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INTRODUCTIOR

L'utilisation dese réfrigerateurs 4 dilutiomn pour la

production de tr&s basses temperatures a ¢té l'objet de
nombreuses &tudes, nonseulement en ce qui concerne les
solutions diluées de 3He eﬁ_hﬁe, mais aussi les problémesn
technologiques qui accompagnent la production de tré&s besses

températures.

o

%éan moins, 8'il est relativenent facile 4 cbten1r des

empé?“tures allant 4Lgnn'§ Po m X, les temperatures 1nférleures

bt B

oF

gsont beauecoup plus dlff1c1les i sttedndre.

La premidre partie de,ce mémoire est dedife I le
sointion des problémes technologiques pour 1'obtention de
temperaturea inférieures & 20 m K. On presante dans cette
secticn une EBtude de dsfferents types d'Schangeurs de chaleur
en poudre de cuivre fritté&, en feuilles de cuivre mince et
plus particulidrement un nouvean type dféchangeur bsancoup
plus efficace en raetidre plastigue.

a denxidme partie est dediée & la descrAption et au
montage d4'un magnétom%tre supraconducteur trén sensible
(8QUID). Dans cette méme section, on propose une méthode
possible de d&termination du zero dans len mesures .
4d'aimantation averc le SQUID.

Pour vérifier le bon fonctionnement de notre :dispositif,
nous avons mesuré 1'simantation d'un échantillon de. Cu-Mn,
awgudbon a comparéesvec les résultats obtenus par d'autres
suteurs.

Finslement, nous avons effectué la méesure du systéme
Pd—Fe trés dilué dont les proprietés & trds basse: température:
et chemps faibles sont peu connues et sont i'objet d'étudee

récentes.



1.1. GENERALITES SUR LES SOLUTIONS DE 3He pANS £t e

i .Au-dessous dge 0,87K, certeines solutions de . He
dans i'hﬂe se.séparent en deux phases distinctes, l'une treés
riche en 3He, (phese concentrée), qui flotte sur une solution
riche €n hHe, plus dense, (phase diluée) avec une surface de

séparation entre elles.

La conecentration dans les deux phases est fonctien
de le température, maisz au z6éro absolu, la phase concentrée
est 3He pur, alors que la phase diluée contient spproximative-
ment 6;%%'(4 ) ge e (fig. 11).

-

Y

L'entropie négligeable de 1' He liquide au-dessous
de 0,5K a comme conséquence.que dans le phase diluée les quasi-
perticules de 35& se comportent comme un gaz de Fermi-Dirac.
Cette aﬁgiégié peut sétendrea ses propriétés thermcdynamiqgues

(2)

aussi bien que hydrodynamiques R

Pour une température T (T<0,87K) les deux phases
5e trouvent en équlllbre thermodynamigue (y33 P3h) comme
un llquide et sa vapeur. La méthode de dilution ‘congiste &
appauvrlr la phase diluke en atomes d‘3He. Pour rétablir
l1'équilibre thermodynamique, des atomes de 3He de la phase concen-
trée vont traverser la surface-de séperation, en produisant un
refroidissement anelogue & celui'produit per la déténte adia-

batique dé'un gaz.

1.2. APPLICATION AUX REFRIGERATEURSA DILUTION

Le dieposition générale d'un réfrigérateur a

dilution est représentée dans la fig. 1.2.

¥
L 3He concentré est refroidi dans un bain de hHe
liquide avant d'étre condensé dans un bain auxiliaire de hHe

i approximativement lK.



V\”Nﬁ

FIG. 11 Separation de phases
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3

L' He concentré est considérg comme un liguide
de Fermi ; sachaleur spécifique est proportionnellé i la

température.

Le liquide produit en C passe i travers une
jmpédance (Z = 10 cm“B) de limitation de la pression d'injec-
tion. Cependant cette pression Goit rester supérieure 8 la
pression de condensation & cette température pour Eviter la

formation de gaz.

Le liquide est refroidi & la température de
1'évaporateur (E} (0,5<TE < 0,8K) et il passe i la chambre
de mélange (M), traversant une gérie dtéchangeurs de chaleur

(H) ou il cdde son enthalpie & la phose diluée :

-1

C., = 257 J mole * X T (110 wK.
i

Dans la chambre de mélange, il traverse la zone
de séparation de phase et il se dilue dans 1‘hBe en produisant

du froid.

‘%

L'He- va de (M) & (E) en traversent leB

échangeurs de chaleur #& travers 1'hHe stationnaire sous
1'influence d'un gradient de pression osmotique . En(E) 1'Hc3

s'évapore sous Vide par une pompe extérieure et réinjectée.

Dans ls phase concentrée, la chaleur spécifique

(3)

de 1‘3He considérée comme un gaz de Fermi est

Cqy = 10T T 7 more™1 k71

{ie long de la cuve
de saturation) :
T <110mK.

Ctest-i~-dire, que si W moles de 3He traversent le zone de

3

séparation, la quantité de chaleur qui peut 8tre ebsorbée est

»

g = ﬁ3 TA8 = h3 (10T T -~ 25 T)

pd . 7 2
Q=w3 g 7.
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1.3, PRESSION OSMOTIQUE

Le concentration d'atomes d'He3 en la phase
diluée diminue de fagon continue. On pompe SUr itévaporateur,
ce gui diminue la concentration et fait que l‘aﬁe émigre
jusqu'd 1l'évaporateur depuis la chambre de nélange.

Pour rétablir 1l'équilidre thermodynamique, des atomes d‘3He

vont traverser 1a surface de séparaticn.,

Le potentiel chimique des atomes d'Heh de 1la phase

diluée est affectée par les atomes de 3je qui sont en solution

o =§ (TP %) | 441

dyp = S 4Py o¥ dT4 24 dx A7
o P oT ax

donc

P4 = FACO|OIO)+/QL&‘L

d?ﬁu
5P Vassa

T=0
X=0

dT 4 /dPa dxx 4.3
L= Q‘x_

(o

Or lm thermodynamigue classique donne

= Ve Mu| = - Sy 14

T=
;? x:.ou al =0

le deuxidme terme représente la pression fontaine :
T
s . .
Poontaine =‘jn (V) 4T (s/Vv west l'entrople par volume }.
8]

Celle-ci est due su mouvement de l'hﬂe superfluide qui tend a
cireuler des régions froides aux régions plus chaudes. Elle a
en général une valeur faitle par rapport & la pression osmotigue.

Le dernier terme, en utilisant la relation de Gibbs~Dubhem :

x%m L (A=) a,m\ e IS

P ox TP

T

peut &tre écrit comme

X o U3y

32: V4ﬂ A6
4+ '

TIP

0

—




et donc

py— e 0,0,0) = Vi (P-Pp - T A.1

o
Papg e

Pu = Pulo) —VeT 1.8

Dans ce cas, les isobares osmotigues sont équivalentes aux

courbes }Xh = copestant (fig. 1.3).

$i on prend le cas classique d'une solution idéale,
le potentiel chimique est donné par

psy (T, 7,x0= Pa (T, P+ RT bn =<
(alﬁs) . LT 4.9
1,9

2y x

8i on considdre encore que la solution est trds diluée {(1-x221),

alors —
M= %lx
Vy
51 Vh/x = Vgh est le volume molaire de 1’3He dans la solution

diluée, on obtient finalement :

qui est l'expression de la pression pour un gaz parfait de le
méme densité que le gaz de gquasi-particules en solution.
Cette équation (410) est valable si la solution est assez diluée

et si le quasi-gas est peu dégénérs, c'est-f-dire : P77 Ty.

3

Dans le cas d'une solution de 6,k% de “He, la température de

dégénérescence est approximativement 0,3°K. A basses tempéra-
tures, si le quasi-gaz est fortement dégénéré (T{(TF),
;i

my

=

3 ° 5 T 144

L'équation d'état d'un gaz de Fermi, c'est-f~dire




pour une solution 6,4%.
La fig. 1.4 montre la variation de la pression osmotique
3

de différentes soluticone de "“He en l"He en fonction de 1la

température. A titre comparatif, on montre aussi la variation

de la pression fontaine.
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Fig. 1.4

Pression osmotique

1.4. CALCUL D'ENTHALPIE

La différence d'enthalpie en générel est donnée par
4H = T 4 8 + V dp. AAZ

Pour le cdté concentré dans leguel on considére 1'3He comme

un liguide, on peut négliger le terme de pression

AH =TAS

.
Hga.;fwas L ds= Cy dT
o




ugng Cv 47 = /25Ta7
A

Halo) = ©

AAD
Has = 42,5 7%

En ce qui concerne la partie dilvée assimilable & un gaz,
i1 faut considérer que les quasi-particules de 3fe sont soumises
el

3 l1'effet d'une certaine pression osmotique qui correspond &

la pression du gaz

dH = T 4 8 + V ap

or Tds = Cpd T - T Ql)dﬂ
o1
A= CodT+ (V=T ¥ \dH AA4
T

( T\ est la pression csmotigue).

On peut évaluer le second terme en considérant qu'au moment
de la céparation de phase, 1'équilibre thermodynamique entre

les deux phases nous permet d'éerire :

Gag = Oay

- T = H

833 gy ~ T Say
Hyy = Hygy + T (83, - 8g5) = Ha3 * TAS

Haq

o

" ou rAS est ls chaleur de dilution (q)

o .
q = 82 T2 ‘ /;.'{5
donc
; _ 2 -1
Hqy = 9k,5 T J mole 4.4 6
sur la courbe de séparaﬁion (T < 110 m°K)

.,

Par contre dang le cas dG'une transformetion & pression osmotigue
constante comme c'est le cas entre la B.M, et i'évaporateur

l'enthelpie sera de la forme

' - 2z -A
Ay = | CpdT ~ 5BTT D wole (47




1.5, PUTSSANCE FRIGORIFIQUE

Un bilen d'enthalpie su niveau de 1s chambre de
mélange nous permet de connaitre la puissance frigorifique d'un
appareil & dilution. Soit H_ 1'enthalpie des atomes d'3He
gqui entrent deans la chambre de mélange, Hc et Hd les enthalpies
des solutions concentrée. et diluée dene la chambre juste avant

et aprés la dilution et H_ 1'enthalpie du liguide qui sort.
On a alors, si hg est le flux molaire d'atomes

d'He

& - AH 3wl - AAB

Avec les valeurs données précédemment, cn peut éarire :

. ¢ R— - A 2 = > )
Q . 5% (T - Ton)t 82 Tam ~42,5 (Te'- T wole
M1
5i on considé@re que T_ = Tpy (c'est-a-dire, dans la mesure

ofi la phase diluée ne g'édchauffe pas au moment d'abaendonner
1e chambre de mélange)
Hs - Hd = 0

donc la puissance sera donnée par

- 2 _ _
Q .94 BTem - 41,5 Te 3 wole A A%
M

Si q représente les pertes thermigues , Q@ - a sera la

puissance frigorifique utile et la température minimale TM

~ N 4 » 2
c'est-d-dire qQ =\43 (ok,s Ty - i2,5 Tez)

Dans le ceas optimal ol les pertes seraient nulles
Ty < 0,36 Te S A.20:

donc avant tout, la température minimale dépend du bon &change

thermique de la phase concentrée avec la phase diluée avant

1

A
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d'arriver & la chambre de mélange, fait gqui met en évidence

le rdle primerdial jouéd par les dchangeurs de chaleur,

1.6, LIMITATIONS

La température minimele qui peut étre cbtenue

»

dans un réfrigérateur & dilution est limitée par les propriétés

intrinsdques des solutions d'hélium qui entrent dans la
dilution. '

Une solution & 6% de %He, sous 1'effet d'une perte
de charge osmotiqué de AT= 1 millibar, subit un réchauffement
visqueux spontané, de 10°mK & 30°mK environ. Pour éviter ou
diminuer ce phénoméﬁe, il faut augmenter la section de passage
des capillaires de pompage. Mais puisque le conduectivité thermi-
que (K) du mélange eroit comme l'inverse de la température
(K = 25 T-l erg/sec.em.K), le fait d'eugmenter le passage peut

court-circuiter thermiquement le dernier échangeur et la boite

(41

-

3 mélange. Un bilen de ces divers phénoménes permet de
définir une relation donnent la température minimale qu'il soit

possible d'obtenir

-~ & ,
la.H = 4 (_g_) wa K 1.24

oll d est le diamétre du capilleire de sortie en milimdtres.

Comme conclusion, on peut dire que pour une géoné -
trie et des apports de chaleur reisonnables, la température
limite qu'on peut espérer d'un bon réfrigérateur & dilution

en régime continu est de l'ordre de 10 =K.

1.7. L'EVAPORATEUR

L'évaporateur est 1l'élément qui assure la circula-
tion et impose le flux (hg = wol/gec). Le flux de 3 e vaporisé

détermine la puissance frigorifigue (sec. I.5) dans la chambre




de mélange. Il est facile d'évaporer et pomper 1 e (34 p Heg

i 0,6K , 126 pHg & O, 85K}(5), mais un phénoméne parasite

afi su film d'hﬂe superfluide conduit & pomper tgalement 1' He.
La concentration de 3He dans les veapeurs varie ade 90% & 0,8K,
5 99% & 0,6K. A cela s'ajoute le bie gsuperfuide qui s'évapore
dans la canalisation de pompage et par conséquence diminue la

proportion de 3He pompée.

Le syst&@me gu'on a sdopté dans notre réfrigératéﬁf
pour limiter la ‘pellicule de uHe guperfiuide (fig. 1. 6) a été
initialemént“prdposé par Wheatley (e) et modifié per le SUlteEl
par Frossatl. Ce type d'évaporateur permet d'obtenir des conqgne
trations d‘aﬁe de 1'ordre de 99% & 0,6K (avec un débit de o
30}1male/Sec.)_(f1g. 1.7). Le cﬁéhffage gse fTait sur le tube de:
pompage (Guuﬁi}. mint = 3,8mm ﬁé#t = 4,0mm, au moyen d'un3 ":
résietance en il de constantan. (g =0 ,05mm ).

Le fil est enreule et cellé avee du cyanolite

en plusieurs sections de T tours chacune, séparés par une dma
tance égale au diamétre du tube de pOwWpage. Cette q15p051t10n
permet de chauffer loccalement 1a canslisation, emp&chant querr¥
l'hHe auperfluide qui descend sur les parois du tube ne soi£? 
pompé. Le film_dfhﬁe superfluideggpi monte par les parois de  ‘
1a pidce en verre est en p&rtie“recondensé, et le reste, qui'

arrive jusqn‘aﬁ'tube de pompage, est vaporisé.

Upne partie de la chaleur dissipée sert pour coupér
la pellicule, et le reste détermine le flux de 3ke. ”
En-dessous de 0,6K, 1a quantité de hHa pompé
commence & sugmenter. La quaentité de chaleur Qg dissipée
dans 1'évaporateur n test pas suffisante pour couper la pellicule.
Au-dessus de cette température, la concentration de gaz pompée

est celle du gaz éveporé.

La fig. 1.7 montre les concentrations de 3He

pour différentes températures de 1tévaporateur.
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1.8. ECHANGEURS DE CHALEUR

La température minimale, sussi bien que la puissaﬁce
frigorifique d'un réfrigérateur & dilution sont fortement liée§
3 1'efficience de 1'échange thermique entre les deux phases.
B'oli 1'importance des échangeurs de chaleur dans ces appareils.
Les principauvx paramétres qui interviennent dans le calcul
d'un échangeur de chaleur sont la régistance de Kapitze, la

viscositd et 1la conduction.

s G - e A TR e AR L A e S e

A basses températures, 1l'échange thermique entre
deux corps qui se trouvent respectiverent 2 température Tl et
T, (T, >7Ty

pour le rayonnement

) suit une loi de la méme forme que la loi de Stephan

. A
__c.% - ol (T2 = Ta ) 122

Pour de petites différences de teppérature

AR - ha1PAY = AT
S R

ot R A est la résistance de Kapitza.

s —
4o T3

A0




Ls forte variation de cette résistance avec la température

1imite 1le transfert d'énergie thermique 4 trds basses tempé~

ratures.

En ce qui concerne la viscosité et la conduction

on peut voir, sur le fig. 1.8 qu'elles croissent & basses

1

températures comme T“E et T respectivement.

O(.A-?
T
=
T
-~
I
(] o

e
X (erg $em k)

I~

FIG.1.8 Viscosité et Conduction
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Le chauffage 4l & la viscosité peut &tre calculé

ARy =q VAT 4253
ot // 418 Ax pour un tube de diamétre d
Ha

1
AN

AZ

11 Ax pour une cenalisation de section

3 - - -
a b rectangulaire, de cSté 2 et b avee a2 b

(perte de charge en régime moléculaire AP=AZV VY )

La relation de Poiseuille.

Le chauffege par conduction peut dtre déduit de la relation

AC:% T.\/l' '
K é’};@(%—’;) % 4.25

ou 8 est la section de le canalisation.

Des relations précédentes, on peut déduire qualitaw
tivement qu'un échangeur sera plus efficient d&s que le volume
du liquide qui circule est petit, pour rétablir 1'équilibre guand
la température chenge. L'impédance doit stre faible, la conduc-
tivité thermique limitée au minimum, et les surfacesd'échange

suffisentes pour compenser l'effetl de la résistance de Kapitza.

L'évolution de la température des deux phases dans
j'échangeur peut &tre calculée su moyen d'un bilan de chaleur en

une section A x de l'échangeur

2 2
W $T L d (4T MG d\+"a,-ca‘r
[dezjrd“‘(‘éfi)l e Vg T

conduction kapitze viscosité changement
d'enthalpie

A.25




est la surface de la section trensversale ;

1a conductivité thermigue du liquide

g% > 2

. surface de la surface G'échange par unité de longueur :

température du corps

o

. pésistivité de Kapitza
viscosité

38e

4-’_5,6

. volume molairede

flux moler

=

R

: impédance par unité de longueur .

B
?.;

Cette &quation est en général difficile

o
)

o
/]
o]
=
=]
e i
1]

%]
"o
Iots
x)

[=4
et
=

bei

»

L]

et on ne peut trouver des golutions que pour des ca a

vy

[4:3
w

avec des calcule numériques (ref.} ). Cependant, il existe &
simplifications qui admettent des solutions analytiques donnant

dans certains cas une bonne approximation (ref. B .

Echangeur continu

La sclution 1a plus simple pour um dchangeur continu

est de supposer gue le viscosité et la conduction sont nulles

(V( = 0, = 0).

8i on suppose gncore qu'il n'y a paes de pertes sur
1a chambre de mélange (TC(O) =3 T, Td(O) = Tm) et que
1'échenge thermique est parfait (Ca aT, = Cy ch)} on arrive
3 une solution {ref. q ) qui lie 1la surface totale de l'échange
et le flux d'atomes de 3He avec la température minimale de la

chambre de mélange :

. 4
Tow = K (_G_: ) * 1.26
Vis
_A
avec W o~ ot 7
(9)
Cu : 36 , Cu-Ni : 27 , plastigue 15

£ Z




D'autres solutions analytiques et numériqgues
tenant compte séparément de chaque facteur qui intervient
dans le processus (viscosité, conduction, charge thermique sur

+) et

1a chambre de mélange) ont 416 traitées par Leaumond

(8)

Radebough dans de récentes publications.

Ceg calculs montrent que dans un dchangeur tubu-
laire classique, il est tras difficile d'obtenir des tempéra-~
tures inférieures & 20mK. Les paramdtres quil interviennent dans
1'échange ne sont pas ajustables ; le feit d'augmenter la

surface effective & CORRE conséguence une augmentation de

i'impédance du circuit i on augmente la longueur ou une
augmentation de conduction si on augmente le diaméire

(2 =13 a7%).

Neotre éehangeur continu est fait de deux capillaires'
concentriques de Cu-HNi (ﬁo = 0,4 3 @i = 0,2 ; @e = 1mm ﬂeﬂl,B)
d'une longueur de 1,50m ; itimpédance du ¢dté concentré

. g -
z_ = 7,7 % 10~ em 3,
lLee caractéristiques de ces changeurs sont données

dans la Fig.l.9 et le tableaun (2.

La température & 1'entrée de la chambre de
nélange (TO) a §1té mesurée avec une résistance de carbone gui

est serrée sur un petit bloc de poral dans lequel circule le

liquide.
TABLEAU 2
Cu—~Ni K:??cméﬂnobiﬁa)
G‘ L - » -
V.‘3_ ®min To 0,36T Tmln k . :
¢ cm2 mole s~ | ok wK 1 nk cm‘18'1/2m01e+:
mesurée
1 10,7 13 76 27,4 34 24
2 10,7 iR T6 ET,h 29 20
3 10,7 13 6h 23 25 22

AL
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La géowmétrie de ce type d'échangeurs continus
tubulaires (en général deux ou trois tubes métalliques
concentrigues) présente 1'inconvénient d'une surface d‘échange'
limitée et d'une impédance importante. Ces facteurs iimitent
les performances & tr3s basees températures. Un éch&ngeur
dont la géoméirie permet de varier indépendamment ces deux
paremdtres et dans lequel 1'échange 8 teffectue & travers
des feuilles de plastique (Kepton) de résistance de Kapitza
bjen inférieure, = permis d'en améliorer considérablement

les performances, at sere présenté par la suite.

Eghangeura‘disérets

Dans un é&changeur lacallee les deux liquides qul-f
circulent a contre courant sont séparés par une par01 1sotherme

( Tew)

_IEjS s ) ,//: TCG

n,

Q\i\\\\

N

Tes

f {
Echangeur localisé

Fig.1.10

Le type d'échangeur localisé le plus utilisé est celui utili-

sant du cuivre fritté. L'utilisation de ce matériel permet

)

‘ ! -
d'obtenir de grandes gurfaces d'échange ¢ , la surface par
unité de volume Q= ki, hh/d ok & est le diamdtre des billes,

tout en conservant,une impédance raisonnable (3) {2 = %xlonacn

ou -E*-') p
A




Le ligquide provenant de la chambre de mélange
va “"récupérer” l'enthalpie de 1a phase concentrée qui va & la
chambre de mélange et il la refroidit. La gquantité de chaleur

que la phase diluée peut absorber est :

QC:\‘/\B A-HC;

AHge 58 (Tes ~Tie)

En principe cette quantité est tgale & la quantité

1.

de chaleur 1lib

[{:29

cée par la phase concentrée, soit

ko

Qe = W3 He

ou .
Ate= 42,5 (Teg =Tes )

Expérimentalement, on peut veir que Hd > He, ce qui est ad
aux entrées de chaleur paresite, probablement per conduction

dans le liguide. C'est pourquoi dans nos calculs, nous prendrons

.Q: AHCJI‘AH'A 4.2
Z

Par ailleurs, 1l& quantité de chaleur transmise 4 travers la

réaictance de Kapitza est

: T A— £.298
CQC? c%c.<;b(_1g ~ Yo )
(ebte concentrée)
. — — 4
Qd= o/ Q\—Q\ (Tl — Ta ) 4,29

(cote diluée)

ol Tc et Td rerprésente la température dans 1'échangeur.

Donc le coefficient de Kapitza sera défini per

A6




oy = \ A.350
G AT ‘

(i = ¢ ou d).

Pour calculer ce coefficient, il faut connalitre
le profil de température des fluides (concentré et Gilué)

dens 1l'Echengeur.

Pour le premier calecul, on a fait une nypothése optimiste en
considédrant que Tec et T¢ gont égrles & la température de sortie
de chague phase..hr 1'aide de 4.27,428et 429, on @ calculé et
Pour 1'échangeur pris globalement, on & par conservation

d'énergie
. L
Cl:‘(xCQSC(rTQ,~—Tk: ) = cXA(GA (Wki ——Y;13

En 6liminant le température de la paroi ( Tw).

R = _oldote Ne Se (‘ch' _‘T:;')
o[dQé_"r D(c,‘\)—é_

Si on définit

(o{Q\%M - _old dc_qz Qe

Jd Sa * oo Nc
alors \ :
(oL BYun =B . A.54
T - Ta
Pour simplifier <:u«=.<;i*<ﬂ/ét et nous calculons o

qui caractérisera 1'échangenr.

Dans notre deuxiéme calcul de coefficient de
Kapitza, nous avons pris une valeur moyenne de température, en

supposant un profil thermigque linéaire
Te = Tewn :TC.Q’. + les /Z
Td = Taw . Tee + Tas /2

Cette approximetion est d'autant plus valable que la tempéra-
ture de sortie est proche de la température d’'entrée. Les

valeurs sinsi obtenues seront plus faibles puisque le AT est

At




plus grand, pour un flux de chaleur ¢ échaengé donné.

Mous avons essayé deux types d'échangeurs localisés.
Le premier comportait cing étages d'échangeurs de porael dont
les billes ont un aiamétre compris entre 60 et 150 4. Ces
é1érents en forme de disque 4taient ajustés et soudés sous

argon dans des poites cylindriques en cuivre.

Les résultats sur cesg échangeurs sont montrés

dans lestableaux 5 2 4

Dans un deuxiéme montage, on & gsubstitué aux cing
$tages de poral un &changeur tubuleire clerssigque suivi d'un

échengeur fait une mince feuille de cuivre (20)l) pliée

dl
en zig-zag et séparant jes deux phases diluee et concentrée.

Dans les deux cas, les valeurs du coefficient
d'échange correspondent & la résistance de Kapitza du cuivre
massif trouvées dans la jittérature {«,~1,5% X 10h (12)
Ay~Fs2 X 10“ (42) un peu plus feibles cependant gque le poral.
Op ne trouve dopc pas 15 1'augmentation importante observée

A7)

pour les billes de porasl de plus petit diamstre et dans

(AL},

des James fines

Nos résultats correspondent bien & ceux de
Radebaugh (42) qui ne trouve une anomalie que pour des diamétres

de billes inférieurs & 20 mierons.

Les résultats obtenus avec 1'échangeur en zig-zag
dans lequel l'échange s'effectue'perpendiculairement au plan de
1s feuille de cuivre sont comparaebles & Ceux obtenus pAar

@)

d'autres auteurs

On peut noter cependant que les valeurs de
observées avec ce dernier type d'échangeur sont plutdt
meilleures que celles observées dans le cas de 1'échangeur en
poral. Ceci se trasduit aussi dans le fait que les températures
obtenues dans la boite & mélange sont comparables, bien que
1'échangeur en zig-zag ait une surface 10 fois inférieure & cell
de 1'échangeur en poral, ce qui demande une efficacité supérieur

CAQ
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IMPROVED HEﬁTrEXCHANGE IN DILUTION REFRIGERATORS
BY USE OF CONTINUOUS PLASTIC EXCHANGERS

- .3
L. DEL CASTILLO, G. FROSSATI, A. LACAZE and D. THOULOUZE --
Centre de Recherches sur les Trés Basses Températures - C.N,R.5. -
B.P. 166 - Centre de Tri 38042 - GRENOBLE-CEDEX - France.

The ultimate performances of a He3 - He4 dilution
refrigerator depend largely upon. the efficiency of the heat
exchange between the concentrated and the dilute phases. This
exchange is limited by the high surface boundary Kapitza resistance.
The usual way of overcoming it has been to increase the surface
by the use of sintered copper powder oOr foi1s(1)(2). Metals were
atways choosed for their high thermal conductivity, but the
exchange can be improved for a given surface by using a material
presenting a lower Kapitza resistance(z)(3). Plastics in that
sense are very adequate since their Kapitza resistance should be
of the order of that of Epibond, that is about 7 times lower than
that of pdre copper(3)(4). In spite of their low thermal conducti-
vity(s), the exchange bétween the two phases remains possible
through foils thin enough that the thermal resistance of the bulk
material to the exchange is negligible compared to the Kapitza
resistances. Furthermore, this low thermal conductivity makes pos-
sible the realization of qontinuous exchangers.

We have made such plastic exchangers providing : a
large exchange area, in which the heat is exchanged through thin
foils of Kapton, 7 u thick. Their thermal resistance is only about
1 % of the Kapitza resistance. ‘




The general arrangement 1is shown

in figure 1. The foils are glued on kapton spacers of a staggared
geometry which’ determines the flow of the He3 - He4 m1xture ~The
d1mens1ons of the channels punched in the spacers are typ1ca11y

350 % 2.6 mm, correspond1ng to an exchange area of 9 cm® ?b

'f011. The th\ekness determines the impedance of the channel:
_ﬂorder to avoid v1scous heating, it varies from 0.15 to 0. 4 

" the concentrated side and from 0.30 mm to 0.75 mm on the df1iw
- jaccord1ng to the temperature of the liquid. Elementary ex“ Ae
- are obtained by g1u1ng in parallel! some such circuits 1n'w,1ch
alternately each phase flows, in counterf\ow Then: such e]ements
are connected in series to obtain the total surface. The main
“advantage of this geometry is the possibility of adapting'ihdepen—
dantly the impedance Z and the surface o. This exchanger:ié’of the
continuous type. The parameter Y of Radebaugh(3) is usually smaller
than 10 -2 in all the exchangers we tried, the main contribution
being that of the column of liguid.

EXPERIMENTS

Three different arrangements of exchangers have been
studied
1°/ one exchanger o = 36 cm? - 5 circuits in parallel’
1 for the dilute phase Zd = 2,2 . 1D7 cm
2 for the concentrated phase . = 2.6 . 108
*2 / one exchanger o = 200 cm2 - 23 circuits in paraliell

12 on the dilute side Iy = 1.7 . 106
6.4 . 10°

11 on the concentrated side ¢

' 3°/ Three exchangers in series

s = 18 cmé 2 dilute z, = 3.3 .10’

concentrated Ie = 108

2 . 7

o = 36 cm 3 ditute Id = 2.2 . 108
? concentrated ¢ = 2.6 .10

g = 36 cm2 3 d11ute I4 = 6.4 106

2 concentrated Zo = 3.3 . 107




Fach time, the plastic exchanger was in series with
a classical tubular one consisting of two Cu-Ni tubes of D |
and 1-1.5 mm in diameter, and 1.5 m 1ong(6), which was sﬂpﬁﬁ%ed to
stop eventual instabilities at high temperatures. R

The temperature Ty, of the concentrated phase was mea -
sured at the out put of the exchanger with calibrated carbon resis-
tors screwed on a sintered copper block to insure a good egchange
“with the Yiquid. In the epoXy mixing chamber, the minimumfteﬁpera-
ture T; was obtained by measuring the magnetic susceptibi]ity of
a cyltinder of powdered cerium; magnesium, nitrate of height equal
to the diameter, calibrated against the He3 vapor pressure,Land
with calibrated carbon resistors. The helium flow rate was measured ~
with a heated tube mass flowmeter and the concentration ofﬁHe3
deduced from the ratio of He3 to He4 obtained with the mass spectro-
meter of a leak detector. In all experiments the H64 concentration
was about 1 % for a molar flow rate of 26 u mole s'] '

The minimum temperature T; of the liquid in the mixing
chamber is reported in figure 5 as a function of the He3'molar flow
rate ﬁ3 %or the tubular Cu-Ni exchanger alone and in series

with the three different plastic exchangers.

T; presents a_s1ight minimum for 53 # 20 u mole sq]
which may correspond to a spurious heat flux of about 2 erg/sec for
the three 'arrangements. Thus, the performances of the exchangers
themselves may be better described by 0.35 T, which rqpresents
roughly the value of T in the absence of heat leaks.

As may be seen from figure 2, the resultts obtained
with the first exchanger of 36 cm2 and the second of 200 cm2 are
the same. This probably results from the fact that in the larger
one the liquid circulates only in a few channels, due to some ther-
mal or geometrical difference of impedance between the channels.




Thus only a small fraction of its surface would be
effective. Indeed in the case of the third exchanger in whith the
elements are in series instead of being in parrallel, it becomes
possible to .reach much lower temperatures for a smaller total
surface and the same impedance. ’

The significance of the physical parameterg, surface,
kapitza resistance, impedance, appears better by comparing the
experimental results to those calculated for an ideal continuous
exchanger(3). In that case, neglecting viscosity and conduction
effects, the temperature in the mixing chamber is, in first approxi-
mation

3 ro
al™

(1)

where o is the exchange area, o the coefficient of the Kapitza
resistance between the exchanger and the concentrated phase.

In figure 3, fz and 0.35 Ty are reported as a function of the ratio
c/ﬁ3 for the different exchangers. In the calculation of the surface
s of the composite exchangers, the surface of the Cu-Ni exchanger
has been reduced to its equivaient in plastic, nroportionaliy to
their respective Kapitza resistances, according to formula (V).

Qe -6
_Epibond - 3.10
dequiva1ent Cu-Ni Ap =N Ocu-Ni e X 10.5
= 351 cm2

As expected, for the same value of 0/53, the temperatures
which can be reached with the kapton exchangers are lower than those
of the ideal exchanger made of Cu-Ni, assuming for Cu-Ni
‘o = 10“5 cm2 K4 s/erg(3). However this value seems to be rather high,
with respect to different results on that type of exchangers. The
performances of the ideal exchanger which would have the Kapitza
coefficient of Epibond, o = 3.10_6 cm2 K4 s/erg, are reached by the
exchanger 3, which means that kapton has at most the kapitza resis-
‘tance of Epibond. On the other hand, the results of the exchanger 1

1ie in an intermediate position. As in the case of the exchanger 2,




this probably results from the fact that onlty about half of the
surface contributes to the exchange. Thus in both cases the f1u1d
‘would only flow through one or two channels. For exchanger 3 1t
seems that no phenomenon of this type affects the performances' The
curvature of the curves representing T arises from the heat ¥eaks

of about 2 erg/sec but it fis d1ff1cu1t to explain that the curves
representing 0.35 T0 since, according to the values of 7 and Y
viscous or conduction effect would affect the results.

In conclusion, this type of plastic exchanger proViﬂing
a large exchange area for a required impedance allows to obtain the
performances of the ideal exchanger down to very low temperatures.
With a surface of 100 cmg, we have reached a minimum temperature of
12 mK in spite of heat leaks amounting to 2 erg/sec, which would
only be possible with surfaces at least 10 time larger if using
sintered copper exchangers. A reasonable surface of 1000 cm2 would
allow to reach about 6 mK with the same heat leak. Those exchangers

are easy to build, but rather sensitive to over pressures. To palliate

this drawback, it may be possible to use thicker foils without af-
fecting too much the performances.

4 C.I.M. " y.N.A.M. (Mexico) fellow.

¥ C.N.Pg Fellow - On Yeave from University of Campinas (8Brazil)
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FIGURE CAPTIONS

Figure 1 : Experimental arrangement of the plastic exchangers.
Figure 2 : Experimental minimum temperature T: of the liquid in the
mixihg chamber and calculated minimum temperature
(0.35 T4) in absence of heat leaks as a function of the
He3 molar flow rate 53 for the tubular Cu-Hi exchanger
alone (C) and in series with the plastic exchangers
(1, 2 and 3).

Figure 3 : Experimental and calculated minimum mixer temperature as

a function of the concentrated stream surface area divided

an ideal continuous heat exchanger. The uppeyr curve is for
the Kapitza resistivity of Cu-Ni, the lower curve for that
of Epibond.
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1.9. CHAMBRE DE MELANGE

[

Le géomBtrie et le matériau des chambres de
mélange dépendent presgue exclusivement du type d'expérience

qu'on veut faire.

11 y @& cependent des caractéristiques qu'il faut
prendre en considération pour obtenir la meilleure performancef

gu réfrigérateur.

Le tube du c6té concentré qui 1ie le dernier
échangeur & 1a chambre de mélange doit avoir certaines dimen~-
siong pour empécher que le film de He superfluide qui tapisse:
1a chambre soit aiffusé et qu'il monte par le ctLé concentré.
Le tube de pompage de 1' 'He (phase dilude) doit avoir une
section de passage aBsel grande pour empécher le cha uffage par .
viscosité (dans ce cas tréds 1mp0rtant) mais il doit aussi
empécher le court-circuit thermique entre le dernier échengeur .

et la chambre de mélange ( 1M..4(mmw/@) MA\()

Experlwentalement 11 a 6té vérifié que 1w température au-dessous
de la zéparatlon de phase est supérieure 3 la température de _l
la phese diluég, probahlement 4 ceuse de la différence de S
diffusivite entré les deux pheses :

D = 3,5 x 1079 em? 7% n7°

D, = 6,5 x 107% 172 en® 877

Des expériences‘ultérieures de M. FROSSBATI ont wmontré gque la
teppérature de le phase diluée dans ia boite de mélange est

uniforme.

Dang notre cas, la géorétrie de la chambre de
mélange e&t calculée pour gque 1*échantillon, sussi bien que les
thermomdtres, Be trouvent dans le phase 4iluée. Puisque 1'objet
de notre expérienﬁe est les mesure du comportement magnétique
d'alliages dilués & trds basses températures, notre chambre
de mélenge e &té faite en araldite.

Ce'matériau ne semble pas avolir une influence

importante sur 18 mesure et en méme tempsb, i1 nous permet

£Q
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dtutiliser un thermomdtre magnétique.

La fig.l.414 montre la chambre de mélange qui
a 6té utilisée dans notre réfrigérateur. Le séperation de phase
se produit dans la partie supérieure. '
La phase diluée qui noie 1'échantillon et le thermomitre magné-
tigque est pompée au moyen d'un tube d'araldite (ﬁi = hme 3
ﬂext = 5mm).
La séparation entre 1e thermométre pagnétique de CMH et le
porte-8chantilion (40) est nfcessaire pour empécher 1l'inter-

w

pérence entre les deux syctémes. X
P

Une sutre carasctéristique de notre charbre est

1taccds direct au porte-échantillons & travers un bouchon conigue
n

(16)

de 3° d'angle Ceci permet de chsnger d'échantillon

8
tros facilerment, et garentit 1tétenchéité de l'ensemble.

Chague fois que 1'échantillon est changé,
on met une mince couche d'Apteson K 8ur 1e beuchon, et on

visse au moyen du filetsge pratiqué dane i1e bouchon.

En général, une simple vérification par transparence

de la distridbution de gralsse sur 1'araldite donne une garantie

de 1'étanchéité.
Un systéme,semblable o 61é réalisé dans le partie

qui lie le corps® de 1ls chambre & la queue. Ce systéme permet

de substituer éventuellement le thermométre magnétigue.

1.70. THERMOMETRES

A 1'exeption de la chambre de mélange, toutes les
gutres températures ont §té mesurées avec des résistances de
carbone Speer 100 Q1 1/2 W . Pour éviter les échauffements
internes diis & leur mauvaise d4iffusivité, elles ont 6té coupbes
en fines lamelles de C = 0,3mm, tout en gardant & peu prés la
méme surface de contact. On 2 conservé les deux éléments
de contact élect:ique d'origine, car cela permet a'espérer

une reproductibilité acceptable, et en méme temps diminue le




probldme de bruit qui provient des contacte &lectrigues entre le
£il et le carbone. Une fois coupées et polies, elles sont
entourées d'une mince feuille de "Kapton" de T P i'épaisseur,
imprégnée de graisse Apiezon N. Pour leur donner une certaine
stabilité méeanigue et par suite obtenir une meilleure rTepro-
ductibilité, ces résistances ont &té& montées dans de petites
capsules de cuivre dor&, fig. 1T. La résistance est mise entre

deux moitiés d'un cylindre légdrement conigue (2°9).

Les contacts &lectriques se font avec du fil de
cuivre de @ = 50 qui est emsuite enroulé autour du eoylindre,
ce qui donne de la rigidité & 1l'ensemble, et sert de masue
thermigue. Les extrémités des fils de 50 } sont goudées & des

fils de cuivre de O ,8mm.
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- Un étalonnege typigue de ces thermomdiree est montré
dans 1la fig. 143 A température ambiante, la résistance du thermo-
nétre est de 516 {l ; & 1'azote de 590 {1 et & 49K de 832 Q1.
Au-dessous de 1K, la tension de mesure est d'approximativement
304V et la puissance dissipée est de l'ordre de 10"lh watt &
plus basse tempériature. i

La mesure des résistances est effectuée avec un pont

de Wheanstone qui fonctionne en alternatif 4 environ 200 Hz,

74
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suivi d'une détection synchrone. T.'4talonnage des résistances
epntre B K et 1,2K est fait par rapport 34 la pression de vapenr

de 1'3Ha 5 1'ajde 4'un baratron R

Pour les temnpératures inférieurs § O,TK}”@t
jusgu'B 10 ‘mK, 1l'étalonnage ast fait avec le thermomdtre
nagnétique de C.M.N. Pour celd, on fixe les résistances sur un
bloc en poral, dans la phase diluée de la chambre de mélange of -

se gitue aussi le C.M.N.

Les thermomitres suivent ume loi du type

+ w .

ot A, B et n sont déterminés par la courbe dm &talonnage.

Dans notre cas,

n~ b4 pour T < 0,hK
n~ 2 " T > 0,4K

L,a déviation de cette loi & tré&s basses températures est de
1'ordre de 0,1%.

En ce qui concerne la reproductibilité, nous n'avons
pas assez de données pour donner une reproductibilité quentita-

tive, mais elle Bemble &tre meilleure que 1%.

Thermomdtre magnétigue

Le thermométre principal egt un cylindre de 1,5 gr
de C.M.N en poudre, et dont le diemdtre est §gal & le heuteur.

Ce cyclindre est placé & 1'extrémité inférieure de
le chambre de mélange. Malgré la faible susceptibilité magnétiqus
du C.M.N, ce type de thermomdtre est trds utile étant donné se
basse température d'ordre qui permet de aéfinir une échelle de

température jusgu'd quelques milli-~Kelvin.




La susceptibilité magnétique est mesurss avec un
pont suivi d'une ddteetion syunchrone qui permet la déter-

nination de 1t inductance mutuelle entre deux hobines.

La bobine 4'indnct=nes mutnelle conuiste en deux
enroulements secondairea an opposition, mis gymétrigquement sur
une bobine primaeire, bobinéeuniformément. Chagne sacondaire

sontiant 1000 spires de enivre ds 4 = 0,0Tmm.
Pour le primeire, on & utilisd du fil de Hi=-7i
recouvert d'une mince couche de cuivre $p = 0,07Tan. Celle-ci

contient 1200 spires distribudes en deux couches sur une

lopgueur de bomm. (rig.A14).

Tube de pompage ,5

a m—
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Primaire Ni-Ti 12 00 tours
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/—— Secondaire Cu 2X4000tows
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Pour empécher une eptrée possible de chaleur
par conduction corpte tenu du feit gque la bobine se trouve
directement sur 1e, chambre de mélange, les connexicng de le
bobine ont &té faites en Til de Kb de § = 0,12mm, Par silleurs,
1e courant ¢'alimentation du primaire a @té réduit & 1,25mA
(originel l6mA} &u moyen a'un diviseur de courant. La gensibili-
+6é de ndtre pont nous permet de mesurer 10°% H. Le fait de

déprancher 1a bobine de mutuelie n's pas d4'influence sur la




température minimale, et n'affecte pas non plus la mesure avec

le BRUID.

De feagon générale, on pent définir une €chelle de

teupérature ¥  agduite de la loi de Curie

- c
Y= o

Pour le C.M.N.

Cependant, le température megnétique Tﬁ donnde par ls mesure
de 1s susceptibilité magnétique, ne correspond pag rigoureuse-
ment & la valeur rédelle de la température T. Les variations de

x » oy 2 . .
T en fonetion de la susceptipilité suivent une loi

'Xg e

T + A

o A wvarie selon la configuration géométrique du sel.

Dans le caes d'une poudre tassée sous la forme d'unm
(43

eylindre de hauteur égale au diem&tre, des mesures récentes

donnent comme valeur de

- 0,5 nkK { A < + 0,3 »K,




17.1. CARACTERISTIQUES DE JONCTIONS FATBLES

2.71.1. INTRODUCTION

La supraconductivité peut 8tre expliquée comme un

(18)

phénoméne ds cohérence & grande distance entre électrons
interégissant rar 1'intermédiaire des phonons. Ce phénoméne de
cohérence implique que les fonctions d'onde associées aux élec-
trons ont ls méme fréguence et surtout la méme phase. On peut

alors assocler une fonction d'onde unique macroscopique & toutes

4

las paires d'électrons ui en 1'absence de champ externe ont
P ’ i

la méme phase. )

ia théorie B.C.S. du couplage par paires explique
1a résistance électrique nulle 3 fréquence z&€ro, ainsi que
1'effet "Meissner”, qui consisté &n 1texclusion d'un chanmp
magnétique du volume du supraconducteur par des courante super-
ficiels. Les supraconducteurs ont une troisidme propriété @ la
quantification du flux, c'est-d-dire que 1s quantité de flux
contenue dans un anneau gupraconducteur n'est pas arbitraire,
mais quantifiée“g) en unités de guantum de flux.

13

& = W - 2,01%10  qaus Sow® 2.1
o 2@

Quand le flux dane un anneau supraconducteur est nul,
i1 se trouve & 1l'état quantique n = 0. L'epplication d'un
champ magnétique induit la circulation de supercourants super-
ficiels qui emp@chent ]'entree du champ magnétique, conservent

1'anneau & 1l'état n=0,
3i on impose artificiellement un gradient de phase

entre deux parties a'un supraconducteur, les paires supraconduc-

trices peuvent traverser cette barridre, faisant cireuler un

25
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supercourant, sens ltapparition de tension entre les deuX

parties de 1ls barriére.

L'expression analytique de ce gupercourant et sa variation

avec le gradient de phese irposé ont été données pAT

A)
Josephson(l).

Lo =dc Sta B

2.1

ou ic est appelé& courant eritique.

L'effet Jocsephson

quand is> ic un voltage fini

est produit quand i< ig s

apparait aux bornes de ia varrifre

/

4y
2 el -
N \Y%
A z
25 Y S e
4
FI1G. 2.1

Ce supercourant sans tension

et sa fTorte dépendance en foncticn

du champ magnétique continu caractérisent 1l'effel Josephecn

continu.

26




2.1.2. QUANTIFICATION DC L' INTEGRALE DE PHASE

Les variebles mecroscopiques qui peuvent étre

mesurées dans un Aanneau supraconducteur sont esgsentiellement :
. . . . 11,72

le flux magnétique piégé et le courant qul circule an ),AOd,L1

vofur et 1iéc 1inéairement au moment magnétique de l'anneau.

Oon caractérise généralement le systéme par deux
paramétres : un facteur purement géométrique qui est 1'induc-
tance, et un facleur qui dépend du type de couplage, le courant

critique ic.

Théiondie Lintaire :

e - e e mm o dn oR ome

considérons deux suprsconducteurs fasiblement couplés.
La fonection d'onde que détermine 1'&tat quantigue macroscoplique

dans chaqgue supraconducteur est donnée par :

. Le
*’2‘*3 Q; ‘ 2.5

oui la phase ¥ egt 1ide aux variables cinématiques par la

relation
§7‘P = 15//¥\ 2.4
Dans 1'équation précédente P est le moment généralisé :
Pzz2(wVich) 2.5
¥ étant la vitegse moyenne des électrons
A " le potentiel vecteur.

La quantification de 1'intégrale de phase fait
que, Bur un circuit fermé, la phase peul varier seulement

d'un nombre entier de fois 27 (fig. 2.2).
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De 2.5

jg‘(Z w V4 ZKZEXE doe :.M'% 2.6

sechon G

FIG. 2.2

3i on considére que lea section de l'anneau (Z) est assez

grande per rapport & la profondeur de pénétration de London (X)),
le présence d'un champ magnétique induit la circulation de super-
courants superficiels dans une couche d'épaisseur X . Dans

le volume, la densité de courant est nulle. Par ailleurs, si

la section de couplage (G ) est inférieure & le profondeur de.
pénétration A, la densité de courant & 1'intérieur de ce

(22)

contact n'est jamais nulle et 1'on a :

}ifz AV dae :J/nzum.v d e
x

2.6 prend la forme

/z»uwxsf/zeﬁdx—_wa 2.3

Puisque la densité de courant } = nev,

L

28




ug ‘; d 2 a'é‘z - b-% 2-8
u//)m.z . Jé? Z2Q

fluxoide de London Flux magnétique dans
1'anneau

Or, la densité de courant sur la section ‘transvereale de la

jonetion & est %niforme (23) (n = constante) et
J = i , dene
Q
L owad x _*tb = %-$o )
A (ZQ'CL
en ?osau\t M: wA %
we*QL

ol L est 1l'inductance totele de 1'anneau et 1 le courant total.

2.1.3. ETATS MAGNETIQUES STATIONNAIRES

Le flux qui traverse l'asnneeu cans jonction est
le flux appliqué ﬁx et le flux L i, produit par le courant

qui s'oppose & la pénétration du flux & 1'intérieur de

l'annesau

b bt L% 240

Del18 et 2.40 on déduit

Lo A+ )+ B = by 2 A4
({‘D—_’Q&&o-l'%&’x 2. 42

Ay A

La présence d'un couplsge faible gquivaut & l'introduction d'une

auto-inductance supplémentaire

29




i
¢

'équation 7 M montre que pour un mame état, quand le flux

externe 4?x gugmente, le courant qui s'oppose i la pénétration
. - + . . -

pugmente ausel Ju5qu‘ﬁ ia valeur limite - 1. 81 on sarrive 2

cette valeur, la jonetion transite et le Tlux pénétre'entiérement.

Pour une valeur donnée de l{, 1a veleur de &x peut

seulement varier dans les limites :

Ade =243V Lic

si ¢x continue & augmenter au deld de cette limite, on @8 une

transition

FIG. 23

on aéduit de la Fig. 2,3 que 18 différence de flux entre A et

= 4-—2L(3+M) Ic 244

Les caractéristiques des transitions de 1'anneau feiblement

B egt

couplé vont dépendre de la valeur 4u courant critique (ic=jé3).

gi i, < ®0/2L (1 + &), le systéme est peu diamagné-
tique, le contact transite i 1'6tat normal svant gue le flux
appliqué ait varié de plus de ¢/ 2L (1+4) (point A dans le
fig. 2.3). Le gystdme devient régistif jusqu'd ce que #x arrive

~

& la valeur ﬁxB' A ce moment, il peut commencer & décrire
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jes caractéristiques de 1'état -E=l, c'est-i~-dire que le contact
egt de nouveal supraconducteur.

Pour i = QO/EL (1+ %), les points A et B se confondent et 1le
systéme peut pasber d'un état & 1'autre chaque fois que le
courant arrive & la valeur ic'

Quand ic> QO/QL(1+ MY, le systéme eat fortement diamagnétique.

Pour une série de valeurs de @x dang un certain rang, le

courant peut avoir deux valeurs possibles selon que 1'on applique

un flux croissent ou déeroissant. Dans le cas extréme, oll le
courant est trés grand, ic>? 1/2 L (1 +4) 1a traneition peut

se produire entre plusieurs états.

Le fig. 2.4 montre la variation de § dans 1'anneau
en fonction du flux magnétique appliqué, ainsi que la varistion

de Li pour 3 valeurs de i,

Le ¢ Jpo/ztwvf‘c‘\ Ve = bo ALY Ues b ALALYY




g 1.4. INFLUENCE DES CARACTERISTIQUES DE LA JONCTION

L'expression analytique du courant en fonction

(24)

des variables cinématiques,donnée par Josephson est

2.15

o= . gin (h_l‘/ﬂzm ¥. ax)

gi on considére que ¢ est asses petit, on peut prendre la
densité de courant uniforme. Alors dans les m@mes conditions

que pour ia cection précédente :

L/p » g v.dx = h Bin-l - 2.16
e ———

jonction

gi on substitue cette condition dans 1'intégrale de phase

(équation.B) on &

»

) sinul ii + 2 ef =4 n

donc

Li = Lic sin 2e (k.ﬁ - #)

h o
Comme pour le c@&S précédent,ﬁ.lo nous donne 1'expression du
flux accepté par 1'anneau, 1la valeur de Li enfonction du flux

. g PA] . .
applique ¢x et le courant critique 1

¢
p =g +Lic sin §° (RO -9 2.17
Li e-Lic 8in ?;‘i’- (o, - B, - Li) 7.18

Le fait d'introduire les carsctéristiques de le jonction nous
amdéne a des solutions dans lesquelles les ttate qui correspon-
dent & différentes valeurs de % ne sont pas jndépendants,

meis passent de fagon continue d'un état 4 un autre.
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FIG. 2.5

Les courbes gui montrent la variation ds #
et de Li avec ﬂx (Fig. 2.5) dépendent,'comme dans le cas

précédent, de la valeur de ic,

Dans 1'équation 2,18 ont peut voir que Li/{éo

dans 1'anneau est nul pour %3 (K ﬁo - ﬁx) = ntl,
C'est & dire pour n = O ‘ﬁx = kﬁo
= ¥ = (xt 1
n 1 P (k 3 ) @o




L'état ‘L pasce & 1'état &+l 8 ce premier zéro.
Physiguement, on peut considérer le Gispositif comme un anneau
ol 1l'euto-inductance équivalente L(1 + %) dGépend du courant i
gui la traverse, gone du flux appliqué & 1'anneau supraeccnduc-

, : . 2
teur. Par suite, ellie n'ast pes 11néa1ve(“3).

1,'anneau s'oppose 4 la pénétration du flux jusqu'a
ia veleur ﬂx = ®0/2. Pour cette valeur, on peut:voir qu'il

y aura deux types de fonctionnenent esgsentiellement différents

pour i, < ﬂo / 2T, on passe de facon continue et réversible
dtun état i un autre, tandis que pour ic > ¢0 /] 22 L, on
trouve plusieurs valeurs de flux total pour 1p méme valeur

de @x/ QO (points stables 0wy extrémités des fldches

fig. 2.5). La trensition se fait de fagon que le systéme

décrit un aycle d'hystérésis qui correspond & une fnergie

disssipée dans 1'anneal.
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11.2. UTILISATION QU SQUID COMME APPAREIL DE MESURE

2,2.1. LE SOUID

it P R

o (z4) g
Le ©SQUID symétrique est Ffabriqué dans un

cylindre de ND mageif de 1 cm de Aiamétre. Dans sch intérieur .
deux trous de 2mm de diamdtre et 10mm de profondeur sont unis

par une fente de 0,lmm (gig. 2, 68)

F1G. 2.6
La lisison faible est faite 3 1l'aide de deux vis en Nb, 1'une
pletq 1'autre pointuequi traveraeﬁperpendiculairament le
cylindre en son centre "(Q probablement quelgues centaines

SAngstréme ).

Etant donnéz sa géométrie symétrique, le 8QUID est
insensible aux champsthagnétiques homogénes, de sorte que pour
faire une mesure, on doit déséquilibrer le dispositif. Pour
cela, on introduit le signal dans une des deux cavités 3 1l'side
d'une bobine. Dane la Jeuxidme cavité, sera la bobine du
circuit résonent (fig. 2.7 ) liée & 1'é1éctronique et & la

détection.
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Fig. 2.7

2.2.7. CARACTERISTINQUES DU COUPLAGE ENTRE LE CTRCUTT RESONANT
ET LE SOUID

La méthode consiste & fournir 1'énergie perdue
par un circuit réSODEMk.qui est couplé inductivement au 5QUID.
Ceci nous permet d'avoir une information sur le flux piégé

dans l'anneau.

Etant donnée le géométrie fermée du B5QUID, une bobine
RF est nécessalre pour exciter le systéme et pour détecter
‘1es variations qui se produisent en lui.
Le facteur de gqualité Q(ﬁ%) du circuit est rodifié selon le
flux piégé. Ce flux piégé est périodigue en @o ainsi que 18
variation du coefficient de quelité et donc 1a tension v

megsurée aux bornes de la bobine.
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19 MHz| R.E |
0SC.

Ls

Fig. 2.8

On effectue cette mesure avec un cirecuit d'accord couplé

(2%) o

faiblement 3 un oscillateur RF de fréquence fixe (19MHz).

par ailleurs un oscillateur d'andio-fréquence (1KHz) permet
de moduler l'amplitude du signal R.F, ce dont nous verrons

par le suite 1futilité.

1 KHz
MO D I S .IE«UDiO H
D 0s5C.]

DET. L.V
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Influence de l‘ingensité du champ R.F. : Supposons umn 3QUID

evec un courant critique ic > B / 2L,

Lorsque le flux ﬁx variera, il se produlra des transitions
1rréver51b1es (flg;210a) et le circuit oscillant devra compenser
les pertes de chaque cycle at hysterésls pour que 1e SQUID puisse

passer d'un état quantique au suivent.

Quand 1'amplitude de fiux R.F. appliqué est inférieure
) ﬁo, la seule gnergie dissipée dans le cirecuit oscillant est
celle propre au circuilt 1'amplitude de 1e tension détectée
Vo egt donc pr0port10nnelle a ¢ c'eat—a-dire & l'amplitude
ig.F injectée. Quand le flux appllqué & 1a valeur ¢0/2 s
on & deux cycles d'hystéreals pour chaque cycle R.F. (1 et 2
dans la Fig. 2.10a) et une certaine énergie est dissipée

dans 1'annesu, la tension n'augmente plue et la courbe

v = £fi) présente un palier (Fig. 2.100 pour ﬁdc = 0). Si

iR.F augmente encore, la tension Vb reste presque constante,
jusqu'd ce que ﬁx sit la valeur (1 +; ) @ on & de nouvesau

des pertes supplément&ires dques aux phénoménes d'hystérésis
et i1 y 8 un nouveau palier (Fig. 2,10 b woc = 0) .

On cbtient ce comportement en pranchant le
circuit électronique en 1a position 1 (fig. 2.9) (R.F. MOD) (28).
L'oscillateur de basse fréquence module 1'amplitude du gignal
je radio~fréguence de zéro jusqu'ad une emplitude meximale. C'est

ce signal qu'on peut obtenir & 1’ ascilloscope &n portant 1'AUDIOC
(ZB)

(28)

1a déflext on horizontale et le détectenr (DETECTOR

mr o

'OUT 15 déflexion verticale.

On utilise cettle modulation (RF MoDp) pour accorder le circuit

oscillant.

v (DET. OUT)

H (AUDIO OUT)

Fig. 2.11 RF MOD -~ Relation entre 1'amplitude de ja tension R
et 1'intensité de champ rad1o fréguence
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9.2.3. TINFLUENCE D'UN CHAMP CONTINU

Supposons maintenant qu'on applique un $lux
econtinu Qdc sdditionnel & 1'anneeu, de sorte gue le flux

appliqué sera de la forme

\Px_ = \‘)d.c. + kﬂj St we €

ol ) est la fréquence engulaire du eircuit résonnant {RF)

Q
ﬁ)l amplitude de signal RF.

Les caractéristiques des courbes vaf{i) vont

verier selen la valeur de \fdc'

Pour Qdc = ﬁO/E et plus grand qu'un cycle

o

d'hystérésis mais moins grand qu'un at quantique, les courbes
v=f{i) présenteront d'abord une pente due aux pertes propres

du circuit résonanl , ensuite et pluse prés de 1'origine que dans
je cas précédent, un palier di aux pertes d'un geul cycle
d'hystérésis (Fig. 2.10b" ‘?dc:#—o). Ces pertes seront constantes
jorsque le circuit résongwtl oscille avec une amplitude\?l<,ﬁo.
Quand \Plﬁjﬂo de nouvelles pertes dens le circuit correspondront

-

& deux cycles d'hystérésis supplémentaires.

La premidre absorption d'énergie apparaitra pour
une amplitude de \Pl presque nulle due 8u décalage initial
introduit par \?dcj et une valeur de V. quli correspond 8
f’ac (facteur de qualité Q et accouplerent du cirecuit).

Les paliers représentés sur im Fig. 2.10b pour
¥ac = nﬁO/E sont donc décalés de ¢0/2 par rapport A ceux
qui représentent \Fac = O.

On peut vérifier facilement & partir des figures
n. 108 et 2.10b que si \ch change, les caractéristiques de
v = £(i) évoluent entre ces deux caractéristiques extrémes.
Ces caractéristiques s'obtiennent en mettant le systdme &lec-
tronique & la position o  (Audio MODE) (fig. 72.9). Ainsi, 1le

niveau de radio-fréquence est fixe et le flux T’ac est modulé




5 1'audio-fréquence de 1KEz ce qui permet de valayer les deux
caractéristiques des courbes. On obtient de cette fagon une
modulation de V. entre une valeur tlﬁval et une valeur
pulle lorsgue le niveau ge radio-fréquence correspond &

(n+%) ¢0 (intersection des deux courbes sur la fig. 2.,10b).
8i 1e flux “?dc augmente en fonction du temps et itamplitude
41 est constante et &gale o (% + % ) ﬂo’ la tension Vg est
périocdique en ¢o (fig. 2.14a). Ce gignal audio-MOD peut étre
obtenu sur l'oscilloscope en mettant_l'Audio oUT et DETECTOR OUT
de la méme fagon que PpOUr le cas précédent meis dans ces.condi-
tions 1'audio-0UT 1ibdrera un signal gqui équivaut au f£lux moyen
dans le SQUID. Les figures obtenues seront deg triangles
{résultant du couplege faivle) de période égale a ﬁo et
d'amplitude ¢0/2. Certaines figures de celles-ci qui correspon-

dent & différentes valeurs d'accoré sont gontrées sur la

fig»?-ll b .

DET. OUT.

FIG.21 AUDIO MOD.
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2 9.4, CIRCUIT DE DETECTION ET DE CONTRE-REACTION

Le signal a'audio~fréquence 1KHz gui contrdle
je flux moyen dans le SQUID est aussi le signal de référence
d'une détection synchrone. Aprés ce détecteur, un intégrateur
libére un signeal directement proportionnel au changement de flux
dans le SQUID. On enregistre ce signal (LOCK in OUTPUT)(ie}
et on le réinjecte & travers une résistance de 10K{L en contre-
réaction avec la bobine R.F. 3 1'intérieur du 8QUID (fig. 2.12).
Puisque le BQUID symétrigue est insensible & la variation de
champs magnétiques homogénes, la seule fagon de changer le
flux dans le SQUID est d'injecter un signal dans le deuxiéme
cavité 4 travers un transformateur de flux. Ce signal est
enregistré per la bobine R.F et une fdis amplifié , il
apparalt 4 la sortie de la détection synchrone comrme un signal
dterreur e qui est envoyé & 1'intégrateur. Celui-ci intégre
18 tension par rapport au temps jusqu'd ce que le flﬁx induit
D compense exactement la varistion O P. La tension de
contre-réacticon nécessaire pour compenser un guantum de flux
dépend de 1'inductance mutuelle entre la bobine R.F. et le
SQUID. Pour le SQUID que nous utilisons (S.H.E.), celle-ci
est d'environ 10 & 15 mvlﬁo.

L'électronique du SQUID peut maintenir fixe le
signal en additionnant successivement les changéments de flux
Ap produits dans le "aQUID". Néanmoins, ltarplificateur de
1'intégreteur est saturé 2 * 10V (~1000 #_). Il faut alors
ramener l'intégrateur & zéro en déchargeant le condensateur C
(fig. 2.17). Enfin, le changement maximel de flux par unité
de temps (AP/t) que 1'électronique peut comrpenser est &'approXi-

mativement'ESO quantum de flux par seconde.
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1.3, UTILISATION DU SQUIT EN HAGNOMETRIE

2.3.1. PRINCIPE GENERAL

pe——

Le SQUID utilisé comme magnétoméire fournit un
moyen trés genegible pour faire des mMeSUTES d'aimantation dans

des chemps magnétigues trés faibles.

Le méthode de mesure consiste & utiliser un
transformateur dg flux supraconducteur dont l'un des enrculements
(vobine de détecticn) est placé autour de 1'échantillon et
1'autre dans le SQUID {bobine de signal). Toute variaticn
d'aimantation de j'écpantilion produit un courant qui engendre
une variation du flux meyen dans le SQUID. Celle-ci est ennulé
par le courant de contre réaction dans la bobine R.F., qui est

proportionnel 3 la variation de 1'aimantation.

L,a veriation d'eimeantation peut stre produite

de deux fagons @

- poit en veriant le cheamp magnétique dans

lequel est placé ]'échantillon, & température fixe,

-

- soit en leissant le champ fixe et en variant

1a température (93:507‘ / n




Dans la premiére méthode, le champ variable
guppose une alimentation extérieure de la bobine de champ,
source de parasite, et une compensation parfeite des bebines

de détection. . i

‘ Par contre dens la seconde méthode, oi 1'on
ne mesure gue la veristion thermique, ©BD peut obtenir des
champs extrémement siables en jes piégeant dans un cyiindre

supraconducteur qui sert en nime tempe de blindage contre les
(2%)

parasites. La compensation & ped 4'importance

C'est cette deuxisme méihcde que nous avons

adoptée dans un soucl dlefficacité. Cependant nous avons fait

des essals préliminaires de la premi&re réthode qui permettrait

a'obtenir une mesure absolue de 1'aimantation.

2.3.2. Lt TRANSFORMATEUR DE FLUX

Le transformateur dge flux qui forme le circuit
d'entrée est constitue de deux bobines :@: une qui est 4 1tintérieuny
du SQUID {bobine de gignal), & 4OK et une sutre gui est placée
autour de 1téchantillon dans le chambre de mélange (bobine
de détection). La bobine de signal est faite de fil de Hb
(p = 0,08mm) et elle @ 86 tours distribués de fagon uniforme
en deux couches sur une longueur de b.,2mm et un dimmétre de

1,47Tem (Fig. 2,1%).

12.8 419, 49 419

193 170 47 179

Fig., 2.1%
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La bobine de détection consiste en deux bobines
de b (§ = 0,08) en opposition de 10 tours chacune enroulés
sur une longueur de lmm, avec uné distance de 10mm d'un centre
3 un sutre. Cette disposition réduit le sensibilité de 1l'ensemble
AUX perturbations extérieures. Les deux bobines qui forment le
trapsformateur de flux sont unies par s0em de fil de Eb

= — "'?
(9 0,08, Lesiqig 3 x 10 B/m).

-= éEéE?é?lQﬁ-E'ﬁ"ﬁ_E’.’EEEP.&‘EE.E..S._Eéii?._?.'?._??.%ﬁ?ﬁ%"iﬂ?‘lﬁ_I_’.E._EL‘EE_
gi 1a distance entre les deux enroulements en
opposition de 1a bobine de mesure est assew grande pour

pouvoir négliger leur inductance mutuelle, le varistion de

flux (ﬁSquid) A 1'intérieur du SQUID est, pour une induction B
M Iqext
o s T 2.19
Sguid L1+L2+Lf ext

°ﬂ‘¢ext = B B, 3

M est l'inductance putuelle entre 18 bobine de signal et le
- 8QuUiID

Next et 82, le nombre de tours et la section transversale de la

bobine de mesure ;

L 1'anto-inductance de la bobipne de mesure et

2 ?
Ly » 1'auto-inductance de la bobine de signal.
M Next
On' appelle le facteur de réduction.
Ly*ba*lye

Pour une inductance gutuelle M donnée, la sensibilité du
magnétométre sers plus greande gi le nombre de tours Rext et la
section sont plus granés. Or on ne peut pas augmenter ces

deux peramdtres de fagon indépendante, puisqu'on obtient le
meilleur couplaege dans le circuit transformateur de fliux quand
1'guto-inductance de 1g bobine de mesgure (LE) est égale &

1'guto-inductance effective de la vobine de signal dans e BQUID
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ceci en supposant faible 1*auto~inductance des fils de
lisison. Les figures 2.14 et 2.15 montrent la veriation |

de 1'inductsnce rutuelle et l'auto-inductance effective de la

bobine de signal dans ie SQUID avecl le nombre de tours (aEﬁn i

Donec on & intérét & metire je maximum de tours dans la bobine %
ge signal, dans notre cas B6& tours. L, s¢ant déterminé par ls

condition a'adaptetion des auto~inductances Ll = L, le %

nombre de tours N 4 pour une géométrie aéterminée est diffi-

eile & calculer. En effet, le fait d'avoir la bobine de détecg®

tion daens um cyclindre supraconducteur pmodifie son auto- I

inductance effective. Une approximatiou yaisonnable est ]

(28)

1g suivante

ey

} x 10-9 H/em 2.20

rofk

L. = 2T K a Ln\’-ﬁ-’i—-*-

=3

diaemdtre des £ils de ND : 0,0096 cm

ol ¢ :

N
13

diamdtre moyen de 18 bohine : 0,T7696 cm.

)
]

La Fig. 2.10 montre la variation de itauto-
inductance de la bobine de @étection (LE) en fonction du nombre
de tours. On peut voir de la £ig.2.15 que pour notre géométrie,
86 tours en deux couches produisent une auto~inductance wutuelle
M= 1,0T % 10,3 H et une auto-inductance (fig. 2.19)

-6
Ll 3 x 10 H.

51 on néglige 1*auto-inductance des fils, oD voit (fig. 2.16)
que la meilleure adaptation des auto-inductances est obtenue por
ﬂext e 10 tours sur chaque enroulement de 1a bobine de mesure.
Oon a vérifié ce résultat en mesurant directement 1'auto-inductal
L, dans le cylindre supraconducteur et cn trouve ’

L, = 2,7 x 10 H. Ceci nous permet de gupposer que nos auto-
inductances sont adaptées avec une aifférence maximale de 10%.
On peut estimer nos facteurs de réduction & 1/60 d'aprés les

régultats précédents.
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La valeur de ﬁx est aifficile

précision i cause des géométries respectives a
et de sa bobine. Pour les géométries de 1a Fig
o - (2%} .

Boxt peut 8tre estime comme :
ﬁext = hTrXHo Aeff
oil A = pour {a)
eff D
.2
_ T
Boep = "% pour (b)
t- ) v
W] i d
l A
a b
Fig. 2.1%
Dans notre cas (v)
gﬁ’Squid - 1 ¢axt
&0
o o

pour un alliage dilué ayant une ﬁusceptibilité

X = igﬁw uem/cm3 (correspondant

L 2
¢ext = “-Xho Aeff‘
2
é = Tomp Aoee =3%9= 0,4 cm
5 x 107
¢ z — B
ext T

L6

i calculer aveg
e 1téchantillon

. 2.17,

& un Cu-Mn 2ppR )



Psquia 2.21

o

Ceci est une valeur appropr1ee pour ce type de mesures, étant don@

qu'un ensemble raisonnablement blindé est stable 3 107 ﬁ

A 1°K et pour un champ de 10 Oe, ceci correspond

A une sensibilité de 3%. A 10 m®K et avec le méme
=k

champ, l& sensibilité sera de 3 x 10 .

7.3.3, ENSEMBLE EXPERIMENTAL

La fig. 2.18 nous montre le dispositif utilisé
pour ce genre de mesure (30). :
Le"SQUID" se trouve dans un bein & §,2°K, hors du cmnlorimdtre..
Les fils de Nb gqui lient les deux parties du transformateur d€; 
flux sont introduits dés la gortie du Sgquid dans un capillaire 7
cu-Ni (0,6 = 0,8mm) sur lequel est aéposée une mince couche de
Po commé plindage supraconducteur. '
Apres les fils. entrent dans le calorimétre & travers ub autre
capillaire Cu-Ni plombé. '
L‘étanchéite entre le bain & h°K et 1'intérieur du calarimétréﬁ
se falt & 1l'eide d'un joint hermétique €n stycast. |
Le caplllalre est mis & le masse 1hef¢ﬁque dans la boite a 1°K-
avec l'évaporateur & 0,6°K, sur 1*échangeur de chaleur continu
a 0,19¢, et avant 4'entreT & la chambre de mélange & 20m°K.
Les fils qui proviennent de 1s bobine de signel et ceux de la
bobine de mesure sont soudés par point au piveau de 1a pidce
en nylon qui goutient les échangeurs Ge chaleur. A cet endroit,

on ne peut pas torsader anti~inductivement les fils, ce

L}
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peut €tre une source importante de pruit. Les fils sont enveloppés

dans une feuille de plomb pliée sur elle-ménme.
Les fils entrent dans la poite de mélange par un joint &tenche
en stycast avanit dtaller former les deux enroulements de 1la

bobine de mesure.

Le porte—échantillons, ainsi que 18 bebine de
pegure, le cylindre supraconducteur et la bobine de champ,
forment un ensemble compact dans la chapbre de wélange qui empé&-
che les mouvementis relatifs. Par ailleurs, 658 géométrie permet
que 1s phase diluée puisse circuler librement, refroidissant
1'ensemble de mesure et 1'échantillion.

On peut obtenir une nette ambliorstion du signal si on imprégne
les fils de BD avec de la graisse apiezen ¥ avant de les intro-
duire dans les ecapillaires, Ce qui améliore le contact tihgvuaigoe

et empéche le mouvement des fils dans les capillaires.

Le champ magnétique est produit par une bobine
de Nb-Ti (P = 0,08mm) de 2050 tours distribués aniformément
en 4 couches sur le cylindre en b en une longueur de 43 mm

(W77 tours/em).

Le champ produit par cette bobine est d'approxima-

tivement 0,520 Oe/mA (fig. 2.19).

2.3.4, LIMITATIONS

Puisque la tension de sortie du magnétomdire

est une fonction périodigue du flux & travers le B8quid, 1le system:
peut se bloguer en n '{importe quel minimum particulier du signel
de sortie. Cependant un changement de tension de contre-réaction
qui correspond & un ou plusieurs ‘gquanta de £lux (multiple de 12mV
peut résulter en une variation des conditions d'opération, clest-
dire un changement vers un autre minimum stable adjacent; Ce fait
rend impossible la déterminatibn d'un zéro absolu et on ne peut

mesurer gue des différences d'aimantation.
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-~ Autres limitations

Par suite de la grande censibilité du Sguid,
meéme avec un blindage soigné des perturbaticns se proﬂuisent et
alors le signal du Squid w4écroche". Le trensfert de hHe liquide
ou n'importe quel autre processus a'entretien pendant la manipu~
jation {3 ou b jours) tend 5 perturber le megnétométire et '
quelques quanta de fiux {ou fraction selon le grandeur de la
perturbation) g'intégrent instantanément. On doit donc procéder
3 tous les transferts de fluideshqu&nd 1'ensemble est en Equi-
1ibre thermigue. Ainsi tout changement peut &tre détecté et
compensé de fagon appropriée. Dansg ie cas de perturbationsi
aléatoires on peut falire des compensations, mais elles soﬁt
toujours moins précises car en général on ne se-trouve pas en
équilibre thermique et 1'cn manque de point de référence. Sur
notre montage, en pius des précautions deja expliquées, on @
plombé 1le calorimdire de cuivre at les &cruwns, réussissant &
obtenir un blindage supraconducteur assez effectif ; notre

vrgquid" est stable a 10-2 ﬁo pendant plusieurs heures.

cpapp.Megnétigue EiSEE

Puisqu'il est impossible d'avoir un contrdle
précis sur la fagon dont le cylindre devient supraconducteur,
1s valeur du champne sera connue qu'a 10 ou 20%(1Q) prés.

Pour aveoir un meilleur'controle du champ pregné -
tique appliqué, on a orienté le portenéchantillons pour minimi-

cer le chemp magnétique terrestre ( 0,080 Oe).
Nos résultate nous permettent de suUpposer qu'on

peut piéger le méme champ en sulvant le meme pProcessus a'appli~

cation du chemp et de refroidissement de i'ensemble.
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L'influence de 1'échantillon sur le champ magné~
tique piégé'peut 8tre une source de non 1inéarité. Le cylindre
et le transformateur piégent un flux constant, donc 1'aimantation

de 1'échaentillon va changer 1e flux incident.

Cependant si la section transversale de la bobine
de détection est inférieure ou égale & la moitié de la section

transversale du cylindre de Nb cette influence peut @tre négligée.




Tl.4. UHE METHODE POSSIBLE DE DETERMINATIOE DU ZERO

[ru— i wepie—————

Wous avong vy dane les pages précedentes que le
SQUID ne pouvait facilement mésurer que des variations de flux
et par 1la suite les résultats &taient obtenus & une conetante

additive V présq Dane notre cas, c'est la varlatxon thermigne

de l‘almantatxon 3 champ megnétique constant gque EG“E mesurons é

aussi, de la fegon la plus simple,

LM = M ~ H
Q

gris souveni ceperdant, il est cnnuyeuex de ne

pas connaitre cette constante additive. Ainsi, il est
{mpossible seans hypothése supplémentaire de yrendre aes inverses
des azmmn‘a iuans mesurfes pour d¢éduire la tempérnturg de '

Welss iventuclle de 1' échantillon mesuré&, dans un ‘diagramme

1( P )* Hous avons donc essaye de mettre au p01nf une _
méthode gqui rende possible lea aéterminstion de cette eonstantes
On &btlendra ainsi une mésure relative de 1' almantatlon, et

un &talonnage préalable guffirs & ea fournir le vu1euﬂ

absolue. . '
Kous allons considérer'qna 1'aimantatfqﬁ%peut
s'écrire '
N
M= M ‘ﬂ—
[+ ] T +e

c'egt & dire qu'elle est proportionelle au chamﬁwégﬁiiqué,

ce qux doit gtre le plus souvent vrai puisgue nous

trav&illons dans des champs trés faibles. 11 suffirait alors

de v&gler 'ie champ magnétique et d'effectver la mesure pour

diveré chemps, & température donnée. La valeur, mesurée ou

extrapolée, en chemp nul, sers la constante MO.
Expérimentelement, pour avoir un champ variable,

i1 faut supprimer le cylindre supraconducteur, maie cela risque

d'sugmenter considéreblement le bruit de fond, car aﬁ méme

temps qu'il sert & pidger un champ donné, ce cylindre fait
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éoran 8UE perturhations extérieures, sources de bruit. Nous
‘avons commencé par gtiliser un mendrin de cuivre recouvert
d'une minece couche de plomb fendue selon une générstrice du
cylindre afin de laisser penétrer le champ tout en écraﬂhnt
leg parasites. Cependant nous nous sSOMMES apergus que si le
circuit est zoigneusement protegé, un goran de cuivre est
auffisant pour proteger la bobine de mesure contre les
parasites de hauvte fréﬁuénc¢,

Toutes ces experiences ont £16 faites & 4,2 K,
en champ vayriable de 0 & 50 o8

Le bobine au @ébut en Nh a &t#é chdngée par une
bobiné gn culivre ($ = 07 twm) pour éviter <Ces phenomﬁne

é'hysteresies dfis au chsmp magnftique rémanant.

¢

4.2 K

.
EIEERENERA
- [xL}

FIG. 2.20

Le probldme gui se pré@enta alors est de compenser
jes deux enroulements gqui forment la bobine de détection.
Dans le cas oi 1'en travaille & champ msgnétique constant ce
reglage n'est pas eritique (10%)}, mais dansz ie cas ol l'eon

vout varicr le champ, il est trdes important, et peutb donnear




1ieu & un signal de fond plusieurs centaines de foie
gupérieuy au signal donné par 1téehantillon. Le régiagn
fait & l'aide d'un pont d'inductance mutuelle ayéﬂt‘ﬁne
sengibilité de A M = 2,5 % 10" FB n'e pas &té suffls&n%

pour compenger cCes bobines

0 100 t{ma)
.50 ne’

variation du BQUID en mV en fonction du courant dans
1a bobine de champ - '

s solution finalement adoptée a £té de dgéformer
iocalensat le chand megnétique an moyen 4'une petite bobine
Aa romwensatlon mige shr 1& bobine principale at juste Baw
deseus d'un des enronlements. Cette bobine avait hﬂ tours
en h ecounches. FPour daterminer le ecourant de eompensatzon, on
s introduit un coursnt dans la bobine principale f Ib ys on
1isait la déviation en mV sur le SQUID et on compensalt ce
géplacement avec un courant danz ls bobine de compensation (1

Cette méthode permet d'elininer prafiquement le signal




donné par le porte- -§chantillons.. -
11 faut signaler gque le temps de montée du champ f
doit &t¢re inférieur on Ezal an temps at 1ntégratzon de
L'électronique du SQUID { 250 ®/sec~5 x 10 “5 g en®/see ).
Pour notre cas, puisgque ST'NJI cm2 et puisgue la bobine fait.
approximativemertO,3 cefsec correspondent il mﬁ/a alors

. aI
pour EEB = 0,1 phflsec 1o gignal sera integrs complitement.

Ce réglage pent 2vre fait avec deux sources de couvrant coupléeaj

1'une qui alimente 1a bobine principale ( Iy ) nt la seconde

gqui a 11mentﬁ 12 bobine de compansation { I din Y.

Ponr feire 1'ﬂxp@r1nnce, 11 faub vomponrn? les

bobines s&ans Eehantillon an’ ohteanant nus n*+1e de tﬂnqwnn
de 8QUID minimale dans toute la zawme de tampératures néceas&xre

Pe cetie fagon on détermine le coaTficient de pronov+lona11té

A deﬁla sonrce. Aprés, 1; fant introdnire I'ﬁrhantllion at
frire le mesurs pour Aifferents champe et pour chaque valeuyr
de température, en déduisant la vnrleur avec leyorte»échantillone

vide.

- " PRODYCTIBILITE
11 & fallu plusieures exper1encea pour déterm1ner
1a fractiom de courant & ernvoyer 3 1z bobine de compensation
( 1, ==o(Ib }. Ce courant n'était pes reproductible guand teout
1'ensemble avait 6té réchaunffé jusqu'd tempérsture smbiante,
ce gqui &tait probablement 37 au déplscement relatif entre les
spires. Afin d'eliminer ce phenomdne, on & fdif un ensemble
rigide comume montré dsns la Fig., 2.22. Le bloc unique senble
avoir lés caractéristigues nécessaires de rggrodgct1h111te.
Ceperdant, nous n'svone pas eu azsez de résultaﬁ%épdur conclure

sur l‘effiqience de la ???%Qﬁﬁiw_

bobine principal

o

-,:/-/:xz/-- e ]%f

bobine de compensation

FIG 2.22
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111.1.

111 - RESULTATS

REALISATION D'UNE EXPERTENCE

, Unsg ?015 ie champ piégé dana le cylindre de
Nh, on esnléve le champ extarns et on commence & abaisser la
température. Lorsgu’'elle atteint 1,2¥, on injscte le mélange
3H3—4Ha gt on coméehca 1@ processus de dilution. Ce processus
gst continué jJusgqu’'a la 1imite du réfrigérateur {(1ZmK &

20 y mol/secl]. En @8 point on ajuste le niveau de T.7%.

et 1'amplituds d'audio fréguence de Fagon a obtenir la sensi-

hil1ité maximale du magnétomatre.

La température ds la chambre de mélangs sst
indiquée par le tharmométre magnétique st la valeur de la taensicn

de contre~-réacticn du magnétomédtre enragistrée.

on modifis la température de 1téchantillion au
moyen d'une résistance de chauffage mise & 1'entrée de la chambre
de mé&lange. On obtilent ainsi des températures besaucoup plus
stables qu'en chauffant directement le boite & m&lange. Caela
permat ausel d'éviter toute intsrférence avec le magnétométratzg].
Le temps nécessaire pour que le systdme soit en
gquilibre aprés shagua changement est de deux & trois heures a
la plus basse température. Une foig les masures finies pour une
valeur particuliare du champ magnétigus, la chambre des mélange
ggt chauffée jusqgu’'éd ce guse ile cylindre dg Mb moit normal.
On pidge un autre champ magnétigque dans le cylindrae, et le processus

de mesure sst recommencé.




1T11.2. SYSTEME DILUE Cu-Mn

Ce premier gchantillen &tudié a 6té un de culvre
avao 25ppm de Mn et 11 a &té mesuré dans un champ nominal de
5 Qe. ‘

En effet, l'alliage Eg—ﬂn gst coOnnu poyr &8 compor-
ter jusqu'aux tras basses +reconcentrations comme un Verre de spin.
Ses propriétée ont sté bien 6tudiées et 11 est done tout indiqué

pour vérifier J'exactitude des mesures de notre magnétométre.

L'échantillon a été coupé en forme de cylindre
g = 7mm, 1 = 20mm. Avant de 1'introduire dans le

porte-échantillons, il = 6té nettoyé avec uns solution 50-50

d'eau distillée et d'acide nitrigus concentré, Pour cette premiére
expérience, 1lie magﬁétamétre se trouvait hors de 1a chambre de
mélange, dens le vide;‘C'est pourguoil la température minimale est

limitée & 2S5m¥.

Dans‘la région. des hautes températures, ici
pour T 7 0,25°K (fig. 3.1}, 1les résyltats semblent indiguar
gu'on suit de trés preés une ipi de Curie en 1/T. Pour déterminar
'une'Valaur zéro pour chague gxpérience de fagon systématigue, OR
a supposé gus catte dépendence (1/T) est maintenue jusgu'ad uns
" température infinie, r'esgt-a-dire 1/T=0. \.*extrapolation &
1/T=0 a 8t8 prise cocmme valeur zéro de 1*'aimantation et &

partir de cette valaur, on a pris les différences.

C'est 1'inversa de cette guantité qui est raporté

sur 1a fig. 3.1, en fonction de ls température.

Vers les hautes températures, 1s susceptibilité

suit bisn une lol de Curie-Weiss X = avec &=-6mk

T
relativement inférieure donc & ia valeur de - g,5mk mesurée

(30, 31}5 ‘Aux alentours de la température 50mk,

par ailleurs

1'ordre apparait ; 1les moments se gélent peu a peu dans un

ordre an moyenne antiferromagnétique, dii aux interactions REKY.
La susceptibilité devient alors indépendante de la température.
La température d'ordre T0 = ?g$§ ast bien comparable avac celle

trouvée par d'autres autaurs
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TD:: 1,87 C/ppm  + 6,6 mK

golt ici Tdﬁ 53mk.

Pour se fixer une échelle absolue, on peut partir de le valeur
de 1a susceptibilité a 1'état d'ordre, indépendante de la
concentration gue l'on sait égale & envirnn4£?10-5uem/g [33}.
Bn peut sn déduire alors lea constante de Curie de 1'alliage,

C = 0,85.10 ° K.uem/g

correspondant & un moment effectif de 4,8}18 pour le manganése,
sen bon accord avec les valesurs de 4.4. ou 4'7f18 trouvées
dans 1la littérature(aolcaa}.

LN}




T711.3- APPLICATION A L'ETUDE DU SYSTEME DILUE Pd-Fe

T1 est maintenant bien connu gu'une t:é;_faible
proportion de fer dans le Palladium &tablit un ordre ferro-

(34)

magnétigue et des moments géants . Des expériences de

{35)

diffracﬁion neutronigue montrent gue la polarissation
ferromegnétique cré&e par ces atomes de fer s'étend su-moins
jusgu'a lOK. La température de Curie Tc varie linéairement avec
1a concentration ¢ de fer jusqu'ad g, = 0,1 at¥, valeur an- |
dessous de lagquelle elle varie comme czgﬁﬁ'état ferroﬁagnétiQ@é
dispéfgit'alors rapidement. Pour ces faibles concentrations,

" j'aimantation 3 saturation, . proportionnelle 4 ¢ conduit &
un moment moyen de l?}LB

tante e Curie, également proportionnelle a c, donne un moment

par stome de fer, tandis que le cons-

effectif de 13;13 per etome de fer. La température de Cu{ie
' * ‘ {3%)
paramagnétique © varie presque proportionnellement 4 ¢, pour

¢ € 0,03 at?.

avec Qo= 550K et e1 = 1,8@06 K

Pour ces faibles concentrations, les propriétés de
ces alliesges 2ont semblables & celles des Vverres magnétiques.
En effet, pour ¢ <0,1 at % , correspondant & une distance entre
atomes de fer de 15 & 20 K , deux impurefée ne sont plus
nécesssirement couplées ferromsgnétiquement. Le polarisation
redevient oscillante et l'on doit retrouver le comportement
de verre de spin des alliages dilués. Ce comportement est
clajirement observeé dans les chealeurs spécifiquegeéui gont
presqu'indépendantes de la concentration et linéairaé en T
au~-dessous de la température d'ordre. Au-dessus de cette
température, le supplément de cheleur spéeifique Acfcalhﬁga*¥d-
suit une loi :

A A _ B

ol A verie comme ¢? et B comme ¢3. Tous ces résultats
peuvent &tre interprétés en considérant une imrteraction

ferromagnétique entre deux impuretés & l'intérieur d'une




distence critique r = 15 K , et une interesction RKKY

3 1'extdrieur. Par contre, ce comportement est plus difficile
4 observer dans la susceptibilité par suite de l'existence de
petites régions ferronmagnétiques dues aux fluctuations
statiatiques de concentration. Cependant la température TD

alliage "_\(Pd)
dévient d'une loi de Curie-Weiss est proportionnelle 3 1la

3

i laguelle les courbes ~3%f(T) (o AX = X

coneantration%ﬂce gqui est comparable 4 ce qui se passe dans les
verres magnétiques. De méme aussi, la courbe d'simantation 3
50mK d'un alliage contensnt 69ppm de fer varie moins vits

gque la fonction de Brillouin pevwr J = 5, ce gul indiquerait

aussi une tendence antiferromagnétigue.

C'ant pour vérifier =il ce comportement de verre
de spin devient.prépondfrant anx trd3s basses concentrations,
pouvant peut &tre aller jusqu'd dounner une température de
Curie paramagnétique négetive gque nous avons mesuré liaimanta-
tion de deux &chantillons trds dilués de P§-Fe, contenant envi-
ron 40ppm et Bppm de fer. |

Ces &chantillons ont &t& fabrigués au four & induc-
tion par une technique de ssmi-lévitation sur sole refroidie
qui permet d'&viter l'introduction d!'impuretés.

L'aimantation de l'échantillon le plus concentré
e 6t& mesurée dans un champ de 7,9 Oe ; le moians concentré
1'a 6té accidentellement dans un champ bien inférisur, de
1'ordre de 0,045 Oe, le tout entre 1X et 13mK.

La variation de tension 4e contre-réactiom V du
SQUID a &4& reportbée en founction de 1'inverse de la température
gur la fig. 32 Cette tension est proportionnelles @ la varia-
tion thermique de l'asimantation et par sui%e, comnme le champ
de mesure est trds faible, 4 la variation de ls susceptibilité
initiasle.

I1 est difficile dans ce type de diagramme de discer-
ner une loi de Curie-Weiss et plus encore des déviations & la
10i de Curie-Weiss gui se traduisent par des courbures Aiffé-
rentes. Un disgramme %_(T) est 4d'un emploi beaucoup plus
commode, mais le passage de 1'unm & l'autre est jci difficile
car les valeurs ne sont connues Qu'd une constante prés et on
ne peut donc pas prendre 1l'inverse. On peut tout de méme
séparer les différents termes en comparant les valeurs obtenues

i upe loi de Curie-Weiss X = ”;:g




qui peut elle-méme 8tre assimilée & une loi de Curie pour

Ty79, puisguion peut ltéerire @

M:%—(4+Q—+~-)
Cette loi de Curie "haute température” sera, elle, représentée.
par une droite dans le disgramme 3((%}. I1 auffira de
nesurer les aédvietions & cette droite pour obtenir © en
fonction de len température. Une loi de Curie-Weiss correspon-
éra & une valeur de © constante. Les déviations & cette
10l de Curie-Weiss se tradulront par une veriation du ©

"effectif" en fonction de la température.

Pour 1'alliege le plus concentré {ec~hOppm), les

valeurs de © ainsi obtenues sont poriées dans le tableaun

gunivant

I

W\‘ﬁ% 5 6 | 7 8 |9 10 20 |30 | 4o.| 50 [60 |70

w -
o |10.0 |9,19,6(9,8/8,8 (8,4 13,5 |5,4 4,6]3,73,43,1

I1 semble donc, 6'aprids ce tableau, qu'une loi de
Curije-Weiss avec 067=0,8mK soit suivi du c6té "haute”
température. La température de Curie observée & une Q&leur
légérement plus faible que celle gue 1l'on pourreit obtenir a -
partzr de le loi de variation observée par Chounteau pour les plui
fortes concentratlons,

®= 550¢ + 2.10° o

et gui donmerait ici environ 25mK.

-

Les déviations & cette loi de Curie Weiss apperais-

sant & partir de ~%~ = 8, c'est-d~dire T0 = 125K, ce qui
o
correspond bien & le loi T, * 2600 ¢

qui donne To = 104 mK dans notre c¢as.

“0)




Pour 1'6chantillon le moins concentré,
l'analyse sst beaucoup plus délicate, car la loi de Curie
rhaute tempSrature” est bsaucoup plus difficile & déterminer.
Celle indigquée sur la figure 3.2. semble &tre la détermination

la plus "objective®. Elle condult aux valeurs suivantses de 8.

WX

30 is@t AB‘ 15'

A W

A1 ]
T 16
©

0 ’-o]a‘

IO,(D(J 0,841 O 4
On peut donc considérer gqu'une température de

Curie Weiss de l'ordre de lmk existe, & comparer a la valeur de

4 mKk extrapolée de la loi aux fortes concentrations. Dés la

températurs T&: a0mK, des déviations apparaissent et ménent

& des valeurs négatives du @ "affactif” . Cependant on peut voir

sur la fig. 5.2 que cstte détermination d'une température de

Curie-Welss d'un mK ne dépend que de trois points de mesure trds

peu écartés de la droite figurent la loi de Curie "haute

température”. Dans le cas ot 1’on augmenterait trés peu la

pente de cette droite en tenaent compte de ces trois points

éomme faisant partie de cstte loi de Curile, on obtient directe-

ment une valeur unigque négative, pour la température de Curis.
@ = -o50mK

Ceci signifiesrait la disperition des interactions ferru-
magnétiques st l'existence unigue d'un ordre en moyenne
"antiferromagnétique”, caractéristique des interactions R.K.K.Y.

des verres de spin.

I1 semble done difficile pour 1'instant d'apporter
une conclusion définitive sur le comportement des alliages trés
dilués de Pd-Fe . Onp peut cependant affirmer que e comportement
ferromagnétique tend & disparaitre plus vite que la concentra-
tion - peut étre - ﬁﬁme a t-11 compliétement disparu pour
une concentration de 8ppm. Les déviations de plus en plus impor-
tantes apparaissant 3 basse température traduisent la prépondé-
rance de plus en plus nette, sinon tptals, des interactions
R.K.K.Y e&ptre les impuretéP de fer. Il feudrait donc poursuivre

oes expédriences avec des Gohantillons encore plus dilués pour

A
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obtanir le comportement du verre de spin. On peut méme peNsSer
gu'aux concentrations évanescentes, 41 pourrsait y avelr digpari-
tion du magnétisme & une température de l'ordre du millikelvin
gui apparsitrait alors comme une température de Curie peramagnég-

tigue négative, imdépendante de la concentration.

St
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Dans ce mBmoine, nous avens {ait une &tude assez sysiématique
des Echanges de chalewn dans Les ndfriginateurs & dilution. 1L semble
maintenant poéaibzé'd'qtiziaaa des matilnes plastiques pour La cons-
truction d'échangeuns dont Les penfonmances sont de beaucoup suplrieunes
2 eelles des Echangeurs jusqu'd maintenant utilists.

Nous avons ELudii Le 60nct£oanzmeﬁt d'un magnétomdire supra-
conducteur commencial et £'avons monté dans notre réfrigénateur a difu-
tion. Cela nous permetl de mesurer de faibfes aimantations de “I3mK &
1K dans des champs de 107200 2 50 Oe, avee une sensibilité de
IO‘S uem. Nous proposons aussi une mithode pourn fixer fLe z8ro de fa

Toutefois, £i£ faudrait continuen Les expiniences dans cetffe direction
pour foire un ensemble hreproductible,

Les nésultats sur un Echantillon de Cu-Mn 25ppm nous onid
permis de virifdien Le bon fonctionnement de notre apparedll.

Finalement nous avons commencéd a4 &tudien Le sysi2me Pd-Fe
(40 et 8ppm), mais Les ndsultats obtenus ne nous ont pas permis
© d'ebserven avec centitude Za dispanition de L'état ferromagnitique et
Le compontement de venxe magnéxique{ 12 est done souhaitable de pour-
sufure L'8tude de ce systéme pour des concentrations encone plus
faibles.
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