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RESUME

Dans ce travall, on a tenté de réaliser un

thermométre & résonance magnétique nucléaire pour la mesure
des températures sous 1°K. L'utilisation d'un tel thermométrae,
dans ce domaine de températures, comporte de réels avantages;
ceux-ci ont d'allleurs été employés avec succés par quelques
chercheurs.

Ltoriginalité de notre montage réside dans le fait
quton a produit les champs magnétiques de résonance et de
modulatlon au moyen de bobines supraconductrices congues a
cette fin.

Cette thése est un exposé des méthodes techniques
mises au point pour ltemploil d'un tel thermométre. De plus,
on a exploré les possibilités de quelques substances, comme
1taluminium, le caoutchouc et le fluorure de calcium, qui
semblaient intéressantes & utiliser comme échantillons de

résonance.
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ABSTRACT

The construction of a nuclear magnetic resonance
thermometer is described in this thesis. The advantages of
such a thermometer for the measurement of temperatures below
1°K have been clearly demonstrated by the results of some
workers.,

The distinctive feature of our thermometer is the
use of superconducting windings for the production of the
nuclear resornance field and the modulation. The experimental
techniques developed in order to measure those temperatufes
are described in detall. Some investigation was also done
on the properties of different substances whose resonance
signals looked promising for this kind of work, such as

aluminum, rubber and Calcium Fluorite.
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CHAPITRE I

LA THERMOMETRIE SOUS 1°K

Introduction.

Le présent travail a été entrepris, tout d'abord,
pour examiner les possibilités d'employer, pour la mesure des
températures sous 1°K, un spectrométre a& résonance paramagnétique
nucléaire, dont le paramétre thermométrique serait 1l%intensité
de la raie d'absorption. L'appareillage utilisé différe de ceux
qul sont décrits dans la littérature par quélques aspects que
nous préciserons plus loin.

Il s'agissalt, en plus, d'étudier les raies de
résonance de divers éléments, dont les caractéristiques se
prétaient particuliérement & une telle application.

Enfin, un troisiéme objectif aurait été 1'étude de
certaines propriétés des solides, tels que les temps de
relaxation spin-réseau aux trés basses températures, dans
certaines substances cristallines. Toutefois, 4 cause d'un
grand nombre de difficultés techniques, seuls les deux premiers
objectifs ont été partiellement atteints. Cette thése ne
constitue donc qu'une contribution & la solution technique du
probléme; il est & espérer qu'elle permettra & d'autres de
réaliser les objectifs envisagés au début. Pour cette raison,
cette thése contient plusieurs détails d'intérét purement
technique, de méme que des résultats préliminaires, forcément

incomplets.



Dans cette thése, aprés une explication sommaire
du principe de la méthode employée, nous donnerons une
description détaillée de i'appareillage utilisé pour les
mesures, et une élaboration de la méthode expérimentale
employée, méthode adoptée aprés quelques té&tonnements. Ces
détails pourront, & notre avis, se révéler d'une certaine
utilité pour d'autres travaux sur ce probléme., Finalement,
les résultats obtenus seront présentés: quelques incomplets

qu'ils soient, ils sont certainement significatifs.

1 - Les principaux thermométres utilisés sous 1°K.

A - Sels paramagnétiques. Historiquemenf, les premiers

thermométres utilisés sous 1°K furent les sels paramagnétiques

eux-mémes. Dans les domaines de températures ou ces sels

obélssent & la lol de Curie, leurs susceptibilités paramagnétiques

prennent des valeurs données par l'équation suivante:

C

X =573

oul: C: constante de Curie
T: +empérature du sel

0: tvempérature caractéristique du sel.
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La susceptibilité du sel, qul constitue 1le
paramétre thermoméﬁique, posséde une sensibilité qui augmente
4 mesure que la température décroit. Par ailleurs, c'est
une propriété qul se mesure facilement et permet une excellente
précision. (Il n'est pas difficile de mesurer au milliéme de
degré avec un appareillage relativement simple). Toutefois,
11 faut noter que les propriétés magnétiques de ces substances
sont étroitement liées a4 leur composition chimique, et que
celle-ci est facilement altérée & la température de la pidce
par des facteurs aussi aléatoires que 1thumidifé ambiante, par
exemple.

Au reste peu de sels obéissent & la lol de Curile
sous O.loK; les déviations du comportemént des sels par rapport -
a cette loi ont failt 1l'objet de laboriéuses recherches. En
principe, la connaissance exacte de ces déviatlons permet
d'étendre le domaine des température ol ces thermométres sont
ﬁtilisables, mais la composition chimique exacte du sel devient
de plus en plus critique & mesure que la température est
abaissée, de sorte que la susceptibilité devient un paramétre
beaucoup moins fiable aux trés basses températures. En fait,
on ne connait qu'un sel qui offre d'excellentés caractéristiques
4 ce point de vue; il s'agit du double nitrate de cérium et de
magnésium, quil suit la loi de Curie jusqu'a environ 0.006°K

selon Daniels et Robinson (1953).




Un autre désanvantage que comporte l'utillisation de
ces sels comme thermométres aux treés basses températures réside
dans leur pauvre conductibilité thermique. Celle-ci rend
difficile la réalisation d'un bon.contact thermique entre le
sel et 1l'échantillon dont on veut mesurer la température, et
augmente de plus en plus le temps nécessaire & 1'établissement
de 1téquilibre thermique & mesure que la température décroit,
dans le cas d'un monocristal, et & plus forte raison, pour les

poudres polycristallines.

B - Les thermométres & résistance. Viennent ensulte les

thermométres basés sur les variations de la résistance électrique '
en fonction de la température. Seuls les éléments de carbone

sont couramment utilisés sous 1°K: 1les autres (platine, culvre,
etc.) dont la résistance décroit avec la température sont

beaucoup trop insensibles. Les résistances de carbone offrent

une sensibilité largement suffisante qui augmente pour des
températures décroissantes, et se révélent d'une grande utilité

en autant qu'il solt possible de les étalonner & chaque
expérience, puisque leur réchauffement Jusqu'éd la température

de la piéce staccompagne de modifications de leurs caractéristiques,
et ce,d'vne fagon imprévisible. De plus, toute extrapolation

de leurs caractéristiques en dehors du domaine ol elles ont été



étalonnées rend leur utilisation aléatoire. Finalement, i1

est difficile d'établir entre ces résistances et les échantillons
sous 1°K un pontact thermique suffisant, du moins sous 0.1°Kx.
Méme si le réchauffement ohmique est réduit a une valeur de

0.01 erg par seconde ou moins, cette énergie n'en doit pas moins
étre rapldement éliminée , si 1'on veut un équilibre thermique
aux trés basses températures. Le travall de Black, Roach et
Wheatley (1964) semble indiquer que méme dans des conditions

optima, ce contact thermique n'est pas suffisant sous 0.01°k.

C - Les thermométres nucléaires. Finalement, les noyaux atomiques
fournissent deux fagons distinctes de mesurer les trés basses
températures: premiérement par 1l'étude de l'anisotropie des ‘i.!
rayonnements émis par des noyaux radioactifs orientés;

deuxiément par 1l'étude des variations d'intensité de la raile de
résonance paramagnétique nucléaire, méthode qui fait 1ltobjet

du présent travail.

Les thermométres de la premiére catégorie, basée sur
ltanisotropie des rayonnements émis par les noyaux orientés
peuvent difficilement &tre considérés comme possédant une
précision remarquable ou une grande simplicité; d'ailleurs

ils n'ont été utilisés avec profit qutentre 1.0°k et 0.01°K

environ.

SRR N T R 2
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Les variations de susceptibilité paramagnétique
nucléaire ont servi & Kurti et al. (19% ) pour des mesures de
températures sous O.OlOK, mais cette méthode n'offre qu'une
pauvre précislion entre 1%K et 10'4 oK, 4 cause de la faiblesse
des signaux. La résonance nucléaire permet de mesurer
indirectement cette propriété, mais avec une sensibilité de
beaucoup meilleure.

Le phénoméne de résonanée nucléaire peut s'observer
dans des conditions assez diverses. L'excellent travall de
Walstedt, Hahn, Froidevaux et Feussler (1964) est basé sur la
précession libre des noyaux soumis & un champ pulsé. Cette
méthode offre de treés grands avantages pour les températures
trés basses (au moins jusqu'a 10_5 °k). Toutefois nous ne
discuterons pas cette méthode dans le présent travail, mais
nous nous bornerons au thermométre & résonance basé sur
l'absorption par les noyaux d'une onde continue de haute
fréquence.

La bréve discussion plus haut est suffisante, &
notre avis, pour montrer que le probléme de mesurer la
température sous 1°K n'est pas résolu de fagon définitive,
et que tout thermoméetre qui semble prometteur dans ce domalne
mérite une étude approfondie. Ce travail se justifie par
1'intérét que suscitent les thermométres & résonance nucléaire
sous 1°K & cause de leur sensibilité crolssante aux treés

basses températures. Ces thermométres se révéleraient vraiment




utiles dans ce domaine jusqulaux plus basses températures
obtenues par désaimentation adiabatique des noyaux. Notons
que ces thermométres ne sont en compétition avec les autres
que sur une bande étroite de températures, soit de 0.1% a

0.006°K.

2 - Qualités désirables pour un thermométre sous 1°K.

Quelles sont les caractéristiques d'un bon thermqmétre
sous 1°K%? Il est difficile de les énumérer toutes mais on peut
énoncer les qualltés suivantes:
1 - Ce thermomdtre doit avoir un paramétre qui varie .
de fagon simple et connue en fonction de la température. \
2 - I1 doit é&tre sensible: de petits écarts de
température dolvent produire des variations dans le paramétre
assez grandes pour &tre mesurables avec précision.
3 - Etre reproductible et stable malgré les cycles
de refroidissement et de réchauffement.
L - I1 doit pouvoir assumer rapldement la température
du milieu ambiant, donc posséder une bonne conductibilité
thermique.
5 - I1 ne doit perturber que d'un montant négligeable
la température du systéme & 1'étude, donc avoir une falble
capacité calorifique.

6 - Donner des lectures précises et rapides.



Par ailleurs, les expériences & trés basses
températures s'effectuent dans des cryostats & volume réduit.
Les échantillons sont donc confinés dans des espaces restreints,
et 11s sont nécessairement i1solés du milieu ambiant, qui se
trouve a une température plus élevée. De plus, & cause de.
leur faible capacité calorifique, la moindre injection d'énergie
suffit & les réchauffer rapidement & la température du milieu
ambiant. Ces conditions expérimentales imposent des exigences
supplémentaires sur les thermométres utilisés dans la gamme de
températures en question. Ceux-ci devront:

7 - Occuper un espace restreint.
8 - Etre 1s0lé du milieu environnant.
9 - Dissiper un minimum d'énergie.

Nous espérons démontrer, dans ce travaill, que le
thermométre & résonance paramagnétique nucléaire satisfait
assez bien ces exigences, sauf peut-étre la sixiéme. En effet,
le balayage du signal de résonance peut durer quelques minutes,
ce qui constitue un désavantage. De plus il nécessite un
appareillage d'une certaine complexité, et la production du
champ magnétique de résonance peut occasionner certaines
difficultés, dans le cas de la désailmantation adiabatique d'un
‘sel, par exemple. Néanmoins, comme nous allons le voir, ces

difficultés peuvent gtre résolues de diverses fagons.




3 - Les thermométres & résonance nucléaire.

a) Dans la littérature. Les thermomédtres & résonance nucléaire
ont déja été utilisés avec succeés par plusieurs, dont

D. C. Freeman (1957), E. D. Adams et J. M. Goodkind (1953),
Redfield (1956); Estle, Hart et Wheatley ont‘donné une analyse
assez détaillée d'un tel thermométre utilisant la raie de
résonance du proton dans le nitrate de cerium et de magnésium,
jusqu'a des températures de l'ordre de 0.005°K. Tous ces
travaux ont été effectués en utilisant le méme électroaimant
pour produire les champs de désaimantation adiabatique et de

résonance nucléaire. Cette méthode permet de résoudre de ‘

fagon élégante le probléme de la production du champ de résonance,
mais elle oblige & cholsir comme paramétre thermométrique la

rale de 1l'un des éléments contenus dans le sel paramagnétique
(méthode de Estle et al 1958), & moins d'insérer de fagon
quelconque 1l'échantillon r.p.n. et la bobine de résonance dans

le sel (méthode de Freeman 1957). Exception faite du cas trés
spécial décrit par Estle et al, cette méthode limite sévérement
le refroidissement qu'il est possible d'obtenir dans une
désaimantation avec un sel donné, puisque celle-ci ne peut &tre
faite que du champ magnétique initial Hi 3 une valeur Hf égale

a H,» le champ de résonance.
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b) Tel que réalisé dans ce travail. Dans notre travail, nous
avons obvié & ces difficultés en séparant physiquement les
échantillons de sel paramagnétique et de résonance. Nous
utilisons deux champs magnétiques produits indépendamment pour
les deux échantillons, ce qui permet d'une part, d'obtenir le
refroidissement maximum possible avec un sel paramagnétique
donné en désalmantant jusqu'@ un champ He = 0, et d'autre part,
dropter pour la raie de résonance donnant des résultats optimum
au point de vue sensibilité et précision, et en plus de choilsir
le champ Ho et, par suite la fréquence de résonance désirable.
Nous avons produit le champ de résonance en utilisant un almant

formé de deux bobines superconductrices en position d'Helmholtz: ﬂ‘.

de cette fagon, nous obtenons, sans dégagement ohmique de
puissance, un champ de quelques milliers de gauss, suffisamment
homogéne dans le volume occupé par 1l'échantillon. Cet almant
est assez éloigné du sel paramagnétique pour quekles interactions
entre le champ magnétique et les ions paramagnétiques du sel
solent tout & fait négligeables.

Cette séparation du sel et du thermométre, par ailleurs,
nécessite un lien thermique d'une excellente conductibilité

entre les deux.
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CHAPITRE IT

PRINCIPE DE LA METHODE

1 - Description sommaire du phénoméne de résonance nucléaire,

a) Si on place, dans un champ magnétique, un ensemble
de noyaux possédant un moment magnétique, les dipoles nucléaires
tendent & s'orienter dans le champ le long de directions
quantisées. S1 un de ces noyaux posséde un moment cinétlque
total I, les projections possibles de son moment dipolaire sur
1'axe du champ magnétique sont données par m, ol m peut prendre
toutes les valeurs: I, I -1, I -2, ..ee0e.. =I. L%énergle
correspondant & une orientation dénotée par le nombre quantique

m est:

E, = -8gmuHy ceees (1)

ol E énergie assumée par le dipole nucléaire
dans ltorientation: m

m: nombre quantique magnétique.

Ho* valeur du magnéton nucléaire.
H : champ magnétique.

g rapport gyromagnet.que.




b) Pour une assemblée de tels dipoles soumis & une
température T et plongés dans un champ magnétique Ho’ la
population des spins se distribue dans les différents niveaux
d'énergie définis par l1l'équation (1) suivant la lol statistique
de Boltzmann, solt:

n - gmu H
i _ i"o o
N Ke kT e 6 0 0 0 0 (2)

ol ny: nombre de dipoles occupant le niveau
d'énergie caractérisé par mi.
N: nombre total de dipoles.

k: constante de Boltzmann.
K: constante déperdant du spine.
En dtautres termes, le nombre de dipoles magnétiques

orientés dans la direction dénotée par le nombre quantique m,
est déterminé par 1l'énergie magnétique associée & cette
orientation, et aussi par la température absolue du systéme de
spins.

Comme l'indique 1'équation (2), la population de
spins décroft d'un niveau & l'autre & mesure que l'énergie
augmente, et ce, sulvant une loi exponentielle impliquant la
teﬁpérature. Il est possible de changer l'orlentation d'un
spin nucléaire, de le faire sauter & un niveau d'énergile
supérieur en lul faisant absorber 1l'énergie nécessaire & la

transition.




(X
\n)

Ces transitions, accompagnées d'une absorption d'énergle, se
font en transférant des spins vers les niveaux d'énergle plus
élevés, donc moins populeux. Le nombre de telles transitions
qu'il est possible d'opérer est directement proportionnel &
la différence de population entre les niveaux adjacents,
pulsque seules les transitions impliquant un changement:
Am = 1 sont permises.

Or les énergies de transitions, pour des noyaux
placés dans des champs magnétiques de l'ordre de quelques
kilo-oersteds sont contenues dans des photons de radio-fréquence.
Donc les noyaux plongés dans un champ de photons de la fréquence
résonante; donnée par la relation:

hwo _ . ‘

27 g uo o)

ot h: constante de Planck,

w,: pulsation de la fréquence de résonance

absorberont un certain nombre (An) de photons, ce qul se

traduira, &u niveau des spins par la réorientation d'un nombre

(4n) d'entre eux, de my & my tels que: my - my o= 1.
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La différence de population entre les niveaux

adjacents caractérisés respectivement par my et m‘j est donnée

par:
- h w mi - hwo mJ

(e 2

o0 K T - e 7T ) ¢ C

ol C est une constante.

Or le facteur de l'exponentiel vaut, typlquement, & basse
température (noyaux d'aluminium et de cuivre, par exemple): )

B, 1074

o -— Donc: a 1 °k: 10~%

a .1%: 1072

ce qul justifie, en premiére approximation, un
développement en série de l'exponentiel, ol on néglige les
termes de la sérle dont la pulssance est 2 ou plus. De cette
fagon, on obtient:

An est proportionnel & 1/T, puisque le nombre de
photons absorbés est proportionnel a n; - nj, ce nombre étant
lui-méme proportionnel & 1l'inverse de T. D'aprés ce raisonnement,
1'intensité d'un signal de résonance devrait donc étre
inversement proportionnelle & la température absolue du systéme
de spins. L'approximation qui conduit & ce résultat est en

erreur par une quantité dont l'ordre de grandeur est donné par
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le premier terme de la série négligé, soit:

1/2 (—g) -4 °
T ou 100*" % & .1°K

107% 4 a .01%
1% a .00i%

c) Le phénoméne de résonance nucléaire est conditionné
par les différences de population entre les niveaux d'énergle,
mais il tend & niveler ces populations en élevant les spins a
des niveaux supérieurs. Cependant ltassemblée des spins.tend
continuellement & revenir & la distribution de Boltzmann en
prenant, pou;efaire, un temps caractéristique que lton est o
convenu d'appeler le temps de relaxation spin-réseau: Tl'
Lténergie libérée par les spins qui "retombent" & des niveaux
inférieurs est transmise & la maille cristalline, d'ol le nom
de Tl' Ce mécanisme de relaxation implique l1l'existence
d'interactions entre le systéme des spins et le réseau cristallin,
De plus, le fait que les spins se distribuent dans les différents
nlveaux d'énergle selon un équilibre thermique, de sorte que
l'on puisse parler de la température des spins, suppose une
certaine interaction entre les spins eux-mémes. D'autre part,
pulsque les épins n'occupent, en moyenne, un niveau d'énergle
que pendant une période de temps finie, 1'énergie des niveaux,
et, partant, les énergies de transition apparaissent, nom comme
une valeur unique, mais réparties sur une gamme de valeurs,

dont ltextension est régle par la relation d'incertitude de

Helsenberg.
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Lfensemble de ces mécanismes affecte la condition
de résonance des spins, de telle sorte que la courbe de
résonance posgéde une structure, au lieu d'étre infiniment
étroite, et 1l'on peut décrire celle-ci par un certain nombre
de paramétres que nous mentionnerons icil, tout en essayant de

considérer la portée de chacun sur le probléme qui nous occupe.,

2 - Paramétre du signal de résonance nucléaire.

Le signal de résonance, s'il est symétrique, peut
étre décrit en spécifiant les paramétres suivants:
a) La fréquence de résonance.
b) La forme de la courbe de résonance.
¢) La largeur de raie.
d) L'intensité du signal de résonance.

a) Fréquence de résonance. La fréquence de résonance
est, par définitlion, celle correspondant au maximum de la courbe
d'absorption. Elle a été trouvée pour la plupart des éléments,
et ne sublt qutune variation trés falble en fonction de la
température. D'aprés W. D. Knight (1954), le décalage de
fréquence résonante entre la température de la piédce et celle
de 1'hélium liquide ne dépasse pas 0.005% pour l'aluminium.

Par exemple, pour fo = 2 mégahertz, l'abalssement 4 fo ntest que

de 100 hertz, approximativement.
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b) Forme de la raie de résonance. La forme de la
courbe d'absorption est déterminée par le genre de mécanisme
responsable de sa structure. Elle est gaussienne si elle
est causée par les interactions dipolaires entre les spins
(T. J. Rowland, 1961). Si 1le temps de relaxation spin-réseau,

T,, gqul détermine la vie moyenne des spins, i.e. la durée

1,
moyenne de leur séjour dans un état d'alignement quelconque,

est assez court pour causer un élarglssement mesurable de la
rale, en vertu de la relation d'incertitude de Helsenberg:
h h 1

Aw = . ’
2n 2n Tl

la forme de la rale est alors lorentzlenne et la largeur dépend

AE =

de la température, puisque T; = % ol K = une constante,

T = température absolue (A. G. Redfield, 1556). Dans le cas

des métaux, en général, la forme de la rale sera donc lorentzienne
et la largeur de rale sera directement proportionnelle & la
température, pour des températures assez élevées. A mesure que
décroit la température, l'élargissement produit par Tl diminue
Jusqu'd ce que %%— devienne plus petit que la largeur de raie

due aux interactions dipolaires, qui sont pratiquement indépendantes
de la température pour les solides. A ce moment, la courbe

assume une forme gaussienne et ne varle plus que de fagon

négligeable avec la température.
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c) Largeur de raie.

A cause du systéme de détection, nous choisissons
de nommer largeur de raie, le décalage de fréquence entre les
maximum et minimum de la dérivée de la courbe d'absorption;
cette quantité est reliée de fagon simple aux autres définitions
de largeur de rale et constitue un paramétre facile & mesurer
et valide comme largeur de raie. (Rowland 1961). Les expériences
de Gutowsky et McGarvey (1952) ont établi que cette largeur de
rale est effectivement déterminée par T4 & haute température,
alors qu'aux plus basses températures, elle dépend de T2, un
temps de relaxation caractéristique des interactions dipolaires.
A partir de 4.2°K, ltinfluence de Tq ) (dont la valeur est de
quelque .37 seconde pour lt'aluminium), sur la raie d'absorption
est complétement masquée par les autres processus et la
température n'exerce plus d'effet mesurable sur la forme et la
largeur de la raie.

Expérimentalement, D. C. Freeman (1960) n'a observé
aucun changement de la forme de la raile d'aluminium entre
4.2°K et 0.2°K, tandis que N. J. Poulis (1950) n'a mesuré aucune
variation de la largeur des raies d'aluminium et de lithium
entre A.ZOK et 1°2°K. I1 semble donc raisonnable de supposer
que ces deux paramétres sont indépendants de la température

dans la gamme de températures qui nous intéressent.




relexaticn spin-réseau scn* pilus cbscurs: en général, les

-

raleurs de T observées expérimentalement sont considérablement
plus courts que prévus théoriquement. Cecl est attribuable,
selon Frglich, 4 la présence d'ions paramagnétiques qui
accélérent les processus de relaxation. Beal et Hatton (1965)
ont montré que jusqu'a des températures de l'ordre de O.5°K

a 0.07°K, la valeur de Tl minimum était d'une couple de secondes

19

environ pour la rale de F dans le fluorure de calcium, ce

qul ne cause certalnement pas d'élargissement de la raile. -Par
ailleurs, Hatton et Rollin (1949) ont mesuré des temps de
relaxation Tl dans divers échantillons de fluorure de calcium
4 1t'état naturel, et aprés irradiation aux rayons X. Leurs
résultats montrent que le temps de relaxation le plus court

est de 0.46 seconde, et que les valeurs de Tl augmentent &
mesure que la température décroit, de sorte que l'élargissement
maximum résultant de Tl ne dépasseralt pas 10'3 gauss; alors
que la largeur de rale du fluor dans ces fluorures est de

ltordre de 8 gauss. Voicl quelques-uns de leurs résultats:

N
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On peut noter, en passant, que ces résultats semblent
confirmer 1l'hypothése que des ions paramagnétiques, dont la
concentration seralt probablement appréciable dans le fluorure
coloré, sont responsables du raccourcissement des temps de

relaxation.

d) Intensité de la raie. On définit (T. J. Rowland,
op. cit.) 1lv'intensité du signal de résonance comme ltaire de
la surface comprise sous la courbe de résonance. Cette quantité
est directement proportionnelle & 1'énergie H.~F. absorbée par
le systéme des spins. Sous ltexcitation du champ de H.-F.
chacun des spins est soumis & une certaine probabilité W
d’effectuer une transition & un état différent. lLa probabilité
d'une absorption accompagnée d'un saut du spin & un niveau
d'énergle supérieur est égale & celle d'une émission de photon

accompagnée d'une "chute" & un niveau inférieur, et cette



Pt

T211117% 233 fncrmérment piusz zrande sue 1z protabilitéd dtune
cmizzicn zzeontande 'Purcell E. M., Pavs. Zev. 6
Zi Zes pcpulaticns de spins dans les différents niveaux d'énergie
¢talent égales, il n'y aurait donc pas d'absorption nette d'éhergie
He-F., mals gréce au fait que la population d'un niveau donné

est supérieure 3 celle du niveau supérieur adjacent par une
quantité proportionnelle au facteur de Boltzmann, il y aura donc

un nombre de transitions "par en haut" supérieur au nombre qui

se font "par en bas", et par conséquentlune absorption nette
d'énergie dans tout le systéme. Dvaprés ce qul précide,

ltintensité du signal est proportionnelle &:

I «=Wx % o %
n hy
puisque N «~——E%— , W est indépendant de T, et la

variation de w, peut étre considérée comme complétement négligeable

pour les écarts de températures en question: variation de ltordre

de 7 x 10~° %.
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3 - Paramétres thermométrigues.

a) Intensité absolue. L'intensité du signal nous
fournit donc un paramétre relié de fagon simple & la température
absolue, et dont la sensibilité augmente rapidement aux treés
basses températures. Théoriquement, les limites d'utilisation
du thermomé&tre pourraient &tre déterminées par l'allongement
progressif du temps de relaxation spin-réseau Tl qui produirait
éventuellement une saturation du systéme de spins, i.e. le champ
de H.-F. finirait par niveler presque totalemént les populations
des divers niveaux et ltabsorption d'énergle tomberalt & une
valeur négligeable.

Par ailleurs, cette saturation n'a pas été observée,
méme dans des expériences (Estle et al. 1958) effectuées a
des températures aussl basses que 0.005°K, sur la résonance du
proton, dont le temps de relaxation est considérablement plus

N

long que celul des métaux, soit de 1tordre de 102 & 107 secondes
aux températures de 1'hélium liquide, et encore plus long aux
trés basses températures. Il est & noter, cependant, que dans

ces ¥ expériences, la présence des ions paramagnétiques de

cérium et de magnésium raccourcit Tl'
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~b) Interactions quadrupolaires. Les mesures
d'intensité pourraient étre faussées par des interactions
entre le moment quadrupolaire électrique des noyaux possédant
un spin supérieur & 4 et les gradients de champ électrique
qui sont susceptibles d'exister dans un cristal. Dans le
cas ou les énergles d'interaction quadrupolaire sont faibles
par rapport & lt'énerglie des dipoles dans 1lé& champ magnétique,
elles peuvent étre considérées comme des perturbations sur |
les niveaux magnétiques. Les noyaux ainsi‘affectés absorbent
des photons de fréquence différente de la fréquence fo par
une quantité égale au montant par lequel les niveaux d'énergie
ont été décalés. Comme le montre ltanalyse de Cohen et Relf
(Solid State Physics, vol. 5), cette différence dépend de
lt'angle entre la direction du gradient électrique et celle du
champ magnétique. Dans un échantillon de poudre, cet angle
assume toutes les valeurs possibles, et les fréquences de
résonance des noyaux affectés se répartiront sur tout un
spectre autcur de la fréquence central® Par conséquent,
1'intensité de la raie centrale non-perturbée se trouvera
rédulte. Mais dans les cristaux a4 symétrie cubique, ces
gradients ne peuvent exister qulau volsinage de dislocations
ou d'impuretés qul causent une distortion de la structure
cristalline. Les résultats de A. E. Mau (Thése de M.Sc., 1961),
montrent que pour les métaux purs dont le point de fusion est

peu élevé (e.g. aluminium: Tf :;55000), le recuisage qui se

N

~
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fait méme 4 la température de la pléce, fait disparaitre les
dislocations et restaure l'intensité du signal. De toutes
fagons, lteffet des perturbations quadrupolaires peut &tre
é1liminé en utilisant des métaux purs blen recuits (Bloembergen

F19

et Rowland 1953) ou des noyaux dont le spin est 1/2, e.g.

¢) Intensité relative. Tel que nous ltavons déja
mentionné, le spectrométre utilisé pour ce travall donne la
dérivée de la courbe d'absorption par rapport & la fréquence.
Pour retrouver l'énergie totale absorbée dans un balayage de
la résonance, on devrait donc intégrer deux fois le slgnal
obtenu par rapport & la fréquence. Mals dans le cas de mesures
d'intensités relatives faites sur un méme échahtillon, sl la - ‘Q'.!
forme de la courbe ne subit aucun changement, le prodult J?!
(Sv)2 donne une mesure valide d'intensité relative, selon
T. J. Rowland (N.M.R. in metals, Progress in Materials Sclence,
Vol. 9, No. 1, 1961). Dans cette expression, J' est l1'amplitude
de l'excursion du détecteur, et &v est la largeur de rale, telle
que définie plus haut. Dans le cas des métaux étudlés dans
notre travail, la largeur de rale demeure constante pour un
&échantillon donné dans le domaine des températures consldéré,
par suite J° peut &tre employé comme mesure d'intensité relative:
i1 devient donc un paramétre thermométrique d'utilisation aisée
et rapide. Les résultats obtenus montreront la précision des

mesures de température qu'il permet d'obtenir.
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Par allleurs, dans le cas des cristaux non métalliques,
la largeur de la rale de résonance varie avec la température,
de telle sorte que la relation entre l'intensité relative de
la dérivée( J')et la température absolue n'est pas aussli simple.
Les résultats expérimentaux montreront, dans ce cas, s'il est
encore possible dtutiliser ces rales de résonance comme paramétre
thermométrique, et, dans l'affirmative, comment on peut réaliser

ltétalonnage.




- 26 -

CHAPITRE III
DETAILS EXPERIMENTAUX

A - Dispositif expérimental.

1 - Schéma de montage du cryostat.

a) Vases de Dewar. Le schéma de montage du cryostat (Fig. 1)
montre la paire de vases de Dewar pour les réfrigérants liquides,
hélium et azote. La température du bain d'hélium liquide est
normalement de A.ZOK 4 la pression atmosphérique; elle est
abaissée progressivement jusqu'd une valeur d'environ 1.3°K,

en réduisant la tension de vapeur de 1'hélium gréce & une

pompe & haute vitesse. La température dans ce domalne de

valeurs est obtenue en lisant la tension de vapeur sur un
manométre & mercure et & huile, et en se référant & 1l'échelle
internationale de la tension de vapeur en fonction de la

température pour 1'hélium liquide, adoptée en 1958.

b) Enceinte 1solée. Le refroidissement sous 1°K est réalisé
dans une enceinte hermétique, isolée du bain d'hélium. On y
introduit un gaz d'échange, en l'occurence de 1'hélium sous
une pression de quelgques microns de mercure, et on évacue
ensuite 1'enceinte, avant la désaimantation, jusqu'é des

6 millimétres de mercure. Cette

pressions de ltordre de 10~
enceinte contient, outre le sel paramagnétique servant au .
refroidissement,1'échantillon de résonance, qui est 1lié

thermiquement au sel.
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¢) Sel paramagnétique et lien thermique.

La figure 2 montre les divers arrangements qul ont
été construits pour arriver & placer la quantité la plus gfande
possible de sel dans le cryostat, et de lier thermiquement ce
sel le mieux possible & 1'échantillon de résonance.

Dans le premier montage (a), ol l'échantillon de
résonance était de la poudre d'aluminium, nous avions une
pillule de sel d'une quinzaine de grammes d'alun de chrome et
de potassium, enveloppée de feuilles de mYlar comme £%g%£%%i§ﬁn
Une centaine de fils de cuivre numéro 36 se trouvaient répartis
dans tout le volume du sel; ils étalent soudés & un autre fil
de cuivre numéro 16 qui assurait le lien avec 1téchantillon de
résonance. Pour obtenir la température du sel, on en mesurait
la susceptibilité paramagnétique, au moyen d'enroulements
primaires et secondaires. Les variations du coefficient
d'inductance mutuelle entre les enroulements produisalent des
déflections @anéfhn galvanométre balﬂiétique. Le systéme est
essentiellement celul décrit par Gaudet (1960). Des expériences
de désaimantation adiabatique ont été réussies avec ce montage,
Ajusqu‘é environ G.36°K.

Par la suite, pour éugmenter le volume disponible
dans le cryostat, on élimina les enroulements d'inductance
mutuelle, de sorte qu'il devint possible de comprimer une

cinquantaine de grammes de sel dans le méme volume. Pour
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faciliter 1'équilibre thermique dans le sel méme, 11 fut inséré
dans un cylindre hermétique de cuivre et une série de lamelles
circulaires de culvre fut placée & intervalles de quelques
millimétres le long de l'axe du cylindre. On assuralt le
contact thermique entre le sel et 1l'échantillon par une tige
de cuivre vissée dans le cylindre, et dont ltautre extrémité
se terminait par une sorte de coupe pouvant recevoir l1téchantillon.
Le thermométre de référence dans ce montage était une résistance
de carbone soudée & la tige de culvre en son milieu.

Le thermométre en gquestion est décrit plus bas.
Avec un contact de ce genre, d'aprés Daunt et al. (1960),

1téquilibre thermique devrait s'établir en moins d'une minute. q..!

En fait, on a observé que par sulte de réchauffements
de 1'échantillon de résonance, dus probablement au champ de
haute fréquence, le contact n'étalt pas suffisant pour assurer
1'équilibre thermique entre le sel et 1téchantillon; par conséquent
cela nous a amenés & faire les modificatlions illustrées en (c),
(d), et (e) dans le schéma. Le premler changement (c) a été
de remplacer la tige de cuivre vissée par un fil unique numéro 18
qui pénétrait jusque dans la pillule de sel, et qui était relié
au thermométre de carbone. Ensuite, on a remplacé les lamelles
de cuivre par une centaine de fils de culvre numéro 36 soudés
directement au fil numéro 18. Finalement, les fils de culvre
numéro 36 ont été prolongés jusqu'd pouvoir envelopper
complétement 1l'échantillon de résonance, ainsi que la résistance

de carbone.
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Les dimensions des divers échantillons de résonance
sont telles que ceux-ci occupent la région d'uniformité
maximale du champ magnétique de résonance. Ils ont la forme
d'un cylindre de .56 centimétre de diamétre et de .60 centimétre
de longueur. Leur volume est donc de ltordre de .15 centimétre
cube, et leur masse est de l'ordre de .1 gramme. Les échantillons
métalliques sont d'abord pulvérisés en grains trés fins et
ensuite mis en suspension dans la paraffine pour assurer la
pénétration du champ magnétique de haute fréquence. Quant aux
cristaux ils sont meulés, jusqu'd ce qu'ils prennent la forme

d'un cylindre de mémes dimensions.

Ltéchantillon de résonance est disposé au centre q‘..
géométrique d'une bpbine de résonance de haute fréquence formée
de fils de cuivre enroulés sur un tube de verre cylindrique
de 1.1 centimétre de diamétre. Pour les échantillons d'aluminium
métallique, l'enroulement comprenait environ 90 tours de fil de
cuivre numéro 36 sur une longueur d'environ 1 centimétre, de
telle sorte que la fréquence résonante solt de ltordre de 1 &

2 mégahertz. Par contre, pour les échantillons de fluorure de
calcium et de caoutchouc, 1'enroulement ne contenalt que 25
tours de fil de culvre numéro 32 répartis sur une longueur d'un
demi-centimétre. Dans ce cas la fréquence de résonance

stétablissait dans le voisinage de 5 mégahertz.



La bobine, dont le coefficlent d'inductance est de
quelques dizalnes de micro-henrys, est couplée en dérivation
4 un condensateur variable (20 - 200 micro-micro-farads).
L'ensemble forme un circuit résonant pouvant osciller
continuellement entre des fréquences d'environ deux & une
dizaine de mégahertz, et produit sur le volume de l'échantillon
un champ magnétique de pulsation dont l'amplitude est de
l'ordre de quelques dixiémes de gauss par microampére circulant

dans le circuit.

2 - Spectrométres 3 résonance paramagnétique nucléaire.

Nous avons utilisé un spectrométre de type Pound-Knight

pour les mesures de A.(,27’ et un autre du type Robinson, dont ‘

la description peut &tre trouvée dans la littérature (Robinson,
1959). Les appareils auxiliaires de détection et de mesure

de fréquence sont décrits ailleurs (Prakash 1960 et Mau 1961).
Dans ce type d'apparell, ltonde de radio-fréquence du clrcuit
oscillant est amplifiée & haute fréquence avant détection. Le
champ magnétique HO dans lequel balgnent les noyaux est modulé
par un petit (H' << Ho) champ sinusoidal\:basse fréquence

(70 hertz). Au cours d'un balayage du signal de résonance,
lt'onde porteuse ainsi modulée, est dirigée, aprés amplification
et détection, dans un amplificateur sélectif & bande passante
étroite, centrée sur la fréquence de modulation. Finalement un
détecteur de phase donne la dérivée de la courbe dtabsorption

qul est inscrite sur un milliampéremétre enregistreur,



\s)
ANN}

3 - Production du champ magnétique de résonance et modulation.

a) Le champ magnétique de résonance, H, est produit,
dans le montage, par une paire de bobines superconductrices
disposées en position d'Helmholtz. Les enroulements sont
constitués de 2000 tours d'un fil de niobium de .005 pouce de
diamétre. Une pié&ce de laiton fut machinée spécialement pour
recevoir ces enroulements et les retenir en place dans un
arrangement géométrique optimal au point de vue de la grandeur
et de l'uniformité du champ magnétique. (Voir graphique 3)
Les expressions utilisées pour les calculs nécessaires sont
dérivées par Lin et Kaufman (1953). Le graphique 4L donne une
représéntation de 1l'uniformité du champ magnétique produit en

fonction de -la distance des enroulements. ‘

D'aprés les calculs, le champ au centre géométrique
de ltarrangement devrait avoir une valeur de 592.5 gauss par
ampére, alors qu'une expérience préliminaire a donné: 608.L
gauss par ampére, soit une différence de 2.46%. Un simple
calcul montre que la contraction du métal de la température de
la piéce & celle de 1'hélium liquide, ferait croitre le champ
dtenviron 1%. Le reste du décalage est sans doute le résultat
de légéres imprécisions dans la construction de l'aimant,
d'erreurs statistiques dans les mesures.

b) D'aprés les calculs, la valeur centrale du champ
magnétigque des bobines ne subit pas de variations supérieures
a une partie dans 103, sur des distances de .55 centimétre &
partir du centre géométrique de ltarrangement. Les échantillons
étaient tous assez petits pour étre contenus entiérement dans la

région d'homogénéité maximale du champ. Le fait que nous
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GRAPHIQUE 4 ; Profil du champ magnétique produit par les
: bebines supraconductrices.
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ntayons pas observé d'élargissement indu des signaux de résonance
démontre que les déviaticns du champ ne dépassent pas, de fagon
significative, la largeur des raies observées, soit une valeur
de quelques gauss. |

¢) La paire de bobines est alimentée en courant par
un groupe de quatre accumulateurs de 12 volts disposés en
dérivation. Une série de rhéostats sert & contrdler le courant,
et le circuit comprend, en outre une résistance standard de
0.01996 ohm. Un voltmé&tre enregistreur inscrit, sur un graphique,
la chute de ﬁotentiel entre les bornes de cette résistance, ce
qui permet d'obtenir une mesure précise du courant débité.
Cette unité dtalimentation posséde une stabilité remarquable %
et largement suffisante pour les mesures. \

d) Nous avons trouvé qu'il était possible de
superposer une modulation de basse fréquence au champ magnétique
permanent, sans détruire l'état de superconductibilité des
bobines. Ceci a été réalisé en juxtaposant aux bobines
principales deux enroulements auxiliaires de 100 tours de fil
de niobium en position d'Helmholtz. Un amplificateur débite
dans ces enroulements un courant alternatif de quelques
milliampéres & une frégquence dtenviron 70 hertz. Le champ
variable résultant a une amplitude de .108 gauss par milliampére,
et son homogénéité est comparable & celle du champ permanent,

ctest-a-dire une partie dans lO3 sur le méme volume.
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, - Thermométre & résistance.

a) Un thermométre & résistance de carbone a été
utilisé pour mesurer les températures. Il s'agit d'une
résistance Speer de 220 ohms environ 34 la température de la
pidce. Sa résistance électrique est mesurée avec un
potentiométre Tinsley et Cie de type 318,4,D, précis jusqu'a
10 microvolt. Le thermométre se trouve en ,contact thermique
avec le sel paramagnétique et 1téchantillon de résonance, il
est situé environ a mi-chemin entre les deux. Il devrait donc
dtre en excellent contact avec toutes les parties du systeéme
dont la température descend sous 1°K. Le graphique 7 montre

le graphique de sa courbe d'étalonnage.

B - Méthode expérimentale.

1 - Température de 1l'hélium liquide.

a) A la pression atmosphérique, la température du
bain dthélium liquide est approximativement de 4.2°K. Si on
abaisse progressivement 1a tension de vapeur du liquide, gréce
% une pompe rapide, la température est simultanément réduite
jusqu'a 1.3°K environ, pour une tension de quelque 5 centimétres
d'huile. On lit la valeur de la tenfion de vapeur sur un
manométre & mercure et 4 huile, puis on se référe & l'échelle
internationale des tensions de vapeur de 1thélium en fonction

des températures (1958).
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b) Pendant ce processus, l'échantillon de résonance
est en contact thermique avec le bain d'hélium griace & la
présence d'un gaz d'échange, de 1'hélium, sous une pression
de quelques microns de mercure. On fait 1l'étalonnage du
thermomdtre & résistance dans ce domaine de températures et
une extrapolation des valeurs obtenues nous permet de mesurer

les températures plus basses, par la suite.

5 - Températures sous_1°K.

Pour atteindre ces températures, on soumet & un
champ magnétique de quelque 5 kilo-oersteds la pillule de sel

paramagnétique, qui se trouve en contact thermique avec le q.I!

bain par l'intermédiaire du gaz dtéchange. Ensuite, on évacue
jusqu'd une pression de quelque 10=° millimétre de mercure
1'enceinte contenant le sel et 1téchantillon, et on désaimante
le sel. Cette désaimantation adiabatique est accompagnée

d'un refroidissement qui porte la température du systéme sous
1°K. Au cours de nos expériences, les températures finales
ainsi obtenues tombaient entre 0.3%K et 0.4°K.

Etant donné que l'isolement thermique du systeéme
sel-échantillon n'est évidemment que relatif, il se produit un
réchauffement de ce systéme jusqu'd la température ambiante du
bain d'hélium. La durée de ce réchauffement (environ une heure)
permet de prendre une série de mesures de résonance nucléaire
en fonction de la température. Le balayage d'un signal de
résonance, qui dure environ une minute, permet de preﬁdre

plusieurs mesures de température.
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3 - Signaux de résonance.

a) Détection du signal.

I1 serait utile de donner guelgues précisions sur
la fagon de trouver le signal de résonance. Quand les
expériences de résonance sont effectuées avec un aimant
permanent, le champ magnétique de résonance est connu avec
grande précision, de sorte qu'il est facile de déterminer la
fréquence de résonance. Mais quand le champ magnétique est
produit au moyen d'un électroaimant, on ne connait qu'approxi-
mativement la valeur du champ: par suite il faut balayer une
certaine bande de fréquence afin de retracer la position de
la raie. Si cette raie n'est pas trés intense, on ne peut
la voir que sur l'enregistreuse aprés la détection de phase; ﬂn.l
dans ce cas, le balayage est trés lent soit quelques
kilohertz:é-la minute, de sorte qu'un temps précieux est
employé & trouver le signal.

Par ailleurs, certaines raies de résonance sont
assez intenses pour étre observées directement sur un
oscilloscope avant la détection de phase, pourvu que 1famplitude
de modulation soit supérieure 34 la largeur de la raie
dtabsorption. Dans ce cas, il n'y a pas de limites a la
rapidité de balayage de la fréquence, et on peut trouver la
position du signal en quelques secondes. C'est pourquoi les
derniéres expériences ont été réalisées sur la raie de
résonance du fluor dans le fluorure de calcium et celle du
proton dans le caoutchouc, raies beaucoup plus intenses que

celle de 1l'aluminium et la plupart des autres éléments.



b) Influence de 1‘amplitude de modulation sur la raie.

Afin d'obtenir des mesures valides d'intensiteé des
raies de résonance, il était nécessaire de trouver quels
facteurs dans 1l'appareillage peuvent modifier cette
caractéristique.

Une expérience faite sur le spectrometre de type
Pound-Knight indique que la profondeur du champ magnétique. de
modulation change de fagon prononcée certaines caractéristiques
de la raie, en l'occurence l'intensité ou ltamplitude de q..
1texcursion du détecteur, et aussi la largeur de la raie.

Dans le graphique numéro 5, on a représenté l'intensité
relative et la largeur de la raie d'aluminium en fonction du
courant de modulation en milliampéres. L'expérience a été

faite sur un échantillon 3 la température de la piéce et a une

fréquence de résonance de 7.509 mégahertz.
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c¢) Influence du courant de haute fréquernce.

Le graphique numéro 6 montre la variation de
l1t'intensité relative de la raie du fluor dans le fluorure
de calcium en fonction de l'intensité du courant de haute
fréquence circulant dans la bobine de résonance. Les
signaux ont été obtenus avec le spectrométre de type
Robinson, & la température de la pi&ce et & une fréquence
de résonance de quelque 5 mégahertsz.

A la suite de ces observations, il est évident
que pour avoir des mesures valides d'intensité relative
en fonction de la température, i1 faut éliminer toute
variation mesurable des deux facteurs mentionnés ci-haut.
Au cours de chacune des séries de mesures d'intensité
réalisées, on a gardé la fréquence de résonance, l'intensité
du courant de haute fréquence et la profondeur de modulation

constantes, autant que possible.
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RESULTATS

A - Comportement de l'appareillage.

1 - Bobines supraconductrices.

Les bobines supraconductrices ont déja été décrites
plus haut; le champ magnétique qu'elles produisent a subi
des variations dans les expériences au cours desquelles elles
ont été utilisées. Des mesures préliminaires avaient donné
une différence de 2.6% entre la valeur calculée du champ ét

sa valeur mesurée. Au cours des expériences effectuées en

1965, le décalage a augmenté de fagon assez considérable:

en effet le champ magnétique mesuré variait entre 632 et 641
gauss par ampére circulant dans les bobines. Ceci constitue
une différence de l'ordre de 7% avec la valeur théorique. On
peut soupgonner que la cause de ces changements de valeur

‘est la déformation du morceau de laiton qui tient les
enroulements en place. En effet, un examen du montage montre
qutune moitié des enroulements peut assez facilement se déplacer
si les parties du laiton non rigidement tenues en place
sfécartent ou se rapprochent l'une de ltautre, Il suffiréit
dtun rapprochement de l'ordre de un millimétre pour causer les
variations observées. De plus, les forces magnétiques qui
prennent naissance au moment ol le courant circule dans les
enroulements peuvent contribuer & ce déplacement. Quant &

1'influence de ces déformaticns sur 1tuniformité du champ
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2. a) Les graphiques 7 et 8 montrent un tableau des valeﬁrs
d'un étalonnage typlque de la résistance de carbone. Comme

on peut le volr, ces valeurs ont été choisles pour une gamme

de températures ol il est possible de mesurer avec précision
la tension de vapeurs de 1l'hélium, et ol la résistance varie
de fagon appréciable, de sorte qu'il suffit de se servir de
ces valeurs pour déterminer les paramétres caractéristiques

de la résistance en question, et, par extrapolation, de tracer
la courbe pour des valeurs de températures inférieures a l.5°K.
Cet étalonnage permet ensulte de mesurer la résistance, et

de retrouver immédiatement, sur le graphique, la température
correspondante. Par ailleurs, il est bien connu que les
caractéristiques de ces résistances changent d'une expérience
4 1l'aatre, de sorte qu'il est nécessaire d'effectuer un
étalonnage & chaque refroidissement. On remarquera que la

résistance a été représentée en fonction de 1/T sur le

graphique.



635
634
632
630
581
571
556
543
535
529

1.92
2.04
2.11
2.15

2.17
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Zt'écnen+illon se treouvent
ieclis Zu tain, Le fai+t de metire la naute tension sur les
plasues des lampes de l'oscillateur & haute fréquence apporte

un réchauffement rapide de la température telle que mesurée

sur la résistance de carbone. On peut penser que le

rayonnement haute-fréquence réchauffe 1'échantillon luil-méme

qul a une trés faible capacité calorifique et cette chaleur

se transmet le long du lien thermique jusqu'a la résistance

de carbone qui se réchauffe aussi. Néanmoins, la pillule de

sel paramagnétique, dont la capacité calorifique est tres
élévée, par comparaison & celles de l'échantillon de résonance
et du lien thermique de cuivre, absorbe cette quantité d'énergle
sans élévation de température appréclable, puisque, en coupant
l1toscillateur H.-F. de son unité d'alimentatlon, on remarque

que tout le systéme revient rapidement & la température initiale,
Cet effet peut fausser les mesures de températures, en donnant
des valeurs légérement inférieures & la température réelle de

1'échantillon.



es résultats furent cbtenus sur un échantillon de
poudre dtaluminium commercial en suspension dans la parafine,
au moyen du spectrométre de type Pound-Knight. Le champ
magnétique de résonance était produit par un électroaimant
ordinaire alimenté par une génératrice de courant continu.

On avait accolé aux pbles de l'aimant deux bobines de
modulation branchées sur une alimentation débitant un courant
sinusoldal de 70 hertz. Les températures étaient calculées a
partir de la tension de vapeur du bain d'hélium. On peut se
rendre compte sur le graphique numéro 9, qu'en dega des erreurs
statistiques, la relation entre 1'intensité rélative et la
température absolue suit une équation du type: I = AT % B,
tel que prévu théoriquement. Dans cette équation I représente

lvamplitude de 1l'excursion du détecteur.

2 _ Raie du fluor dans le fluorure de calcium entre l.7h°K et
4.2°K.

Ltéchantillon qui a servi & obtenir les signaux de
résonance du fluor était un morceau de fluorure de calcium
natﬁrel transparent de couleur rougefitre; celui-ci fut meulé
en un cylindre droit des dimensidns désirées. Ces signaux

ont été obtenus avec le spectrométre de type Robinson et les
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de dire qu®il existe s@rement une variation +rés appréciabie

de 1'intensité en fonction de la température.

3 - Intensité de la raie de fluor sous 1°K.

Certaines difficultés technlques nous ont empéché
de faire des mesures précises de 1tintensité sous 1°K.
Néanmoins, 11l a été possible dtobserver les signaux de résonance
sous 1°K sur 1l'oscilloscope avant la détection de phase.
Ltéchantillon était le cristal de fluorure de calcium mentionné
plus haut. Méme s¢ ces mesures ne sont pas trés précises ni
completes, on les & représentées sur le graphique numéro 1l.
‘Malgré leur manque de précision, elles indiquent nettement que
1tintensité relative est une fonction trés sensible de la
température. L'intensité dont il sfagit ici est la hauteur de
la courbe d'absorption apparaissant sur ltoscilloscope. A
chagque désaimantation, on pouvait observer un accroissement
tres considérable de l'amplitude du signal, suivi d'une
diminution graduelle & mesure que la température du systeéme,
telle que mesurée par le thermométre de carbone, stélevalt

jusqu'd la température du bain. On pourrait mentionner ici
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proton sur l'oscilloscope: évidemment ce dernier était
considérablement plus faible, par au moins un ordre de

grandeur. Ce signal du proton provient, semble-t-il, de la

présence d'eau dans le fluorite naturel, fait reconnu par

les géologues.

4 - Finalement, on a observé, de fagon purement qualitative. \
le comportement du signal du proton dans le caoutchouc,

provenant d*un bouchon employé couramment au laboratoire,

au cours des refroidissements et réchauffements du cryostat.

Ce signal apparalssailt, comme les précédents, directement

sur l'oscilloscope; de méme que les autres, son amplitude

*
étalt sensible & la température .

*Il serait intéressant d'investiguer la possibiliter d'utiliser
un tel matériau pour la thermométrie sous 1 degré XK. Il
faudralt s'assurer de la bonne conductibilité de celul-cl sous

1 degré K.
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CONCLUSIONS

1 - Possibilité d'un thermométre & résonance nucléaire.
Ltensemble de ces résultats, quelque imprécls et
fragmentaires qu'ils soient, semble indiquer, a ﬁotre avis,
qu'un tel thermométre pourrait étre utilisé avec profit dans
le domaine des basses et trés basses températures. Ses
avantages pourraient s'énumérer ainsi: sensibilité crolssante

4 trés basse température, dissipation faible d'énergle, \

simplicité de variation du paramétre thermométrique avec la
température. Les résultats ne permettent pas de prouver ce
dernier point, mais en suggérent la possibilité. Les
désavantages inhérents a cette méthode sont surtout: la
complexité de l'appareillage requis, et la difficulté de
reproduire fid&lement les résultats, a4 cause du nombre de
facteurs qui influencent les mesures dtintensité. Cependant
ces points ne nous semblent pas majeurs; tout d'abord, on
produit commercilalement des spectrométres a résonance nucléaire
d'une grande stabilité et dont les caractéristiques sont
contrélées avec précision. De la sorte, la plupart des éléments
aléatoires sont, sinon éliminés, du moins réduits & un minimum
tolérable. La plupart des autres difficultés techniques sont
communes & tous les apparells de basses tempéraﬁures: tels
sont les problémes de vide, d'isolement thermique ou encore

de contacts thermiques.



2 - Raies de résonance propice & la thermométrie.

Pour les raisons mentionnées plus hautg, il nous
apparait que les rales assez intenses pour étre observées
directement sur un oscilloscope sans passer par la détection
de phase seraient les plus avantageuses dans un tel
thermométre. Seules les raies du fluor et du proton nous
ont semblé prometteuses de ce point de vue, et 11 n'a pas
été possible de les étudier de fagon systématique.

Disons, pour terminer, que ce travail pourrait
servir d'ébauche & une étude systématique des propriétés
thermométriques des raies de résonance, qul pourrait
éventuellement aboutir au perfectionnement de la thermométrie
nucléaire dans un domaine ol elle pourralt certainement

rendre de précleux services.
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