiable et n'est pas donnée,

La figure (V-18-d) représente 'évolution du AP en fonction du temps écoulé
depuis le début de la décompression, pour trois températures différentes. Une dépression
importante de la courbe de fusion subsiste apres plusieurs minutes : 0,600 bar X
100 mK, apres 2 minutes. Cependant, un arrét de la décroissance de P4 —processus
similaire & nos expériences— conduit a des résultats semblables A ceux que nous avons
obtenus : a 100 mK et 8 Tesla, le temps de relaxation de AP est de 23 secondes et de 7
secondes 4 5 Tesla. De telles décompressions ont été effectuées sous plusieurs champs
magnétiques Hy. Le AP pour t= 2 mn en fonction de Hy est donné sur la figure

(V-18—¢).

L'hypothese utilisée par DUTTA et al pour les analyses qui suivent consiste a

assimiler I'aimantation du solide pendant toute la fusion a celle obtenue dans I'état initial
(mg = 65 % a 8 T). Cette hypothese semble un peu hardie ; les T & ces volumes
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molaires et 4 ces températures (T > 20 mK) étant rapidement assez courts (Fig. I1-18),
mais un AP persistant aussi longuement est de toute fagon extraordinaire.

Le modele développé par DUTTA et al conduit & une fusion oli les deux phases
ont la méme aimantation a I'interface. Le résultat d'un tel modgle est montré sur la figure
(V—18-a) par la ligne continue. L'inconvénient de cette analyse est de ne pas respecter
Yégalité des potentiels chimiques & I'interface ; en effet, celle-ci y impose I'égalité du
champ magnétique plutdt que celle de l'aimantation (cf. II-B-3). Le respect de cette
derniere égalité, dans le cas d'une susceptibilité indépendante de H et dans le cas o
l'aimantation du solide & l'interface est celle du solide massif, est donnée sur la figure
V-18-a.

Nous avons développé notre propre analyse des résultats expérimentaux publi€s
par DUTTA et al, que nous exposons maintenant.

A partir de la décroissance exponentielle de AP(t) (Fig. V-18—d), nous pouvons
extrapoler AP(1=0) et, suivant le modele d'interface quasi plane, lui associer I'aimantation
de liquide a I'interface égale a celle du solide massif avant fusion. L'aimantation initiale
(avant décompression) du solide est obtenue en la supposant en équilibre avec le champ
magnétique Hy et avec une température minimale constante déduite de la valeur de

I'atmantation sous 8 T. Ceci conduit & des aimantations valant 10 %, 19 %, 37 %,
45 %, 65 % pour les champs Hy de 1, 2, 4, 5, 8 Tesla. On peut & présent, a partir de la

figure V-18-—¢, obtenir les valeurs de AP & t = 0, c'est-d-dire le AP qui serait obtenu aux
aimantations initiales (facteur correctif : AP(t=0)/AP = 1.16, 1.25, 1.38 2 respectivement
50 mK, 75 mK, 100 mK).

Remarque : Cette procédure suppose l'indépendance du temps de relaxation de ce AP
avec le champ magnétique.

De cette maniére, on obtient AP(mg) et dans I'hypothése de l'interface quasi

plane, I'abaissement de la courbe de fusion en fonction de l'aimantation du liguide 4
linterface (mg =y I) : une dépendance quadratique en aimantation de AP est respectée

pour m < 20 % ; le tableau VI-1 résume les pentes AP/m?2 suivant les trois hypothéses

faites pour relier 'aimantation m mesurée du solide massif aux aimantations 2 l'interface.
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T(mK) AP/m2(bar)  AP/m2 (bar)  AP/m2 (bar) AP/m2 (bar

m=ng! m=mgl=my I m=myI  Expérimentale  Origine
50 1.16 4.2 15.4 16.9 DUTTA
75 1.5 39 10.1 10.7 etal
100 1.7 : 3.6 7.5 8.3
BONFAIT
105 1.7 3.5 7 6x1 etal
Tableay Vi-]

Ce tableau montre la concordance entre les pentes mesurées expérimentalement et
celles décrites de I'hypothese m = my I,

L'accord entre nos expériences et celle de DUTTA et al.ne s'arréte pas aux faibles
aimantations.

La ligne continue de la figure V-19 représente nos résultats (méme
décompression que Fig. V-5-a). On rermarque alors l'accord entre :

- notre point : AP = 0,650 mb m=35% T= 85mK
- et celui de DUTTA et al : AP = 0,650 mb m=37% T= 75mK

Ceci doit nous conforter dans la justesse de nos analyses, que ce soit celle
aboutissant & m = my ! ou celle nous permettant, 4 partir des résultats de DUTTA et al,

d'obtenir une courbe AP(m).

Cette dernidre montre pour m > 20 % un écart notable et systématique (T = 100,
73, 50 mK) a une dépendance de AP en m? similaire & celui que nous avions obtenu
(Fig. V-9 et V-10). Dans l'attente de points expérimentaux plus nombreux, il est inutile
d'épiloguer sur la fagon dont les points AP(m) de DUTTA et al peuvent étre reliés ! La
ligne tiretée apparaissant sur cette figure est 1a pour mettre en évidence la rupture du
régime AP linéaire en m? et pour proposer la possibilité d'une transition magnétique du
ler ordre dans le liquide pour m = 20 %.
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CONCLUSION

Nous avons mis en évidence un abaissement important de 1a courbe de fusion
sous fort champ magnétique (AP = 1 bar pour H = 100 Tesla) grice 2 la fusion de
solide fortement polarisé. L'analyse de la variation de ce AP avec l'aimantation est rendue
délicate par la difficulté de mesurer 'aimantation 4 linterface. Cependant, le modéle de
fusion développé par PUECH et al.rend bien compte des résultats expérimentaux pour la
fin de la relaxation, c'est-i-dire dans un domaine de champ magnétique oi1 1a variation de
susceptibilité avec H doit &me faible. Ceci nous conduit 2 analyser nos résultats pour les
aimantations importantes : Une forte augmentation de la susceptibilité pour m=20 %
(H=40'T) a ¢té ainsi mise en évidence, rappelant les résultats théoriques obtenus par
YOLLHARDT [VOLLHARDT, 1983] et BEDELL [BEDELL, 1985] & température nulle.
Le méme modele de fusion nous a permis d'analyser les expériences de DUTTA et al.
Elles conduisent aussi & un comportement singulier de la susceptibilité. Ainsi, deux
expériences menées différemment semblent indiquer que 1'3He aurait un comportement
meétamagnétique pour des champs de l'ordre de 40 Tesla. Pour les faibles aimantations,
NOs mesures ne sont pas assez précises pour discerner des écarts A une loi ol la
susceptibilité serait indépendante du champ magnétique : Ceci rend difficile I'explication
théorique du méramagnétisme de 1'3He. Cependant, 1a courbe % (H) obtenue par nos
experiences ressemble fortement 4 celle de certains composés 2 fermions lourds dans leur
état normal comme UPty [FRANSE, 1984] et CeRu,Siy [HAEN, 1987], 'anomalie de 1a
susceptibilité apparaissant 4 des champs plus "raisonnables" (Fig. ¥V-20-a et b). Ceci
apporterait une preuve supplémentaire que le liquide 3He et les électrons dans les
composés métalliques ont des comportements trés semblables. Mais notre résultat pour
X(H) est évidemment trés sensible au profil magnétique a l'interface et des preuves
expérimentales supplémentaires devront &tre fournies par l=s expériences futures.
Indépendemment de tout modele de fusion, nos expériences montrent que le régime AP
linéaire en m? s'arréte pour les aimantations supérieures & 20 % pour atteindre un régime
mal défini pour l'instant. Il semble bien qu'autour de cette aimantation ait lieu une

“transition” Nous avons discuté bridvement la possibilité d'une transition apparaissant
dans le solide (solide lacunaire) mais, dans l'état actuel des choses, elle est difficilement
verifiable. Il reste cependant que du solide 3He polarisé avec un grand volume molaire est

maintenant expérimentalement accessible pendant des temps qui deviennent presque
raisonnables, ouvrant ainsi la voie vers une étude de ce solide qui promet bien du ...
plaisir !

La preuve expérimentale de l'existence d'une transition magnétique dans 1'3He
semble maintenant nécessiter I'étude du liquide polarisé massif, évitant ainsi toute
conjecture quant au mécanisme de fusion ou quant aux propriétés du solide polarisé.
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CHAPITRE VI

VITESSE DU SON DANS 3He LIQUIDE POLARISE
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INTRODUCTION

Les expériences sur la courbe de fusion ont montré que les résultats sont
fortement dépendants de modeles ou d'hypothéses nécessaires pour extraire ies grandeurs
pertinentes : I'aimantation ou le champ effectif A l'interface liquide-solide. De plus, les
analyses reposent en général sur un comportement trivial du solide, malgré des conditions
thermodynamiques assez éloignées de celles explorées jusqu'a maintenant. La mesure des
propriétés du liquide polarisé massif est nécessaire pour confirmer ou infirmer les
premiers résultats obtenus.

La vitesse du son est une quantité sur laquelle il est relativement aisé d'avoir une

trés bonne sensibilité et sa mesure offre I'avantage d'une réponse rapide par rapport au
temps de relaxation de I'aimantation (Ty). Ces deux qualités rendent cette mesure plus

facile que celle des propriétés thermiques.

La mesure de la viscosité 1} peut aussi se faire en des temps courts devant T mais
sa variation en 1/T2 oblige & trés bien connaitre 1a température du liquide & l'endroit o 1|
est mesurée (1/m /0T = 2 %/mK a 50 mK), la mauvaise diffusion thermique du
liquide rendant ceci délicat. Cette expérience a ét€ tentée [KOPIETZ, 1986].

Je décrirai en détail notre procédure expérimentale : de 1a polarisation du solide 2
l'obtention de la variation relative de vitesse du son en fonction de 'aimantation. Une fois
les résultats bruts décrits, on s'intéressera d'une part a leur cohérence et d'autre part 4 ce
que prédit la thermodynamique, couplée aux travaux théoriques.

Les renseignements fournis par cette expérience seront alors comparés aux
résultats obtenus sur la courbe de fusion

VI-A - RESULTATS EXPERIMENTAUX

1 - Procédure expérimentale

a) Scenarip d'une décompression

Cette expérience s'est effectude dans la cellule Pomeranchuk décrite dans le
chapitre IIT (cf. l1-b). A lintérieur (Fig. VI-1) sont logés deux thermométres
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(résistance de carbone, Matsushita 68 Q) dont un dans un boitier étanche afin de le
rendre insensible i 1a pression (cf. V-A), deux chauffages, la cavité ultrasonore décrite
dans le chapitre III autour de laquelle est collée une bobine de RMN de type selle de
cheval (Fig. IV-10) (Hp= 6,64 T Vg = 208 MHz) et la capacité de pression

(cf. Ill-c) utilisée pour I'étude de la courbe de fusion. La "compressibilité" de la cellule
(k) a été mesurée comme indiqué dans le chapitre III (cf. I1I-B ; xg = 100 %).

Notre exigence quant aux conditions initiales (avant décompression) est identique
a celle décrite dans le chapitre précédent : homogénéité de tous les parametres initiaux.,

Pour ce faire, la cellule est remplie de solide & une pression comprise entre 31 et
32 bar & pression d'He nulle (P4 = (), ceci vers une température de 150 mK, La

cellule est refroidie jusqu'a la température minimale qui, dans cette expérience, était de
8 mK (cf. III-B). La quantité de solide xg A basse température (P4 = 0) n'est pas
critique pourvu que I'on arrive 2 solidifier entiérement 1'3He liquide par augmentation de
la pression d'4He. Ainsi 100 % de solide correspondait en général & des pressions Py
variant entre 20 et 25 bar. La vitesse de compression dP,/dt est ajustée de fagon i garder
P3 constant sur la courbe de fusion (dP4/dt = 1 bar/heure). Ce processus de croissance,
a température constante, identique & celui utilisé pour les expériences sur la courbe de
fusion (cf. V~A), nous permet d'obtenir un état initial ot I'aimantation du solide est
homogéne.

La fusion du solide s'effectue par une décompression simultande des
compartiments 4He et 3He, la variation de volume de la cellule obtenue par variation de la
seule pression d'“He n'étant pas suffisante pour liquéfier tout le solide. La pression
d*4He est amenée 2 O bar quasi instantanément. L'3He de la cellule est évacué dans un
réservoir calibré dont la pression initiale est ajustée afin que la pression finale soit celle
désirée (figure VI-2).
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Nous verrons dans la suite du chapitre qu'il est apparu nécessaire d'égaliser la

température de la boite 3 mélange avec celle atteinte par la cellule lors d'une telle fusion
(Tgin = 200 mK), donc, simultanément & la dépressurisation de la cellule, une érergie de

100 mI environ (10 mA sur 100 Q pendant 10 s) est envoyée dans la boite 3 mélange
par I'intermédiaire de la résistance située au niveau de l'échangeur (Fig, IT1-3), ce qui
¢chauffe la boite & mélange 4 200 mK environ, sa stabilisation étant assurée par une
puissance de chauffage de 100 uW jusqu'a la fin de la relaxation.

b) Mesure de Acle(m)

Durant la relaxation de 'aimantation du liquide obtenu par cette fusion rapide du
solide polaris€, la variation de vitesse du son a deux composantes : l'une due 4 la
variation de pression Ac/c(P), l'autre due & l'aimantation Ac/c(m). Cest la somme Ac/c de
ces deux contributions qui est détectée par le spectromeire ultrasonore. Nous avons
expliqué dans le chapitre IV comment le changement de vitesse du son se traduisait par un
signal sinusoidal (cf. IV-B), la période de celui-ci correspondant A un changement d'une
demi-unité dans le nombre N (N = 2Lv/c, v = 51 MHz, L = 4 cm) de longueur d'onde

dans la cavité. Ce Changement (8N) du nombre N est obtenu sous forme analogique
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ON(t) puis enregistré sous forme numérique (t,5N) dans un micro-ordinateur. Afin

d'augmenter le nombre de ces points, nous avons utilisé les couples tels que :
oN = 0,1/6,1/4,1/3,1/2,2/3,3/4,5/6 (modulo 1)
correspondant respectivement aux amplitudes du signal périodique égales & :
0,1/2,1,1/2,0,~-1/2,-1,~1/2.

Ces amplitudes sont déterminées graphiquement sur I'enregistrement analogique. La
courbe SN(t) est alors directement proportionnelle au changement de vitesse du son total
Se/et) '

dc/c = -8N.c/2Lv,

¢ €tant connue & partir des mesures de ABRAHAM et al [ABRAHAM, 197 1] ou de celles
de ROACH et al [ROACH, 1983].

La pression finale atteinte en moins d'une seconde (Pinitiale = 34 bar, Pgpae <
29 bar), celle-ci continue de varier dans de faibles proportions (8P ~ 200 mbar).
Cependant la forte sensibilité de la vitesse du son 2 la pression (1/c dc/dPlr varie de
1 %bar-1 & 10 %bar-1, cf. Ch. IV) oblige A déterminer aussi précisément que possible
les variations de pression afin d'éliminer les variations Ac/c correspondantes (Ac/c(P)).

La pression est mesurée :

i) dans la celtule, par la jauge capacitive
if) par un capteur piézorésistif (Air-Liguide) mesuré par un pont 4 fils [Barras-Provence]
ifi) par un tube de BOURDON (Texas-Instruments),

ces deux dernigres sondes étant placées A température ambiante.

Une solution a priori séduisante pour éviter cette contribution "parasite” Ac/c(P)
aurait été de réguler la pression finale, C'est ce que nous avons fait, Le signal de
deéséquilibre entre la pression finale désirée et la pression existante dans la cellule, lu par
le capteur piézorésistif, est envoyé sur un étage de régulation (proportionnel, dérivée,
intégral) capable de délivrer une puissance de 10 W, Celle-ci est dissipée (si Py <
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Passir¢e) par une résistance (100 Q) logée dans le volume calibré (Fig. VI-2) plongé

dans l'azote liquide (T = 77 K), ce qui assure un refroidissement efficace du gaz 3He (si
P3 > Pysgirge)- Un tel dispositif nous a permis de stabiliser 1a pression & deux millibar

pres en une dizaine de secondes. Cependant, la régulation présente trois désavantages :

D

Durant le temps nécessaire a cette régulation (= 10 secondes), la pression bouge
op rapidement par rapport a la constante de temps de la détection et les oscillations
ON(t) sont complétement déformeées. La régulation occulte done les premiers instants
de la relaxation oll 'aimantation décroft rapidement (décroissance exponentielle T =

1120 s). Nous verrons que Ac/c(m) est proportionnel & m?, ce qui diminue la gamme

en m? ot la vitesse est mesurée. Expérimentalement, cela n'est pas aussi grave, Ac/c
pouvant ére mesurée avant stabilisation compléte de la pression.

L'écart entre la pression finale (régulation éteinte) et la pression désirée (consigne de
la régulation) est un parametre important pour obtenir une régulation rapide et stable.
Or il n'est pas toujours facile de déterminer la pression finale avec suffisamment de
précision pour pfc’voir la valeur adéquate de la consigne : le temps nécessaire a
I'ajustement de celle-ci, pour les raisons citées plus haut, s'avére génant.

Nous avons indiqué précédemment comment, & partir des oscillations dues au
changement de vitesse du son, nous arrivions 4 remonter A4 Ac/c ;
expérimentalement, il est agréable d'avoir un nombre d'oscillations important pour
avoir des mesures de Ac/c fréquentes ol la variation de la vitesse du son due 2
l'aimantation est relativement faible : A 24 bar, la pression étant régulée, on obtient
moins de deux oscillations (= 17 points), tandis que si la pression est laissée libre le
nombre d'oscillations est environ trois fois plus grand. Nous verrons que cette

variation supplémentaire ne nuit pas 2 la précision de nos mesures.

Ces trois raisons nous ont fait opter pour une pression finale en général non

régulée.

A la suite de la décompression, une fois 'aimantation du liquide arrivée 2 sa

valeur d'équilibre dans le champ extérieur Hy, la pression est variée lentement autour de

sa valeur finale et le changement de vitesse du son via SN est enregistré (cf, Fig, IV-18)
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afin d'atteindre expérimentalement la valeur ON/6PIT. Celle-ci déterminée, nous pouvons
alors traduire les variations de pression en variation de vitesse du son (Ac/c(P)) ou en 8N.

La figure VI-3 mountre I'évolution en fonction du temps des différents parameétres
mesurés pendant la relaxation, la pression étant convertie en SN.

La demnigre étape consiste A synchroniser les points P(t), m(t), T(t) avec les points
Ac/e(t). Une interpolation nous permet alors de faire correspondre 2 chaque mesnre de
Ac/c une valeur de pression de température et d'aimantation. La variation de vitesse du
son (exprimée en 8N) due au changement d'aimantation est alors la différence entre le SN
total mesuré par le spectrom@tre ultrasonore et le 8N causé par le changement de pression,
déterminé par la mesure de SN/GP (Fig. VI-3).

La valeur de 8c/c est obtenue par 1'équation :
8c/c = —(2Lv/c)8N

Nous sommes alors capable de tracer la variation de vitesse Ac/c en fonction de
I'aimantation.

Avant de se consacrer 2 celle-ci, précisons que la décroissance de la polarisation
du liquide est trés bien caractérisée par une relaxation exponentielle (Fig. VI-4).

2 - Résultats et discussion

Nous avons porté la variation Ac/c en fonction du carré de Vaimantation du
liquide.

La figure VI-5 montre I'augmentation de ¢ pour quatre décompressions choisies
parmi les 10 effectudes qui couvrent la gamme de pression que nous avons étudiée,
'atténuation étant trop importante aux basses pressions pour que nos résultats y
atteignent une précision suffisante.

A cause de la température minimale atteinte dans la cellule (8 mK), la polarisation
initiale du solide (mg = 40 %) n'est pas aussi importante que nous l'aurions voulu.

Clest ce qui conduit & des aimantations pour le liquide inférieures ou €gales A 35 %
(m? < .1). Les températures finales (mesurées par la résistance de carbone) de toutes les
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décompressions avoisinent les 200 mK et 'aimantation 3 I'équilibre varie entre 1,7 %
(28 bar) et 1,5 % (12 bar) (H = 6,4 Tesla).

Nos résultats montrent que la vitesse du son est clairement linéaire en m? et ceci
Jjusqu'aux aimantations les plus importantes que nous ayons atteintes, les changements
de/c dus a la polarisation valant 5.104 & haute pression pour atteindre 1,5.10-3 2 12 bar.
On ne peut discerner sur cette figure aucune déviation systématique 4 la linéarité pour les
fortes aimantations.

Suivant la méme démarche que celle employée pour les mesures sur la courbe de
fusion, nous avons voulu tester notre procédure expérimentale en effectuant des fusions
rapides de solide non polarisé (décompression en champ magnétique nul) afin de
connaitre les effets de nos décompressions rapides (dPy/dt = 10 bar/s, dT/dt =
200 mK/s) sur notre systéme ultrasonore. Le résultat d'une telle expérience est porté sur
la figure VI-5 (H= 0, P = 28,6 bar). Afin de le comparer facilement aux résultats

obtenus sous champ, nous avons transformé le temps écoulé depuis la décompression en
aimantation fictive mg,, relaxant exponentiellement :

Mjer, (1=0)=.35 ; mpe, (=35 exp-t/T; ; T;=120 secondes (valeur pour P=28 bar)

De cette fagon, les effets parasites (indépendants de I'aimantation) sont représentés
(Fig. VI-5) tels qu'ils peuvent apparaitre pendant la relaxation de I'aimantation réelle A la
suite d'une décompression rapide. La variation de vitesse Ac/c est obtenue de la méme
maniére que pour les décompressions sous champ magnétique. Le résultat net est alors un
Ac/c variant trés faiblement (Ac/c < 104) par rapport aux Ac/c 1iés & I'aimantation. Nous
montrons ainsi que notre mesure ultrasonore n'est que trés faiblement perturbee par [a
méthode utilisée pour préparer notre échantiflon de liguide polarisé.

Cetie expérience en champ magnétique nul nous donne une premiére barre
d'erreur pour la pente 1/c de/dm? de I'ordre de 5.104, soit une erreur relative de 5 %
environ pour P = 28,5 bar.

Les résultats exposés sur la figure VI-5 montrent une déviation 2 Ia linéarité quasi
systématique pour les basses aimantations (y compris pour la décompression en champ
nul), particulierement visible & 28,5 et 26,2 bar. Nous attribuons cette non linéarite 3 une
dérive de la température. C'est en effet dans cette région de m? que la température varie
de fagon conséquente (Fig. VI-6). Ceci est dii au resserrement de l'échelle de temps



195

FP=15.6 bar

P=28.5 bar

A
-
A
A

Y E LA
i . & I N e T

0.1

A . 1 i

0 0.05

m 2

FIGURE VI-5
changement de vitesse du son en fonction de 1'aimantation
3 plusieurs pression (T= 200 mK )




196

pour les faibles aimantations, Ini-mé&me dil A la relaxation exponentielle de la
polarisation : m? passe de .1 2 .05 en 45 secondes et de .05 & 5.10~* en sept minutes
environ. Malheureusement, la diffusion thermique dans le liquide & 200 mK est trés
mauvaise {cf. Fig. I-5). Elle conduit & des temps de diffusion de I'ordre de 30 mn sur
1 cm, prohibant ainsi toute régulation de température dans des temps plus courts que T.
C'est pour minimiser la dérive de température pendant la relaxation que nous avons été

obligés d'amener la température de la boite & mélange prés de celle de la cellule dans des
temps relativement courts (= 10 s) (cf, VI-A~1).

D'apres [ABRAHAM, 1971}, la variation de la vitesse du son avec la température
i/c de/aTlp est de 'ordre de —10-2 K-1. La diminution de la température de 5 mK
(Fig. VI-6) correspond assez bien pour ce cas précis au Ac/c manquant de 10-4
(= AT = 10 mK) & aimantation quasi nulle (Fig. VI-6).

La trés mauvaise diffusivité thermique rend hasardeuse une correction
systématique visant & tenir compte quantitativement de la variation de température lue par
la résistance de carbone placée 2 1c¢m environ du haut de la cavité ultrasonore
(Fig. VI-1). La figure VI-7 montre que pour cette décompression (P = 12 bar), la
température de la résistance étant & peu prés stabilisée (AT < 0,5 mK), celle du liguide
contenu dans la cavité continue de diminuer.

Toutes les courbes Ac/c(m?) dennées dans ce mémoire sont donc obtenues $ans
correction de température,

Nous allons & présent nous intéresser 4 la pente 1/c de/dm?2, mais sa détermination
est sujette 2 une incertitude. La figure VI-8 montre Ac/c{m?) extrait de la méme
décompression pour deux capteurs de pression différents (capacit€ de pression placé dans
la cellule, jauge piézorésistive A la température ambiante). L'origine des deux
comportements différents apparait quand on trace la pression lue par I'un des capteurs en
fonction de I'autre (Fig. VI-9) pendant la relaxation ; les deux capteurs ne donnent pas
la méme valeur. L'erreur absolue sur la pression correspond 2 8 millibar, soit & une
erreur de 104 sur 8c/c. Comme nous I'avons indigué précédemment, la mesure de la
pression est importante car elie nous permet de soustraire an changement de vitesse total
ta contribution due 2 la variation de pression : le désaccord entre les deux capteurs
conduit aux courbes Ac/c{m?) différentes.
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Nous aitribuons ce désaccord & un changement de sensibilité d'au moins un des
capteurs, les raisons d'un tel effet résidant sans doute dans la variation de température
due a la détente brutale de I'3He (AP/At = 10 bar/s) au niveau de leur partie sensible et

dans I'hystérésis de la capacité de pression (cf. Fig. I11-12).

Au début de cette expérience, nous ne mesurions la pression qu'avec cette
derniere sonde. C'est seulement avec deux capteurs (capacité + capteur piézoélectrique)
que l'on se rendra compte du probléme sans toutefois savoir lequel des deux —si tant est
qu'il existe— est juste. L'apport du baromatre 2 tube de Bourdon permet alors de lever le
doute dans le cas ot deux sur trois sont justes ! La figure VI-9 indique un comportement
(malheureusement un peu trop) typique des trois capteurs durant une décompression :

- Lajauge de Bourdon et la capacité sont d'accord jusqu'au changement brusque de la
capacité.

- La jauge piézorésistive change de sensibilité avec Ie temps.

Tout ceci est compliqué par le fait que ces comportements ne sont pas
systématiques !

La figure VI-10 montre 'évolution du désaccord 8P en fonction du temps : dans
ce cas précis, le retour & I'équilibre (8P = 0) est 4 peu prés caractérisé par une
exponentielle (ligne continue de 1a figure VI-10) avec un temps caractéristique d'une
trentaine de secondes, & comparer & celui de m? qui est de 60 secondes environ {T1/2).
On peut alors comprendre comment la méme décompression peut donner des résultats
différents tout en respectant la dépendance en m? de Ac/c : le retour 2 la sensibilité
normale se fait dans un temps comparable i celui de m2, la pente 1/m? 3¢/dm? est alors
modifiée sans en affecter grandement la linéarité (cf. décompression en champ nul,
Fig. VI-5).

Cette discussion a pour but de montrer que la principale source d'erreur pour ces
mesures réside dans la détermination de la pression, contrairement aux expériences faites
sur la courbe de fusion ol le thermometre était sans doute 1a cause d'effets parasites.

Les deux effets que nous venons de discuter (dérive de température et de
sensibilité) expliquent alors les résultats obtenus pour la décompression en champ nul.
Dans de telles conditions, la sensibilité de notre mesure ultrasonore proprement dite
(8c/c ~ 10-5) s'est avérée suffisante,
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La valeur de la pente 1/c dc/dm? en fonction du volume molaire pour toutes les
décompressions que nous avons effectudes est présentée sur la figure VI-10. Les
différents symboles différencient les trois capteurs utilisés.

Sur cette figure apparaissent 3 barres d'erreur différentes :

(1) + Pour un seul capteur, pour une méme décompression, cette barre d'erreur indique
les valeurs extrémes que I'on peut prendre pour l1a pente 1/c de/dm2,

(2) :  Pour deux décompressions régulées 2 la méme valeur de pression, cette barre relie
les deux valeurs de'la pente obtenue pour le méme capteur.

(3) :  Barre d'erreur totale pour un volume molaire déterminé par la dispersion sur cette
figure.

Si la lin€arité entre Ac/c et m2 était vérifide jusqua m = 1 (% indépendant de m
jusqu'a m = 1), la valeur de la pente serait égale au changement de vitesse du son entre

m= 0 et m= 1. L'effet de la polarisation est donc relativement peu important sur la
vitesse du son {de 0,5 % 4 2 %).

VI-B « ANALYSE Ac/e{m)

1 - Thermodvnamique

La vitesse du son est une grandeur dérivable par la thermodynamique. On peut
calculer sa variation avec l'aimantation des que 'on connait le terme d'énergie magnétique
M.H. Dans un premier temps, on examinera le régime lindaire (m = vH) ol la

susceptibilité est indépendante du champ magnétque.

Dans notre systerme d'unité (H en (Joule/mole) ; % en {Joule/mole)—1)

dE = TdS - PAV + (RTpy/2)dm?

La définition thermodynamique des vitesses du son hydrodynamique est donnée
par:
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. P L .
Cg= é“ls vitesse isentropique
P
o oP : :
Cr= —lp vitesse isotherme
P

A 200 mK et & une fréquence de 50 MHz, nous sommes dans le régime de son
hydrodynamique (Fig. I-7), la longueur d'onde sonore est de 6 L environ, le temps de
_diffusion thermique sur cette longueur est de l'ordre de 1 milliseconde (D ~
5.10~% ¢cm?/s), pour un temps caractéristique 1/v égal 3 20 ns : la vitesse du son

mesurée ¢ est sans aucun doute isentropique :

5 OP
I =—~—|S

dp

Ne mesurant pas le volume molaire v mais la pression P, nous avons 2 calculer :

1 de
< et

qui se décompose en deux contributions :

lac; 180{ 1 de oP

;v+'— l 2_",
¢ am?f ¢ 3m° ¢ &P dm?

VI-(1)

le premier terme (1/c de/dm?,) étant la variation de vitesse avec m A volume molaire

constant (variation de compressibilité), le second représentant le changement de la vitesse
du son dfi & la variation de volume molaire avec !'aimantation {terme de
magnétostriction).

-Gréce aux relations de Maxwell, on peut exprimer ces deux termes en fonction
des propriétés du liquide 3He :

C

1 3 v {az 1/x ol 3 3l of ,d 1)

= _ lr+ 2 — + 3 i] YI-{2)
2V aMctt av? T TKG OTY ov TTRC) Top2 v

om
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v volume molaire

o :  dilatation thermigue A pression constante
K :  compressibiiité isotherme

M :  masse molaire

Cy : chaleur spécifique & volume constant

¥ :  susceptibilité magnétique

et

T P25 T2 T 0BT BV T VEG)

Dans le domaine ol la susceptibilité est indépendante du champ magnétique, on

écrit ;
! RT,,(T)
—— M
%M
et on obtient :
13, v* 9RTy ? oT 3 ORTy
T3 sl + I

€ am? aMct v M KC, 9T v
2
vt ol ,ORTy 1 1 g 9RTy

"ok, o TTEE

. VI(4)

On trouve [Appendice A] ;

- v(P,T), ap(v,T), K3(P,v) dans [ABRAHAM, 1971].

- ¢(T,v,P) dans [ABRAHAM, 1971] et [ROACH, 1983] ou a 200 mK par nos
résultats (cf. III-B).

- Tw(T,v) dans [RAMM, 1970].

- C,(T,v) dans [GREYWALL, 1983].
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Dans notre gamme de pression (de 12 bar & 29 bar), toutes ces vaieurs peuvent
étre linéarisées en fonction du volume molaire (26 cm3 < v < 30 cm3) sans erreur

appréciable (inférieure & 2 %).
Nous avons utilisé (v en cm3/mole) pour T = 200 mK ;

o= 513.10%v - 2,22,10-2 (K~1)
K= 1,53.10-3 v - 3,48.10~2 (bar1)
¢=-255v + 1070 {(m/s)

Ty = 0134 v - 0.076 (K)

Une loi décrivant bien la variation de Ty avec la température est donnée par

(corrollaire de ia théorie des paramagnons) :

TyA(T) = Tpy2(0) + BT2 p=1
Les dérivées dTyy/0T et 02Ty/0T? sont alors facilement calculables et le troisieme et
quatrieme termes de l'équation VI-(4) se réécrivent :

v o« , T, aTM viooa T

T
2 2
- el Kcv\m) v lp +4Mc2(KCv)(T;I) (l- (m) )

VI-(5)

Le probleme surgit pour 'évaluation de la dérivée seconde 92Tyy/ov2 : dans la
gamme 26-30 cm3/mole, Ty est linéaire avec le volume molaire aux erreurs
expérimentales pres (Fig. VI-12; ATy/T M =%0,2 % [RAMM, 1970]). La dérivée
seconde semble donc trés proche de zéro mais, vu I'importance du terme qui Iui est
proportionnel, il est prudent de lui assigner une barre d'erreur. Les deux solutions
raisonnables possibles sont de prendre comme valeur pour 02T p/0v2 la courbure

maximale passant dans les barres d'erreur (ligne continue de la figure VI-12) ou la valeur
donnée par un fit polynomiale de degré deux englobant toutes les valeurs Tap(v)
(26,5 <v < 35,5 cm3/mole) données par [RAMM, 1970] (ligne pointiliée de la
Fig. VI-12). Ces deux valeurs sont égales en valeur absolue (= 5.10~4 K/cm®) mais de
signe opposé. Nous prendrons done 92T)y/0v2 = + 5.104 K/cm6,

La contribution de chacun des trois derniers termes est montrée sur la figure
VI~13 et leur somme plus l'incertitude liée a V'indétermination de 92T),/0v2 apparait sur

la figure VI-14 sur laquelle nous avons porté nos points expérimentaux. Les variations
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de 1/c dc/dm?lp avec la température sont négligeables par rapport au flou apporté par le
terme proportionnel & 02Ty /v2,

Cette derniére figure montre donc l'accord qualitatif de nos mesures de
1/c de/dm? avec le calcul thermodynamique supposant une susceptibilité constante avec

le champ magnétique. Compte tenu des incertitudes, I'accord quantitatif existe aussi mais
la dispersion de nos mesures ne nous permet pas de déterminer précisément 02Ty /ov2.

Avant d'aller plus loin dans I'analyse de nos résultats, remarquons que les pentes
obtenues résultant d'expériences faites sous fort champ effectif correspondent aux valeurs
que Y'on calcule & partir de la thermodynamique en utilisant un "vrai" champ (champ
statique : {1, = |1.). Nos éxpériences confirment l'équivalence entre le champ effectif

m/y, et un champ extérieur de méme valeur.

Les résultats que nous avons obtenus sont difficiles 3 comparer aux travaux
théoriques, ceux-ci étant souvent effectués i température nulle.

On peut cependant calculer par V14 les valeurs prédites par la thermodynamique
& T = 0 dans I'hypothése ¥ indépendant du champ magnétique. L'équation VI—4 se
réduit & deux termes qui se calculent de 1a méme fagon que dans le paragraphe précédent
(Fig. VI-15) et posent les mémes problémes quant au terme 3 densité constante. Nous

avons porté sur la figure VI-15 les prédictions de STRINGARI [STRINGARI, 1986]
pour les deux termes donnant la pente 1/c dc/om2p. L'indétermination quant aux

dérivées de Ty avec le volume molaire subsiste dans la méthode qu'il utilise et est sans
doute la raison du désaccord quantitatif entre les deux déterminations du terme
magnétostrictif (formule VI-(3)).

On pourrait qualitativement comparer les valeurs de ¢(m=1)-¢(0) 2 densité
constante calculées a partir de la détermination de 1/c 9¢/dm?l, de STRINGARI avec les
valeurs de ¢(m=1)—c(0) cbtenues par MANOUSAKIS et al [MANOUSAKIS, 1983] a
partir d'une théorie microscopique de 1'3He polarisé (Fig. VI-16) qui semble plus
capable de décrire I3He complétement polarisé que 13He dans ['état d'aimantation nulle.

Il n'y a en fait pas de raison de comparer les deux résultats en présence, le calcul
de STRINGARI étant effectué dans le domaine linéaire (y indépendart de m) : Le but de
cette figure est plutét de donner un ordre de grandeur des effets non linéaires qui
pourraient apparaitre pour les trés fortes polarisations.
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Nos mesures ne montrent pas de tels effets. Quand doit-on les attendre ?
2 - Effets non linéaires
a) Dans la théorie des paramagnons

Un développement de Landau de I'énergie libre conduit & une variation de vitesse
du son Ac/c de 1a forme :

Ac/c = Am? + Bm? + o(m?)

Nos résultats (Fig, VI-5) ne présentant pas de terme en m#4, on ne peut que
donner une valeur maximale pour B. Cette valeur B(v) dépend du volume molaire et sa
valeur absolue est systématiquement trouvée inférieure 3 A(v) (la valeur de A est donnée
par la figure VI-11 ou 14),

Cette affirmation pourrait &tre comparée au développement basse température et
bas champ (T << Tg/s 3 HH << kTgsg) de la susceptibilité magnétique donné par
BEAL-MONOD et al (c¢f. Ch. II, [BEAL-MONOD, 1983]) qui ne dépend que du
facteur de Stoner (S = x/yq) et des paramétres du gaz de Fermi. Malheureusement, les
températures que nous avons obtenues 2 la suite de nos décompressions semblent trop
élevées pour satisfaire & la condition T << Ty (T~ 200 mK, Ty = 200 mX). On
aura cependant une idée de la grandeur des effets non lingaires en prenant ce modele i
température nulle pour une bande d'énergie parabolique :

72

M sy (1L
o= %g(‘g F)

F
- 1a S<H>2>
TM 6 TM

d'olt

H 1 4

= =T, + = Tom>
m x(m) M 81 F
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On peut alors calculer les dérivées de H/m —ce sont elles qui interviennent dans e calcul
de 1/c oc/om?— :

qui, dans notre gamme de volume molaire, devient

oH/m 2 3 2 3
S~ 12107273107 m? [Kiem')

Le coefficient en m? pour le terme de magnétostriction (1/2 1/c 9c/oP dR Ty4/0v)

est donc trouvé deux fois plus faible que le terme constant. Pour la contribution A Ac/c
due au terme & densité constante : '

3Ty

ov

+ 5.4 107 m? [(K/em®)

Le terme non linéaire (5.4 104 m2) est plus de 10 fois inférieur 4 celui du méme
ordre dfi 4 la magnétostriction (7.3 10-3 m?2).

Cette derniere formule est intéressante car elie montre que des expériences 3
volume constant permettraient non seulement de déterminer cette mystérieuse dérivée
seconde, mais de plus, si elle est aussi proche de zéro que les valeurs de RAMM et al le

laissent penser, le terme non linéaire pourrait alors, lui, étre bien supérieur.

Nous avons donc montré que, a température nulle, la prédiction du modele de
HUBBARD (ou du modeéle des paramagnons) conduit & des termes non linéaires treés
faibies compatibles avec nos expériences. Pour des températures finies, la contribution du
terme en (H/Tg T/Tg)? (cf. II-A-2) semble diminuer encore I'écart 4 une loi Ac/c

purement linéaire,

Nous allons voir cependant que, sorti de ce modele des paramagnons, le régime

des tres fortes aimantations peut moduler la vitesse du son.
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b) Métamagnétisme ?

Les expériences faites sur ia courbe de fusion & trés haut champ effectif (Ch. V)
ont montré un caractére anormal de la susceptibilité magnétique (métamagnétisme). Nous
avions alors souligné que ce comportement devait €tre confirmé par ailleurs, dans du
liquide massif en particulier. C'était une de nos motivations pour mesurer la vitesse du
son en fonction de la polarisation. Qu'en est-il & présent de cette hypotheése du
métamagnétisme ?

Nous avons montré que tout calcul sur la variation de la vitesse du son avec la
polarisation nécessite la connaissance de la variation de la susceptibilité avec le volume
molaire. Si celle-ci est relativement bien connue pour les faibles aimantations
(m > qques %), la dépendance de I'éventuelle aimantation "critique" (correspondant au
maximum de ¥(m) ; Fig. V-15) n'a pas été étudiée. On ne peut alors faire que deux
hypotheéses assez simplificatrices pour donner une idée des consequences du
métamagnétisme sur 1a vitesse du son,

La premiére hypothése suppose une transition vers ce nouvel état apparaissant 3 ia
méme aimantation m, quel que scit le volume molaire (Fig. VI-17(a)), tandis que la

seconde serait caractérisée par un champ critique H, (indépendant du Volume molaire
(Fig. VI-17(b)).

S =
H He H

Figure VI-17 : Nos deux hypotheses pour le métamagnétisme

Une aimantation saturée aprés la transition n'a pas beaucoup d'importance car

nous nous intéresserons a I'évolution de la vitesse du son au passage vers le nouvel état
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(m = mg, H= H). Par contre, une transition abrupte est une hypothése trés

simpiificatrice, mais elle nous semble donner une idée (sans doute exagérée) des effets

possibles. Dans le cadre de ces hypothéses, on peut alors calculer les dérivées de H/m
avec le volume molaire, normalisées i celles 4 basse aimantation (dRTpy/ov) et en déduire

Ac/c(m?y (Fig. VI-18).

La comparaison avec nos mesures est claire : nos résultats ne montrent aucune

déviation confirmant une transition métamagnétique. Celle-ci doit-elle &tre rejetée i la vue

de nos résultats ?

1y

11 faut étre prudent ;

On ne connait pas la variation des paramétres (m,, H, T,) caractérisant cette

éventuelle transition avec le volume molaire d'une part, avec la température d'antre
part. Nous rappelons que l'expérience mettant en évidence le renforcement de la
susceptibilité (Ch. V) a été faite & 31 bar (v =26 cm?) et 3 100 mK ; dans de telles
conditions le pic de y(m) est déja assez large, contrairement aux hypothéses que nous
avons faites dans ce paragraphe, Dans le cas de nos expériences ultrasonores, la
température est deux fois plus élevée et la pression inférieure a 29 bar. Les
interactions sont alors moins importantes et affectées par la température (la figure -6
montre que, dés 100 mK, le régime de Fermi n'est plus respecté). Cette transition
dans ces conditions pourrait étre rejetée A une aimantation plus importante que nous
n'‘avons pas atteinte dans cette expérience. Ceci pourrait expliquer le comportement
"trivial" Ac/c linéaire en m2.

L'effet de la température pourrait aussi arrondir encore plus la transition. Elle
deviendrait similaire & un comportement "presque métamagnétique” (Fig. 11-6).
Ainst, une transition apparaissant 4 aimantation constante, comme le laissent supposer
les résultats & température nulle de VOLLHARD et de BEDELL (Fig. I-5 et [T-63)
ne serait plus discernable par nos expériences,

3 - Conclusion

Nos résultats expérimentaux s'accordent avec une susceptibilité indépendante de

l'aimantation. Cependant, nous avons montré qu'une transition métamagnétigue (ou

presque metamagnétique) ainsi qu'une variation de la susceptibilité avec l'aimantation ne

sont malgré tout pas forcément i écarter.




Figure VI-i18: @:Nos mesures (P = 26 bar)

! transition 4 aimantation constante
* ¢ transition & champ constant



La température atteinte dans cette expérience est sans doute suffisamment
importante pour brouiller les effets dus & la forte aimantation (m= 30 % = H.p =

110 Tesla = 90 mK, T = 200 mK). Des effets non linéaires auraient pu apparaitre avec
des sensibilités accrues d'un ordre de grandeur ou une aimantation du liquide encore plus
importante.

[l semble donc que les investigations sur ce liquide polarisé passent par une
nouvelle étape expérimentale consistant & I'obtenir & basse température (T £ 50 mK).

Les avantages seraient alors multiples :

A 50 mK, le temps de relaxation de l'aimantation T est considérablement accru

(Fig. II-17). VERMEULEN et al. [VERMEULEN, 1986] ont confirmé que, par
décompression rapide, on pourrait obtenir du liquide fortement polarisé relaxant avec un
Ty de l'ordre de 30 minutes ! Dans ces conditions, les mesures pourraient éire effectuées
quasiment comme si l'aimantation était statique et leur précision en serait
substantiellement améliorée.

Des raisons diverses peuvent expliquer que la transition magnétique n'ait pas été
observée dans cette expérience. Des expériences 2 plus basse température sembleraient
plus aptes & apporter une réponse 4 la question :

L'3He est-il métamagnétique ?

D'autres liquides de Fermi présentent des propriéiés similaires i celles de I'3He :
les composés a fermions lourds. Certains d'entre eux présentent sans ambiguité une
transition métamagnétique (Fig. VI-19b). La variation de la vitesse du son associée 2 ce
phénomene a été mesurée [KOURQUDIS, 1987] (Fig. VI-19b).

A 1,5 K, elle atteint 15 % | Mais ces expériences sont effectivement faites A des
températures bien inférieures a la température magnétique caractéristique (Ty; ~ 24 K) ¢
Il semble bien que les trés basses températures soient le secret pour atteindre des
comportements spectaculaires pour I3He liquide polarisé.




04 I -
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dM/ dH (Hg/kOe)

Q 0 100 H (kO2)

Figure VI-19 : CeRu,8i9 : métamagnétisme et vitesse du son
“haut x(H) ; bas Ac/c(H)
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Apres l'obtention de liquide 3He fortement polarisé, il restait & démontrer que la
mesure des propriétés de ce liquide hors équilibre était possible dans ces conditions
expérimentales o l'aimantation ne survit que quelques minutes, voire quelques dizaines
de secondes.

Dans nos expériences, un abaissement de la courbe de fusion ainsi qu'une
augmentation de la vitesse du son a été mesuré et nous avons démontré que ces deux
effets sont dus a 'aimantation du liquide, obtenue par la fusion rapide du solide polarisé.
Cette démonstration a nécessité certaines précautions et vérifications que nous estimons
indispensables pour éviter ou calibrer les effets parasites causés par la méthode de
préparation de 1'échantilion liquide.

A 200 mK, nous avons obtenu une dépendance de la vitesse du son quadratique
avec I'aimantation et ceci jusqu'a des polarisations de 30 %. Ce résultat est une preuve
expérimentale que l'introduction du concept de champ magnétque effectif est adéquate 2
I'analyse de telles expériences hors équilibre : les variations avec 1'aimantation des
grandeurs thermodynamiques peuvent &tre calculées grice aux équations
thermodynamiques écrites 4 I'équilibre en utilisant le champ effectif comme s'il était
appliqué, la seule inconnue étant alors la variation de la susceptibilité avec l'aimantation
dont la détermination est justement un des buts de 1'étude du liquide 3He polarisé.

Nos expériences ont montré que, aussi bien pour la vitesse du son que pour
I'abaissement de la courbe de fusion, un régime linéaire en m?2 est bien défini. Un tel
comportement traduit une indépendance de la susceptibilité avec 'aimantation. Pour
trancher entre les différentes théories, il faudra mesurer un écart A cette loi et ceci
nécessitera une améloration substantielle de 1a précision des mesures, celle-ci devant
subsister lors des décompressions rapides. On peut se demander si les mesures faites
sous les forts champs magnétiques disponibles & l'heure actuelle ne sont pas
concurrentielles dans le domaine des faibles aimantations avec la méthode de polarisation
utilisée dans nos expériences.

D'un autre point de vue, on peut considérer cette faible variation de la
susceptibilité avec ['aimantaticn comme une chance pour l'expérimentateur car l'obtention
du régime en m? est une vérification trés puissante de la justesse de la procédure
expérimentale et de l'analyse. Nous avons observé ce régime dans nos deux expériences
{courbe de fusion et vitesse du son) et l'avons probablement retrouvé dans les
expériences de DUTTA et al sur la courbe de fusion.
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La question est de savoir 4 partir de quelle aimantation on peut observer des .
comportements franchement non linéaires.

D'an point de vue expérimental, nos résultats obtenus par la mesure de
I'abaissement de la courbe de fusion montrent un changement de régime de AP avec m2
pour des aimantations comprises entre 15 et 20 % que nous avons analysé comme un
accroissement d'un facteur deux de la susceptibilité. Dans le cadre de la théorie des
paramagnons, la susceptibilité se développe en :

%= S%o(1 - BSm?2 + o(m?))

©t on peut ne la considérer valable que dans la limite Sm2 << 1. Cette condition de
validité peut définir un critére pour une aimantation caractéristique, celle-ci vaut alors
1S et varierait entre 30 % a basse pression et 20 % & haute pression. Ceci coroborre
nos résultats et il semble donc que, en dessous de 20 % environ, aucune variation
spectaculaire du comportement magnétique du liquide 3He n'est 2 attendre.

Dans le domaine des fortes aimantations, nos expériences ont mis en €vidence une
anomalie prononcée de la susceptibilité magnétique du liquide 3He gue nous analysons
comme une transition métamagnétique. Dans 'état actuel des expériences, il est prématuré
de trancher entre un comportement métamagnétique prédit par le modéle de fermions
Iocalisés ou un comportement presque-métamagnétique comme le su ggere BEDELL et al.
Notre analyse des résultats de DUTTA et al sur la courbe de fusion justifiée par les
résultats 2 basse aimantation (APam?2) montre aussi la signature d'une transition

magnétique,

Cette anomalie de a susceptibilité rappelle celle observée dans certains COMPOSES
& fermions Jourds dans leur état normal comme UPty et CeRu,Siy et la similarité entre les
liquides d'3He ou d'électrons semble pouvoir aller bien au-deld des effets décrits par la
théorie de Landau des fermions en interaction. Nos mesures de vitesse du son n'ayant
pas confirmé cette transition, il serait prématuré de vouloir dés a présent pousser trop loin
la comparaison entre ces deux liguides.

Nous avens expliqué pourguoi le comporternent anormal de la susceptibilité peut
ne pas avoir €t€ observé lors de nos mesures ultrasonores, la température €tant assez



€levée ou(et) l'effet d'une telle anomalie magnétique n'étant pas forcément trés prononcé
sur une propriété élastique telle qu'est Ia vitesse des ondes de pression.

Le comportement métamagnétique que nous suggérons pour I'3He liquide reste
donc 2 confirmer. Les contraintes pour une expérience montée dans cet objectif sont
variées (1), les deux principales étant sans doute :

i) l'obtention de liquide polarisé & basse température, d'une part pour allonger le temps
de relaxation Ty de I'aimantation, d'autre part pour éviter I'amollissement de la

transition qui pourrait rendre les résultats expérimentanx moins probants ;

ii) l'absence de solide ou tout au moins une analyse indépendante de ses propriétés qui
sont mal connues dans |'état thermodynamique obtenu. '

En effet, par dela le sujet spécifique de 1°He liguide, nos expériences montrent
qu'un solide trés polarisé et & des volumes molaires supérieurs & ceux existant sur la
courbe de fusion d'équilibre 4 une température donnée a €té obtenu. Les travaux
théoriques menés sur le solide lacunaire deviennent d'actualité pour ['expérimentateur ;
nos résultats ont €t¢ interprétés dans ce sens par BOUCHAUD et al et il semblerait bien
dangereux de ne pas considérer cette analyse sous prétexte que la relaxation de
l'aimantation parait bien décrite par une loi exponentielle.

Une étude du solide dans de telles conditions de volume molaire et d'aimantation
est sans doute un défl expérimental qui pourrait étre amusant  relever au méme titre
qu'une étude de l'interface liquide-solide lors de la fusion.

Par nos expériences et l'analyse que nous en avons donné, nous pensons avoir
répondu 4 quelques questions que soulevait la méthode d'obtention de liquide polarisé
proposée par CASTAING et NOZIERES. Nous espérons avoir un peu "dégrossi” son
approche expérimentale et grice A nos essais, erreurs, ... et résultats avoir facilité ou
encouragé les expériences futures.
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TABLE V. Smoothed thermedynamic functions for normal liquid *He. Mote that for nominai pretsures of 0 snd 30 bar some of the listings have P-T ccordinatey

Below the vapar curve or abave the melting curve, respestivaly.

T - GPBT Yy PITI—PIY T 13P/AT )y AT~ PO}
IK) Ce/R S/R (bar/K} (bac} K} Cy/R S/R {bar/K) ioar}
¥ 2= 36,520 . P =132,587
FiO. Ki=00 A0.1 Ki=5.0
0.00% 20137 0.0137 —0.0245 —3.0001 0.005 00153 20153 —30415 —a.0001
2.610 0084 0.0274 —0.0449 ~0.0002 0010 0.0105 0.0106 —0.0824 — 0004
a.020 0.05%3 0.0547 —0.0971 —ai010 0.020 0.0604 0.0610 -0.1610 —~0.£014
0.040 0.1054 0,083 —0.1882 ~0.0033 0040 0.1157 01202 ~0.1973 —0.0041
0.060 a.150 05600 —a.2681 ~0.0084 0.068 0.1638 04765 - 04003 —0a133
n.ose 0.149% 02089 —0.3338 —0.014% 0,040 0.2016 9.2238 04743 ~3.0231
0.100 52313 0.2550 —0.3850 ~0.0217 0.100 03323 0.2773 —0.5243 —0.0321
0,150 0.2397 0.3593 —0.4085 —00417 0.150 Q2802 0.3837 —0.5829 —-0.0603
0.260 0.3172 04483 ~0.1883 —0.0618 0200 03193 05,4717 —1.563% - .0891
0250 08,1495 0.5248 —0.3351 —0.0800 03240 0.3152 0.5444 —a.311z2 ~Q.118%
0,360 0.3648 0.5892 —0.2801 —0.0954 0300 0.3449 Q.6048 84457 — 1400
0.330 0.3754 0.6462 —0.2154 —0.4079 0350 0.3513 0.6603 —8.3758 — 1606
0.400 0.3834 0.6969 —0.1518 —8,1171 0400 03562 Q7077 —0.3059 ~0.1776
0.450 2,3%01 0.7425 —0.0877 -0.4231 0.450 03605 0.7499 —0.2184 —0,1942
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1300 07417 1.4483 1.6337 0.4737 1.300 0.6287 13729 1.3536
1,000 9.796% 1.3293 1.4973 12270 2.000 8.6760 14416 1.5823
2,500 09191 L7086 - L5040 2336% 2.500 0.7853 1.6045 21132
¥ =30.329 V28287
PI0d Ki=100 Piot Ki=i50
0,003 0.0166 0.01466 —0.059 ~0.000| 0.004 00119 co17s —0.0787 —0.0002
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0.150 2911 04017 —0.7931 ~.0810 o.140 9.2820 0.4180 —-1on —2.1036
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24 FIG. 17. Entropy of liquid and solid *He along the

melting curve determined using the measured liquid
specific heat and Eqs. (12) and (13).
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FIG. 11. Thermal conductivity of normal liquid *He at T=0

FIG. 6. Thermal-conductivity data for normal liquid *He on
K. Details are given in the text.

log-log scales. The solid and open circles represent data ob-
tained using the cells shown in Figs. ! and 2, respectively.
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FIG. 10. Inverse of the thermal diffusivity plotted vs the 1077 bttt EE—
temperature. The diffusivity was determined using Egs. (6) and ' 10 - 100
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TABLE 1V. Smoothed results for the thermal conductivity of normal liquid "He, and other derived quantities. The specific heat values needed for the computations wers teken
fram Ref. 1. The molar volumes { ¥ and pressure ( P) aze in em? and bar, respeciively,

T v T oIt s, pT T vr xT T 0,77
K) (10%cm/sech lerg/secem} {10-1 secK?) {em?/sec K7) (K) {107 cm/ec) ferg/seccm) (10-1 secKY) {em¥/sec K
¥ =13682, P=0 ¥=28.49, F=150
0.000 6.00 29.0 0.391 4.69 0.000 424 13.3 0.223 134
0.008 6.00 30.8 n.418 4.98 0.008 428 15.1 0.245 147
0.010 6.0 3.7 0439 528 9.010 437 16.6 0.267 163
D015 6.03 34.5 0.462 5.60 0.015 4.3 182 0.290 179
0.020 6.05 36.4 0.485 LX) 0.020 4.16 19.8 0.312 1.98
0.025 5.09 35.2 2.507 626 0.023 4.43 J213 0.333 2.17
4030 6.13 40.1 0.528 561 0.030 4.50 21.1 0.353 2.33
0.035 6.8 42.0 0.549 698 0015 4.58 24.% 03in 2.51
0.040 6.23 433 0.568 .35 0.040 4.67 265 0.350 2.34
0045 6.0 45.7 0.586 1.74 0.045 4.77 283 0.406 3.09
0.050 8.37 41.6 0.604 2.16 0.030 438 299 0.421 335
V=3259, P=5D V=21.70, P=220.0
0.000 513 209 0.302 2.67 0.000 150 1L5 0.197 1.00
0.003 5.16 225 0.325 2.88 0.005 191 123 0318 L1t
0.01¢ 517 242 0.348 110 0.010 194 143 0.240 1.24
a.0ls 520 259 0.371 1.4 0018 1.9% 156 0.262 139
0.020 5,23 277 0.393 359 0070 4.04 172 - 0.234 1.35
0.025 5.28 294 0.415 386 0.025 411 18.8 0.306 172
0.030 5.2 1.3 0.437 4.3 0030 4.9 204 0326 1.90
035 5.39 LEN} 0.457 442 0.015 $.23 2.0 0.344 2.10
0.040 5.46 19 0.476 473 0.040 £33 216 0.360 2.30
0.04% 5.54 167 0.494 5.08 0.045 4.49 25.2 0.375 2.52
0.050 5.62 86 0.511 539 0.050 4.60 26.7 0.383 2.74
Y=10.39, P=10.0 ¥=15.17, P=30.0
0.000 .63 16.7 0.236 1.83 0.000 344 8.5 0.959 0.63
0.005 4.64 18 0,278 199 0.005 145 9.7, 0.180 a.72
0.010 4.66 9.7 0.300 2.8 0.010 3.48 110 0.203 0.82
0.015 4.70 21.3 0.323 237 0.013 153 124 0.225 0.93
0.020 4.74 230 0.345 2.58 0.020 1.59 138 0,247 1.06
08125 4.79 4.7 0.367 2.81 0.025 3.67 153 0.269 1.20
0.030 4.36 26.5 0.388 108 0.010 3.7% 16.8 0288 £33
0035 451 23 0.407 130 0.015 .85 18.3 0.305 i.51
0.040 5.01 3.0 0426 157 0.040 396 196 0.319 1.67
0.045 s.10 33 0443 3.85 0.043 4.07 209 0.33 1.82
0.050 520 3.6 0.459 414 0.050 4.19 25 . 0.339 1.98

1P ort m’K’/A
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VISCOSITE

Fie. L7, (0} Plot of (T ™! versus T for pure He® at meiting pressure. The straight line {solid}
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var? (pp'K7?)

is the form predicted by the paramagnon theory. (Alter Alvesalo. Collan er af. Ref 31

‘qu (P- mK?)

Fig. 11. Measurements of 77T from our torsional oscillator {circles}, from our vibratig
wire viscometer (squares), and from the lorsional ascillator of Parpia ef al.’ {triangied

show 2 different pressure dependence than suggested by a compifgticn by Rel.

{dashed curve). The solid line I8 the 5 and p wave thedretical result. ™
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PROPRIETES ELASTIQUES [ABRAMAM, 197]
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TABLE 1
Motar Volume of Liquid *He, In crn?/mole

mK
[} 100 c0 oo 400 500 600 00 800 900 1000 1100 £200
aim
V.P. 35873 36.847 15.794 36,741 15.703 15,690 36.697 35726 .1 36831 36.503 36.987 37.083
1 15,621 35607 35574 35.51% 35512 35.498 35.49% 35514 35,542 38581 35630 35.699 35.763
2 34538 34627 34.603 14.518 34553 34.540 34.538 34.544 34561 34.588 34.623 34.667 MM
k| 31825 13816 33.79% 33 31152 31733 3712 13738 13745 33764 33790 33824 33868
4 3332 RER L] 31106 11083 31.065 31.051 33.04) 13042 - 23048 33.061 13080 LRI 31141
5 32.529 32524 32.504 32.483 32464 32.449 32439 32436 32439 j2.442 32.462 31.482 32511
3 11.994 31.986 31.969 31.949 31.930 kIR U] 31.904 31.899 31.89% 31.904 el 1330 31.954
7 31544 31.5G6 31.489 2 469 31.449 31433 31.422 31415 11414 3417 424 31438 34355
H JLo7R 0 31054 31.033 jron 30.997 30.985 0N oo 30975 30979 Ja.939 31.005
9 30.680 30672 0555 30.634 0614 30.597 30.584 057 Josn 36570 30.572 30.580 30,593
0 30313 30.303 30.287 0266 30248 30.229 30213 30.2%6 30201 30198 30.199 30,204 30.205
12 29.655 29.647 25629 29.508 29.587 29.569 20554 29.544 29.51% 29512 29.530 29.512 29.539
14 25080 29071 20.053 2901 29.009 28991 28.976 28.964 28.956 28.950 18.946 28.945 28.949
16 28.568 28.559 28.540 8518 28.496 28.477 28.461 2B.449 28.440 28.432 28427 28.424 28.426
18 28.107 28.099 18079 28.057 28034 23.015 27.99% 27986 11875 21957 27.960 21.93% 21957
20 27489 27.680 27661 21.637 27.615 27.595 27.573 21.565 27.554 27.545 21.537 21532 2154
2 22306 1297 21317 21.254 7 21211 27194 27.180 20169 27.15% 27150 27.143 27142
24 26,952 26944 26.924 26,900 25.877 26.857 26,833 26.32% 26813 26.803 26.793 26,786 25.784
1sebaric Expansion Cocfliciend of Liquid THe, in K™ ¢
mk 30 100 %0 00 400 500 600 700 00 00 1800 1100 1200 ?
atm 2
14
YR —00076 00123 -00152 -00#26  -00072  —0D009 0.005] 00102 00144 0.0179 090212 00248 00254 3
i —0008 —0007%6  -00101 —00091  ~00050 —0.0019 00023 0.0062 00095 0.0:24 0.0t51 00183 902t §
2 =000} 00037 -00078  —-0.0074 -00034  —00025 0.0006 0.0016 00064 0.0089 0.0!14 0.0143 00182 3
h] -00028 00048 —Q0U68  ~00066 —00052  —0.0030 00005 0.0020 Q0043 0.0065 0.0033 0.0014 0.0147 8
q ~00026 —00044  —00061 ~OQUK63  —00052 ~QD0I4  ~0.0014 0.5003 0.0028 0.0048 0.0069 G.o092 0.0122 »
3 —00025 -00042 ~0D06] —0O0063  —00054 ~0.0038 —0.0020 -DD0CL 00017 005334 00053 #0075 00103 14
[ =00024 Q042 -GON6l  —0006) =0.005% -—0004F —0.0024 ~00007 0.00G9 00024 0.004¢ 0.0061 0.0087 ?
7 —0002%5 -0D0M3  —0.0062 —Q0065 —DDOST —00044 D00 —00013 0.0002 00016 0.003 [ izl ¢.0075 3
B 00025 ~00044  —Q006) 00066 —0.005% —00047 -08012 —00017 ~0.000M D.000Y 00022 00013 0.0065 =
g =00026 00045 —00065 -0.0068 -—00081 -~00049 —00G35 —0002 —~00009 C.0003 00015 0601 0.0056 s
10 —-0.0027  —00046  ~00067  —DUBT0  —00081 00050 —DD037  —000H  —000I3  -0.0002 0.000% 0.0024 Q0049
12 ~00018  —0fME  -00070 —00074 —00067  ~0.0055 —00042 -00029 —00019 ~00011 —0.0001 0.0013 0.0037 g
L] —00022 06050 0007} —QUUIT —00070 ~00O%S — 00045 —0DCM4  —00025  —DODIE  -00069 0.0004 0.002¢ E
16 -0003 00052 -00076 —-00080 0.0073 —0006]1 —00048 ~0.0037 <0019 —00023 -~0DOIS  ~0.0003 0.0022
18 —04032  -00054  -00G7%  -00033  —~00076  —0008d  — 00051 —00041  —GO033  —000217  —00021  ~(0.0008 00047
20 —-006032 00056 -00081 -00085 —00078 —00066 —0.0054 —D0MI —00036 -0003 . —00025 —00013 o013
2 ~00013  —DOUST  -CO00B2 —00087 —0O008Q ~ —0.0068 —0.0056 =~00046 —00039 -—00033 -00029 —00017 0.0009
24 —00G34 00038 -00084 00089 -0.0082 —-00070 00058 —0DOE 00042 —0.0033  —0.0032  -0.0010 00007
Isothermal Comnpressibility of Liguid *He, in atm ™!
g
mk i} 100 100 300 400 500 60 0o 800 00 1603 1100 120 %
atm H
s
¥.p. DDME9 0.0185 00117 G037} 00367 0.0367 0.036% 00374 0.63%0 0.0387 0.0394 0.0402 G.04:0 -
t 6.0308 0.0306 00302 0.0100 0.029%8 G.0298 90300 [tlerivsd 0.0306 003119 00114 00319 0 0324 g
2 00234 0256 00254 00252 00152 0052 00253 0.0255 00257 0.0260 0.0163 00266 ﬂﬂ:?ﬂ 7
k] 0011 60220 00220 o021y 0.021% 90219 040220 09221 00222 0.0224 00226 0.0229 OU:JI B
4 Q0194 0.0194 0.0194 00194 00194 0.01%4 00194 00155 0.0196 00153 0.0¢99 0.0261 00_23 i
5 oo 00174 00174 00114 Gu174 DAL 00175 00175 00l7s 00177 20179 0018G ogigz g
[ 00153 0.0]5% 00158 0158 1.6 38 Dot59 0.0159 0.0159 00168 00161 00162 0.0183 00%2—1 e
7 [HHER 0.014% 0.0145 [HUEER 00145 00143 00548 0.0146 00547 00147 00148 0.014% EL:H.U s
] 00124 00134 001 0.0134 [MURE] 0135 0.0135 coyls [HHE] 0.0136 0.0137 D.UIiB ulyl.:‘} 47
9 0014 oni2s 00125 0.G125% 0gi2s 00125 ootz6 ooL26 gore Qo127 00127 0.03_—]3 UOI_.“? H
19 DULIS G013} 00117 0147 o017 00ti? 06147 008 G.Grig 0019 ooty 00820 00:62 3
2 Q0162 6.0103 00104 00104 Q0104 24914 00104 G.oI04 0.0193 0.01u3 6.0105 Q49106 0.0 b P
14 [V 0.0093 0.009] 00092 00094 Q0n94 094 054 0.6094 00095 (0095 0.0095 0 mzr; g
18 o00%% Qouss Q5085 DOURS 0 00ss 0.008% ) 00RG 00036 00086 C.0036 U.m§6 0.0087 UDU._ ! H
18 o007 axng 00078 0.007% QIR D073 G.0079 g7y 0.0079 06019 QMY 00030 UD(‘E!
0 cnoT? 0072 0wz ooz 05071 doard 010173 0007 ooe7l 0.0073 adar3 00074 0.0g :
n 0.7 Gel o067 [\EEV JMiny 0.0063 G.00:68 VX8 Qo063 30063 0008 0 a9 00062
24 DR [ERLULRS G063 00063 00061 f.0063 04063 0.0064 0.0064 0.0064 0.0064 0.0064 0.0064
Velocity of Sound in Liquid *He, In m/see
mK 1203 ¥
9 100 00 360 400 0 600 0 800 900 1000 10e E
am . H
-
Y.P. 784 119.3 1810 132.4 18).2 1333 182.3 181.3 1307 1795 173.2 i 176.1 »
I :97 2 917 1987 1996 2000 200.0 199.5 1987 197.8 196.3 1958 154.8 1918 ;
H 2131 234 39 2144 248 214.5 2141 2434 2127 118 2102 2100 269.2 %
3 2269 2271 1274 2216 217 11218 n 2265 2253 2251 2242 234 2226 H
4 393 2193 2354 239.5 2305 219} 2089 2384 2378 2179 236.3 2358 2347 :
5 505 2305 2505 2504 2503 2501 249.1 1483 248.7 2480 2413 2d6.5 345 8 g
] 260.8 2608 260.7 260.3 260.3 2602 2591 593 . 1587 2584 2574 256.7 2559 ?
7 2104 27%) 701 2629 2697 1695 2691 268.7 268.1 257.% 2658 26851 265.3 3
3 3 792 im0 1738 2785 27381 2119 2715 271.0 2764 157 50 214 2
9 1878 2816 2874 2871 2863 2358 186.2 1858 2853 847 2840 ZB?J ECS'Z 3 5_
10 957 954 2953 2950 946 294.% 941 2936 912 39‘2.6 292.0 2913 28G.7 o)
12 BEIR] o3 1109 3696 a3 3o 087 308.3 307.8 3013 X7 1060 3055 5_
4 240 3233 3238 3231 3227 3226 Ny 4omg 3213 ki) 1201 193 9.0 3
16 3364 1163 3360 3355 135.) EERN 346 334.2 3137 1132 1328 inNo i}l.i
18 3431 3479 3474 112 46.7 346.7 3462 58 3453 148 1442 3416 3431
20 1590 588 358 % 158.1 RETX:] 3517 1571 1567 356.2 3557 3552 354.5 1541
i1 3692 3691 J68 3 1684 619 1681 3628 367.0 166.5 366.0 3655 36d g Jedd
14 1790 378.9 LFEN a1 3717 ne 3173 376.3 3763 3758 3153 3746 3142
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TABLE 1

Thermai Expansion of Liquid *He

Thermal expansion, 102K

mK P =0bar 3 6 9 12 15 18 21 24 27 30
10 -1.62 ~1.53 -1.47 -1.42 -1.39 -1.36 -1.35 -1.34 -1.33 -1.33 -1.33
20 -3.25 -3.06 ~2.91 -2.81 -2.73 -2.68 -21.62 —-2.50 -2.58 ~2.61 -2.68
30 —4.88 —4.55 -4.26 —4.04 -3.89 -3.82 -3.80 -3.79 ~3.78 -3.81 -~3.90
40 —6.45 -5.91 -5.46 -5.13 -4.90 -4,81 -4.79 -4.81 -4.82 -4.85 -4.92
50 -7.82 -~7.08 —6.50 ~6.05 -5.76 -5.65 -5.63 -35.65 —5.69 ~5.72 -5.7%
60 -8.98 -8.09 -7.39 —6.86 -6.52 -6.37 -6.32 -6.34 -6.36 -0.39 —6.43
80 -10.73 -0.68 -8.78 -8.17 -1.73 —7.45 ~7.32 -1.27 -7.27 -7.31 ~7.37
100 -11.92 -10.77 -9.76 -9.02 -8.53 ~8.17 ~7.96 -7.84 -7.82 -7.86 -71.96
120 -12.62 -1142 —10.34 -9.55 ~5.00 ~-8.60 —8.35 -8.17 -8.12 —-8.18 --8.36
140 -13.02 -11.74 —-10.64 -0.84 -9.24 -8.82 -8,53 -8.35 -8.30 —8.35 ~B.46
160 -13.15 -11.84 -10.77 -9.94 —4.32 -8.88 -8,59 —8.41 ~8.35 -8.38 —8.50
180 -13.12 -11.78 -10.73 ~9.89 —-9.27 -8.83 —-8.53 -8.35 ~8.28 —8.31 ~8.44
200 -12.90 -11.58 -10.55 ~-9.71 -9.09 —8.66 -8.38 -8.21 -8.14 ~8.16 —-8.28
250 -11.60 —10.48 -0.56 -8.84 -8.33 -7.97 -71.76 -7.66 -7.61 -7.63 -7.70
300 —-0.68 -8.88 -8.24 -7.73 -7.38 -7.15 =7.03 -6.97 -6.98 -7.04 -7.13
350 -7.50 ~T.10 -6.79 -6.62 -6.47 -6.38 -4.35 -6.38 -6.44 ~6.52 —A.r]
400 -5.08 -5.34 —-5.53 . ~5.66 -5.73 -5.78 -5.87 -5.9¢ -6.05 -6.15 —-6.27
450 -2.78 -3.82 -4.50 ~4.93 -5.20 -5.37 —-5.58 =572 -5.88 -6.00 . —6.14
500 -0.70 —2.40 -3.64 -4.32 -4.77 -5.09 -3.34 -5.55 -5.76 ~5.93 —6.10
600 — 0.060 -2.09 -3.13 -3.86 -4.33 -4.70 -5.04 —5.34 -5.63 ~5.89
TABLE {i
Pressure Change, Sound Velocity, and Compressibility in Liquid "He
g =0.08599 g/em’ p =0.09239 g/‘crn3 p =0.08972 pfom’
o=1.6135 bar Po=4.9907 bar Py=10.511 bar
T, PPy, [ W, P—F,, [ K, PP, [N K,
mK bar cm/sec bar™! bar cm/sec bar ! bar crm/ses bar ™'
0 0 20865 0.026713 0 24982 0.017343 o} 29781 0.011307
50 -0.00722 20858 0.026730 -0.0t018 24979 0.017347 -0.01423 29778 0.011309
100 -0.02557 20846 0.026761 ~0.03450 24965 0.017366 ~0.04809 29769 0.011318
150 -0.04850 20822 0.026823 -0.06531 24941 0.017400 -0.08980 29755 0.011327
200 -0.07151 20793 0.026898 -0.09625 24912 0.017440 -0.13128 29732 0.011344
250 -0.09323 20762 0.026978 —0.12450 24878 0.017488 ~0.17030 29708 0.611362
300 -0.11232 20730 0.027062 —0.14960 24847 0.017532 -0.20593 29680 0.011384
350 ~-.12764 20699 0.G27143 -0.17153 24816 0.017376 -0.23760 29651 0.0114006
400 -0.13915 20669 0.027222 -0.18945 24788 0.017615 -0.26369 2967 1 G11432
450 ~0.14697 20640 0.027298 -0.20346 24760 0.017655 -0.28708 29594 0.011450
500 -0.15163 20613 0.027370 -0.21436 24732 0.017695 -0.30817 29563 0.011474
600 -0.15241 20566 0.027495 ~0.22829 24681 0.017768 ~0.34300 29500 0.011523
p =0.10598 g/em’ p=0.11087 g/cm® p=0.11425g/cm’
Py=16.8853 bar Py =123.0953 bar Pp=128.0986 bar
T, P - P, 1 Ky P— P, £y, LY P~ Py, i, Ky
mK bar cm/sec bar ™! bar cm/sec bar ! bar cm/sec bar™!
0 0 33969 0.008177 0 37293 0.006485 0 35634 0.005572
50 -0.01869 33965 (.008179 —0.02340 37287 0.006487 -{.02887 39624 0.005575
100 -0.06300 33954 0.G08185 -0.07720 37273 0.006492 -0.09353 39609 0.005579
150 -0.11526 33534 0.0081%4 -0.13974 37249 0.00650% -0.16797 39581 0.005587
200 ~0.16879 33909 0.008206 ~-0.20330 37219 0.006511 -0.24174 319546 0.005597
250 -0.21923 33879 0.008221 -{.26373 37183 0.006524 -0.31272 39503 0.005608
300 -0.26471 33848 0.008236 -0.31910 37143 0.006537 -0.37897 39406 0.005621
350 -0.30450 338135 0.008252 -0.36976 37105 0.006551 ~0.44091 39415 0.005634
400 -0.3401%9 33782 0.008268 —0.41675 37065 0.006365 —0.49953 39637 0.005648
450 —-0.37363 33750 0.008284 ~0.46167 37025 0.006580 ~0.55023 39324 0.005660
09 —-0.40583 33714 0.008301 —~0.50456 36982 0.0065%5 ~0.61188 30281 0.005673
s -0.,46402 33641 £2.008318 —-0.58529 36901 N0.006624 —0.71853 a9ie7 0.005697
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A-4 : SUSCEPTIBILITE MAGNETTIOUR, i'D: A L R 3
[Rae, 1970] j - ]
oN| -
T>0,3 K 35.5cm3-
0.01 .
30cm34
000! T A NN S A

0.3 04 06 08 10 14 (B22
Fig. 5. Logarithmic plot of the departure of the susceptibility from Curie’s law, expressed as

1 — yT;C). versus T ou a logarithmic scale for 3 molar volumes. The error bars denote an
uncertainty of +0.3%,.

TABLE1

Smoothed Vaiues of the Reduced Nuclear Susceptibility yT/C as a Functica of Temperature and
Molar Volume

¥, em*/mole

26.5 28.0 29.0 300 310 320 330 340 355

22 1000 0998 0998 0997 0997 099 0995 0994 0592
1.8 0999 0997 09% 0995 0994 0593 0591 0989  0.987
L4 0998 0994 0992  0.990 0988 0985 0982 0880 0977
1.2 0996 0991 0988 0984 0981 0273 0873 0570 0965
1.0 0993 0936 0981 0976  0.571 0566 0966 0955 0.948
0.9¢ 0991 0982 0976 0970 0964 0957 09350 0945 0937
0.80 09388 0877 03869 0961 0953 0946 0937 0930 0920
0.70 0984 0968 ° 0958 0949 053% 0929 091% 0911 0.899
0.65 0.979 03963 (.95 0.541 0930 0918 0508 0.898 0885
0.50 0973 0953 03541 0.936 0918 0.905 0.8%4 0833 (.868
Q.55 0.963 0842 0928 0815 0902 0839 0876 0864  0.847
.50 0.952 0927 0512  0.398 0884 0369 0855 0841 0321
0.45 0.937 0509 0891 0875 0860 0843 03829 0812 0.789
0.40 0917 0885 0864  D.845 0.827 0811 0.795 0778 0753
0.35 0.890 0852 0828 0.805 0784 0767 0750 0734 0710
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“These values are a compound of both isobar and isotherm data. The estimated accuracy near the

lowest temperatures is =1 %. The four digits merely reflect the reproducibility of the data.

T < 300 mK
T T ] 7
N ! i I T 1 lj T T T
5.6F ——— Anderson i al. {Renormalized) 50 -
XO RN Beal ond Haitan {Renormalized) | |
Cs NN ———- Themson et af. {Renormalized) _T*
2 N *  Present data
45 -
4 8- -
s V=2634cm?
4.4 -
40 b+ V22735 cm>-
4.0r .
V=28.28em?
36+ ] -
35 2 V=30.34 cm3i
32- - !
V23133 cm® ¥
28 301 ' ¥=3370cm?
26 28 \?O(sz’/ n?%!e) 34 3 , | ; Y=3512cm’
4] 5 1Q 2 2 15 20 x10-3
Fig. 7. The limiting susceptibility z,/C versus molar volume, as compared with the data of TS {K®)
previous authors: Thomson, Meyer, and Adams,? Beal and Hatton,® Anderson er al.! L1 1 i I
003 005 (¢X] Q13
T(K)
TABLE III
Smoothed Values of z/C lor Liquid He? at Regularly Spaced Molar Volumes as a Function of
Temperatures®
V¥, cm?¥/mole
T.°K
26.5 27.0 280 25.0 300 310 320 330 34.0 353
0.03 5.189 5012 4.669 4.343 4.049 3,793 3.588 3.409 3.248 3.022
0.04 5.147 4.973 4.633 - 4312 4,027 3778 3.572 3.398 3.238 3.015
0.05 5070 4.900 4.570 4,267 3.993 3.750 3.553 3.382 3222 3.003
006 4989 4.825 4.500 4206  3.949 3.717 3.528 3.361 3207 2990
0.07 4.905 4,743 4.423 4.140 3894 3.682 3.492 3.334 3.130 2.969
0.08 4.810 4.630 4.345 4.069 3a3s 3.639 31.460 3304 3153 2.945
0.0 4710 4.550 4254  3.994 3772 3586 3419 3.269 3121 2.919
0.0 4.593 4,448 4.161 3912 3.709- 3533 3.377 3232 3.093 2.890
Q.12 4.368 4.237 3,816 3758 3.582 3422 3280 3.142 3.014 2.827
0.14 4.161 4.038 3.798 3614 3.451 3.308 3173 3.051 2.930 2.759
0.i6 3.965 3.856 3.632 3472 3.320 3.188 3.066 2,952 2.842 2.683
0.18 3770 3674 3.495 3332 3.190 3.062 2.954 2.843 2.748 2609
0.20 1.584 3.500 3342 3.194 3.063 2950 2.847 2.74% 2.638 2.516
N.15 3177 3115 2.994 2.882 2.778 2.685 2.604 2,528 2.454 2.349
030 2808 2768 2.678 2397 2,520 2,453 2.3%0 2330 2272 2.187
0.35 2.542 2.502 2.435 2366 2.298 2,240 2190 2.143 2.098 2.029
040 2291 2.263 2218 2.159 2111 2.068 2.026 1.988 i.946 1.882
0.43 2.081 2.061 2.020 1.980 1.943 1.210 1.874 1841 1.803 1.753
.50 1.904 1.889 1.855 1.323 1.795 1.768 1,738 1.710 1.682 1.642
035 1,751 1.740 1712 1.686 1.664 1.641% 1.615 1.593 1,571 1.540
0.60 1621 1.6{2 1.589 1.568 1,549 1.529 1.508 1.49¢ 1.472 1.446
0.65 1.507 i.498 1.451 1.462 1.447 1.430 1412 1.396 1.382 1.361
0,70 1.403 1.398 1.383 1.359 1.355 1.341 1.327 1.313 1.301 1.284
0.80 1.235 1.230 1.221 1211 1.201 1191 1.182 1171 1.163 1.150
0.90 1,101 1.098 1.091 1.084 Lo77 1071 1.064 1.056 1.048 1.041
1.00 £.993 0.9%1 0.985 0.981 0.976 0.971 0.966 0.960 0.953 0.548
1.20 0.330 0.828 0825 0.823 0.820 0817 0.814 0.811 0.808 0804
1.40 0.712 0.711 0.709 0.708 0.705 0.705 0.703 0.7G1 0.699 0.697
1.80 0.555 0.554 0.533 0.553 0.552 0.552 0.551 0.550 0.549 0.548
2.20 0.454 0.454 0.453 0.453 0.453 0.453 0,452 0432 0.451 0,450
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A=5 ; COEFFICIENTS DE LANDAQ {erEYHALL, 14 3%)

TABLE VII. Landau parameters. Reduced mass m3 /m, and parameter F{ were computed using y from Eq. (7). F}
and F§ are from Ref. 43 but corrected for the new datermination of m3y /ms. F{is based on Eq. (20) and the relation
I'==3.69P + 36.8 which fits the " values listed in Table V1.

P ¥V Y r

(bar) {em®) (K- my¥ /m; F F} Fs K3 Fe

0 36.84 2.74 276 527 9.15 —0.700 36.8 —0.55
3 33.87 2.95 3.13 6.40 15.83 —0.725 53.9 —0.73
6 LT 32,07 3.12 3.44 7.32 22.22 —0.736 71.0 —0.79,
9 10,76 3,28 1.72 8.15 28.61 —0.745 88.1 —0.86
i2 29.71 1.43 3.98 . 8.93 3497 . . —0.750 105.0 —0.90
15 28.85 3,58 4.24 9,71 41.33 —~0.755 122.0 —0.95
18 28.13 373 4.49 10.47 48,03 —0.759 139.9 —0.99
21 27.56 3.37 471 11.14 34,37 —0.759 156.0 —0.99
24 27.06 4.00 4.93 11.80 61.02 -0.760 173.0 —-1.00
27 26.58 4.13 507 12.50 68.22 —0.759 190.0 0,99
30 26.14 4,27 -5.40 13.20 75.60 —0.758 208.0 —0.98
13 2578 4.42 5.65 13.96 83.44 —0.759 2250 —1.01
14.36 25.54 4,49 576 14.28 87.09 -0.757 2320 —0.99

TABLE V. 8moothed zero-temperature parameters derived from the measured thermal conductivity.-
The quantities r, and vy are based on m? values from Ref, 1. The quantity b is defined by Eq. (10),

P v Pr UF «T 7, T? b
(bar) {em’/mol) {107® gem/sec) (107 cm/sec) {erg/secom) (107" secK*) (cmsec/ergK)
0 - 36.84 8.28 : 6,00 2908 0.391 -042
3 33.87 8.52 5.42 23.36 0.329 —-0.60.
6 o 3207 8.67 5.04 19.89 0,291 ... .. —0.78
9 30.76 8.79 4.72 17.37 0.263 —0.97
12 29.71 8.89 4.47 15.35 0.241 ~1.19 .
15 28.86 8.98 4.24 13.71 0.222 —1.42-
18 28.13 9.06 4.03 12,30 0.206 : - —1.6%
21 27.56 .12 3.86 11.20 0.193 - 1.96
24 27.06 9.18 371 10.24 {.181 —-2.25
27 26.58 9.23 o 357 9.32 0.169 ’ —-2.63
30 26.14 9.28 344 8.47 Q.153 —-3.06
13 251 ’ 9.34 3.30 7.64 0.147 —-3.62

3436 25,54 9.36 3.24 7.31 0.143 —1.89
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A-6 : SUR LA COURBE DE FUSION

TABLE VIl
Properties on the Melting Curve Below 0.1 K

T, P, P-P., dPfdT, AYIN w, oy, i
K bae bar bur/K R /R em¥/mole  em®fmate 107K 107 bar™?
{.100 31.3127 -31.0192 -2§.68 0.1338 0.6929 13 25928 ~-1L32 519
9.093 14239 -2.91%0 -22.52 0.3400 2.6919 1302 25.911 ~1CG.16 5.18
0.0990 11.5378 —2.80+44 —-2113 ¢.3261 0.6929 1,303 35,896 -9.06 5.16
0.083 31.6364 —-2.6853 —-24.26 03119 0.6919 1.30% 25.830 - 8,03 515
0.080 31.7799 —-2.3620 —-25.17 0.2973 0.6928 1,306 25.864 ~-1.07 513
0.07% 319079 -2.4340 -26.10 0.2323 $.6928 1.307 25.547 -56.18 5.1l
0.470 32.0407 -2.3012 -27.06 0.2669 0.6928 1.308 253829 ~-5.35 5.10
Q.063 321784 —-2.1635 —-23.04 0.2509 0.6927 1.309 23.81) ~4.58 5.08
0.060 32.3213 -2.0207 -29.07 0.2345 - 0.6926 .30 25,792 -3.88 5.06
0.055 32.469¢ - 1.8728 ~30.32 0.2175 0.6926 1.311 25,773 -324 5.04
0.050 326224 ~ 17195 -3 0.2000 0.6923 1311 23.75) -2.68 5.02
G045 32.78%3 -1.5606 ~32.32 0,1520 £.6923 1.312 25,713 -2.14 5.00
0.040 32,9458 —-1.3961 —-33.47 01634 0.6921 1312 25741 -1.68 4.93
0.0315 3i.1tel —£.22538 ~ 365 - 0.1444 0.6918 L3} 25,600 -1.23 4.96
0.030 332923 -1.0496 -35.83 0.1249 0.6913 1.313 25.647 -0.93 4.94
0.025 134746 -0.8673 -37.06 0.1049 0.6906 1313 25.644 —-0.64 4.92
0.020 33.662% -0.6790 -38.25 0.0845 £.6892 | JER R 25.820 -0.41 4,89
0.015 328571 —-0.4848 —19.38 0.0638 0.6864 1314 25.598 -0.22 4.87
0.cl10 34.0564 -0,2835 —~49.22 0.0427 0.6786 - 1314 25.571 -0.10 4.84
0.005 - 34.2569 —-0.0850 -39.33 0.0214 0.6432 1314 25.547 -0.02 4.82
0,003 34.3331 ~0.0088 —-36.14 00129 0.5842 1.314 23,5537 0.0 4.81
TABLE 1

*He-Melting-Curve Parameters Determined Using Eg. (2)

T, P, " dP/dT, T, P, 4P/ dT,
mK bar bar K~ mK bar bar K~
3 34,3336 =36.21 90 31.5407 -2332
4 34.2957 -38.23 95 31.4262 ~22.47
5 34,2569 -39.39 100 31.3159 ~21.66
-] 34,2171 -40.01 110 31.1072 ~-20.10
7 34,1769 —-40.32 120 30.9136 —-18.63
8 34,1365 -40.44 120 30.7333 -17.24
g 34,0961 -40.45 140 30.5685 ~15.93
10 34,0557 —-40.37 150 30.4154 —-14.6%
11 34.0154 -40.25 160 302745 -13.50
12 33,9752 —40.69 170 30,1452 -12.37
14 33.8954 =-39.71 180 30.0268 -11.30
16 3318164 -39.26 190 29.9191 ~-10.26
18 - 33.7383 -38.79 200 29,8215 -9.27
20 33.6613 -35.30 210 297338 -8.31
25 33.4729 -37.05 220 29,6551 -7.3¢%
30 33,2907 -35.81 230 29.5856 -6.51
35 33.1147 ~34.58 2440 29.5248 —-5.65
40 32,9448 -33.39 250 29.4725 -4.82
45 32.7808 -32.23 260 29.4282 —4.03
50 32,6224 -31.11 270 29,3918 -3.26
55 12,4696 -30.02 280 29.3630 -2.52
60 32.3222 -28.97 250 29.3414 -1.81
65 32.:1799 -27.95 300 29.3267 -1.14
70 32.0426 -~26.96 310 29.3185 -{.50
75 31.9102 =-26.00 320 29.3166 0.10
20 31,7828 -25.08 330 29,3204 0.66

85 31.65%4 -24.18

-3 = ~b4 g 5 "1)
Kg = 5.1073/bar 5 Ky = 9.172 10 1.27 10 P (bar
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T] A
(Sec) .
1 \
104
104~ %
¥ y |
1 H |
1 t
I T N 1S
e @ DT TR
1 10 100 10°

Ty 3 8ur (ou proche de) la courbe de fusion

! : courbe de fusion : 1,5 Tesla [cHAPELLIER, 1985] [ ®Rssou,1831]
. 2 1 vg = 23.86 cm3/mole : 1,5 Tesla "
& 5 :
SORIPE 13 g = 24.6 cmd/mole : 6 Tesla [BERNIER, 1983]
4 1 vg = 23.9 cm3/mole : 6 Tesla "
5 : vg = 23.6 cm3/mole ¢ 7,3 Tesla [THOULOUZE, 1980]
6 : LIQUIDE, P = 22 bar, 7,3 Tesla [THOULOUZE, 1980]

: LIQUIDE, T
: LIQUIDE, P

i

40 mK, 9 Tesla [VERMEULEN, 1986
20 barf 2.7 ; 2.1 ; 0.04 Tesla [CHAPELLIER, 1979]

(et

® : SOLIDE, P = 31 bar sur courbe de fusion, 6,6 Tesla [BONFAIT, 1984]
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Résumé

Nous montrons, par une analyse similaire
4 celle de Mullins et Sekerka, que l'interface de
fusion d'un sclide “He polarisé est en général ins-
table. De notre analyse nous tirons un ordre de
grandeur du rayon de courbure & 1l'extrémité des den-
drites de liquide. Nous montrons qu'il existe une
gamme de vitesses d'interface pour laquelle ce ta-
yon est supérieur & la longueur de diffusion de lai-
mantation dans le solide.

Abstract

We show, by a Mullins and Sekerka like
analysis, that melting polarized solid JHe gives
generally an unstable liguid-solid interface. From
our analysis we obtain an order of magnitude esti-
mation of the radius of curvature at the tip of the
ligquid dendrites. We show that, in some ranga of
interface velocities, this radius is larger than
the diffusicn lengrh in the solid.

1. Introduction

The experiments of Bonfait et al (1) and
Dutta et al (2) recently raised the hope of obtain-
ing non trivial knowledge of polarized liquid “He.
Both groups obtained a polarized liquid=-solid in
equilibrium by decompression of a low temperature,
high field polarized solid (3). The problem is then
to determine the effective field H" corresponding to
the measured average magnetizatiom.

Bonfait et al (1) have suggested that melt—
ing in such conditions might be dendritic., The hype-
thesis was then made of a fine division of the solid,
vielding that the measured magnetization m is also
that of the solid at the interface m = mg = XSH*-
This intevpretation was hardly in accord with the
low magnetization data, obtained at the end of the
relaxation (1). But ir is even more clearly in dis-
agreement with the results of Stony Brook (2). The
remark then has been made (4) that, if one assumes
that the interface during melting has a radius of
curvature targer than the diffusion length in the
solid, it is the liquid magnetization at the inter-
face, my, which is equal to the measured magnetiza-
tion m = my, = XLH* {m = m hypothesis).

In this paper, by a linear stability ana-
lysis similar to the Mullins—Sekerka (5} one, we
show that liquid dendrites really occur in these
melting conditions. We further obtain an order of
magnitude estimate for the radius of curvature at

the tip of the dendrites. Comparing it to the diffu-
siop length in the solid gives the minimum interface
velocity for which rhe m = m, hvpothesis is valid,

2., The Planar Instability

As we consider only times shorter than the
spin-lattice relaxation time Ty, cur situation is
that of a mixture of plus and minus spins. The pro-
blem is thus very similar to the Mullins and Sekerka
{5) ome which has been deeply investigated {(see for
instance the review by Langer (6))., There are how-—
ever two important differences in our case. First we
consider melting and not growing of the solid, and
second we do no neglect, as is often done, the diffu-
sion in the solid phase.

For the particular system of interest here
{1igquid-solid 3Ha), the temperature aud the pressure
can be considered as uniform in the sample. Indeed,
as remarked in reference (1), it is the phoncns of
the solid and the gquasi particles of the liquid which
govern the exchange of atoms (and thus of magnetiza-
tion) between the two phases. It is thus their com-
mon temperature which is important thermodynamically.
The phonon diffusion in the solid is very rapid and
it results in heat conductivity which is larger in
the solid than in the liquid above 30 mK. On the 1li-
quid side the heat and spin diffusioms are of the
same order of magnitude but, as we shall see, the
instability length is much shorter than the diffusion
length in the liguid, and the above remarks show that
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the high conductivity of the solid make the tempera-—
ture uniform at the interface.

Let us consider a plane interface moving
in the sclid direction, The steady state situation
is then for the magnetization, in the frame of the
unperturbed interface

- in the liquid (z < Q)

m(z) = m, = const. )
- in the solid {(z > 0)
_n
mlz) = m,; + (m,gmm; Je Ds (2)

V is the velecity of the interface and D the mague-
tization diffusivity in the phase i (i = 8, L). We
assume here pure diffusive transport of magnetizatbn
in the s0lid, a simplifying assumption which could
be wrong for high magnetizations, and/or low tempara-
tures {7}.

We shall now consider an harmonie pertur-
bation of the interface position :

z = Z(x,t) = exp(yt) exp(ikx) (3)

o
and search for the relaticn between y and k imposed
by the conservation laws. Associated with this de-
formarion is a perturbation of the magnetizatiom on
both sides

Gms(z) _ Yt elkX o482 (4)

[
On
o
[

smp, (z) = e Jikx arz {5)

;
feg)
=
w

The magnetization conservation in both media is
given by the equation :

A ami _ dmj N
Pifmg V552 = e (63

and thus qg and gy are the positive sclutions of the
equations

2 2 v Y
- kT e g om e {7

dg DS qg Dy

2 3 v Y
qr, - kS F m-qp = 57— (8>

L oy "L

We have here neglected the difference in
densities between liquid and solid, as usual {(8). The
magnetization conservation across the interface then
leads te the equation :

DS —nﬁ + ymg = Dy m ., i, (9

iz
. . 9E
where the quantities are taken-sat z = £, v = ¥ + T
is the instantanecus velocity of the interface. Up

te the first order in §
mg (&) = m o = (m, gy ) 2 Z + Smg (10)
my {g) = Wt oSmp (1)

25(e) = ~a, )

v2
S_m"L + (g omm ) 3 3 “qusmS (12
D

R
Dg e§ el
S

o
TR = apém (13)

The leccal equilibrium imposes the condition
that mg and my at the 1nturface correspond to the
same effecctive field H'+h where H" refers to the pla-
nar interface and h = hDeYtelkx :

)

Gms-(mos—m xSh (14)

v
o, gg_

2
Ranl

smy = yph (15}

Note that yxg and y; refer here to the lo-
cal slopes dImj/aH.

Finally, compared to the planar situation
with the same liquid pressure, the changes in chemi-
cal potential per unit volume are

sug = ~ak’f - 2 mogh (16)
dug, = - % anh and thus (17)
(m,c~m, )b = —Gpk?g (18)

where 4 is the liquid-solid surface temsion. With =z
system of units where m is the relative magnetiza-
tion and H is expressed in Kelvins, ¢ equals the mo-
lar veolume divided by the perfect gas constant {(1).

Taking into account Equatioms (10) to (15),
Eqg. (9) becomes, to first order :

v - -
55 "1 By E} e gYEFVxgh =

mos_mo
Dpapxgh + mvE + Uy a9
Bq. (18) then gives
2
- Vo ddk v —
Y = V(qS‘ 'ﬁg) —i[:nsq5XS+DLqLXL+V()(L XS)}(zo)

(m, gmm, )

3. General Discussien

We recall that we are interested in the
cages where

(A)D1>k>;v—
3 1
For discussing the value of the q; using Eq. (7) and
(8) we distinguish gwo cases the quasi stationary
case where vy << Dok*, close to the instability thres-
hold and the fully unstable cass where y >> Dskz.

Due to inequalities (A} we can write

2 3
v Dok Y D5, 2 X 2
Qg = oo + —ie— + L - Bt L) (21)
5 DS vV v V3 DS
_ _ v Y
=kt 2%0, (22}
Then if v << Dskz, neglecting again 2%3 :
o 2DaXak
2 a¢kL(1+ ——%—3—) . V2 2672
Yy 33 |T 3By 2 3
L 4(m gm, ) Dok g (m,g=ms; )
RS
ﬁika+ E
2 [1 -2 (k+ —)]
- 2D (23a)

g 402 2 /4DgDy k) [1+2(Dgxgk/x V)]

where taking into account inequalities (A) and rea-—
sonabie values of yg/y; we have negiected Dk xg/V
compared to Dry;k. One can see that it is alsec ne-
gligible compared to Yy, in the cases where this
last term is impeortant. Here

po— (24)
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Approximate values are Dg = 1011 m2/s, B, = 3.1079
2/s (), 9= 3 1078 wik/d, %, = 5 &1 (10, a =
075 J/m¢ (11). This gives In metres
-7
g —0 (25)
o 2
(mggmm, )
above 60 mK.

The first consequence of Egq. (23) is that
there is no instability for (12)

vy, =220 = 99072 ¢

Ly

B,g-m,, )7 (m/s) (20

Under this critical velocity, the instability indeed
cecurs. In order to estimate its growing Elme we

have to take the opposite limit v » Dgk™. In such
a case Egq. {(20) becomes
2, o2l v ]
¥ i 51 o (k* 5% )J (23b)

2
We have neglected V—EQE = E&g’ due to (&).
ZDL"'( 2D0p
The most unstable perturbatlon thus cor-
responds to

I DO R
T L 2 B

Let us end this section by a physical
discussion which will be helpful shortly. As is al-
ways the case, the growing time of the unstable mode
comes from the competition of two characteristic
times. One, of order Dg/V“, Is the growing time in
the absence of surface tension, where any mode is
unstable. The second comes from the stebilizing ef-—
fect of the surface tension : due to it, the defor-
mation creates a field undulation which tends to re-
lax by magnetization diffusive currents, mainly io
the 11?u1d. This second time, thus proportional to
(aDL) ig of order Dsfvziak.

4. Comclusion

As a conclusion let us note that with

(m ™, " L) =0.,3, v= 107% m/s is well under v, and
gives a growing time for the most unstable wmode of
approximately 50 ms. It is thus almost certain that
dendritic melting occurs in current polarized -He
experiments. We are thus Faced with the problem of
fully developed dendrites and particularly to the
relation between their tip velocity and their radius
of curvature. We cannot solve completely this pro—
blem which is always open for ordinary dendrices (6).

We zhall however remark that this radius p
cannot be much larger than %, : om such a quasi pla-
nar interface, instabilities of wavelength 1, would
develop., On the other hand, as the shape of the den-
drite is probably close te a paraboloid, the charac-
teristic length for the variation of the curvature
is also p at the tip.

We have thus, as at the end of the prece-
ding section, a competition between two times. The
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time the dendrite needs to progress a diffusion
length is DS/VZ. On times shorter than this the den-
drits is static, which is coherent only if the evo-
lution time of the curvature, due to the surface
tension, (p/iﬂ}(DS/VZ}, is also large.

Thus o must be of order ia and we can write
the condition (A) as

=D0s . —
(B) v > vy =S Vo (mygm,; )
with V_, 2 107% mfs, which is the condition for
having the radius of curvature of the interface
targer than the diffusion length in the solid.

In another paper we examine whether condi~
tion {(B) can be comsidered as fulfilled in the actual
experiments (ref. (1) and (2)). This would demons-
trate the applicability of the m = mp hypothesis.
Whllg we have strongly focused on melting of polari-
zed “He, we think that the situatiom we have discuss-—
ed in the present paper can be found in classical
systems. It coeuld correspond to ordinary solid den~
drites in & case where the heat diffusivicy in the
1iquid is several orders of magnitude smzller than
in the solid. We think that liquid dendrites could
even be observed at slow enough melting with high
enough impurities copecentration in the solid.
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RESUME :

Par fusion rapide du solide 3He polarisé (Hy= 7 T, T = 5 mK), nous avons
obtenu du liquide ayant une aimantation correspondante & celle qui serait obtenue par
I'application d'un champ magnétique supérieur 3 100 Tesla. Nous avons étudié la

variation de la vitesse du son et la modification de la courbe de fusion dans de telles
conditions. |

A 200 mK, Taugmentation de la vitesse du son est linéaire avec le carré de
l'aimantation m comme le prévoit un calcul thermodynamique dans lequel 1a susceptibilité
est supposée indépendante du champ magnétigue. |

A 100 mK, V'abaissement de la courbe de fusion AP atteint 1 bar pour une
aimantation du liquide égale 2 30 %. Un régime AP linéaire en m? est aussi observé pour
m inférienre & 15 %. Pour les valeurs supérieures de I'aimantation, un accroissement
brutal de la susceptibilité a été mis en évidence et suggere que 13He devient
métamagnétique.

MOTS CLES : HELTUM, MAGNETISME, METAMAGNETISME, PARAMAGNONS,
COURBE DE FUSION, VITESSE DU SON, CHAMPS MAGNETI-
QUES INTENSES, LIQUIDE DE FERMI.






