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- THTROCDUCTION -
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Depuis une dizalne dtannder, les atomes et rodicoux libres figdés o
basee tempirature ont fait 1'objet de nombreuses recherches. I1 suffit de cons-
tntar ie nombre important de publications et de *oollogues internationsu® (1)
consacrds o ce sujet pour montrer 1tintdrdt qu'ils suseitent s ainsi, en Octobre
1056, e "Hatlonal Dureou of Standard de Vashington" aveit dlabore, sous le
patronoge du "hepartment of Defense" par 1 tintermédinire de"l'Office of Ordnance
nesearch Uele ® un programme de trols anndes de recherches sur les radicoux

figés |, avec la collaboration de 5% savonts internationoux.

A = GENDRALITES

La notion de "radical" cleat-h-dire de groupsment d'atomes qui se
y 1

tronafore dtune seule pitce, d'une moldeule & une autre, date des anndes 108U,

- En 1880, Victor ilXY¥R met en &vidence la dissociation thermlque de la

moléenle d'iode,

- Bn 1912, LAHGHUIR étudie la déeomposition de 1'hydrogtne moliculaire 1)
hoube température et montre que 1" hydrogéne atomique peut exister A 1vEtat ldbre

pendont un temps twds bref mais mesurcble.

- Tn 1920, WOOD réussit & produlre par décharge dlectrique différents

atomes tels cue s H, CL, Br, M,

- T1 faut alors attendre 1952 pour obtenir les radicoux CH, CI, I, HTL,
HCO, €10, par la méthode de “"Flgshephotolysis®, Utilisée par NORRLJH et POWELR,

olle consiste b utiliser deux éclairs trés inltenses @
~ le premier prodult les radicoux par "ddconposition photochiniue"

- le deuxidme donne le spectre a'absorption des radicaux. Les devx

Adcloirs sont espacés de quelques ntllisesondes,

as/aeo




Les radicaux créds en phase gazeuse avaient une durde de vie géné-
rolement faible, que lfon put prolonger par congélation & trés boasse tempéra-
ture, 11 devint alors possible Alobtenir des concentrations notables de radi-
caux ou d'stomes pendant des tewps suffisament longs pour ¢tudier leur cOmpor-

tement.

Partant de cette idde, de nombreuses hechniques furent ¢labordes pour
eréer, figer et détudier ces radicaux h basse température ; notons les deux

principales

1/ Production & 1'étot gazeux efb condensation rapide h basse tempdérature -

o/ Technique de production
- déQbarge haute fréquence

- dissociastion thermique
b/ Condensution sur une paroi froide oux tempiraiures de ¢
- §03 203 43 1,2 degrés absdlus

¢/ Yoyens d'études
- analyse chimique
- mesures optiques
~ étude du spectre diémission
~ étude du spectre d'absorption
- résonance électronique
- mesures de caloriméfrie

- spectrographic de masee

2/ Production directe & basoe température par irradiation de dépbts solides =

- Radiations utilisdes
= Ultra=violet

~ Rayons X

- Hoyens dfétude
- Mesures optiques
- Résonance ¢lectronique
Toutes ces méthodes de production et dv4tude ont déjh permis diiden~-

tifier une multitude de rodicawst.

oa/ean
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B - INTELET des DRADICAUX LIBRES

“tude des rdactions chimiques =

- Len rdactions chimlques se font par étapes successives souvent mal
connues, L'identification des radicoux permet d'expliquer les processus de

rdaction.

- T1 serait auesi intéressant de pouvoir "gtockar des atomes
(#, 0, © vees) afin de provoquer & 1'instant voulu des réactions chimigues

imposgibles par action directe des molécules (H., O,, W, cvoe)
i i =

Utilisation comme carburant de fusdes ~

Cette éventualité explique 1'intérét présenté i notre époque por lea

radicaux libres.

La propulsion par réaction consiste h djecter & liorridre dfune fusde,
un débit de mnsse De, h la vitesse Ve, afin d'obienir une pousade 3 De Va,
La vitesse d'djection du mélange (carburant - comburant) eot proportiomnelle

% 1a roeine carrde de 1'énergie spécifique fournie par le gorburant 3

o
Ve = k'J .&i%;:
M

Fnergie de réaction chimique par moldcule

AL

I = Masse moldeulaire

ti

._
il

Nous devrons done rechercher des carburants de Taible wmasse molicu-

laire et de grende énergie spécifique.

Dons un carburant ordinaire, les atomes des différentes moldécules
en présence, =o dissocient pour former snsuite des moldcules nouvelles avec
des liaisons plus fories., L'énergie de réaction ne représente quiune falible

partie de 1l'énergle totale nize en jeu.

es/beb




Adnsi dans la rdaction

H, + I ——p HF + H' + 128,4 K Cal/mold,

2 2
1tdnergie utiliscble est de 128,4 K Cal/mold,
Les énergies de dissociation de chaque moldcule Stant de i
H,—> H+H ~ 103 K Cal/molécule
17'2__> PP o« 35,6 "

H+F —> IHF + 135,5 "

en faisant réagir directement
(H+1) + (F+F)—s HF + HF, l%¢énergie produlte serait de 3

267 K Cal/molécule

On peut tracer le diagramme des niveaux d¥dénergie

(1+0) + (FP+1)

3516 267

r + o

Pour obtenir 1l'énergie maximum dans une rdaction chimique, il faut

faire rdagir directement entre eux les radicaux ou les stomes libres,

“' AR
ia formule Ve 2 ; montre 1'importance de la masse atomigue du

1
carvurant et 17intdér8t présenté par 1'hydrogéne atomigue.

Le tableau ci-aprés compere les vitesses d'éjection de différents

carburants claseiques avec 1'hydrogine atomique, (2)

un/ooo




- PRODUCTION de 1VIIYDROGEND ATOMIGUL -

lous avons utilisé une source d'ions du type haute fréquence iden=
Ctique B celles employées dens les aceélirateurs de particules, (*) mie
fournit un courant d‘ionu de 0,5 mA environ composé approximativement de
85 %+ 3 15 % 112 s 2 % H ci‘apreu Thonemann) (3)s Collectés sur une cible,

ces ions captent un eleetron at deviemnent des particules neutres g (1, H?, HB)

Ce dispositif présente de nombreux avontages sur les procédds
clansiques de production d'hydrogéne atomique (dissociation thermique, irradia-
tion & basse tempsrature par rayons § d'une solution acide, décharge haute

fréquence dans un tube de WOOD) ¢

o/ Nous obtenons un pourcentage de H trés dlevd

b/ Hous pouvons focaliser par une opbigue électronioue le faisceaun de
H+ gur une petite surface

¢/ Wous avens la possibilité de régler 1'énergie des protons & une
voleur déterminde

d/ Le caleul du nombre d&tatomes d'hydrogéne "condenso"" gur uwne surface
froide est tros simple : il suffit de mesurer le courent crdd par le

transfert dtélectrons.

A ~ DESCRIPTION d'une SOURCE 4*IOND

Un eourant d'hydrogine gazeux circule dans une ampoule de pyrex
% 1lextérieur de lagquelle sont placés deux annesux.de cuivre argenté couplds
3 un auto-~oscillateur haute fréquence (voir fig. 102,55 ) T1 se crde alors un
plasme & l'intérieur de 1'ampoule. Une Slectrode dvextraction portde & un
potentiel de + 5.000 V permet dtéjecter les jons & travers un petit conal d?

forme judicisusement calculde.

(%) Ces sources d'ions sont fabriguées par la Socidtd SAMES de GIUMOBIE.

-n/eouv
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Remarques §

ok 5 T e s S £ A

1/ Les métaux ont wn effet catelytique trdés important sur la recombinaison
des atomes d*hydrogine et pour obtenir un pourcentage élevé de H+, aucune plice
métallique ne doit 8tre placde & 1tintérieur de 1lfampoule, d'olr Lfemplol de deux

dlectrodes an forme 4Yanneaux b liextérieur.

I1 est & noter que la position de ces annesux a une grande influence

aur le courant dlions.

2/ Des études faites par la Socidtd SAMES ont montré 1'influence,
favorable, d'un champ magnétique dirigé suivent l'axe de l'ampoule, sur

1'augmentation du courant dfions.

Les particules sont alors animdes d'un mouvement hélicofdal et le

nombre de choce est sugmentd.

(e champ magnébigue d'une centaine de gouss est crdéd par une bobine

placde autour de 1l'ampoule,

3/ Lthydrogine utilisé doit &tre purifié et son d’bit est réglé par

wn osmordgulateur au palladium.

Mote

Voici quelques carvactéristiques de la source d'ions et de l'aubto-
oscillateur
tube OOF 06/40 Philips

fréquence 100 Tz
pulssance 100 W

1

i

débit dihydrogetne s 5 & 10 om3/heure

H

preasion dang 1'ampoule 1 20 A 30}* de meroure

oo/neo




- 1% -

B - DTUDE THEORIOUE d'une SOURCE dfIONS

La théorie de la décharge haute fréguence et les propridtés d'un

plasme ont été étudides par THONEMAIMI (3) et SAIHMON (4). Nous ne reprendrons pas

cette théorie, mais rappellerons seulement le processues diionisation des gez.

1/ Amorgage de la décharge -

Lors de l'application du champ haute fréquence, les électrons libres
du gaz vont acquérir uwne grande dnergie cindtique et crder de nouveaux

Slectrons libres 3

a/ par Smission des parols sous l'action des chocs

b/ per ionisation des moldcules du gaz

1 so forme rapldement un plasma dans leguel lo nombre d¥électrons

atteint we valeuwr d%équilibre.

Processus d'lonication du gog -

Les différents ions (17, H;, H:) sont formés par chocs d¥délectrons

¥

avec les moldcules d'hydrogéne.

Le tobleau ci-dessous réeapitule les chocs possibles, sulvant

Ténergie des ¢lectrons incidents,

i 4 3 L IS 1 ry 1
;?giicirgﬁeiitidg;t Dissoelntion produite

(1) 10 eV L, #e—pH+H+e :
(2) 15,5 eV H +e—s I + 20
(3) 15,6 oV H, + emma»li; e

: o

P(a) 18 eV I, +e—3H+H 4+ 2
() 46 eV I, + e—3» o+ 1+ %e
. Ll _§. é
() HY + By + H :

Tes rdactions (1) (2) (5) ont une grande section efficace par repport aux

réactions (4) (5) (6).

I
o
so/ see
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C » OPTIOQUN de FOCALISATION

Pour awmenter ls guantité d'hydrogine stomique condensé, nous avons
étudié une optlque de fecalisation permettont de concentrer le faisceau de
protons, issu de la source d'ions, sur une petite cible refroidie & 4 degrés
absolusz,. Ce dispositif permet en outre de sélectionner les particules II+
(les molicules d'hydrogine entrafndes de la source d'ions par le faiscesu de

protons ne sont pas focalisdes),.

I1 est néeessaire de communiguer aux protons une dnergie sufficamment:
faible pour dviter un dchauffement de la cible, Or, =i la focalisation d'un
faisceau d'ions de grende énergie se réalise facilement, la concentrotion et lg

ralentissement du mfme foiscesu sont difficilement coneiliables,

En combinant deux électrodes de Forme bien caloulée (#), nous avons
mis au point une optique capable de concentrer un faisceau d'ions & wne distonce
de 10 em sur une surface de 10 mm?, L'énergie des protons peut vorier entre
100 et 8,000 électrons~volts,

Les électrodes sont porides aux potentiels de :

s de 0 A - 2,000V

1 . .
s de O & + 8,000V (Rigure 3)

v
VE
L'énergie du faisceau d'ions est dgale & @

(tension d'extraction - tension de focalisation)

- la tension d'extraction varie de (0 A+ 6,000 V)
= 1o tonsion de focalisation est déterminde par (V2 + Vi)
et peut varier entre 3 (= 2,000 V et + 8,000 V)

(#) Je suis heureux dc remercicr la Socidté SAMES et Monsieur GARDINER qui

ont bien voulu m'aider A rdaliser ce dispositif).

e/ ooo




- B -
- 1'épergie du faisceau d'ions peut donc varier entre g (100 et
8,000 V), Fn~dessous de 100 eV, l'intensité du faisceoau d'ions

n'eat pas mesurable.

D = GROUPL de POMPAGE

Tout ce dispositif ne peut fonctiommer correctement que dans un vide

poussé (le faiscenu dlions ne doit pas heurter de molicules résiduelles).

Le débit d'hydrogtne étant de 10 em3/heure, pour assurer un vide de

-5 . .
5,10 " mm de mercure, nous avons instellé un groupe de pompage assurent un
4

Aébit de 500 1/s (ce débit est mesurd sous la pression de 10 " mm de BETCUTe ),

E « DTUDE du DISPOSTTIE EXPERIMENTAL

Nous mesurons un courant d'lons de C,5 mA. Le nombre d'atomes
[

15
d'hydrogine correspondant est de : 3,1.10 atomes/secondeo

Le débit a'hydrogdne diterminé per mesure de la pression & 1'intérieur
de 1'osmordpulateur est de ¢ 9,5 cm3/heure., Compte temu du courant d'ions et
el #

de co débit d'hydrogdne, le rendement de la source d'ions est de 3

~ o
D=2%

HOTE 3 Caloul du ddbit d'hydrogine

Volume de 1l'osmordégulateur : V = 530 cmd .

Presaion initicle 3 P1 = 760 me de Hg

Pression finale (oprds une durde de fonctiomement de 8 heures) @

B —
12 = 640
- Débit d'hydrogime
P, = P
V
D cm3/heure = ( “J“TT“““J% )
0

D =10 cmB/haure

un/owa
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A - ETUDE du
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Lo lumidre Smice par certoins radiceaux ou atomes figés b basse

tempdrature permet de les identifier. Cette émission apparaft lorszue les

atomes congelds dens les états excitds P ou D retombent & 1'état fondamen-

tal Se

De nombrouses expériences ont été faites en condensant le produit

dtune décharge haute frdquence dans différents goz et en étudiant la lunidre

dmise s

]
£

awe

. , . ‘a . s Podical
oz Studic Luniere amise {dentifié
I, (5) varte i
LR (6) bleu e
vopeur dtasu (7) Jaune H02

Tn résultat analogue pourrait dventuellement &tre obtenu avec de

1thydrogéne,

Dispositif expérimental

Le faisceau de protons dont nous avons parlé antdrieurement est

condensd sur une cible méiallique (cuivre) en lisison directe avee un bain

d'hélium liquide, Cette cible regoit 1'énergie transportée par le faisceau

de protons. Afin de rendre minimale la différence de température entre la

asurface de la cible et le bain dthdélium, ses dimensions doivent 8tre par-

ticulidrement bien étudides (voir celeul & la fin du pEYAgTaphe ).

.o/osa
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Un vase DEVAT métallique construit suivant les normes classioues
du laboratoire assure la conservation de 1'hélium liquide pendant 8 heures
(voir figure 4). Les récipients d'hélium et d'azote liquides sont montds sur
joints toriques el sont foeilement démontables. Tous les sous-ensembles du
montage {source d'ions, groupe de pompage) sont fixds sur des brides standards

permetbont une grande interchangeabilité,

1

Afin d'adapter le spectrographe FERY mis & notre disposition pour
réaliser cette Jtude, nous avone prdévu deux hublots en quartz au voisinage
immddiat de la cible, Il est & noter qu'une distance mindmum nous est imposde
pour éviter les amorgages dfarc entre les dlectrodes de lfoptique de foculisa-

tion ef la masse de lfappareil.

Une 1lentille recgoit la lumiére dmise par la cible sous un angle

de 11 et la concenitre sur la fente du speactrographe.

(o2

Caloul de la cible

ATin dtaceroftre la surface d'dchange avec 1'hélium ligulde, la cible

est prolongde dans le bain sulvant le croquis de la figure D.

Deg ¢tudes foites par GARDNER (8) sur ltimportance de ls forme des
"pointes" de refroidissement, montrent que les meilleurs résulteto sont obtens

avec des golides de rdvolutlion ayant une parcbole pour génératrice,

1

La surface de la base dtant fixde & ¢ 5 = 1,77 om?, nous calculons
la hauvteur £ du clne pour gue la différence de tempdroture entre la surface

5 et le bain d'hélium soit inférieure & 0,5° K,

liypotheses de calcul 3

1/ Régime permanent

2/ Watériaux homogine (cuivre) et isotrope

%/ Conductibilité thermigue k - constonte le long de la pointe
4/ Température du bain &'hélium uniforme

5/Pour chaque section de la pointe, la température est uniforme,

an/&oo
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La quentité de chaleur ¢vacuéde par conduction b trovers le cylindre

dx est 1

a7
(1) qm"‘deX

Lo quantité de chaleur dchangde par convection sur la surface dA est ¢
{(2) ~dg=hTaa
T exprime la différence de température entre 1o pointe et le bain d*hélium.

Liéquation d'équilibre thermique est @

- 2
(3) &1 A dgy 41 b dA -
—= s % - (55 &) 1=0
dx
La génératrice du cbne étant un arc de parabole s
2
yzckx
s:“yz =T|—d¥2X4
A= 27 x° 1T+ 4 “x* dx
Li¢quation générale est alors s
o frosw o (fieas®
il 2 x dx kol 2 -
dx b A

Les solutions géndérales d'wne telle dguation sont des fonctions de

BESSEL. Dans notre cas, la solution doit satisfaire aux conditions sulvantes ¢
Pour ¢

X=E 1a chaleur regue par la oible est ¢ Q = 0,5 W

a7
at & Q=k s ax
m
X=l) %ﬁ-: 0 1la chaleur échangde & llextrémité de la pointe est

négligeable.,

Pour déterminer les dimensions du ebne, il est plus simple de calculer

le rapport suivant s

(5) ﬁ _ Ehaleur dissipée par la pointe (2)
= Chaleur diesipde por la surface plane 5 (sans pointe) (1)

lea croquis de le figure 6 illustrent les cas (a) 3 (v).

ee/-aa




ous supposons les hypothtses suivantes 3

1/ La surfece de la cible est & la mlme température dans les deux ces,
2/ Los coefficients d'dchange b sont identiques. bn fait, ie coefficient varie

avec la température (9)

Pour T = 4° X

h 207
]

0 23 Og2
aT 0, 2

0
0,2 0,5
flous prendrons une valeur moyenne & X = 0,1

Le rapport f eléerit ¢

8
A
(6) ¢ - JE’ hTd A 5

h EB > A = Surface latéreale de 1la pointe

Section de la cible

i

Fn intégrant 1'dquation de DBESSEL et en développant le calcul, on

trouve
. 2 A
7§ = -- x 2
( f 1+ \/ T+4 Usy 3
9
: N L
— 2
b = S \[k T
g = W y2b
73
5 > A \/ (fb—)
avec A #ﬂyh xb+y—b o= T+ I
. (e 0, 0 o
or dtapsds (5) ¢+ = 3 T : 5 = o4 °g,‘3 T 0
B ] L] - -

Nous pouvons calculer la valeur minimale de x dtaprds (7) ¢

2 \U/,1 + "
5,55 = b .
1 b

AN

(]

42 2h
+ 1 4 q % kyb

x 2 4,5 em

Remarque ¢ Hous avons choisi une valeur moyerme de h. Une asugmentation de 10 %
conduit & wne varistion de 12 % de la veleur X o L'erreur commlse est
dene faible,

]
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TTII = Résultats obtenus ~

1/ Btude de 1'azote atomicue condensé & 200 K

Afin de nous familiariser avec les mesures optigues, nous avons
repriajles expériences faites par BROIDA et PEYRON au W8S (5)e. Ltirradia-
tion par uwn faisceau de protons, d'une pellicule d'azote solide & 20° K
produit une lueur verte trds intense aqul persiste aprés irradiation. On
obtient d'allleurs le mfme phénomdne en condensant le produilt d'une

décharge haute frégquence & travers un courant dtazote,

Ltétude du spectre d'émission de cette lueur a donné les résultats

suivants (figure 7)0

a/ Spectre observd pendant 1'irradiation :

o

- Groupe de ralesdf t N = 5.229,8 &

¥
[iles correspondent & la transition (‘D - 4‘S) de 1'atome dfazote,.
Théoriquement, le groupe est constitud de 6 rales, mais la faible
dippersion -du spectrographe ne nous permet pas de les differcncier,

O
- Groupe de miasﬁ s N = 5,550 A
11 peut &tre attribué¢ & la transition (18 - 1D) de 1l'atome dfoxygénc,
car l'azote employé lors de cette dtude contenait environ 0,1 %
d'oxygéne,

0

- Groupe de raies § N = 4,555 A

Ce groupc n'a pas été identifid,

- Une série de bande de VIGARD~KAPLAN

On peut conclure & 1'existence d'un complexe solide, trimoldculaire
(}2 - ) et (N « 0) dans lequel les atomes d'azote ou d'oxygbne sont
faiblement lide 3 la moldcule dlazote (WEYROH et BROIDA)

v/ Spectre de post-luminescence i

Seul le grouped persiste aprés irradiation (PEYRON et BROTDAJ

a-v/:‘.e&




¢/ Durde de vie moyerne :

Nous avons étudidé la dicroissance de la post-luminescence avec
un photomultiplicateur d'¢lectrons {IP 28) aux températures de 209 ¥
ot 4° ¥, études que PEYRON et BROIDA n'ont feites qu'a 4° K,

§ T = 20° K i T = 40 ¥ ]
Temps Intensitd Log I Temps E Intensité ilog I
0 100 2 (Ogc 100 2
3¢5 04,45 1,81} 145 80 1,9
5 51,5 T 60 1,70
7 : 38,5 1,58 G,y 50 1,7
10,5 26 1,4 13 40 1,6
i16,5 13 : 1,11 23 30 ; 18
23 G445 0,31 45 20 IR IR
60 ! 1,5 1 0,13 60 ; 15 g 1,17 :

T = 209 K

La courbe du logarithme de l'intensité en fonction du tewps est

zengiblement une droite jusqu's 30 secondes (Fig, ).
La demi~-période {temps correspondant i une diminution d'un facteur

%ﬂ est d'environ 10 secondes).

T o= 49 K

Entre O et 13 secondes, la décroissance est ires rapide ; le
arophique révdle ensuite une partie rectilisme (ce résultat fut dgale~

ment observé par BROIDA et PIYRON),

la demi-péricde est d'environ 23 secondes,

Comme 11 fallait s'y attendre, la température a une grande influ-

ence sur la durde de vie,
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2/ Btude de 1'hydrogine atomlque condensd b 4° X

Nous pensions obtanir avec 1'hydrogéne atomique des résultats
analogues sux précédents, mais seuls les phénoménes suivants ont pu 8tre

observés

a/ Pepdant 1'irradiation & pour une dnergle suffisante du faizcenu de

protons, la cible est entourde d'une lueur rouge.

L'étude au spectrographe FERY de cette luminescence a permis
dfidentifier les raies Heg , H’a s Hy H‘~ de l'atoms d'hydrogime
(fig. 8).

Ce phénoméne ne se prodult pas a 20° K,

b/ Aprds irradiation, cette lueur ne persiste pas,

Conclusion @

Hous pouvons en ddéduire que les atomes dthydrogine figds & 4° X
sont excités par le faiscesu de protona et émettent les rales de le adiie
de BALMER,

A 1o température de 20° K, il semble que rden ne soit condensd,

c/ Nous avons alors dtudié le spectre de diffusion d'une pellicule d'hyiro-
gtne solide, La cible éclairde par une lumidre blanche sous un angle

de G%° a donné les spectres de diffusion résumés ci-dessous :

1 = Cible nue (sans dépbt)
- Nous observons un spectre continu.
2 = (ible avec dépbt d'hydrogéme moléculaire
~ Toute la lumidre est diffusde,
3 - Cible avec dépbt de protons de faible énergie (100 eV)
- Hous constatons la mfme diffusion que dans ls cas de 1'hydro-
géne moldculaire. -
4 - Cible avec dép8t de protons de grande énergie (8000 eV)
- Le spectre observs est de nouvesu continu, avcun dépdt ne

s'ast formé,

Ces expériences, nous montrent la forma$ion dtun dépbt dihydrosine

sur la cible lorsque 1%énergie des profons est suffisamment faible,

on/aaa
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D e ATUDE du SPSCTRE dYABSORPTION

I - Principe

P

Le dépBt obtenu constitue une lame mince que nous pouvons former
sur un support transparent afin d'étudier son spectre d'absorption. Ce
support doit &tre bon conducteur thermique & 4° K, et l'ezamen des courbes de
conductibilité thermique & cette température nous a falt adepter un cristal

de quariz (conductibilité & 4° X = 1,8 W/om degréd).

TLa mesure précise du coefficient de transmission d'une lame
mince est trds complexe, car les réflexions du support, la diffusion du
dépbt rendent le calcul de 1'absorption difficile. Hais le but des mesures
A effoctuer dtant de ddtecter la présence dvhydrogbne stomique, 11 nous

guffit de comparer les dépfts suivants s

a/ Hydrogine moléculaire
b/ Hydrogtne moldculsire irredié par des protons ralentls

c/ Protons rolentis seuls,

Dans ces trois esgsals, nous avons admis que les phénombnes de
réflexion du support sont identiques et que, seule, la neture du dépBt

intervient, (¥)

Nototiona =

I, = flux lumineux incident
11 = flux lumineuz transmis par le quartz nu
I, = flux lumineux avec dépdt U, moléculaire
[ [
L]
I, = flux lumineux avec dépét H atomique

Er négligeant les réflexions, nous pouvons admettire i

I
1 = Trapsmission du quarts T1 :'EL
0
o
2 - Trensndssion du dép8t @ T, = T
e 1

(*) Une étude récente (10) sur les modifications, par irradietion, du
coefficient de réflexion d'un cristal de quariz rerd cette hypothbse

discutoble (voir remarqie en f£in de chapitre),

cof oas




gt‘g:‘io : MONTAGE pour

Detail de Honl’c:a& du Quarkz

.—Cuiyre
b
Crisksl de
Quartz H

7 [~

]

=y

Mesurey de TRANSM b SSEON

Lﬁl'

Crijhal de Quarts

Section: ¢

NN

NN

|
|
F = \\qf l 2
(=) R I\L- / [
' ! 1 | hublof
—ﬁd ublelry
l“r—— B

Fom Paa .

| /5pecl'ro}: hotometre

Faisceou de Pro bong

QudH




Le coefficicent dYextinction correspondant b ces trapsmiosions st

donné par

1 11 Cﬁ = gonecentration mold./litre
T s s 3
A 2 e = Spalsseur du dépdt

Nous pouvons calculer approximativement ces deux valeurs.

1/ Le volumeé moléculaire de 1'hydrogene solide & 4° K est

dlenviron : 22,6 ’/mold.

1 . -
G o= N mole./cmj
bl

2/ Wous mesurons un courant de protons de 0,5 mh, ce qul corres-
pond & 3
3,12.1O+15 protons/seconde ou 0,5.10“Og/secondeq

n effectuant un adpdt pendant 10 winutes sur une surfece 4o

1 ew?, la lame mince obtenue aura une épaisseur de

3
n o ; -
2@.,()»10 0950600 = 6,8.10 5 Loe = 0’68 F
1

Remoaraue ¢ bn fait, cette épaipseur est supdrieure 3 0,00k, cor nfme sous un
s _6 - A ’ ¢ s
vide de 10~ mm Heg, la quantité d'hydrogene moldculaire condenace,

ntest pas négligeable.

1T - Dispositif expdérimental

Pour réaliser cette étude, nous avons utllissd un splar::,'t:t:"opl‘m’t;omé*i;rig,a
permettant des mesures entre 180 ot 850 m}q . Lo montage inditial fut adapté

& ce spectrophotométre et le vase DRUAR modifidé en consdnuence (fig. 10).

Pour rdédulre le chemin optigue, nOUs avons introduit directement
le cryostat dans le portenéchéntillons du spectrophotomdtre, Une queue de
% de diamdtre & é4é ropportée au vase d'hélium afin de loger les deux
nublots de quartz, L'écran intermédiaire h 80° K, et le support du dépbt, dans

un espace de 7 Cne

() Hous ovons utilisé un spectrophotondtre de marque OPTICA.

os/nwo




Le cristal de quartz employé comme cible dolt matisfaire aux

conditions suivantes ¢

o/

itre en bon contact thermique avec le bain d'héliun. Te cristal eat serré
entre deux M™machoires" gouddes & la base de la cible du montage prdéeddent
(fig. 10 bis)

Le faisceau de protons est orienté perpendiculairement 4 1l'axe optique
du spectrophotomdtre, Le cristal doit donc pivoter de 90° afin d'8ire

parpendiculaire 3

- au faigceau de protons pendant la formation du ddpbt

- & 1'axe optigque durani la nesure

»

Le vape d'hélium centré par trois roulements & billes est montd
sur un joint torique, Un systdme de levier et deux butdes permettent de

le faire tourner de 90° par rapport & llenceinte d¥air liquide,

Pour chague longueur d'onde, nous devons mesurer llintensitd des falocesux
incidents et transmis (Io at I,))a 11 est donc nécessaire de ddéplacer le

f
cristal perpendiculairement & lfaxe optique et pour cela rdsoudre les

problémes techniouves suivants 3

} = Réaliser une Iiaison souple et dtanche entre le vasze d'hdélium
et le récipient d'air liquide afin d'obtenir un déplacement vertical de
3 cre

2 ~ Prévoir un dispositif pneumatique de comnande du vase pour

rendre la maonoeuvre trés rapide et progressive.

3 = Le cristal doit rvester centré lors de son déplacemant.

Digpositif & commande pneumatique de ddéplacement du vase d'hdélium

Le vase d'hdédlium doit monter et descendre de 3 em par rapport
av vage dlair liquide, Pour assurer 1'étanchéitd durant ce déplacement,
nous avons utiligd un tombae de 10 cm de diamdtre, scudé au vase d'hélium

et & Llenceinte extdricure (fig. 11).
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Une enveloppe dtanche enitourece tombac. Pour commander le déplae
cement verticel du vass d'hélium de fagon souple et progressive, il
guffit de vider ou de leisser pénétrer 1tlair progressivement dans 1l'espace
libre entre le tombac et l'enveloppe. Un robinet & deux voies, relié diune
part 4 une pompe & vide et, diautre part, & l'atwosphére, permet de

réaliser facilement la commande.

- Pogition @ wvide 1 1o force exercée est nulle
- Pogition : atwmosphdre : la force exercde de bas en haut esi
de 10 kg

Un ressort de rappel et deux butées Limitent 1liamplitude du

déplacement,
Durant le ddéplacement, le vase d'holium est centrd g

- & la parbie supériecuredu diszposlitif par wn Joint torique

- 8 la partie inférieure par trois vie en plexiglass,

TIT = Méthode de mesure

7
Afin de meswrer I, I, I, (voir § 1) et de régler I, & une
valeur arbitraire égale & 100, nous devons, pour chague longueur dfonde,

effectuer trois sdries de mesure,

o/ Quartz nu ¢ Hous rdglons I, = 100 et mesurons I, en introduisant le cristal

de quortz dans le faisceau lumineux,

b/ Quartz avec diépdt d'hydrogine moldculaire 3 Nous roglons I0 = 00 et

nesurons Ie

e/ Quartsz avec dépdt d'hydrogbne atomioue : Hous rdglons IO = 100 et mesurons

¥
I, « Ces mesures ont été faltes aux températures de 6° K et 1,5° ¥ déter-

minées de la manitre swivanic 3

-

Température estimée b T = 60 K

Cette température fut rdalisde quand la cible de quartsz Stoit
gollée au support pur lvintermédiaire d'une pellicule de lanue et lorsqus
le vase d'hélium dtait refroidi & lo température de 1,5° K, Hous avens conse
taté une vaporisation du ddpht d'hydrogéne dbs que la pression descendalt
en=-dessous dé‘10'4 mn de He, L'examen de la courbe dVdquilibre "ligquide=-
vapeur" (fig. 25) nous s permis d¥'évaluer A 69 K la tempdrature du cristal

de quaris,.
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I

Température estimde & T = 1,59 K

Ltamélioration du contact thermique en éliminsnt la couche de
laque et en utilisant Ie serrage direct du cristal sur son support, nous a
permis de penser que la tempéraiure du cristal était égale A celle de 1'héliuw
liguide (1,5G K). Nous n'avons constatd aucune vaporisa@ion mfme aux meilleurs

vidaes,.

Résultats obbtenus

1/ Tronsmission du quarts (fig. 12)

ILe cocfficicent d'extinction apparent du cristal de quartz varie
becucoup avec la bempérature. A trda basse température et entre 600 et

800 mp 11 devient trés faible,

2/ Tronsmission de 1'hydrosbne

Les courbes de transmission de 1'hydrogéne moldculaire et "ato-

mique" sont presque identiques et varient en fonction de la tempdrature,

o/ Température T = 6° K (fig. 14)

L'aspect géndral de la courbe montre wne augmentation de la
tranamission lorsque la longuweur dlonde croft. Selon RAYLEEIGH la
diffusion d'un faisceau lumlneux dand un gas est inversement propor-
tiommelle 2 la deme puiseance de la longueur dVonde 3 nous trouvong wne
loi en ﬁ:%_ s lo dépdt est donc probablement en partie b 1'é%tat de

neige et diffuse une fraction de la lumidre rvecue,

1a transﬁission de 1'hydrogéne moldculaire augmente d'environ
20 % pendant les 5 mlmutes qui suivent la formation du ddpbt, Ceci
suggdre une vitrification du dép8t sous 1l'influence de L'dnergie
tumineuse, |

Par contre, cette transformation ne se produit pes ocu se produit

instantandment avec 1'hydrogséne atomique, cer auvcune variation de la

transmission en fonetion du temps n'a pu 8tre observée,
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11 se peut que le dépbt soit vitrifié instantandément, dtant donnde
1'¢énergie relotivement importante du faisceau de protons.

Une bande d'abscrption peu perceptible apparaft awx environs de

A= 620 mp , mais 11 est difficile de lui domner une signification.

b/ Température T = 1,5° K

Le phénombne de diffusion pour les faibles longucurs dtonde a
disparu, 1'étdt du dépbt est donc diffévent de celui obtenmu & 6° K.

Le transmission ne varie pas en fonction du temps.

e bande d'absorption vers 620 mp peut encore 8tre ohservis i

cette température (fig. 17).

3/ Transuission de 1'hydrogbne "atomicue" condens¢ dans une "matrice
d'orgon ~

la neture de 1a clbvle sur laquelle sont condensdés les radicaux

libres influe beaucoup sur leur durde de vie. Iin particulier, on salt que

1'argon prolonge 1'exiastence de 1l'azote atomique (11).

Wous avens donc essayé de condenser 1'hydrogime atomique sux
une pellicule dtargon solide préaloblement déposde sur le cristel de
quartz, Lo figure 15 montre les courbes obtenues,

RN RGUL
Pt e | () 0) |

R.L. HINES et R, ARUDT/ont récemment dtudié los vorictions du
coefficient de réflexion du gquarts irradidé par des lons positifs d'énergie
7,5 4 59 kev, Sous 1'effet de cette irradiation, la surfoce du cristal de
quartz est perturbée et les coefficients de réflexion et de réfraction

varient dans de prondes limites,

Les protons utilisés comme source d'hydrogone atomique dans ces
essais ont une dnergie de 1,000 ev suffisante pour créer ds telles transior-

metions,

Ce nhdnomeme complicue eancore ltinterprétation des résultabe.
s 1
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CONCLUDION

(S T SR

Les courbes de transmizsion présentent un certain intdér8t pour
dtudier la texture des déufts obtenus par condensation mais ne nous ont pas

permis de mettre en dvidence la présence diatomes d'hydrogéne dans le dépbt.

Wous avona alors utilisd la méthode de résonance dlecironique

décrite au chapitre suivant.
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G - BETUDE du SPECTRI de RUSONANCE ELECTRONIOUR

I - Principe et considérations théoriques .

Lo méthode de ddétection par résonance dlectronique consiste & ¢
P q

a/ Séparer les niveaux d'énergie électronique d'une substance paramagnd-

$igue par l'application d'un champ magndétique f,

b/ Provoquer des transitions entre ces différents nivecux et mesurer la

quantité d'énergie absorbde par 1'échantillon durant le résonance,

Lthydrogéne abtomique, comme la plupart des radicaux libres,

eot perawagnétigque ot peut facilement &ire identifié par cette méthode {12).

Conditions de rdésonamce d'un dlectron libre

Sous 1'action d'un champ magndtique T, 1'¢lectron de lfatome

h 1 - 0] q 1 s 2
d'hydrogéne de moment cindétique S = 4+ = prend une cénergle @
Fal

Iﬂz;t-,};g MB I
=P
riB est le magndton de BOHER @ %§%== 0,927,110 0 erg/Oe

g est le facteur de LAWDE ou facteur de décomposition spectrale

pour un spin libre ¢

1T (@) s Ge)-L (L)
g = 2 (341 = 2, 0023
J = nombre gquantique du moment total
5 = nowbre quantique du moment de spin
I = nombre quantique du moment orbital,

Le rapport des populaticons dans les deux niveaux ¢'dnergic oot
domné par la formule de MAXWELI-DOLTZMANI.

- AR
N1 kT
Benimpzny 6

W

2

AL = diffdrence d'énergie entre los deux niveoux = g M H
| N "

Remarque : Lo loi en e kT montre 1'intdrét des mesures de résonance & basas

température.
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Un rayonnement électromagnétique, perpendiculaire aw chaup H,
de fréguenceygy telle que Auw = gHB I induira des tronsitions entre les
nivesux, qui se manifestent par une absorption d'dnergie facilement mesuro-

ble (vic de résonmce).

IVaire de cette raie de résonance est proportionnelle au nombre

d*électrons.

Intéraction hyperfine

I'électron de 1'hydrogéne atomique sublt 1'influence du champ
magnétique crdé par le proton dont le moment magndtique I peut avoir deux
orientations différentes pav repport auchamp principal. Chaque niveau éleg=

tronique sera décomposé en deux sous-niveoux également espacdse

L*hydrogtne atomique sera done caractériad por deux roies de

résonance {Doublet).
¥
En supposant 1l'¢lectron dans 1tétat 6.‘31/q il est possible de
calonler la distance ontre les raoies du ndoublet® (13).

\)0 = Ao = 1420,41 Hiz ou 507 gausse

Le disgramme de BREIT et RABL illustre trés bien cetbe théorie
(£igs 16).

Wous travaillons & la fréquence de 9548 Iz at le champ cOrres-

pondant & la résonance est de ¢
H= s = 3335,2 gauss

La vosition des railes de résenance de 1'otome d'hydrogene est

done défindle por ¢

[
1/ 0, = 3355,2 - -r-’%l = 3081,7 gauss

= 3588,7T gruss
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ITI - Diopositif expérimental

1/ Le spectrographe

Nous ovons utilisé un spectrographe et wn électro-aimant du
type VARIAN mis & notre disposition par le laboratoire de Résonance

Electronique de la TFaculté (%),

Fonctionnement du VARIAN

L'¢énergie houte fréquence fournie par un Klystron est dirigde duans

une cavitd résonnante contepant 1'échantillon & dtudier,
Cette cavité est placde dans 1l'entrefer d'un dlectro-aimant,

Un montage en pont "T magicue” permet de détecter Ll'absorption
de puissance lors de la résonance (fig. 17). Le "D magique® est formé

de 4 branches,

Lo branche 1 est relisé au Kiystron et 1l%¢nergie se répartit dans

les bras 2 et 3 fornés respectivement 3

- de la ecavitc résomante

- d'une impédance adaptde

Un cristal détecteur placéd sur le bras 4 mesure le ddséquilibre

du pont..

Le champ continu produit par 1l'électro-aimant est moduld & basse
fréquence (40 a 400 Hz) sur une laygeur de quelques gauss. Cetie modula-—
tion permet dtamplifier le signel du cristal et d'enregistrer lo dirivee

de la raie de rdésonance,

La fréquence du Kiystron doit 8tre ajustée continuvellement &
la fréquence de résonance de la ocavité, Un dispositif "dTautomatic

frequency control® (AFC) utilise le principe suivant 3

{#) Je suis heureux de remercier Hessleurs GRUDZINSKI et DESCAMPS de

leur prdcieuse collaboration & ce traveil,
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Lo pulssance fournie par le Klystron est modulie par application
d'une tension au réflecteur, de frdquence 10 kilocyclos, Le eriatal
ditecte nlors un signal dont la puilsation et la phase dépendent de 1a
friquence du Klystron par rapport & celle de résonance do la covitd
(fig. 18).

Lo comparaison de lz phase de ce signsl b celle de lo tension
du géndrateur 10 kilocycles permet, avec un systdme non lindaire, d'ob-
tenir une tension continue proportionnelle & 1'intensité du signal et
dont la polarité dépend de la fréquence du Klystrom. Il suffit alors
dtappliquer cette tension continue an réflecteur du Xlystron pour adapber

sa frdquence & celle de la cavitd,

La pontage basse temndrature

Hotre travell fut d'associer sur un montuge trois appareils

utilisant des techniques trés diverses s

T - Une source d'ions et son optique électronique
2 - Un montage basse tempdrature

3 - Un spectrographe & résonance dlectronique

e dépbt que nous voulons dtudier doit 8tre condensd sur une
cible refroidie & 4° F placée au centre d'une cavitd résommante ; pour

cela, nous pouvons utiliser deux méthodes 3
~ forper le dépbt & llextérieur de la eavitdé et 1'introduire ensuite i
1tintérisur
~ former le dépbi directement & 1iintdrieur de 1a cavitd,
La premitre méthode, trés fecllement rdulisable, présente divers
inconvinients

- aygmentdion du temps de mesure 3 il faut au moins 10 secondes pour

introduire le Aépdl dans la cavitd,

- risques d'altération du ddépdt lors du déplacement (par choe ou varintion
de température)
- déadquilibre du pont de mesure lors de Ll¥introduction du ddpdt doms

la eavitd,

¢
se/ eve




i
s
-3

i

Nous avons donc adoptd lo dewxidme méthode, malerd les nombreus

problémes techniques quielle nous a poads,

Déalisation de la cible

Différents critdres déterminent son choix :

Elle dolt avoir une trés bonpe conductibilitd thermigue, ne pas
présenter de raies de résonance dans la zone dtudide ot &tre bon lsolant
électrique (une surfoce conductrice modifierait la forme du chomp &

1'intirieur de la cavitd),

Nous avons done choisi un bAtonnet de corindon qui & 4° K a

une conductibilité thermicue : 1 W/ en degrd,

Le probléme fut alors de souder ce sarhir aun vase d'hélium

1 i)ui de @

Soudure saphir-mdtal

Pour obtenir un bon contact thermicgue entre le sarhir et le bain
d'héliun, 11 est néecossaire de mettre le bAtommet en contact dirvet aveo
1'hélium 1isuide, Pour cela, nous devons rdaliser une soudure dtanche A

1hélium IT entre le paphir et le fond du vase dthdliuvm,

La technique habituelle de sowdure verrve-mitsl on quartz-mdtal,
qui consiste & vaporiser sous vide des métoux tels que le cuivre, le
chrone, 1l'orgent, ne doane aucun résultat avee le corindon. Le ddp8t

obtemu nfadhére pas au réseau d'alumine,

De nombreux essais nous ont condult o utiliser de 1fhydrure de
zirconium, comme liant, entre le corindon et la poudre de cuivre (14),
Apres fusion B 11009 en atmosphére dthydrogine, on obtient une gaine de
cuivre adhdérent parfaitement au corindon, Une soudure & 1'4tain suffit
alors pour sssurer 1'dtanchéiid entre cetie paine et le fond du vass

gthélium,

Hous avons rdéalisé par ce proeddd des soudures dtanches & 1'hdlium
1. Le refroldissement doit 8tre tréc progressif afin dvéviter les con-

traintes cui risquent de fairc éclater le saphir,
1

so,/eoa
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Réalisetion d'une covitd résonnsnte refroldie & £0° K

sy

Une cavitéd rectanguwlaire fonctionnent suivant le wode Ho12
{longueur b la rdsonance = g) a 4té construite . Le bAtonnet de
sophir sur lequel est formé le ddpdt d'hydrogdne est placd au centre de
cette cavité (dans la zone o le champ megnétique houte frdquence est

mﬂximum)e

Selon BLEANEY le rapport de la puissance absorbée par 1'déchantil-

lon & l'énergie emmagasinde dans la cavité est 3
U4
LR L &
v
Qb = facteur de surtension de la cavite
A " = portie imaginaire de la susceptlbilite de 1% chantillon
V= voluse effectif de la cavitéfff1°av = 1 v

H1 = yaleur du champ prés de 1l'dcchantillon

Le qualité d'une cavitd est done déterminde par son Tacteur de
1 !

surtension gqui doit &tre le plus grand possible,

Hous avons construilt celfte eavitdé 3 1l'aide d'un guide dionde de
45 mm de longueur, doré intérieurement., Une extrémité est fermée par une
plogue percée d'un iris et munie d'un pointeau de réglope <3 ce dispositif

permet d'adapter la fréquence de résonsnce de la cavitd (fig. 20).

Le faisceau d'hydrogine atomigue et le bftomnet de saphir
pénétrent 4 1'intédrieur de la cavitd par deux orifices de 3,5 mm da
diagmétre., Nous ne pouvons pas prdvoir des diamétres plus grands sans

diminuer le facteur de suriension de la cavite,

Afin dtdviter les pertes thermiques, par rayonnement, du saphir,
la cavitd est maintenve A 80° K par une circulation continue d'air liquide,
im guide dtonde en acier inoxydable de faible conductibilitd thermique

relic cette covitd au "™ magique (fig. 20).

/
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Remarque : Le refroidissement habituel de la cavité par un d¢oran soudd

4 ltenceinte dtair liguide du DEWAR sercit ineuffisant, car lo conduction
du guide d'onde et le rayomement de la cavité Sldveraient sa tempdrature
& 90° K,

tne pleque de mice assure 1'étancheitéd du guide d'onde sans em-
q

p8cher la puissance haute fréquence de passer,

Focalisation du faiscenu de protons par un tube de quariz

Le faisceau doit péndtrer & 1l'intérieur de la covité par llorifice

horizontal de 3,5 mm de diamdtre,

IVencoumbrenent des bobines de 1'électro-aiment nous impose une

distance de 35 om entre la cavité et la source d'lions,

Nous devons donc focaliser le faisceau sur une surface de 9 mm2
4 une dictonce de 3% cm, Lfoptique dlectroniique citdée ci-descus ne nous
permet pas une telle performance sans communiquer aux protons une dnergie

de plusieurs milliers d¥¢lectrons volta,

Aprds de nombreux essais, nous avons injecté le foiscenu &
1rintorieur d'un tube de quartz isolé électriquement et de forme conve-
nable. Le tube se charge positivement ot focalise ainei le jet de protons

sur toute sa longuour (fiz. 21).

A 1'aide de ce dispositif, nous pouvons recueillir sur urecible,
placde & ltintdérieur de la cavité, un courant d'ions de 1/100 mh corres-

pondant & @ 5,9.101j protons par seconde,

Oentrase du vase d'heliunm

Comme nous 1'avons vu au chanitre précédent, le bftonnet de
saphir de 3 mn de diamdtre péndtre b 1l'intdrleur de la cavitd por un
orifice de 3,5 mn de diamdtre. Le vase d'hdélium doit donc &tre bien centrs

afin d'Sviter tout contact entre le bAtonnet et lo cavitd,

ae/oaa
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Pour réaliser ce centrage, nous avons utilisé trois roulements &
billes. La position du support de ces roulements eoi régloble et permet
de failre glisser le vase d'hélium sur un Joint torique sans pertﬁrber
1tétanchiélid,

Nous contr8lons ce centrage par mesure de la résistance dlectrique

entre une petite bague métallique collée sur le btonnet et la cavité
(fig. 20),

nn/eae




Ces mesures peuvent 8tre faites aux températures de 1,8 3

°

?

20 3 £0° absolus de la fagon suivante s

1,8° ¥ ¢ Hélium liquide sous pression réduite ¢ 13,28 mm Hg

4,20 X 5 H6lium liquide sous pression ntmosphérique

160 K
200 K
£0° X

3

$

Hydrogéne liguide sous pression réduite ¢ 160 mm g

Hydrogbne liquide sous pression atmosphérique

Alr liquide.

;
aB; 860
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IV - Résultnts

Le graphicue ci-gontre montre la courbe de résonance cbienue

avec un dépdt d'hydrogdne atomicue d'une durde de 20 minutes, Nous pouvons

identifier trois raies de rdsonance i

a/

v/

Les deux raies de 1l'hydrostne atomique

les rales H, et Hp carzctdrisent le doublet de 1'hydrogbne alomi-

1
que, Elles correspondent vespectivement & des champs de 3082 + 5 et

5595 + 5 gauss et sont distantes dYenviron 510 + 5 gauss,

Ces valeurs sont en accord avec celies calculdes au premiory pard
praphe, & savolir H1 = 3081,7 et 0, = 3508,7 gousa, La différence entre
les résulints expérimentaux et théoriques (inférieure & 0,3 §) peut

&tre attribude aux erreurs de dédtermination du champ magnétique,

Ce's deux reies prouvent bien lfoxistence d¥atomes d'hydrogene

figds sur la cible,

La rale centrale 3 C

Elie est confondue avee la roie de résonance de 1'échentillon
de DPPH utilisé pour 1'étalomnage du champ magnétique. Blle correspond

F

done & la résonsnce d¥délecirons libres,

Dfune largeur dfenviron 35 gauss, son intensitéd est supérieure &
& 9

celle des raies de l'hydrogéne atomique.

1/ Stabilité des phénomdnes observés

Aucune variation n'a ¢té enregistrde pendant une durde de 10

heures, Les trols raies peraistent sussi longtemps que la templrature est

mointenue & 4° ¥, ¢'est=bi=dire 10 heures cuviron. La durde de vie des

atomes dthydrogéne figés est done trés grande.

Le doublet de 1thydrogtne atomique disparaft & une tempdrature

voisine de 20° ¥ alors que la raie centrale a ¢té identifide jusqu'z la

tempéroture de l'air liquide : 80° K,

""’/bes
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Remzrque i

La disparition des raies du doublet wvers 20° K a déja été signa-
1ée par PIETTE {15). Ce phénomdne semble amsez surprensnt si 1'on cona-
tate que la température de sublimation de 1thydrogéne solide, sous une
pression de 10'"5 mn de mercure, est dlenviron 59 K et que la valeur

20¢ K ne caractérise suoune fransformation physique sous cette pression,

T1 est done probable que lthydrogéne stomique ne solt pas conden-
86, mais quiil pdndtre dans les vides de 1'édifice cristallin de Alzoj.
Un phénoméne analogue a ¢4¢ pignalé par Monsleur le Professeur KITTEL
(commmication personnelle) relatif & la péndtration de 1'hélium dans le

réseau In Sh,.

Une dtude de Monsicur BERTAUPT & montré la presence dloctabdres
vides dang le rdésesu d'A1203, susceptibles de retenir des stomes dthydro-
ghne, '

Nous avons alors étudidé 1'influence de la température sur 1'inten-

8ité des roles de rdmonance.

Variation de 1l'intensitéd des rales avec la température

L'epresiatrement des courbes de rdésonance relatives b des dépBts
ildentiques (d'une durde de 15 minutes) fait respectivement aux températures

de 4, 16, 20, 80 degrds absolus, a donnd les graphiques de la figure 24,

Pour comparer ces résultats, il faut noter que la senslbilité
du spectrographe varie avec la tempéreture. I1 est donc ndcessaire de

romener lag résultats de toutes les mesures 4 4° K par le calcul sulvant :

Le moment magnctique fotal de la substance poramasndtioue &

étudier est représenté par l'équation (16) ¢
i
=5 & PB(NEWNQ

nombre d'électrons dans le niveau dVénergic inférievr

=
i

I, = nombre d¥délectrons dans le niveau d¥dnergie supérieur

nombre total dtélectrons.

=}
H]
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ex“e-x
N, -, =N = 1, thx
2 1 X -
e + @
Y- i B
2 k 1T

A la température de 4° K 3 x =‘5%“ et thx #lx

I1 en rédsulte B-[N-gf

Ia sensibllité du spectrogravhe est approximativement inversement

proportiomnelle & la température.

a/ Raies de 1'hydrogbne atomique

Nous savons que l'aire des raies de rdsonance du doublet est
proportionnelle au nombre d'atomes dihydrogéne. 11 semble que la largeur
des reies enreglatrdes ne varie pap avec la température et 1l'nlre deas

différentes raies ne dépendra que de lsur hauteur,

Yous appellerons donec intensité du doublet, l: hauteur moyenne

des deux rales de 1'hydrogbne atomique.

Intensité Intensitd

moog des raies ramence &
(hauteur 49 K
moyenne) &
4 P &
: 16 71 ; 124
<0 9 : 45
80 i

o

Ces résultats montreraient que le nombre d'atomes figdéa aux

tempdratures de 16 et 20° K est supdrieur & celul oblenu & 4° I,

Les mesures & 16 et 20° ¥ ont été faites dans les m@mes conditions,
A4 quelques minutes dVintervoalle : Aprés avoir condensé le faisceau
d¥hydrogine & ln température de 16° K et enregisiré la courbe de
résonance, nous avons laissé le bain d'hydrogéne et le dépdt se

réchauffer jusgu'té 209 K,

ea/eoa
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Les mesures o 49 ¥ ont &td faites ultdrieurement en conservant
les mfmes paramétres (pulssance haute fréquence, édquilibrage du pont .. )
mails malerd toutes ces préecautions, il n'est pas impossible que lenm

conditions de fonctionnement aient légerement varié.

Cependant, cette hypothtee ne justifie pas entitrement la diffi-
rence ohservée entre les valeurs & 4° K et & 16° ¥, L'exsmen du dia-
gramme d'état de 1'hydrogine moldéculeire montre un changement d¥état
pour une presgion de 10"5mm de mercure su voisinage de 5° K (fig. 25).
Si 1'hydrogéne ddposé sur la cible & la température de 42 K est
certoinement & 1'4tat solide, il n'est guére possible qu'il le solt
encore & 1692 K 5 il ne peut &ire quladsorbé & la surface du corindon
ou engagd dans les vides du rdgeau de ce dornier, comme suggdré ol
dessus,

Un caleul approché de la quantlté d'hydrogine susceptible dt&tre

4

adsorbé & 20° K domne environ ‘IO‘i atomes d'hydrogone (i7).

Cette voleur est en accord avec celle déterminde au paragravhe

suivant, par considdération des largeurs des raies de résonance,

Le changement de texture se produirait awr environs de 5° K et
expliquerait la divergence des résultats ci-dessus por wne variation
du facteur de surtension de la cavité entre 4° K et 16° K due & 1a

nodification de la constante didlectrique de la substance,

Pour T & 5%, 1l'hydrogbne serait & 1l'état solide
Pour T > 5%, l'hydrogdne constituerait un film de degrd d'orza-
nisation intermddiaire entre les dtats solide et

liguide, adsorbd & la surface du saphir

Hous ne pouvons donc pas comparer quantitotivement les mesuras

7010 et 200 ¥ avec celles & 49 K,

Raie cenbrale

Btant donnde 1'importance de son intensité sux templratures de
16 et 4° ¥, lea graphigues ne monfrent qu'une partie de la raie. Pour
mesurer son amplitude, nous avons extrapolé la courbe de résonance of

les résultats ci=apris ne sont que des ordres de grondeur,

°°/ae»
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Intenaits Intengitd
p de la raie ramende &
(hauteur) 40 K
4 340 : 340
16 180 : 720
20 : 155 675 i
L e 22 ao

Comne dans les mesures précédentes, seuls les essais aux tempéw
ratures de 16, 20, 80° ¥ peuvent &tre compards, la mandipulation )

4° ¥ ayant 416 faite & une date ulidrieure.

Cette raie persiste jusqu'i une température supérieure & 80° X
(environ 100° k). On peut supposer qu'elle est indépendante de 1thydro-

zine condensé et que nous pouvons l'attribuer au bitomnet de saphir.

les protons accilérds sous unc tension de 1000 volts ont une
énaergle suffisante pour provoquer des défauts dons le régesu dtalumine,
Yous 1¥fet de cette irradiation, des centres F peuvent 8tre créés et
nous pouvons expliquer aingi la résonance dtélectrone iibres, Des
résultate analogues ont ¢ié observés sur un grand nombre de Corps

irradids et notamment par irradiation de MgO avec des neutrons (18),

i
La disparition de ces centres, lorsgue la tempirature auzmente,
peut 8tre attribude b une migration des <¢lectrons dans le réseau, due

5 llaugmentation de leur ¢énergie thermique,

la comparaison de 1'intensité de la rale aux tempdratures de
16, 20, 80° K ne permet pas de déterminer une loi de déerolssance avec

précision.

3/ Veriation de 1'intensitd des raies en fonmction de la durée de dép8t

Les graphiques de la figure 206 nontrent les résultats obtenus &

la température de 4° ¥, avec des durdes de dépbt de 5, 10, 15 et 20 minutes
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Durde de In§0?31te des
alpbt raies du %
’ doubled I
’ 5 15
10 : "27,5 §
15 ! 43 g
20 5% ;
i i

Toutes ces mesures ont ¢té faites avec les mémes réglages du
spectromdtre, & quelques minutes dtintervalle et domnent une idde assez

précise de la variation du nombre dVatomes d'hydrogéne figés en fonction

de la durde de dépdt.

1a loi de variation est sensiblement lindaire b 10 § prés. En
supposent qu'il se condense toujours la méme quantitd d'hydrogtne dans les
Aépbte successifs, le résultat laisse 4 penser que la concentration en

atomes d'hydrogéne reste constante.

Dans le cas ou 1thydrogene solide aurait une tris meuvalse condue-
£ibilité thermicue et diminverait la quantité d'hydrogéne condensdé, par
suite de l'augmentation de la température de la ¢ible, lo concentration
augmenterait en fonction de la durde de dépbt. Ceci pourrait &tre dd b la
erdation de nouveaux atomes d'hydrogéne, provoquée par l'irradiation de

1'hydrogtne déjh condensé par le faisceau de protons.

Cette deuxidme hypothtse semble peu probable, car une augmentation
de la concentretion devralit se manifester coume nous le vervons dans le
chafitre suivant par un élargissement des raies du doublet. Ce phénoméne

n'apparatt pas sur le graphigue,

Lergeur ot forme dos raies du doublet de 1 "hydrogbne atomique

Un enregistrement de la forme d'une raie du doublet de L'hydrogine
stomique avec un balayage trées lent du champ megnétique, a donné le grephi-

que de la figure 27,
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Aprds intégration, on vérifie en mesurant la largeur de la raie
au point d'inflexion et & demi~hauteur que la courbe de rdésonance peut
ftre assimilde & une courbe de Lorentz (fig. 28)3 le rapport des largeurs

de reie é,%=hauteur et au point d'inflexion est de 3

~ courbe de Gauss = 0,847
- gourbe de Lorentz = 0,577

- courbe trouvée = 0,572

La largeur de cette raie a 8%é déterninde & 2 % prds en pointant
différentes intensités du courant Avalimentation de 1'électro-aimant et

en prevant pour référvence la rale du DPPHE qui est une courbe de Gauss.
Hous avons trouvd sAH=17,7 gauss

Dans wn essai analogue, JEN et FONER (19) ont trowvé des raies
de 1,4 gouss de largeur et dont 1a forime se rapproche d'une Coussienne,
Cette divergence des résultats cera commentée et interprétie dans le

chapitre sulvant,

.
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V = INTERPRETATION des RESULTATS

1/ Largeur des raies de 1'hydrogbne atomigue & 4° K

L'élargissenent des raies de résonance est déterminé per les

différentes intdéractions s

a/ avec le réscou cristallin : intéraction spin-réseau

b/ avec les autres dlectrons : intdraction spin-spin

Cette intéraction donne généralement & la courbe de rdsonance une

forme de Causs
¢/ var intéraction d%échange

Cette intdéraction déforme la courbe de résonance et tend & ind

donner une forme de Lorentz (20).

Le caloul théorique de 1'importance de ccs diverses intdractions
permet de ddterminer approximativement 3 partir de la largeur de la rale
b 1/2 hauteur, la distance intdratomique et le nombre d'atomes d'hydrogene

par unitd de volume,

| - Dane le cas d%atomes d'hydrogéne figds dans un rdseau d'hydro-
gbue solide, JEN et FONER ont dvalué 1'élargissement de la raie de

rdsonance dft & 1l'intdraction “spin~réseau® & 0,7 Gauss,
¥

IL'utilimation dans ces essais du dispositif de focalisation
pour augmenier le nombre d'atomes d'hydrogine communiqué aux protons une
énerpie suffisante pour déformer et modifier le réseau d'hydrogéne solide.
11 ntest donc pas certain que lo valeur ci-dessus solt applicable & notre

Ca8e

2 - L'intéraction d4'échange rdétrdécit la courbe & sa base et modifie

peu sa largeur A mi-hauteur. Nous ndgligerons son influence.

no/saa
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% - Compte tenu de cette restriction, 1'¢largissement de la
raie de résonance imputable i la seule intéraction "spin-gpin" serait de

17 Gauss.

La formule de VAN~VLECK (21) permet de calculer 1s valeur de
cet élargissement en fonction de la distance r entre les centres parama-

gnétiques,

Appliquée B 1thydrogdne atomique par JEN et FONER, cette

formale devient

Ol = 2,1019 n n = nombre atomes/cn’

Dans notre cas, n serait dgal & 3

n= a?5a1019 . ahomes/cm?

Le volume moliculeire de 1thydrogbne solide Stant de 27,6 mold/
en%, la proportion d'hydrogéne ctomique pal rapport au nombre total d‘atomesg
peut &tre estimée & ¢ :

19
7:%— (el ) 22 0,16 %
- 6,02 1077
N

JEN et FOWER, avec le mfme calcul, ont trouvé un pourcentage
de 0,01 ¢ Dans la mesure ob 1e coleul est justifié, la méthode utilisde

ici pour produire et figer des atomes d'hydrogéne constitue un net progrés.

Remarque ¢ lous avons vu gue les atomes d thydrogtne peuvent 8tre, h la
température de 49, soit adsorbds, soit condenads, Il est done probable
que la densiié d'atomes dshydrogéne ne soit pus uniforme et perturbe ainsi

la forme de§ raies de résonance,

]
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2/ largeur de la rale centrale

Un calcul analogue au précédent permet avec les mBmes hypothdses

de déterminer;épproximativement le nombre d'électrons libres par cmb.

La largeur de cette raie dtant d'environ 35 Gauss, nous pouvons

estimor le nombre dtélectrons libres par omd 3
n = 1,7;1020 a/ cm’

Commaissant 1'¢nergie des protons incidents, il est possible de
déterminer la profondeur de péndtration & l'intérieur du réseau d'alumine,
Nous pouvons en déduire le volume total irradié et le nombre total de
défaute crdéds par 1'irradiation. On trouve ainsi que la masee irradide par

c? de surface avec des protons de 1000 €lectrons-volis est de :

m oo 3.,10"“6 gramme {22)

In surface irradide dtant de 0,6@2, le volume contenant des
T -

défauts est de ag 710 cm3,
e nombre total des centres serait donc @

¢

W o= 7.10—7 o 1,7,102 :::139101) §lectrons/librec.

lous avons essayd de vérifier ces résultats par d'autres expé-
riences et notamment de déterminer dVune autre manibre le pourcentage

diatomes d'hydrogéne.

7
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MESURE du HOMBRE de CENTRES PARAMAGHNETIGURS
par COMPARATSON avec un BCHANPILION de DFPH

0 i ) e a2

I = PRINCIPE de MESURD

LYaire des courbes de résomance est, comue nous 1'avons déjh dit,
proportionnelle au nombre de centres paramagnétiques. Pour déterminer le
nombre de centres d'une substance & dtudier, il suffit de comparser 1llaire de
sa role de résonznce & celle d'un dchantillon comru. I3 faut cependant prendre

de nombreuses précautions,

1/ 1e champ magnétique haute fréquence doit avoir la mfme valeur au volginaze

des dchantillons & comparer

Les deux échantillons doivent subir le méme champ magndtique
haute fréguence, leur position & liintdrieur de ls cavitd est done dfune

grands importance,

Dans une cavité de lomgucur N\ z, la répartition du champ magnd-
tique & 1'intériecur de la cavitd est représentde por la figure 29, Le
plan x'x et le fond de la wavité forment des zones de champ mogndtique
équivalentes. Mous avons done placé les dchantillons & comparer de la

fagon suivante 3
- Les atomes d'hydrogéne figés sur le saphir sont situds sur 1'aze xix,
- Une petite nacelle en trolytule contenant le DPPH est collde nu fond de

1o cavité,

Malgré cette prdcaution, nous ne pouvens pas affirmer, & quantits
de centres dgale, 1l'identité des raies de résonance donndes par lea échane-

tillons pour plusieurs raisons @

a/ Le champ magnétique varie le long de 1l'axe x'x et tous les atomes d *hydro-
géne répartis sur le saphir pe subissent pas le mlme champ, alors nue

le DPPH est concentréd en wn point,

".a/o@ﬂ
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b/ L'hydrogéne stomlque, condensé sur un saphir de 3 mm de diamdtre n'est
pag situd exactement sur l'axe x'x, En supposant une répartition
sinusofdale du champ magndtique dans la cavité, 1'erreur due & 1'inho-

mogénéitd du chemp est dlenviron 2 [l

¢/ Le saphir = wne constante didlectrique égale & § et peut modifier la

répartition du champ msguétique dans la cavité,

Nous avons étudid 1'influence de ces phénomdnes et déterminé les

corrections & apporter aux rdsultats par les différents essais.
1 = Etude de la variation du champ megndtique sur 1'axe

Deux essais permettent d¥évaluer 1'importance de cette varia-
tion 3
= 1ms cristauz de DPPH sont collés asur toute 1o longueur du
saphir (1a nacelle dtant vide), nous obtenons la raie (2)
fig. 3C.
- le DPPH soigmeusement ddcollé du saphir est concentrd dans

]a nacelle ; nous obtenons la raie (1)

Ltaire de 1la raie (1) est deux fols plus faible mue celle de
la roie {2), Dans le calcul du nombre dlatomes d'hydrogbne, le rdsultat

devra Gtre divisé par 2,

2 = Perturbation du champ mognétique créée par llintroduction du

saphir dans la cavité.

Flle peut &tre dtudide par comparaison des raies de rdésonance
dommées par un cristal de DPPH placé dans les positions (1) et (2) définies

par la figure (51).

- Position {1) s le DPPH est placd dans le plen médian de la
cavité.

- Position {2) ¢ le DPPH est & 1,5 mm du plan médian

Les intensités des courbes (1) et (2) correspondant & ces deux

0
poaitions sont dans le rapportT%%m,

oo/aao




En ltabsence du gaphir, et en supposant une répartition sinue
sofdele, la variation du champ magnétique dtant de 2 ﬁ, 1la perturbation

créde par le saphir est de 99,

L'enregistrement des rales de rdsonance doit se faire dans des conditions

aexpirimentales identiques

La vitesse de balayage du champ magnétique, la pulssance haute
fréquence et toutes les constantes de temps doivent rester identiques dans

les diffdérentes mesurean,

Remarque $ Afin d*obtenir des courbes de grandeur correcte , nous avons
ubilisé des gains dfamplificateur variant de 1 & 9. La proportiennalité
entre 1'intensité de la raie de rdésonance et le gain de 1'amplificateur

a été vérifide pour des variotions du gain de 1/1000 & 9/1000,

Les deux dchantillons somt & des tempdratures différentes

Pour tenir compte de la variation de la sensibilité du spectro-
graphe avec la température, les rdésultats devront 8tre multiplids por le

ranpors

Concluaiens

le caleul du nowbre dYatomes dfhydrogine fera intervenir les

coefificients s

- R S|

n, = nombre d'atémss d'hydrogéne
[
n, = nombre de centres paramsgndiigques de l'schantillon connu

A, = aire des raies du doublet des atomes d'hydrozine

2
A1 = gire des rales de 1'échantillm conmu
i
- rapport des températures =
T, T TR P =20

oi/sna
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&
"é;-lﬂ = rapport des gains de lYamplificateur
2
Le céefficient 1/2 tient compté de la variation du champ magné-
tique le long de l'axe x'x. '
1 Ay &

oy =70 1A © g,

IT - RESOLTATS OBTEHUS

Wous avons utilisé des cristaux de DPPH préparés suivant le pro-
cédé de POIRTER, KANLER et BENINGTON (23). La masse dfun cristal fut soi-
gneusement déterminde avec une balance susceptible de mesurer le 1/1000
de milligrsmme dans une salle climatisde, En répétant les mesures plusieurs

jours de suite, nous avons trouvé m = 0,010 + €,003 milligrammes.

La masase atomlque du DPPIH étant de 594 gromepes, le nombre d¥¢lsce
trons libres contenu dans le cristal ¢tudid eat dtenviron s

n #1,5.10'°

La raie dérivée de la rale de résonance enreglstrée aves un main
g = ??%ifm est représentde sur la figure (32). Aprds intdgration de
cette gourbe, nous obtenons la raie de rdésonance (fig. 33) dont 1'aire
proportionnelle i 1, ast dzale & A1 = 110 mm2,

2/ Aveec 1'hydrogdéne atomique

In conservant les mfmes réglages que dans l'expdrience ci-desous,
l'enregistrement de la dérivée des rales du doublet de l'hydrogene atomique
C
avec un gain &y = —t a donnd le graphique de la figure 31, L'aire des

1000
courbes intégrales du doubled est de ¢ A = 720 mm2 (flg. 55).

2

Le nombre dtatomes d'hydrogine figés sur le saphir peut donc &tre

colculé d'aprds la formule du chapitre prdcddent s

i A 5
n2 =4 "4""6' n,i A1 ® 'é";"
N, O 391014 atomes d'hydrogbne

99/@«0
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Cette valeur n'est qulapproximative, l'erreur relative globale

dtant dlenviron 45 Ce

- erreur sur la dédtermination de le masse a0 %
- erreur sur la mesure des airesawS P

~ erreur due b la répartition du champ dans la cavité 9 %

Pour comparer ce résultat avec celui déterminé en considérant la
largeur des raies de régonance, 11 faut évaluer le nombre total dfhydrogbne

condensd et calcular le pourcentage d'hydrogéne atomique,

En supposant que tous les protons qui pénétrent dans la covitd
soient entibremsnt condensés sur le saphir, la quantité d'hydrogdne con-

densde on 15 minutes nsorait de s

13 ions/acc,

=D, t - D
1
5,9.10 6

débit de protons = 6,2.10

g

durée de condensation

ft
it

1

L]

La presgion rdsiduelle de 1'hydrogine au voisinage de la cible

, -G . .
est dtenviron 10~ mm de mercure et un simple calcul supbosant gue toubes
les moldcules qui touchent la cible sont condensdes, monire qu'il s'eit

. . . i .
dénosd environ B, = 5610 7 molicules en 15 minutes,

La proportion d'hydrogdne atomique seralt approximativement de
l'ordre de ¢ b =100 x n, = 0,7 5

2

Avec la premidre méthede de calcul, nous avions trouvé b = 0,16 ¢
il y a donc wn rapport 7 entre les deux résultats , et la confrontation
des doux méthodes de mesures permet d'estimer le pourcentage & amviron
Oyl 5

Remarqgue 3

Nous pouvions compzrer directement 1l'sire des courbes envegis-

tprbfes sans les inkdgrer pour obienir les wales de résonance,

Supposons une courbe de résonance assimilable & ure courbe de

Gauss. Coit & son alre et @ sa largeur,

ou/u»s
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ille est représentée par 1l'dquation i
LH2

= 262

3]
0 Von
La courbe dérivée a pour dquation i

- oo Rl
£ () ot )

8
=1 5] 26-2

Liaire de la courbe dérivie eat de

+ ol !
o :ijfh Flw)dw = 2,
- -5 Vot
Désignons par 1%indice (1) 1'aire relative i 1'échantillon
connu et par ltindice (?) celle de 1¥échantillon i étudier s

£ () =

2 a2 2
Ay B Y, o

Ila mesure de llaire ei de la largeur des rales enregistrdes

nous a donné les rdsultots que volel

Avec le DPPH ¢

- oire de la raie enreglstrde tedy = 125 mm?

i

- lapgour de la raie =Q'“1 4 Gauss

Avec 1'hydrogine atomique @

- gire du doublet : ef o = 260 mm2
=~ lorgeur de rele ™ 5 = 17,7 Gauss
Ie rapport A2 < g o
e v gt 229
A el 1 a1

En intdgrant les raies enregistrdes, nous avions trouvé

by
A 37
A
1
Cette méthode directe est moine prdeise, car elle accumle les
erreurs de mesure des largeurs . de raies et de 1'aire des dérivées, ©lle

permet dtobtenir un rdsultat i environ & 20 % prds.

sg/ weoa




3/ Hombre de centres paramagnétiques correspondant a la raie centrale

L'aire de la courbe intéprale de la rale centrale est dfenviron

A3 = 3.800 mn2. Le nombre de centres paramagnétiques serait donc de 3

S A B!
4 40 1 AT 8,
n4m14a1014

En utilisant la lergeur de raie et le volume irradié, nous avions
r . # E 1 3 » > o
déterminé grossidrement 3 nq_::=15.10 7, Ces résultats diffdrent d%un
facteur 10,

Cette divergence sVexplique par les hypothéses plus ou moins

justifides que nous ovens admises @

1 -~ Les centres créds dans le saphir ne sont pas répertia de
facon uniforme et la loi de VAU=VIECK ne doit pas 8tre utilisde sans
précaution,

% ot

2 = Le volume irradié est détermind b 50 {° prée
% = Lo raie centrale étant tronquée, son aire cat ditermince

approximativement.

oe/eee




. [ o e T N
= : ] Dok ] N W T : :
- . — M - by i i

v - r W
_ i _, ]
. 1 : i |
+ N - i
| | BN |
I ! : ; :
” : i u,
. T 1
+ 1
! !
Al
1 . “.
1
t
t

[P S

1 ! Lo :
. » - - m
: i : Jw : ‘ : i : ;
: ! ; - ; : +
C g “ H, R
oo : “ L Lo
: T T Bl . 1 T 1
: ! 1 . 1 . X v i
HE : L L
: . r [ S R SO SO DRSNS
- : T ' ; ; : , ;
! : [ 3 : T }
| = i i ! “ 4 ‘
{ .- # | i fl.fllu \l‘.l\n “ ;
! : i : _ : 1 : S
] : ! ] : : |
L i . t ;
L ! : H
' . “
i
{

: o i ” ¥
o : . L | L
||w. 2 S B x _* I i 5
Gous | | szer | |orby | 06k2 | |OKE? cosy
' = ; i : ‘ 1 t ; T

- M H hﬂ _ — % [
1 3_ ﬁ M M . !

.0 * Uosed

A.00¢ L

+< by



4
@
S

3

~ RESULTATS COMPLEMENTAIRES -

Raies crédes par les impuretds du saphir

Fuclomacheny

A température smbiante, le bitornmet de corindon utilisé comme
cible présente une série de pics de résonsnce, La position de ces raies est

fonction de 1llorientation du eristal dans la cavité (fig, 34),

11 semble donc qutelles appartiennent & une impureté paramagnd-
tigue lide au réseau du cristal. Le fer, constituant la principale impuretdé

de 1'échantillon considéré, nous lui avons attribué ce phénoméne,

Ces raies dispareissent 3 la température d'environ 60° K et
pendant tout le refroidissement (jusquta 80° K) leur instensitd reste consban-
Y

te, In sensibilité du spectromdire est déerite par une loi en e el

on peut donc en déduire une loi de déerolssance exponentielle,

4

Role attribuce & H

£

Un examen minutieux de toutes les courbes de résonance permet de
déceler la présence de deux raies de résonance trds faibles et parfois conforn-
dues aveo le bruit de l'appareil. Distantes dlenviron 250 Gauss, elles sont

symétriques par rapport & la rale centrale.

. ~r s . . s
Li¥ion H2 se caractorise en rdsonance électronique par le ftwiplet :

~ une raie centrale correspondant 2 1'électron libre

- deux satellites distants de 250 Gauss

3 - r b + .
Wous avens otiribué les deux raies observeées & (Hﬂ) : la raie
.

centrale est confondue avec celle créde par les défaubs du saphir,

Ces raies existent jusqu'd 20° K ot dispsraissent aux températures

supdrieures.
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MESURE de la RBESISTANCE FLECTRIQUE de LYHYDROGENE CONDENSE

les protons focalisds sur le saphir doivent capter des élecirons
pour neutraliser leur charge et devenir des atomes dvhydrogine. Le saphir

étant isolont, on peut se demander dton proviennent ces électrons,

Deéux hypothéses peuvent 8tre formuldes 3

1 = les protons perturbent le réseau d'alumine et extraient
des électrons

2 - 1z courbe d'hydrogdne condensée est conductrice,

Pour mieux comprendre ce phénomdne, nous avons mesurd la résistance
dlactriiue entre deux bagues serrdes sur le saphir. Ces bagues dictontes de

20 cn sont relides & un potentiomdtre de mesure (figz. 35).

Résulsats

Gk LB TR S

a3

1/ Saphir seul

T = 5000 K T = 800 ¥ T 1,50 K

R= 10(2——?‘1‘} = TmV§{R= 106—’E = 10 mVi R = 10{1«—’5} = 12 mV
H

X BE=1650mV § X — Tl =2000 wVi L — o B =2000 nV
X = 230 1 S X =200 M L = 770 ML

LLELLE I L P Y P P P PPy

T

2/ Caphir avec dépdt d'hydrozdne moléculaire

T 1,50 K X =170 1

3/ Sophir avec dépbt d'hydrosdne atomlgue de 15 mn

o

=10°_g b= 113wy
» §=19%0 ¥

I

=

=17 H L

=
i
Et
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1,5 K E
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Cea réaultats montrent @

! - La résistance apparente du saphir décroft ldgbrement & basse tempdrature,
Il faudrait vérifier si cette ddcroissance n'est pas due & une variation

du serrage des bagues sur le saphir en fonction de la tempdrature

[h

- Le ddpbt d'hydrogéne moldculaire a une résistance infinie.

3 = Avec un dép8t d'hydrogine atomique, la résistance esst diminude dfun
facteur 10 . On peut calouler l'ordre de grondeur de la résistivitd de

1thydrogbne condensé,

in supposant que les deux résistances du saphir et du ddp8t a'hy-

drogtne soient en paralldle, celle du dépdt est de 18 m Lk,

Liépaisseur de la pellicule d'hydrogine peut 8tre dvalude b

6 Angstroms en supposant que tout le faiscesu est condensé sur le saphir,

La réaiptivitd seranit done :

o
. opd L 1800 56,1077 = 4,58
P=rf- ;

Une telle conductibilité permettrait dventuellement le tranafert

d'électrons nécessaire b neutraliser la charge des protons.

Oégultats compliémentaires

1/ Pendant 1'irradiation, nous avons mesuré une diffdérence de potentiel de

15 ¥ entre les deux bagues

In supposant que le faisceau de protons soit uniformément réparti
sur le saphir, l¢ courant d'dlectrons correspondant crde une chute de

petentiel de 3

=]
i

résistance glohale

-
i

-
£

I

]

1
courdntlde protons = 50 mA
6 ] -
L VL1070, 5 10 = 40
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Ce résultat ne concorde pas exactement avec la valeur mesurde mals

confirme 1thypothése svr la conductibilité du dép8t d'hydrogine.

2/ Nous avonsg aussi constaté une polarisation du saphir de 0,5 V aprés irra-

diation.

NOTE ¢

De récentes mesures (24), sur les variations de la résistance d'un
échantillon de corindon irradid par des protons d'énergie 500 eV, ont montrd
que la résistivité décroft lindairement en fonction de la durde d'irradiation.

Ces meoures ont &i¢ faites & 300° ¥,

ne/eoa




~ COUCLUSIONS -

s ey s iy 0 A 2

Ces rdsultats montrent la possibilité de "stocker" & la tempdre-
ture de 4° absolu, de l'hydrogime atomlque dons la proportion dlenviron 0,1 .

pendant trés longtemps.

Cette proportion évidemment assez faible ne permet pas une utili-

sation inductrielle de 1'hydrogéne atomique.

La comparzison des différentes ndthodes d'identification de 1'hy-
drogine atomigue met en évidence les grandes poasibilitdés offertes par la
résononce électronique. D'une trde gronde précision, cette méthode de

recherche présente 1'avantage de dissogier les phénoménes & étudier,

Pour compléter ce travail,il resteraitiddéfinir avec préeision la

texture des aotomes d'hydrogéne. Sont-ils adsorbds, condensdés sur le saphir

ou péndtrent-ils & ltintdrieur du réseau de corindon ? Une étude minubieuse
des variations de la larmeur et de 1'intensitd des rejes de rdoonance du
doublet de 1'hydrogtne atomique en fonction de la température, entre 4 et

20° K, pormettrait certainement de résoudre ce problime, Il serait possible
dé ddterminer la distance inter-atomicue et de vérifier si une anomalie
apparait au voisinage de 4° K. L'influence de la matrice pourralt &tre obser-

vée en utilisant vne cible de quartz ou métallique.

Cette “tude ndcessite liutilisation d'un spectrographe tris
sensible et d'une trés faible constante de temps. la cible devro 8tre munde
d%un dispositif thermométrique permettont de faire varier et de mesurer la

tempsrature entre 4 et 20° ¥,

M cours de ce travail, nous n'avons gubre pu aborder le probléme
¥

de la formation de centres F per irradiation & basse température.




=REPERENCES -

1 - Colloques internationaux :

WO

10

15
16
17

18

i

i

- Septembre 1056 & QUEDBEC ¢ Institut de Chimie du Cpnada
- Zeptembre 1057 & WASHINCTON : W.R.S,

- Septembre 1658 & SHETFIELD @ Faradey Society

- Mai 1959 & PARIS @ Sociétdé de Chimle Physique

- Septembre 1059 & WASHINGTOW : M.B.S5.

Pormation and Tropping of FREN RAVICALS 1 A.M, BASS et H.P, BROIDA

THOREMANN ¢ Proc. Phys. Soc, 01, 1948, 482
¢ Prog. in Muclear Physies 1053, 219

Jo SAIMON ¢ Journal de Phys. et Rad. 1954, 117 ¢ 1956, 35
BROIDA=PEYRON ¢ Jowrnal de Chimie Physique Acut-Septembre 1959
P.0e RICE H v " w " "
FONER et HUDSOW |

GARDNER 3 New-York A S M E 1945

GRASSHARN

Phys. Rev, 119, 1960, 623

Journal Chimie Physigue 1956, 26=204

FREE RADICALS as stiudied by E.0.R. D.J.00. THORMAN

BRUHAT ¢ Optique 817

Materials and Methods 1949, 30-32

PIETTE - Jowrn. Chem. Phys. 1959, 1613

KITTEL

DEUCHMANY

IJ}WSQ R@V. 19,_)79 15—55

pal 6es




19

20

8

Réfdrencesn (Suit@)

Jen-FOHER ¢ Phys. Reve 1958, 1169

AHDERSON 3 Phys. Rev. B2 - 1951
KYTPRT ABRAHANS 3 Phys. Reve 90, 238
i‘).F.ﬂ)BRb‘OI\F hasd iﬁEISLZ; == P\@V@ I“’i(}do PI'I‘VSO 19559 269

Vili=-VLECK ¢ Phys, Rev. 74, 1948, 1168
W oo L Mai 1991
POTRITR, KAILER, BENINGTON s Jour. Orge Chem. 1952, 1437

Tetters — Thys. Rev, October 1980,




