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Abstract

Specific heat and nuclear magnetic properties of dilute solutions
of 3He in 4He at very lowv temperatures have been investigated.
These mixtures are expected to behave like strongly interacting
"Fermi-systems". A theory for these so-called "Fermi-liquids"

has been developed by bLandau in 1957, According to this theory
the qualitative behaviour of a strongly interacting Fermi-liquid
is similar to that of a free Fermi-gas. The quantitative
differences depend on the strength of the interactions. As
expected from this theory, the specific heat for all samples

is linear in temperature (C = 9 T). However, the values of

7Y at high pressures and high concentrations are different

from expectations., Possible experimental errors are discussed.
The results of the nuclear magnetic properties show for the

first time direct evidence for the existence of spin-waves

in Helium-mixtures. It was possible to determine the (until

now unknown) Fermi-liquid-parameter Fi. No evidence for a

superfluid phase-transition down to 220 pK has been found.
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1. Einleitung

Flissiges Helium ist eine der am eingehendsten untersuchten
Substanzen, Das liegt an der Bedeutung, die Helium als
Modellsubstanz fiir die Untersuchung verschiedener physikalischer
Phanomene gewonnen hat. Dariber hinaus findet man bei Helijum

im Bereich tiefer und ultratiefer Temperaturen Eigenschaften,

die ungewdohnlich und zum Teil sogar einmalig sind.

Es beginnt schon mit der Tatsache, da3 Helium die einzige Substanz
ist, die in der Nahe des absoluten Nullpunktes unter dem eigenen
Dampfdruck noch fliissig ist. Weiterhin besitzen beide stabilen

3 4

Isotope (“He und

He) eine superfluide Phase (3He besitzt genau-
genommen sogar drei s.f., Phasen) und sind damit die einzigen
bekannten Superflissigkeiten. Obwohl es sich jedoch um Isotope
mit identischen chemischen Eigenschaften handelt, sind Ursache
und Verhalten der superfluiden Phasen vollig unterschiedlich.

So liegen die Ubergangstemperaturen um etwa drei GroBenordnungen
auseinander. Ordnungsparameter bei 4He ist ein Skalar, bei

3He dagegen ein Tensor. Ursache fiir diese groBen qualitativen
und quantitativen Unterschiede ist die unterschiedliche Statistik,
die zur Beschreibung der beiden Flissigkeiten herangezogen
werden mul3. Wdahrend ein 4He-Atom (Kernspin = 0) ein Boson ist,
handelt es sich bei 3He-Atomen um Fermionen. 4He bildet etwa

3He ist dazu erst

bei 2 K ein Bose-Einstein-Kondensat, bei
eine Cooper-Paar-Bildung dhnlich wie bei Elektronen in Supra-

leitern notwendig. Die gemd der BCS-Theorie erforderliche



anziehende Wechselwirkung zwischen den Fermiteilchen ist aber
sehr schwach, so daB ein Phaseniibergang erst im mK-Bereich

stattfindet.

Der unterschiedliche Quantencharakter ist auch fir eine weitere
"einmalige" Eigenschaft des Helijums verantwortlich: Selbst

flir T=0 konnen SHe und *

He eine thermodynamisch stabile Mischung
bilden. DaB darin keine Verletzung des dritten Hauptsatzes

der Thermodynamik (Nernst'sches Theorem) vorliegt, nach dem

die Entropie am absoluten Nullpunkt verschwinden muB, 1dBt

3He-Teil-

sich leicht einsehen: Aufgrund der Fermistatistik der
chen liegt die 3He/4He-Lb'sung selbst bei T=0 in einem wohl-
definierten Zustand, namlich dem Grundzustand, vor. Das heift
aber, daB die Entropie gleich Null ist, wie es der dritte

Hauptsatz fordert.

Fiir den Experimentator bedeutet die endliche Loslichkeit, daB

er ein Fermisystem untersuchen kann, bei dem er durch Anderung

der Konzentration die Fermitemperatur in weiten Grenzen einstellen
kann. Und fiir den Theoretiker ergibt sich die Moglichkeit,

ein elektrisch neutrales und verdiinntes, d. h. schwach wechsel-
wirkendes Fermisystem berechnen und mit realem Verhalten

vergleichen zu konnen,

Es stellt sich sofort die Frage nach den eventuellen superfluiden
Figenschaften der Mischungen. Bis heute weiB man, daB die
4He-Komponente superfluid wird, 3He dagegen bis zu den tiefsten

bisher erreichten Temperaturen normal bleibt. Theoretische



Arbeiten sagen aber auch fiir die 3He-Komponente einen super-
fluiden Phaseniibergang voraus, die berechneten Sprungtemperaturen
liegen allerdings um mehrere GroBenordnungen auseinander. Ein
Grund dafir ist die nur ungenaue Kenntnis der 3He/3He-Nechse]-

wirkung in der Mischung.

Ziel dieser Arbeit ist es, durch die Messung der spezifischen
Wdarme in Abhdngigkeit von Druck, Konzentration und Temperatur
diese Wechselwirkung genauer zu bestimmen. Diese Messungen

sollten bis zu moglichst tiefen Temperaturen durchgefiihrt werden,
um einen eventuellen superfluiden Phaseniibergang direkt nachweisen
zu konnen. Kalorische Verfahren sind besonders zuverldssige

Anzeiger flir Phaseniibergange (So wurde die Superfluiditat von

3

reinem “He fast zufdllig iliber Anomalien im Aufwdrm- bzw. Abkihl-

verhalten entdecktl).

Gleichzeitig wurden Kernresonanz-Messungen der magnetischen
Eigenschaften durchgefiihrt. Dabei ergaben sich Abweichungen
vom "klassischen" Verhalten, Diese Abweichungen kdnnen erklart

werden durch das Auftreten von Spinwellen. Der Effekt wurde

3

1971 von Corruccini durch gepulste NMR-Experimente an “He und

2,3

qualitativ an 3He/4He-Mischungen nachgewiesen Die quantitative

Untersuchung von Spinwellen in 3He/4He durch kontinuierliche

NMR-Verfahren gelang erstmals im Rahmen dieser Arbeit4.



2. Theoretische Grundlagen

In der Einleitung wurde bereits erwdhnt, daB es sich bei
3He/4He-M1'schungen um ein System von Fermionen (3He: Spin 1/2)

4He unter

in einem Bosonensystem (4He: Spin 0) handelt. Reines
gesdattigtem Dampfdruck unterliegt bei 2.17 K einem superfluiden
Phasenilibergang. Auch in den Mischungen findet ein solcher Phasen-
tibergang fir die 4He-Komponente statt. Die Phaseniibergangs-
temperatur ist abhdngig von Druck und Konzentration der Mischung
und Tiegt niedriger als bei reinem 4He. Flir den in dieser Arbeit
behandelten Druck- und Konzentrationsbereich (0 bar € p £ 20 bar;
Xy = 1.3%, 5.0%, 9.2%, 9.45%) findet der Ubergang bei etwa
2 K statt.

Fiir die folgende Uberlegung ist es sinnvoll, das Zweifliissigkeiten-
modell fiur 4He anzuwenden 5. Dieses Modell geht davon aus,

daf 4

He unterhalb der superfluiden Sprungtemperatur Tk aus
zwei Anteilen besteht, namlich einem normalfluiden mit der
Dichte o und einem suprafluiden mit der Dichte OS. Die Rand-
bedingungen lauten: p = p_+ 0, DS(T=O) = 0, OS(T=TA) = 0,

Fur 0ST=T, findet ein kontinuierlicher Ubergang zwischen den
beiden Extremen statt. Unter den oben angegebenen Bedingungen
betrdagt der relative Anteil der normalen Komponente bei 1.5 K
noch 0.1, bei 1 K noch 0.01 und bei 0.5 K nur noch 1072 (siehe
z.B. 6). In dem in dieser Arbeit behandelten Temperaturbereich
(0.23 mK<T<30 mK) ist die 4He-Komponente der Mischungen praktisch

vollstandig superfluid, d. h. Anregungen im 4He (Phononen,



Rotonen) kdnnen vernachlissigt werden. Das hat zur Folge, daB
das Anregungsspektrum der He-Mischungen bei tiefen Temperaturen
im wesentlichen bestimmt wird durch die Eigenschaften des 3He-
Fermisystems. Um die Ergebnisse dieser Arbeit sinnvoll inter-
pretieren zu konnen, ist es notwendig, auf einige Grundbegriffe
der Fermisysteme, besonders der Fermiflissigkeiten, zuriickzu-

greifen.

2.1. Fermisysteme

2.1.1. Fermigas

Fermiteilchen mit dem Spin 1/2 unterliegen dem Pauliprinzip,

das heiBt, daB ein Zustand im Impulsraum nur zweifach besetzt
werden kann, je einmal fiir die beiden moglichen Spinzustinde
+ 1/2 und -1/2, Das fihrt dazu, daB die Fermi-Dirac-Statistik
fir groBe Systeme giiltig ist mit der mittieren Verteilungs-
funktion

1
O'-p) / kBT

nﬁo © TTlea

e P + 1

wobei Eﬁo die Energie des Zustands mit dem Impuls P und dem
Spin 0 bezeichnet, p das chemische Potential und T die absolute
Temperatur ist. Fir T=0 sind alle Zustdnde mit einer Energie
kleiner als der Fermienergie €F := u (T=0) besetzt, alle

Zustdande mit groRerer Energie sind leer. Die Fermitemperatur

T.=¢

ist definiert durch k F=%F-

B



Im folgenden soll immer der in dieser Arbeit untersuchte
Temperaturbereich T«:TF vorausgesetzt werden. In diesem Bereich

spricht man von einem entarteten Fermisystem.

Fiur den Fall nicht wechselwirkender Teilchen, einem sogenannten
Fermigas, lassen sich unter diesen Voraussetzung einige

makroskopische GroBen berechnen7. Man erhdlt fir die Fermienergie

2
= — (37r2n)2/3 (2)
2m

=

flir die spezifische Warme (pro Volumen)

und fir die (Pauli-) Suzeptibilitdt

( 4)

Wie man sieht, hdngen die makroskopischen Eigenschaften nur

von der Teilchenzahldichte n und der Masse m der Teilchen ab.



2.1.2. Fermifliissigkeit, Landau-Parameter, Quasiteilchen

3He noch 3He/4He-Mischungen wechsel-

Nun sind aber weder reines
wirkungsfrei, sondern im Gegenteil stark wechselwirkende Systeme.
Wie dndern sich nun die Eigenschaften bei Anwesenheit von Wechsel-

wirkungen?

Hierzu stellte Landau im Jahre 1957 eine phdnomenologische

Theorie der Fermifliissigkeiten (= Fermigas + Wechselwirkung)

auf8. Er ging davon aus, daB es (in Gedanken) moglich ist,
die Wechselwirkung von Null aus allmahlich ansteigen zu lassen.
Dann ist es moglich, jedem Zustand des wechselwirkenden Systems
genau einen Zustand des wechselwirkungsfreien Systems zuzuordnen.

Die Rolle der realen Teilchen im Fermigas wird iibernommen von

den Quasiteilchen im Landau'schen Sinne. Jedem realen Teilchen,
3

z.B. jedem “He-Atom, ist dabei genau ein Quasiteilchen zugeordnet,
wobei man dieses aber als Zustand des Gesamtsystems verstehen

muB. Denn wdahrend im Fermigas die Energie €50 eines Zustandes

nur abhangt von p und o, hdngt sie in der Fermiflissigkeit

eben wegen der Wechselwirkungen auch noch von der Besetzung

der ibrigen Zustande ab. Dadurch wird die Berechnung der Eigen-
schaften von Fermiflissigkeiten im Vergleich zu der von Fermi-
gasen erheblich komplizierter. Man kann jedoch zeigen, daB

unter den Voraussetzungen der Landau'schen Theorie die

Verteilungsfunktion (1) formal immer noch gilt 8’9.

Allerdings
steht jetzt nﬁc nicht mehr nur auf der linken Seite der Gleichung,

sondern steckt implizit auch noch in 850: EﬁO(nﬁO) auf der



rechten Seite. Der Vorteil des Konzepts der Quasiteilchen liegt
nun darin, daB ein groBer Teil der Wechselwirkungen als Eigen-
schaft der Quasiteilchen betrachtet werden kann. Dies wirkt

sich so aus, daB die effektive Masse m* eines Quasiteilchens
3

sich von der realen Masse m eines “He-Atoms unterscheidet.

Eine anschauliche Interpretation des Konzepts der Quasiteilchen
ist ein 3He-Atom, umgeben von einer "Verzerrungswolke" der
Umgebung. Die "GroBe" dieser Wolke und damit die effektive

Masse ist dabei gegeben durch die Stdrke der Wechselwirkungen.

Nach Landau8 1dBt sich die Energiednderung eines Fermisystems
ausdriicken durch die Anderung der Besetzungszahlen n5 der
Zustande P mit der Energie 85. Der EinfluB der Spins sei noch

vernachldssigt.
1
= ——-——Ze- Sn= (5)
y “ P p
p

Wegen der vorhandenen Wechselwirkungen hdangt aber die Energie 85

des Zustandes p wiederum ab von der Besetzung der ubrigen

_=_—Zp, Sn- (6)

Dabei ist f5 ﬁ,ein MaB fiir die Stdrke der Wechselwirkung zwischen

den Zustdanden § und p'. Kombiniert man (5) und (6), so erhdlt

Zustdande p'

man fur die Gesamtenergie
1 1 5
= — - - — -+ ...
ST TR 2.5 gt T2 ZZ 5,5 " P 7
5 5

EO ist die Energie des Grundzustandes.

r\Jli—'



Beriicksichtigt man den EinfluB der Spins, dann 1348t sich f5 5
14

zerlegen in einen symmetrischen und einen antisymmetrischen

spinabhdngigen Teil

f-

- —> f
P, P’

Tl @

a . )
ot et T (8)

wobei t bzw. 1 fir die Paulimatrizen stehen. Fiir T<<TF finden
alle Streuprozesse und damit alle Anderungen &n auf einer

Kugelschale mit dem Radius Pe im Impulsraum statt. Das legt

es nahe, f5 5,1n Kugelflachenfunktionen auszudriicken, wobei
nur noch die f5 5,mit |l = |p| = pr eine Rolle spielen.
s(a) . E s(a)
fﬁ,ﬁ = i Py (cos ©) ( 9)
2=0

Dabei sind die Po Legendre-Polynome und © ist der Winkel zwischen
p und p'. Normiert man die fi(a) noch iUber die Zustandsdichte
an der Fermikante N(O), so erhdlt man die dimensionslosen

Landau-Parameter

-n
(%]
i

= N(0) f3
: : (10 )
2= N(0) fg

1
[o3)
It



2.1.3.

Zusammenhang zwischen C. und m*/m

Im vorigen Abschnitt wurde bereits erwdahnt,

m*/m die Stdrke der Wechselwirkungen beschreibt. Eine Methode

daR das Verhaltnis

der Bestimmung von m*/m ist die Messung der spezifischen Warme CV.

9,10

Der Zusammenhang soll im folgenden gezeigt werden

Ausgegangen wird dabei

die sich nach den Gesetzen der Kombinatorik ergibt als

k
s = - Vﬁ 3 tng-Inlng) + (1-ng)- In(1-np))
p

(

Hieraus folgt fiir die Variation der Entropie &s bei Anderung

der Besetzungszahlen Snp:

kg
§s = = —= 3 8n= Inlnz/(1-nz)]
v 5 P P p
p
Einsetzen der Verteilungsfunktion (1) in (12) ergibt

: 2 ) 8

§s = m— €= - N N=
T-V P p p

Zur weiteren Auswertung ist es notwendig, dnp

aus Gleichung (1) erhdlt man:

an- o=

an—
Sn- = —P se_ + Su + —LB 8T
p de. ou oT
an- €-- U
Sn. = {_ " 6T + 6e5 - Su }
aeﬁ T

zu kennen.

von der Entropie s der Fermiflissigkeit,

11 )

Wiederum

(

15 )

Die Anderungen von eﬁ und p kdnnen vernachldssigt werden (immer

unter der Voraussetzung T<KTF).



- 11 -

Dann kann man (15) in (13) einsetzen:

- 2
n (sﬁ- w)

€ T2

goil

§T (16 )

123
§s = - —
vgoe

Ti

Bei der im realen Experiment auftretenden groBen Zahl von
Quasiteilchen ist es zuldssig und sinnvoll, die Summe aus (16)
in ein Integral iber p zu iberfihren, Die Symmetrie des Problems
(Fermikugel) legt die Verwendung eines sphdrischen Koordinaten-
systems nahe. Wegen der Isotropie im Impulsraum 1daBt sich die
Integration lUber den Raumwinkel dQ unabhdngig von der lber

den Radius dp durchfiihren:

2

4n an_ (e _- n)
65=-———§/p2 P p2 dp 6T (17 )
)

d
(2mh € T

2
Die beiden Substitutionen € = %ﬁ* und x = Eé% fiihren dann
zum Ergebnis

4n .} 1

2 2
§S = =« ———— p M* Kk dx — x° 8T (18 )
(ZTrh)3 F B ‘/ﬂ Ax e+ 1

Dabei wurde noch ausgenutzt, daB %2 nur filir p= PE einen von
Null verschiedenen Wert hat. Das Integral ergibt -n/3 und nach
Multiplikation von (18) mit zwei (flr die beiden mdglichen

Spinzustande) erhdlt man das Endergebnis

g ((19a )

B a
s = m* p. ST

TE F

2

kg ( 19b )
s = —x% m* PE T



_ dS . .
Wegen CV =T aT gilt somit

~

2
_ “8 20
Cy = 7= mepp T L 20)

w
o §

Vergleich der spezifischen Warme CJ einer Fermiflissigkeit

mit der eines idealen Fermigases gleicher Teilchenzahldichte

C&d (3) fuhren zu dem Resultat
1M Lid (21 )
= ——
) Vv
m

Das Verhdltnis zwischen gemessener spezifischer Warme Cl und
id

der fir ein Fermigas berechneten spezifischen Warme CV

entspricht also gerade dem gesuchten Verhdaltnis m*/m

2.1.4. Bestimmung der Landau-Parameter

3 8,9,10,

In reinem “He gilt die Beziehung

m*

T
W
—_
~nNo
~nNo
S

“|

Dabei ist m die atomare Masse eines 3He-Te1]chens. Diese

3 4He nicht in dieser

Gleichung kann fiir Mischungen von “He in
Form gelten. Denn die Landau-Parameter FZ’S beschreiben nur

die Wechselwirkung der Quasiteilchen untereinander. Diese Wechsel-
wirkung ist in verdinnten Mischungen aber schwach verglichen

3He-Atomen und dem superfluiden 4He-Untergrund.

mit der zwischen
Wenn man annimmt, dall diese zweite Wechselwirkung konzentrations-

unabhdngig ist, geht G1. (22) fir Mischungen lber in

m* (x) FS
—_— ] 4 1 ( 23 )
m* (x+0) 3
wobei x die 3He-Konzentration ist 10’11.



Die GuUltigkeit von (23) 1dBt sich allerdings nicht a priori

aus der von (22) entnehmen. Bei der Herleitung von (22) wird
namlich die Galilei-Invarianz des betrachteten Systems voraus-
gesetzt. Diese Bedingung ist fir He-Mischungen nicht erfiillt,

da der superfluide 4He-Untergrund ein Vorzugssystem fir das
Quasiteilchensystem definiert. Geht man jedoch auch hier zu

sehr tiefen Temperaturen iiber, gibt es keine Anregungen
(Phononen, Rotonen) im 4He-Untergrund mehr. Alle Wechselwirkungen
finden nur noch zwischen Quasiteilchen statt und die Voraus-
setzung, daB Streuprozesse nur noch von den Impulsen p und

p der beteiligten Quasiteilchen abhdngen, ist wieder giiltig.

Zur Herleijtung der Beziehung (22) bzw. (23) betrachte man ein
System S', das sich gegeniiber dem Laborsystem S mit der gleich-

10,11

formigen Geschwindigkeit u bewegt Die Transformations-

gleichungen fir Energie und Impuls lauten:

PP =P - M-

<t

( 24a )

v (MT8) /2 ( 24b )

<l

' =E - P

Wendet man diese Transformationen auf einen Zustand ¢~ in dem

P
Fermisystem an, erhdalt man e%,:
e = e~ - p-T + (m-T2)/2 ( 25a )
€. = e, - F-T - (m-T2)/2 b
p+mi ( 25b )

Wenn man die Annahme macht, m-u<pe, 1dBt sich die rechte Seite



von (25a) um p entwickeln und die Entwicklung bereits nach

dem ersten Glied abbrechen

o€

€. = €~ + — m-U - p-U + ( 26a )
p op

m :

=€_+;——-l$ﬁi ( 26b )
m*

Andererseits 1dBt sich eb auch durch die Landau-Theorie

beschreiben (vgl. G1.(6) in Abschnitt 2.1.2.), wobei die

Varjation Snb,verursacht wird durch die Verschiebung der Zustiande
p (im ruhenden System) um den Betrag &p = m-T (im bewegten

System).
1 on=, Oe=,
€'—=€—-+_ f__'-——B~-—-P-mG (27)
p v = p,p -, op

Zur Auswertung der Summe in (27) konnen wieder (3dhnlich wie

bei der Ableitung der spezifischen Warme im vorigen Abschnitt)
einige Besonderheiten eines entarteten Fermisystems ausgenutzt
werden. Neben der Isotropie, aus der folgt fﬁgﬁ,—a f (@) mit

® =<k (p,p), wird benutzt, daB %%ﬁ ungefdahr einer Delta~-Funktion
-S(p-pF) entspricht. Ersetzt man dann noch die Summe durch

ein Integral,erhdlt man

Zerlegt man f(®) wieder in Legendre-Polynome (siehe G1.(9)
und (10)) und beriicksichtigt die Orthogonalitdtseigenschaften

der Legendre-Polynome, dann gibt es (wegen Pl(cos @) = cos @)



nur fur fl einen von Null verschiedenen Beitrag und (28) geht
uber in

m FS
1 p-U (29 )
m* 3
Durch Vergleich von (29) und (26) findet man die gewlinschte
Beziehung (23). Es ist wichtig, anzumerken, daB diese Beziehung
unter den gemachten Voraussetzungen (GlUltigkeit der Landau-
Theorie der Fermifllissigkeiten, entartetes System, Vernach-

lassigung der superfluiden Geschwindigkeit des 4

He) exakt ist.
Das heiBt, daB m*/m nur von Fi abhangt, bzw. umgekehrt aus-
gedriickt, daB man aus der Messung von m*/m (=Messung der spez.
Wdrme) nur Fi erhdlt. Andererseits ist Fi einer der wichtigsten

Landau-Parameter, da seine Kenntnis fiir die Berechnung der

meisten anderen Eigenschaften einer Fermifliissigkeit notwendig

ist, z.B. 10
Kompressibilitdt 1+ (FS / 3)
S, 1 ( 30 )
id 1 + FS
0
Suszeptibilitat : 1+ (F] /3) 31 )
X = Xy (
! 1+ FQ

Dabei kennzeichnet id das Verhalten eines wechselwirkungsfreien

Fermigases der gleichen Teilchendichte.



2.2 Spinwellen, Leggett-Rice-Effekt

In diesem Kapitel sollen zwei Begriffe, namlich Spinwellen
und Leggett-Rice-Effekt, erkldrt und ihr Zusammenhang gedeutet

werden.,

Zundchst einmal: Was sind Spinwellen und wie kommen sie zustande

3 3

in flissigem Helium (“He, He/4He-Mischung)? Setzt man die

Teilchen einer normalen Flissigkeit mit einer kleinen Frequenz w
in Bewegung, so teilt sich diese Bewegung den Nachbarteilchen
durch StoBe mit., Die Anregung pflanzt sich also fort (Schall).
Erhoht man w immer weiter, so erreicht man eine Frequenz, bei
der die mittlere Zeit T zwischen zwei StoBen etwa einer Periode
der Anregungsfrequenz entspricht (wet=1). Erhcht man die
Frequenz w noch weiter, dann kann sich die Anregung nicht mehr

ausbreiten, da wdahrend einer Schwingungsperiode keine Stofe

mehr erfolgen. Man erreicht das sogenannte 'kollisionsfreie

Gebiet', gekennzeichnet durch die Bedingung w-.t>1,

Fiir Fermifllissigkeiten wurde schon von Landau 12

vorhergesagt,
daB auch unter diesen Bedingungen eine Ausbreitung der Anregung
erfolgen kann. Die Schwingung eines Teilchens bewirkt eine

(im Ortsraum) lokale Dichtednderung, die wiederum ist Ursache
fiir eine (im Impulsraum) lokale Anderung der Fermienergie,

und diese wird von den anderen Fermiteilchen "gesehen". Das
Oszillieren der Fermioberflachen kann jetzt in zwei Moden

erfolgen: Entweder spinunabhdngig, dann spricht man von nulltem

Schall. Oder spinabhdngig, d. h. die Fermioberflachen der beiden
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Spinrichtungen schwingen gegeneinander, dann spricht man von

einer Spinwelle. Nullter Schall wurde erstmals 1966 von Abel

13 3 3

et al. experimentell in “He beobachtet (in

He/4He-Mischungen
bisher noch nicht nachgewiesen). Die Entdeckung von Spinwellen

in Helium gelang 1971 erstmals durch Corruccini et a1.2’3.

Wé1che Moglichkeiten gibt es nun, Spinwellen erstens anzuregen
und zweitens nachzuweisen? (Nullter Schall wird in dieser Arbeit
nicht weiter betrachtet.)

1. Die Anregung von Spinwellen erfolgt in einem homogenen Feld

HO mit einem zusdtzlichen Feldgradienten G in Feldrichtung

(siehe Abb, 1). Am Ort z, rotiert der Magnetisierungsvektor

M mit der Larmorfrequenz w = y*H_, am Ort z; # z, mit der

0 o’

Frequenz w1=Y-(H0+ G(zl)) # CP Man erhdalt so eine sich

mit forschreitender Zeit immer enger aufwickelnde Spirale.
Das bedeutet, daB nacheinander Spinwellen mit immer hoherer
Wellenzahl k angeregt werden., Flir bestimmte Werte von k,
die abhéngen'von dem Gradienten G und der Geometrie des
Aufbaus, bilden sich Resonanzen aus, die experimentell
beobachtet werden konnen.

2 - Achse

Abb. 1 : Anregung von Spinwellen
durch unterschiedlich
schnelle Rotation des
Magnetisierungsvektors M TH°+G(Z)

in einem Feld H0 mit

zusdtzlichem Gradienten- —

feld G(z)




2. Der Nachweis von Spinwellen kann durch eine magnetische

Kernresonanz-Messung erfolgen14.

Die Grundlagen dazu wurden
1967 in einer Arbeit von Platzman und WOiffls gelegt, in
der die komplexe Suszeptibilitdt einer Fermiflissigkeit

bei Anwesenheit von Spinwellen berechnet wurde:

-(m*/m) X, ,Q

X (kyw) = L (32)
w - w0+ iD k
1/3 v2 (1 + F3) ¢
0¥ - F ol D ( 33)
1wOTDA + 1
1 1
N —— - —— (34 )
a a
1 + FO 1 + F1/3

Dabei bedeuten: Xid die statische Suszeptibilitdt eines
Fermigases, w die Larmor-Frequenz, Qoz wo/(1+Fg), k die
Wellenzahl der Spinwelle, Ve die Fermigeschwindigkeit, Tp
die mittlere StoBzeit fir Spindiffusionsprozesse und Fg

natirlich die Landauparameter.

D* hat die Bedeutung eines komplexen Diffusionskoeffizienten.
Je nachdem, ob W, Th grof3 oder klein gegen eins ist, ist

D* mehr real oder mehr imagindr. Aus (32) erkennt man, daB

ein reales D* eine Linienverbreiterung, ein imagindres D¥*
dagegen eine Linienverschiebung bedeutet. T hat eine flir
Fermifliussigkeiten typische 1/T2-Abhéngigkeit (t, die mittlere
Zeit zwischen Quasiteilchen-StoBprozessen, ist umgekehrt
proportional zur StoBwahrscheinlichkeit w. w ist proportional

sowoh1 zur Zahl der in Frage kommenden Quasiteilchen als
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auch der moglichen Endzustdande. Da die Streuprozesse nur in
einer Kugelschale der Dicke kBT vorkommen konnen, sind beide
Werte proportional zur absoluten Temperatur T. Daraus folgt
dann T’bl/Tz). Sofern es moglich ist, die Temperatur (und damit

TD) weit genug zu variieren, so daBl beide Bereiche w_ .14 > 1

o D
und W Ty < 1 iiberstrichen werden, sollte bei Anwesenheit
von Spinwellen (k # 0) eine Anderung der Breite und der Lage

der NMR-Resonanzlinie zu beobachten sein.

Eine physikalische Erkldrung fiir das Auftreten eines komplexen
Diffusionskoeffizienten wird in den Arbeiten zum Leggett-Rice-

16,17

Effekt gegeben, der als Spezialfall die Existenz von

Spinwellen enthdlt.

Dieser Effekt wird verursacht durch die Tatsache, da3 in einer
wechselwirkenden Fermifilssigkeit jede Magnetisierung M zu
einer zusatzlichen Polarisierung der Spins fihrt, es tritt
also zusdatzlich zum duBeren Feld noch ein Molekularfeldbeitrag
auf. Da dieser Beitrag immer para11e1'zu M ist, wird die
Prazession von M um das externe Feld ﬁo nicht direkt beeinfluBt.
Um den indirekten EinfluB zu verstehen, betrachte man Abb. 2.
Abb. 2a zeigt die Magnetisierung entlang der z-Achse im Feld

H0 mit zusdtzlichem Gradientenfeld G fiir kleine Auslenkwinkel

(Vgl. Abb. 1). In der xy-Ebene tritt ein Gradient %g senkrecht
zum duBeren Feld auf und verursacht einen Spinstrom J. Dessen

Prdzession wird aber sowohl vom externen Feld ﬁo als auch vom

Molekularfeld bestimmt. Da J und M durch eine Kontinuitats-

gleichung miteinander gekoppelt sind, wird indirekt aber auch



Abb .

b)

v Ho,+ G(z)

<

N

Im Feld ﬁ0+ G(z) rotiert der Magnetisierungsvektor M
mit unterschiedlicher Geschwindigkeit um die z-Achse (a)
(vgl. Abb. 1, hier mit kleinem Auslenkwinkel). Dadurch
entsteht in der xy-Ebene ein Spinstrom J (b), der vom
Molekularfeld parallel zu M beeinfluBt wird (s. Text)



M durch den zusdtzlichen Beitrag zum Feld beeinfluBt. Das fiihrt
zu einem Zusatzterm J x M zusdtzlich zu dem "klassischen" Term
J x ﬁo in der normalen Bewegungsgleichung fiir M. Die L&sung

der neuen Gleichungen fihrt schlieBlich zu einem komplexen
Diffusionskoeffizienten. Filir eine quantitative Herleitung sei
auf die Originalarbeiten von Leggett16 bzw. Legget und Rice17

verwiesen.

2.3. Superfluiditat

Dieser Abschnitt soll einen Uberblick verschaffen iliber die

bisher vorliegenden theoretischen Vorhersagen fiir einen
eventuellen superfluiden Phaseniibergang der 3He-Komponente

in 3He/4He-Mischungen. GemdaR der BCS-Theorie reicht eine beliebig
schwache anziehende Wechselwirkung zwischen den Fermiteilchen
aus, um eine Cooper-Paar-Bildung bei hinreichend tiefen
Temperaturen stattfinden zu Tassen und damit einen solchen
Phaseniibergang zu ermoglichen, Der Mechanismus, der zu einer
anziehenden Wechselwirkung fihren konnte, ware, ebenso wie

bei der Supraleitung der Elektronen in Metallen, denkbar als

Austausch virtueller Phononen.

Abgesehen von der unterschiedlichen Quantenstatistik unter-
scheidet sich ein 3He-Atom von einem 4He--TeHchen praktisch

nur durch das unterschiedliche Volumen, das es in der Flissigkeit
einnimmt. Bei gleicher Nullpunktenergie besitzt 3He wegen der
geringeren Masse ein etwa 30 % groBeres Volumen als 4He. Ein

3He-Atom hinter1dBt also eine Dichtefluktuation im 4He-Untergrund.



Fir ein anderes, "passendes" 3

He-Atom ist es dann glinstig,
sich in der Spur seines Vorgangers "aufzuhalten", es wird

angezogen,

Mit dieser zwar anschaulichen, aber sehr oberflichlichen
Betrachtung ist es natirlich nicht moglich, eine Abschdtzung
einer Phaseniibergangstemperatur zu erhalten. Hierfir ist vielmehr
eine moglichst detaillierte Kenntnis des Wechselwirkungs-

potentials V(kj,k ) zwischen den Quasiteilchen in den Zustanden

J
ki und kj nétig. Die meisten Experimente kdnnen allerdings
nur Aussagen liefern lber ein mittleres Potential <V)(ak) mit
(Ak:ki'kj)’ gemittelt Uber alle moglichen Kombinationen von

ki und kj‘ Ein Trick besteht nun darin, bei verschiedenen Konzen-

trationen Messungen fiir Tk&TF durchzufiihren, MiBt man bei einer
kleinen Konzentration X1 dann ist k< Z'kFl' Man erhdlt einen
Mittelwert des Potentials Vl' Bei einer groBeren Konzentration
X5 erhdalt man entsprechend k< 2 sz mit kF2> kFl und ein
Potential V2. Es liegt jetzt nahe, die Differenz von V2 und

V1 auf die Wechselwirkung der Teilchen mit Impulszustanden

k zurickzufihren, fiir die gilt k1< k < k2. Eine Wiederholung
dieser Messungen flir verschiedene Konzentrationen wiirde im

Prinzip also die gewiinschte Kenntnis iiber V(ak) verschaffen.

Bis heute sind allerdings die Ergebnisse noch nicht genau genug,
um V(Ak) quantitativ bestimmen zu kdnnen. Selbst qualitativ

ist der Verlauf des Potentials noch nicht bekannt. In Tabelle 1
soll ein Uberblick Uber einige der bisher erschienenen Vorher-
sagen fir die Temperatur gegeben werden. Tabelle 2 enthdlt

die Formeln der dabei verwendeten Potentiale
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3. Experimenteller Aufbau

Die experimentellen Arbeiten wurden an der Jiilicher Tiefst-
temperaturanlage durchgefihrt. Dabei handelt es sich um einen
3He/4He-M1'schungskryostaten (Modell 236 der Firma S.H.E.29)

mit zwei Kernentmagnetisierungsstufen (Abb. 3). Eine genaue
Beschreibung der Anlage ist in Ref.30 zu finden. Die Experimente
sind rdaumlich zwischen der ersten und zweiten Kernstufe an-
geordnet ("Experimental Space" in Abb. 3). Die Kupferplatte

am oberen Ende der Kupferentmagnetisierungsstufe dient als
Tragerplattform filr die Experimente. Beim Entwurf des Aufbaus

wurde besonderer Wert auf zwei Eigenschaften gelegt:

1. Innerhalb des zur Verfiigung stehenden Volumens sollte der
Anteil von "freiem" Helium (s.u.) moglichst groB sein im
Vergleich zur Masse des Kalorimeters und zum Anteil des
"Oberflichen"-Heliums (s.u.).

2. Das Warmeleck in das Kalorimeter sollte klein gehalten werden.

Zu 1: Die gemessene spezifische Warme CM setzt sich aus zwei
Anteilen zusammen: spezifische Wdarme des Heliums CHe
und spezifscher Warme des (leeren) Kalorimeters CO. Um
CHe moglichst genau aus CM bestimmen zu kdnnen, mufB
entweder CO bekannt sein oder sehr klein verglichen mit
CHe' Aus Griinden, die bei der Beschreibung des Thermo-
meters noch erldutert werden, war es nicht moglich, C0

zu messen. Da C0 aber auch nicht beliebig klein gemacht

werden kann, muBte das He-Volumen (und damit CHe) moglichst
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grof3 gemacht werden. Dariiberhinaus wurde gefordert, den
Anteil des Heliums in unmitte]barer Nahe von Oberfldchen
klein zu halten, da Dichte und Konzentration von Helium-
Mischungen an Grenzflachen nicht mehr mit denen von freiem
Helium ilbereinstimmen. Die Ergebnisse fir die spezifische
Warme wirden daher verfdalscht. AuBerdem dndern sich die
magnetischen Eigenschaften in der Ndahe von Grenzfldchen,

was einen Nachweis von Spinwellen erschwert oder sogar
verhindert hatte. Aus diesen Griinden wurde die Wdarmetauscher-
flache im Kalorimeter relativ klein (ca. 50 m2) gehalten.,

Daraus folgt dann aber sofort die Notwendigkeit der

Forderung 2.

Eine Hauptschwierigkeit beim Abkihlen von Helium-Proben,

3He/4He-Mischungen, stellt der hohe

vor allem 4He und
Warmeiibergangswiderstand zwischen Helium und Metallen
dar. Eine erste Erkldrung dafiir gab Khalatnikov im Jahre
1952 31. Danach wird der fiir den Wdarmetransport durch

die Grenzflache verantwortliche Phononenaustausch stark
behindert durch eine sogenannte "akustische Fehlanpassung".
Aufgrund der um etwa eine GroBenordnung kleineren Schall-
geschwindigkeit und der kleineren Dichte des flissigen
Heliums gegeniiber der von Metallen werden die meisten
Phononen an der Grenzfldche Helium-Metall reflektiert

und kdnnen so nicht zu einem Warmetransport beitragen.

Nur ein kleiner Teil der Phononen, namlich der, der fast

senkrecht auf die Grenzfldache trifft, kann diese durch-

dringen. Berechnet man den Warmetransport auf der Grundlage



dieses Mode11s32, so erhdalt man einen Wdarmewiderstand

(Kapitzawiderstand), der bei abnehmender Temperatur mit

T'3 ansteigt. Unterhalb 0.2 k wurde fir reines 4He auch

33,34

tatsdchlich ein solches Verhalten gefunden In reinem

3He und auch in He-Mischungen findet man gliicklicherweise

eine geringere Zunahme des Kapitzawiderstandes RK mit

sinkender Temperatur nach der Formel
cA T =k (35 )

A gibt die GroBe der Grenzfldche an und K ist eine material-

abhdngige Konstante. Fiir reines 3He ist n dabei unterhalb

20 mK gleich eins35’36’37, flir He-Mischungen wurden Werte

38,39,40

zwischen eins und drei gefunden (Weshalb der

4 3

Exponent n in G1. 35 fir 'He, 3He und He/4He-Mischungen
unterschiedlich ist, 1dBt sich durch die oben erwdhnte
Theorie nicht erkldaren. Es gibt andere Theorien, die

41 unterstitzt

auch durch einige experimentelle Daten
werden, nach denen eine magnetische Wechselwirkung zwischen
3He und dem Festkorper filir einen verbesserten Warmeiibergang
verantwortlich sind). Dieser Ubergangswiderstand sorgt

bei Anwesenheit eines Wdarmelecks Q in das fllussige Helium
fiir einen Temperatursprung AT zwischen Helium und Warme-

tauscher

AT

u
=
~
-
e
—
w
[0)]
~—

bzw.

AT

i
==
_'
=
O
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w
~
—



Um nun trotz der Einschrdnkung beziiglich der Oberfldche A (siehe
oben) den Temperatursprung AT auch bej tiefen Temperaturen
moglichst klein zu halten, muBte das Wdarmeleck gegeniiber anderen
Experimenten (z. B. Osheroff39 : A = 1000 m2, Q =1 nW) wesent-
lich verringert werden. Gleichzeitig wird dadurch auch noch

die Temperaturdrift, die bei Messungen der spezifischen Warme

stort, kleiner.

In den folgenden Abschnitten wird erst der mechanische und
kryotechnische Aufbau beschrieben. Daran schlieBt sich eine
Beschreibung der MeBverfahren an. Bevor dann im ndchsten Kapitel
die MeBergebnisse diskutiert werden, werden noch einige
experimentelle Vorbereitungen erlautert, die vor den eigentlichen

Messungen durchgefihrt werden muBten.

3.1. Kalorimeter

Eine Schnittzeichnung der eigentlichen MeBzelle ist in Abb., 4
zu sehen. Die Auswahl des Materials geschah unter folgenden
Gesichtspunkten:
1. kleine spezifische Warme
2. gute Wdrmeleitfahigkeit
3. mechanische und chemische Eigen
schaften

42

Als optimal erwies sich Silber Wie in fast allen nichtmag-

netischen reinen Metallen kann in dem untersuchten Temperatur-
bereich (T<£30 mK) der Anteil der Elektronen (Cea'T) und der
)

Phononen (Cpha:T zur spezifischen Wdarme gegeniiber der

erwarteten spezifischen Warme der Helium-Probe vernachldssigt
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werden. Wegen des verwendeten Thermometerprinzips ( Pt-NMR-
Thermometer) und des dafiir notwendigen Magnetfeldes B ist aber
auch noch die kernspezifische Wdarme zu beriicksichtigen. Dieser
Anteil ist proportional zu BZ/TZ, nimmt also mit sinkender
Temperatur stark zu, wdhrend die spezifische Warme des Heliums

proportional zu T abnimmt.

Hier verhdlt sich Silber wegen des kleineren kernmagnetischen
Moments der natiurlich vorkommenden Isotope sehr giinstig im
Vergleich zu anderen in Frage kommenden Materialien. So ist

z. B, die kernspezifische Wdarme pro Mol bei Silber etwa 300 mal
geringer als bei Kupfer und noch 10 mal geringer als bei Platin.
Die Werte von Wolfram und Gold sind etwa gleich groB3 wie die

von Silber. Abb. 5 zeigt die erwarteten Anteile der spezifischen

Wdarmen 1in Abhdngigkeit von der Temperatur.

Abb. 5

Spezifische Wdrme von
Helium-Mischungen (nach
Anderson et a169) im
Vergleich zu den Anteilen
der spez. Wdrmen des
Kalorimeters. Zugrunde-
gelegt wurde filr die
Mischungen jeweils 1 Mol

bzw. fir die Festkorper

01 1 1b 100 die auf Seite 33 ange-
T [mK]

gebenen Massen,

(Cn bei 300 Gauss)



Gegeniiber diesen Metallen besitzt Silber allerdings eine
wesentlich hohere Wdarmeleitfdahigkeit. Dadurch wird die thermische
Relaxationszeit des Systems vor allem bei hGheren Temperaturen
kiirzer. Wahrend namlich bei tiefen Temperaturen T< 1 mK eindeutig
der im vorigen Abschnitt erwdhnte Kapitzawiderstand den Warme-
austausch behindert, wird bei hoheren Temperaturen der Wdarme-
widerstand des Warmeschalters, aber auch der des Zellkdrpers,

immer wichtiger.

Weitere Eigenschaften von Silber, die sich positiv auf das
Experiment auswirken, sollen nur stichwortartig erwdahnt sein:
keine Oxydschicht (— kein zusdtzlicher Wdarmewiderstand), gute
mechanische Bearbeitbarkeit, ausreichende Festigkeit (—» diinne
Wande = geringe Warmekapazitdat), gute Benetzbarkeit durch Weich-

lote (Einidoten von Kapillaren).

Die Zelle (Abb. 4) besteht aus dem Unterteil mit dem Wdarmetauscher
und dem Deckel mit den Durchfiihrungen fiir elektrische Zuleitungen
und Fillkapillaren. AuBerdem waren die Halterungen fiir das

Thermometer und die 3

He-NMR-Spule sowie fir den Heizwiderstand
ebenfalls im Deckel untergebracht. Der Wdarmetauscher wurde

mit einem Gewinde an seiner Bodenplatte durch ein Loch im Boden
des Unterteils gesteckt und mit einer Gegenmutter befestigt.
Vakuumdicht wird die Verbindungsstelle durch ein Seife-Gelatine-

Gemisch43.

Die Durchfihrungen im Deckel bestehen aus drei Kupferkapillaren,

die mit Cd eingelotet sind. Dabei wurden vorhandene Kapillaren
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auf einen so kleinen Durchmesser (ca. 0.5 mm Qa) gezogen, daB
die elektrischen Zuleitungen gerade noch durchgefiihrt werden
konnten. Die Durchfihrungen wurden mit Stycast 2850 FT44
abgedichtet. Ein Versuch, die Schraubverbindung zwischen Deckel
und Unterteil reversibel mit dem Seife-Gelatine-Gemisch abzu-
dichten, schlug fehl. Unter Druck war die Verbindung nicht
dicht, so daB hier schlieBlich auch Stycast 2850 FT benutzt

wurde,

Insgesamt wurden folgende Materialien verwendet:

Silber (massiv) 75.4 g
Silber (Sinter) 36.7 ¢
Platin 0.32 ¢
Kupfer 0.18 g
Quarz 0.02 g

Epoxyd-Kleber
Seife-Gelatine jeweils < 0.01 g

NbTi, Cd

Die Zelle steht auf drei ca. 5 mm langen, schlecht wdrmeleitenden
AL203-Stébchen (1.5 mm @) innerhalb eines oben und unten
geschlossenen Cu-Rohres mit zwei seitlichen UOffnungen fiir die
Zuleitungen (Abb. 4). Von oben wird die Zelle ebenfalls mit

einem ALZOB-Stabchen abgestiitzt. Das Cu-Rohr dient gleichzeitig
als Trdger einer supraleitenden Spule zur Erzeugung des HO-Fe1des
fiir die NMR-Messungen. Die Spule besteht aus einer Lage Multi-
45)

filament-NbTi-Draht (Niomax A61/10 mit Kompensationswicklungen

an den Enden, um einen mdglichst groBen homogenen Feldbereich
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Abb. 6 : Theoretischer Feldverlauf entlang der z-Achse der

HO-Spu1e mit und ohne Kompensationswicklungen,

zu erzielen (insgesamt 783 + 2 x 51 Wdg.). Abb. 6 zeigt den
theoretischen Feldverlauf entlang der Ladngsachse des Spulen-
trdgers. Innerhalb +/- 20 mm vom Spulenmittelpunkt war die
relative Abweichung kleiner als 1 %. Dieser duBere Cu-Behdlter
ist mechanisch Uber einen Winkel aus 3 mm starkem Cu mit dem
Kryostaten verbunden und befindet sich auf der gleichen

Temperatur wie die zweite Kernstufe.

3.1.1. Wdrmetauscher

Fiur den Wdarmetauscher wurde 700 R-Si]berpu1ver46 benutzt.
Innerhalb des Sinters ist die Wdarmeleitung um mehrere GroBen-
ordnungen schlechter als in massivem Meta1147. Ebenfalls wird
die Warmeleitung der Helium-Mischung in den Poren des Sinters
durch die Begrenzung der freien Wegldange der Quasiteilchen
behindert. Aus diesem Grunde enthdalt der Sinter 24 Ag-Drdhte

(0.5 mm @) und 21 Langskandale (1 mm @), die wie in Abb. 7



angeordnet sind, Die Silberdridhte
wurden dabei am unteren Ende durch
Locher in einer Silberplatte gesteckt,
die dann im Vakuum gegen eine Trdger-
platte preBverschweiBt (15 bar, 7800C)

wurde, so daB die Silberdrdhte ein-

geklemmt waren. Da sich unter diesen

Bedingungen die Bodenplatte verziehen
Abb., 7 : konnte, wurden das untere Gewinde
Aufbau des Warme- und die Dichtfldche erst danach auf

tauschers (Querschnitt) einer Drehbank bearbeitet.

Das Anfertigen des Sinterkdrpers selber geschah in einer dick-
wandigen (2 cm) Teflonform mit einem PreBstempel ebenfalls

aus Teflon. Die Kandle wurden durch Cu-Drahte mit einem stramm
sitzenden Teflonmantel freigehalten. Die Silberdrdhte wurden
durch kurzes Andtzen in verdiinnter Salpetersdure angerauht.Das
Silberpulver wurde in einer hydraulischen Presse unter etwa
200 bar bei Raumtemperatur bis auf einem Fiillfaktor von 36 %
verdichtet. Um iliber die gesamte ganze Ldnge des Sinterkdrpers
einen halbwegs homogenen Druck zu erreichen, wurde reichlich
Methanol als "Schmiermittel" benutzt. Nach dieser Behandlung
war der Sinterkodrper zwar schon selbsttragend aber noch sehr
weich und empfindlich. Er wurde daher noch unter leichtem
Druck (ca. 2 bar) fiir etwa 30 min bei 180° C im Vakuum gesintert.
Ein Vorsintern, wie in Ref. 47 vorgeschlagen, war nicht notig,

da praktisch keine Volumendnderung festzustellen war,



Vorher waren Oberfldachenmessungen nach der BET-Methode48 an

gleich behandelten Proben durchgefiihrt worden (gleicher Fill-
faktor, gleiche Wdarmebehandlung). Dabei ergab sich fiir die

Probe vor der Warmebehandlung eine spezifische Oberfldche von

1.8 mz/g, nachher 1.3 m2/g. Diese Werte stehen in Ubereinstimmung

47 49

mit Ergebnissen von Veuro und van Dongen Insgesamt wurden

36.7 g Silberpulver verwendet, was eine Gesamtoberflache von

etwa 48 m2 ergibt.

3

3.1.2. Pt-Thermometer, “He-NMR, Heijzer

Fir die Thermometrie im Bereich ultratiefer Temperaturen hatte
sich in unserem Labor das Verfahren der Pt-NMR-Thermometrie
bewéhrtSO, so daB ein solches Thermometer auch fir die in dieser
Arbeit beschriebenen Messungen aufgebaut wurde. Das Thermometer
soll thermisch sehr gut an die He-Mischung angekoppelt und

von dem Zellkorper moglichst gut thermisch entkoppelt sein.
Diese MaBnahme ist notwendig, da wegen des hohen Kapitzawider-
standes keineswegs immer ein thermisches Gleichgewicht zwischen
Probe und Zelle besteht. Eine Messung der spezifischen Wdarme

des leeren Kalorimeters war dadurch aber unmoglich, weil ohne

Helium-Mischung kein thermischer Kontakt zwischen Thermometer

und Kalorimeter bestand.

Um die thermische Zeitkonstante des Thermometers klein zu halten,
jst eine geringe spezifische Wdarme und ein kleiner Wdrmeiibergangs-

widerstand zum Helium anzustreben. Aus diesem Grunde wurde



sehr feines P]atinpu]ver51

als Wdrmetauscher fir das Thermometer
verwendet. Dieses Platinpulver hat ein extrem hohes Verhaltnis
Oberfldache/Masse, nominal 25 mz/g, und erfiillt damit die gewiinschte
Bedingung. Dieser Wert entspricht einem Teilchendurchmesser

von nur etwa 60 R. Die Ergebnisse von Kernresonanzmessungen

an so kleinen Partikeln weichen zum Teil erheblich von den

an massivem Material gefundenen Werten ab52’53’54. Insbesondere
konnen Abweichungen vom Curie-Verhalten (d. h., X a« 1/T) auftreten.
Dieses Gesetz stellt aber die Grundlage des verwendeten

Thermometrie-Verfahrens dar.

Pt -Sinter

Daher wurde als Probe fir dije
Cu-Spule

Kernresonanzmessungen ein Biindel

von 450 Pt-Dr"ahtchen55 mit
je 25 pm Durchmesser benutzt.

Pt-Bindel
Den Aufbau des Thermometers

zeigt Abb. 8. Das in einem \\
Methanol-Ultraschallbad ge-

reinigte Pt-Bindel wurde zuerst

an einer Seite auseinander- Abb. 8 : Aufbau des
gespreizt und mit einer etwa Pt-NMR-Thermometers
100 R dicken Si0-Schicht be-

dampft. Auf dieser Seite, die

spater die kombinierte NMR-

Sender-Empfdnger-spule tragen

sollte, waren die Drahtchen dadurch vonefnander elektrisch
isoliert. Verluste durch Wirbelstrome und Skineffekt werden

so verringert. AnschlieBend wurde das ganze Bilindel mit einem
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Platin-Drdhtchen wieder zusammengebunden und fir 24 h bei 800°C
im Vakuum gegliiht. Danach waren die Platindrdahtchen sehr weich
und ohne mechanische Spannungen. Das umgewickelte Drahtchen
wurde wieder entfernt. Die nicht isolierte Seite des Biindels
wurde schlieBlich gespreizt und in eine Pille, bestehend aus

dem oben erwdhnten Pt-Pulver, eingepreflit.

Flir die PreBform und den PreBstempel wurde gehdrtetes CuBe
verwendet., Nach dem hydraulischen Pressen unter Standardbedingungen
betrug der Fiullfaktor 37 %. Der genaue PreRdruck ist nicht
bekannt, betrug aber mehrere kbar. Unter diesen Bedingungen
war die Pt-Pille mechanisch sehr stabil. Oberfldchenmessungen
nach der BET-Methode an Vergleichsproben hatten folgende Werte
ergeben:
- Fillfaktor 11 % (von Hand im Schraubstock gepreBt),
keine Warmebehandlung: 22 m2/g
- Gleiche Probe, aber 1 h bei 500° C gesintert,
Volumen auf etwa 50 % geschrumpft,
Fullfaktor 31 % : nur noch 2 m2/g
- Fullfaktor 37 % (hydraulisch geprefBt),
keine Warmebehandlung : 16 mz/g
Am SchluB wurde dann auf das isolierte Ende des Pt-Biindels
eine Spule aus lackisoliertem 25 pm-Kupferdraht gewickelt.
Diese Spule besteht aus 8 Lagen mit insgesamt 871 Windungen.
Die Wicklungen wurden jeweils mit einer kleinen Menge

GE-Varnish?®

fixiert. Gegeniiber dem in Ref. 50 verwendeten
Verfahren, bei dem die fertige Spule auf das Pt-Biindel
aufgeschoben wurde, ergibt sich ein etwa um den Faktor 2 besserer

Flillfaktor und damit ein besseres Signal/Rausch-Verhdltnis.
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Das gesamte Thermometer war mit einer winzigen Menge Stycast
2850 FT auf ein etwa 0.2 mm starkes, 3 mm breites und 10 mm

langes Quarzscheibchen geklebt, welches seinerseits an einem
im Deckel der Zelle festgeschraubten Silberstdbchen befestigt

war, Die Daten des Thermometers sind

Pt-Blindel: 450 Drahtchen, je
25 pm @, 14 mm lang
m = 0.066 ¢
Pt-Pille: 2.5 mm x 4 mm @
Flillfaktor 37 %
m=0.25g, ca. 4 m°
Cu-Spule: 8 Lagen,
871 Wdg., 25 um-CulL-Draht
0.8 mm Qi, 1.3 mm Qa’ 3.6 mm lang
L = 0.15 mHenry
Die 3He-NMR-Spu]e befindet sich etwa 1 cm oberhalb des Platin-
Thermometers., Sie ist freitragend, d. h., ohne Spulenkdrper,
ebenfalls auf ein Quarzscheibchen geklebt. Die Wicklungen sind
mit sehr wenig GE-Varnish fixiert. Die Spule ist 2.4 mm lang
und besteht aus 4 Lagen mit 280 Windungen Cu-Draht (25 pum @).

Innen- bzw. AuBendurchmesser betragen 1.8 bzw. 2.1 mm. Die

Induktivitat betrdagt ca. 85 uH.

AuBerdem ist noch ein Heizer im Deckel der Zelle befestigt.

Dieser besteht aus einem ca. 3.5 cm Tangen und 13 pm starken

wolframdraht57, dessen Enden an je einen 50 um starken supra-

45

leitenden NbTi-Draht punktgeschwei3t waren. Der Widerstand



bei He-Temperatur betrug 1.80 Q. Der Wolframdraht ist bei diesem
Aufbau vollstandig von flissigem Helium umgeben, Die Idee dabei
war, daB ein Heizer mit extrem kleiner spezifischer Wdarme auch
eine sehr kleine thermische Zeitkonstante hat. Wdahrend eines
Heizpulses ist der Wolfram-Draht zwar stark liberhitzt, gibt

diese Warme aber wegen des bei hCheren Temperaturen kleinen
Kapitza-Widerstandes schnell an das umgebende Helium ab. Die

nach dem Heizpuls eventuell noch verbleibende Restwdrme in

dem Draht kann wegen der geringen spezifischen Warme vernachldssigt
werden. Nach der Reparatur einer gebrochenen Zuleitung hatte

sich der Heizerwiderstand allerdings auf 4,65 Q erhoht. Es

muB angenommen werden, da nur etwa 1/3 der Heizleistung uber

den W-Draht in das fliissige Helium gingen, die restlichen 2/3
aber iliber den ZellkOrper bzw. Warmetauscher zugefiuhrt wurden.

Die MeBprotokolle zeigen zwar keine Beeintrdachtigung hinsichtlich
des thermischen Zeitverhaltens. Allerdings machte sich die

hohe kernspezifische Wdrme der Zelle und des Warmetauschers

bei tiefen Temperaturen bemerkbar (siehe auch Abschnitt 4.1.)

3.1.3. Wdarmeschalter

Um die wahrend der Messungen thermisch isolierte Zelle abkiihlen
zu konnen, ist eine zeitweise thermische Verbindung mit der
zweiten Kernstufe des Kryostaten erforderlich. Da bei den
eingesetzten extrem tiefen Temperaturen praktisch nur supra-
leitende Warmeschalter in Frage kommen, beschrdnkte sich die

Auswahl auf supraleitende Materialien. Gewdhlt wurde Zink,
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da es einen besonders einfachen und sicheren thermischen Kontakt

durch Loten ermoglicht bei gleichzeitig geringem Platzbedarf.

Zn besitzt in normalleitendem Zustand eine sehr gute Warme-
leitfahigkeit, vergleichbar mit der von Silber oder Kupfer
(Kn:=103T W/K m), und gleichzeitig ein hohes Scha]tvermb‘gen58
unterhalb von 100 mK von etwa Kn/Ks::lOO/T2 (T in K). Die supra-
leitende Sprungtemperatur liegt bei 0.85 K, das kritische Feld

betrdgt 54 Oe.

Der Wdarmeschalter (Abb. 9) besteht aus zwei Zn-Streifen (99.9999 %,
0.2 mm x 3 mm x 20 mm), die in der Mitte um 180° gebogen sind.

Das verringert den Raumbedarf und vermindert die Gefahr ein-
gefangener FluBschlduche. Ein Ende ist an ein kurzes Stiick
Kupferdraht (2 mm @) gelotet, der den Kontakt zur zweiten Kern-
stufe herstellt, das andere Ende ist an einen etwa 15 cm langen
Silberdraht (1.6 mm @, RRR =< 300) gelotet, der Kontakt zum

Kalorimeter herstellt.

Abb. 9 : Querschnitt durch den

-— Zn-Folie

1em supraleitenden Zink-

Warmeschalter.

Ag (RRR=300)
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Die Zn-Streifen befinden sich mit den Lotstellen innerhalb

einer Spule, in deren Feld das Zink normalleitend gemacht werden
kann. Die Spule besteht aus einer Lage Mu]tifi1ament-NbTi-Draht45
(A 61/05, 50 pym @) mit 300 Windungen. Der Spulenkorper besteht
aus einem Cu-Rohr, das 1ldngs aufgeschlitzt ist, um Wirbelstrome

beim Betatigen des Wdarmeschalters zu vermeiden. Die Gesamt-

abmessungen des Wdarmeschalters betragen etwa 6 mm @ x 20 mm,

3.1.4. DruckmeBeinrichtung

Um den Fillvorgang liberwachen und um eventuelle Druckdnderungen
wahrend der Messungen erkennen zu konnen, ist die Zelle mit
einer DruckmeBeinrichtung versehen. Dabei wird einfach kapazitiv
die Langendnderung der Zelle gemessen. Der Deckel der Zelle
(siehe Abb. 4) driickt dazu iliber ein A1203-Stébchen gegen den
Deckel des duBeren Kupferbehdlters, der als Membrane (ca. 0.5 mm
dick) ausgebildet ist. Dadurch wird eine (isolierte) Cu-Scheibe
von einer darunterliegenden (ebenfalls isolierten) Cu-Scheibe
wegdriickt. Die dadurch verursachte Kapazitdatsdanderung wird

mit einer Briicke (General Radio 1616 Precision Capacitance
Bridge, Nullabgleich mit Ithaco Dynatrac 391 A Lock-In-Amplifier,
10 kHz) gemessen und ist ein MaB fir die dem Druck proportionale
Langendnderung der Silberzelle. Die relative Empfindlichkeit
betrdgt 0.053 pF/bar. Mit der Kapazitdtsbriicke konnen 5'10'6 pF
ohne Schwierigkeiten aufgeldst werden, was einer Druckdnderung
von etwa 0.1 mbar entspricht. Die Kalibrierung erfolgte mit

. e e 59
einem Texas-Instruments Prdzisions-Barometer™~.
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3.2, Fiilleitung

Als eine der moglichen Hauptursachen fiir ein Warmeleck kommt
vor allem das Helium in der Fillkapillare in Betracht39. Denn

im Gegensatz zu Metallen nimmt die Warmeleitung von Helium-
Mischungen mit sinkender Temperatur nicht ab, sondern proportional
zu 1/T zu (unterhalb von etwa 15 mK). Ein sorgfdltiges thermisches
Abfangen der Fiullkapililare vor allem im unteren Temperaturbereich
ist daher wichtig. Eine schematische Gesamtibersicht zeigt

Abb. 10.

Zusdtzlich zu den iUblichen Wdarmetauschern (4He-Bad, 1K-Platte,
Sti11, Mischkammer) wurde ein Kaltventil hinter der Mischkammer
an der ersten Kernstufe (PrNiS) installiert. Wahrend der
Messungen betrug die Temperatur der ersten Stufe uUbTlicherweise
etwa 1 mK, Im Prinzip wurde der Entwurf von Roach et a160 iber-
nommen.Dabei wird eine Teflonspitze durch Druck in einer
zusdatzlichen 4He-Kapil1are gegen einen Ventilsitz aus Messing
gepreft und unterbricht so die Flilleitung., Die notige Beweglich-
keit erhdlt der Stempel mit der Teflonspitze durch zwei kon-
zentrische Metallbdlge, die gleichzeitig FiUll- und Betdtigungs-
lTeitung vakuum- und druckdicht abschlieBen. Die Gesamtabmessungen
betragen 24 @ x 37 mm. Als einzige Anderung gegeniiber dem Original-
Entwurf wurde Kupfer statt Messing wegen der besseren Warme-
lTeitung und der kleineren spezifischen Wdarme verwendet, AuBerdem

wurde statt reinem 4He eine Mischung aus 6 % 3He in 4He zum

4

Betdtigen des Ventils benutzt. Wegen der verglichen mit "He

kleineren Warmeleitfahigkeit im Temperaturbereich oberhalb



- 44 -

Raumtemperatur 300 K ?
'
}
Heliumbad 4.2 K 4
ca. 50 cm CuNi, 0.26 mm Qi
Coldplate 1.2 K ®
ca. 50 cm CuNi, 0.26 mm Gi
Still 0.7 K @
ca. 50 c¢cm CuNi, 0.26 mm Qi
1.Wdarmetauscher 0.5 K *
ca. 50 cm CuNi, 0.26 mm Qi
6.Warmetauscher 25 mK ¢
ca. 50 cm CuNi, 0.26 mm Qi
Mischkammer 20 mK ®
(bis MC von S.H.E. installiert)
52 c¢cm CuNi, 0.2 mm Gi
1.Stufe 1 mK Kaltventil
10 cm CuNi, 0.2 mm Qi
1.Stufe 1 mK ca. 1 m2 700 R Ag-Pulver
35 ¢cm CuNi, 0.2 mm @1
1.Stufe 1 mk ca. 1 m® 700 R Ag-Pulver
75 ¢cm CuNi, 0.1 mm Qj
2.Stufe 100 uk ca. 40 m% Pt-Pulver (“"black")
50 cm Cu, 0.1 mm @1
ca. 90 m2 Ag-Pulver +
2.Stufe 100 pK 2
ca. 30 m® Pt-Pulver ("black")
: 30 ¢cm Nb, 0.03 mm 01 (rh)
Kalorimeter Ej 48 m2 700 R Ag-Pulver
supral. Warmeschalter
2.Stufe 100 pK 1

Abb. 10 : Ubersicht der SHe/%He-Fiillkapillare
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15 mK wurde dadurch die zusdtzliche Wdrmebelastung der Misch-
kammer verringert., Diese Zusatzbelastung hatte urspriinglich
die Mischkammertemperatur auf 30 mK (reines 4He in der
Betdtiqgungskapillare) statt der iiblichen 18 mK (leer bzw. He-

Mischung) begrenzt.

Durch SchlieBen des Ventils wird die direkte Wdrmeleitung durch
die He-Mischung unterbrochen. AuBerdem wird verhindert, daB
sich Druckschwankungen vom wdrmeren Teil der Apparatur bis

zum Kalorimeter ausbreiten konnen und so zu einer viskosen
Erwdarmung beitragen. Solche Druckschwankungen sind denkbar

als Vibration bzw. Schall vom Raumtemperaturteil der Anlage
aus. Aber auch Schwankungen des Niveaus des fllissigen Heliums

im Dewar verursachen Tangsame Druckdnderungen,

Der grof3ite Wdarmetauscher der Anlage befindet sich unmittelbar
vor dem Kalorimeter auf der Temperatur der zweiten Kernstufe
und war wegen der besseren thermischen Ankopplung kditer als

das Kalorimeter. Er besteht aus zwei Stufen. Die erste (auf

der Fiillseite) besteht aus 51 g Si1ber-Pu]ver46

ca. 90 m2. Zur gleichmdaBigen Wdrmeverteilung im Sinter sind

,entsprechend

uber eine Lange von 75 mm etwa alle 3 mm Kupfernetze eingepref3t,
die in Verbindung mit dem dickwandigen (2 mm) Kupferbehdlter
stehen., Die zweite Stufe (auf der Kalorimeterseite) besteht

aus 1.5 g Pt-Pu]ver51

mit eingepreften Platindrahtchen und
einer Oberfldche von ca. 30 m2. Neben der Aufgabe als Wdarme-
tauscher erfiillt diese Anordnung auch noch den Zweck, eventuell

doch noch vorhandene Druckschwankungen zu dampfen,



Die Verbindung zwischen diesem letzten Vorkihler und dem
Kalorimeter wird durch eine Kapillare mit extrem kleinem Innen-
durchmesser hergestellt. Die Kapillare besteht aus Niob-Rohr,
das im supraleitenden Zustand ein sehr schlechter Warmeleiter
ist. Da ein solches Rohr mit hinreichend kleinem Durchmesser
nicht zur Verfigung stand, wurde ein vorhandenes Rohrchen

(ﬂa = 1 mm, ¢1 = 0.5 mm) auf kleineren Durchmesser gezogen.
Der AuBBendurchmesser betrug danach 0.5 mm, der "effektive"
Innendurchmesser wurde bei Raumtemperatur nach folgender Forme161

bestimmt, indem die DurchfluBrate von He-Gas bei bekanntem

Ein- und AuslaBdruck gemessen wurde:
ab
L=135‘T—~p

Dabei ist L die DurchfluBrate in 1/sec, p der Mittelwert zwischen
Ein- und AuslaBdruck 1in bar, 1 die Ldnge der Kapillare in cm

und d der Innendurchmesser in cm. Danach betragt der effektive
Innendurchmesser nur noch 30 pm., Die Lange der Kapillare ist

etwa 30 cm. Neben der erwiinschten Wirkung durch eine extrem
kleine Querschnittfldche wird die Wdrmeleitung innerhalb der
Mischung noch zusdtzlich dadurch begrenzt, daBl unterhalb etwa

2 mK die freie Wegldange der Quasiteilchen nicht mehr durch

StoBe untereinander, sondern durch den Durchmesser der Kapillare

bestimmt wird.
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3.3, MeBverfahren der spezifischen Warme

Die Messung der spezifischen Wdrme erfolgte nach der klassischen
Wdarmepulsmethode, d. h., die Temperaturen vor (Ti) und nach
(TF) einen Warmepuls Q werden gemessen, Dann gilt flir die spezifische

Warme ndherungsweise

mit <T> = (TF + Ti) / 2 . Fiir den Fall, daB C proportional

zu T ist, d.h, C =T, gilt diese Beziehung sogar genau.

Um eine Verfdlschung der Daten durch Temperaturdrift, Streuung
der Temperaturablesungen und langsame thermische Relaxation
moglichst zu kompensieren, wurden zwischen den Warmepulsen

immer mehrere Temperaturen in Intervallen At abgelesen,

Allgemein erhdlt man bei Anwesenheit eines Warmelecks d (t)
bei einer spezifischen Wdarme C(T) eine Temperaturdanderung in

der Zeit t von TO nach T nach der Formel

}q(t)dt=}C(T)dT
0 TO

Ist d konstant und C proportional zu T mit C = p*T, so wird

daraus
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Dementsprechend wurden die Daten angepaBt nach der Methode
der kleinsten Fehlerquadrate an die Formel

q
T2=2—t+T§ (42)

Y
TF und Ti wurden dann extrapoliert als die Temperaturwerte
in der Mitte zwischen den zwei MeBpunkten vor und nach einem

Warmepuls.

Die Messungen wurden gesteuert durch einen Apple II-Rechner,
der die Temperaturwerte ablas, die Pulsdauer fiir die Wdrmepulse
iber ein Relais steuerte und die Rechnungen durchfihrte,.
Temperaturverlauf und qualitatives Verhalten der spezifischen
Warme konnten am Bildschirm ONLINE beobachtet werden., Abb, 11

zeigt ein Blockschema des Aufbaus.

Folgende Paramter wurden vom Experimentator eingegeben:

Thermometer (it PLM-3)

-NMR-Pulsdauer (abhdngig von der Temperatur)

- Pulsabstand (mindestens die fiinfache Spin-Gitter-

Relaxationszeit von Pt)

Stromgeber (Knick Prdazisions-Stromgeber Typ J 40)

- Heizstrom (abhdangig von Heizdauer und Temperatur)
Programm

- Zahl der Thermometerpulse zwischen den Warmepulsen

- Heizdauer (mindestens 4 sec, siehe unten)

Die Hejzdauer wurde als Parameter zu Beginn einer MeBreihe

eingegeben und anschlieBend durch das Programm proportional
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zZu T2 verandert, so daB die relative Temperaturerhdhung pro
Warmepuls konstant blieb, Alle Parameter lassen sich, ohne
eine MeBreihe zu unterbrechen, verandern. Der Heizerwiderstand
konnte liber zwei zusdtzliche Verbindungen zum Heizer nach der
Vierdrahtmethode gemessen werden., Die Zeit zwischen den Wirme-
pulsen war mindestens eine Stunde, bei tiefen Temperaturen

bis zu vier Stunden. Ein kommentiertes Programm-Listing ist

im Anhang zu finden,

Monitor
Senyo
DM 5312 CX
|
Disk 1 Apete T Epson
po -~ —— europlus Printer
Disk 2 Mikrocomputer MX-80 F/T
|
p Tel-
Knick aratle
- Serien-
Prdzisions- Wand]
Stromgeber andier

Typ J 40 ‘I—

PLM 3 - NMR -

1 Thermometer
_———t - f— ( Instruments for

o o Technology )

Abb, 11 : Prinzipschaltung des puC-kontrollierten Aufbaus

zur Messung der spezifischen Warme



- 50 -

3.4, Aufbau fir 3He-NMR-Messungen

Die Messung der kernmagnetischen Eigenschaften erfolgte mit
der Methode der kontinuierlichen Anregung. Dabei ist die Spule
in der Helium-Probe Teil eines Parallel-Schwingkreises, der
hochohmig mit einem Hochfrequenzsignal gespeist wird. Die
Spannung, die iber dem Schwingkreis abfdllt, wird detektiert
und aufgezeichnet. Ndhert sich die Frequenz der Lamorfrequenz
wozHo'% (H0=ange1egtes Magnetfeld, u=magn. Moment, I=Spin),
dann treten Verluste im Schwingkreis auf, die sich durch Ver-
kleinerung der Spannung iUber dem Kreis bemerkbar machen, Wird
die detektierte Spannung auf der y-Achse aufgezeichnet und
ist die x-Koordinate proportional zur Frequenz, erhdlt man

die Resonanzkurve.

Der schematische Aufbau der Elektronik ist in Abb. 12 gezeigt.
Die Hochfrequenz wird in einem spannungskontrollierten Oszillator
(siehe Anhang) erzeugt. Die Modulationsspannung wird von einem
Wavetek-0szillator (30 MHz Sweep-Generator Model 164) geliefert.
Die Frequenz wird in einem Zahler (General Radio 1192B-counter)
gemessen und gelangt iiber einen Digital/Analog-Wandler (Hewlett
Packard Digital~Analog-Converter 580A) an den x-Eingang eines
Recorders. Die Hochfrequenzspannung lber dem Schwingkreis wird
unmittelbar am Kryostatkopf vorverstarkt und gelangt dann uber
einen Verstirker (Brookdeal Precision ac-Amplifier Typ 452),
einen Detektor (2 Dioden) und einen TiefpaBl auf den y-Eingang

des Recorders.



Wegen der sehr scharfen 3

He-Resonanzlinie machen sich schon

kleine Feldinhomogenitdten als Linienverbreiterung bemerkbar.
Um diese zu kompensieren, waren auBen am Kryostaten noch zwei
Kompensationsspulen angebracht, mit denen vor einer MeBreihe

die Linienform optimiert wurde (maxmimale Ampitude, minimale

Linienbreite).

Abb, 12 : Blockschaltung der NMR-Experimente (siehe Anhang)
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3.5. Experimentelle Vorberejtungen

Vor den Messungen waren jeweils noch einige Vorarbeiten not-
wendig. Da bei der Zusammenfassung der Ergebnisse in Kapitel 4
der EinfluB dieser MaBnahmen auf die Resultate diskutiert wird,

folgt eine kurze Beschreibung.

3.5.1. Zubereitung der Mischung

Zubereitet und aufbewahrt wurden die Mischungen in jeweils

6 1 fassenden Vorratsbehdaltern. Die Vorratsbehdlter wurden

vorher mehrmals ausgepumpt und mit &

3

He-Gas gesplilt. Die gewiinschte

He-Konzentration wurde hergestellt, indem in einem nicht genau

bekannten, aber konstanten Volumen (6 1-Tank plus einige cm3

Totraum in den Manometern) ein bestimmter Gasdruck erzeugt

wurde, Der Druck wurde mit einem TI-Pra’zisions-Druckmesser59

bestimmt. Insgesamt wurden jeweils ca. 7 bar, d. h. etwa 42 1

4

(STP) Mischung zubereitet. Dabei wurde zuerst 1 bar "He in

den Tank gelassen, anschlieBend die berechnete Menge 3He, und

zum SchluB bis auf den Endwert 4He aufgefillt., Das 3

62,63

He stammte
von zwei verschiedenen Herstellern und wurde unmittelbar
aus den gelieferten Vorratsflaschen entnommen. Die beiden Sorten
unterscheiden sich im wesentlichen durch einen unterschiedlichen
Tritium-Anteil. Darauf wird im Abschnitt 4.3.1. (Warmeleck)

4 64) hatte den

naher eingegangen. Das "He (von Messer-Griesheim
Reinheitsgrad 99.9996 %. Dieses Gas wurde vor Verwendung in
einer in fliissigem Stickstoff gekihlten Gasfalle gereinigt.

Trotzdem blockierte die Fiillkapillare beim Auspumpen der Zelle



regelmdBig, so dafl spdater statt der LNz-gekUhlten Falle eine
LHe-gekilihlte Falle aus Aktivkohle benutzt wurde. Danach traten
keine Probleme durch Blockaden mehr auf, die vermutlich durch

etwa 1 ppm Wasserstoff im 4He verursacht worden waren.

3.5.2. Fiillvorgang

Zum Fullen der Zelle wurde das Innere des Kryostaten auf etwa

2.5 bis 3 K gebracht. Diese Temperatur liegt einerseits tief
genug, um eine fraktionierte Destillation der Helium-Mischung

zu vermeiden. Andererseits ist sie aber hoher als die superfluide
Sprungtemperatur von 4He. Die Gefahr, daB nur superfluides

4

He ohne das normalfluide 3He durch die diinne Kapillare zwischen

Vorkiihler und Kalorimeter stromt, ist so ausgeschlossen.

Zum Fillen wurde ein Dipstick verwendet. Dabei handelt es sich
um einen mit Aktivkohle gefiillten Behdlter, der beim Abkiihlen
auf LHe-Temperatur groBe Mengen Helium aufnehmen kann. Beim

Aufwdrmen wird dieses Helium wieder abgegeben. Dabei konnen

sehr hohe Driicke erzeugt werden, die im wesentlichen nur durch
die Festigkeit des Behdlters begrenzt werden, Der Maximaldruck
wdhrend des Fullens der Zelle lag etwa bei 40 bar. Ein zusdtz-
licher Reinigungseffekt wurde noch erzielt, indem der Dipstick
beim Aufwarmen nicht auf Raumtemperatur, sondern nur auf LNZ'
Temperatur gebracht wurde. Aus dem Dipstick wurde die Helium-
Mischung dann iber eine zusdtzliche LNz-gekUhlte Falle (ca. 5 cm3

Aktivkohle) in die Fillkapillare geleitet. Nach einigen Stunden

war die Zelle gefiillt, was sich durch rapiden Anstieg der



kapazitiven Druckanzeige bemerkbar machte. Nach Einstellen
des gewlinschten Druckes wurde der Kryostat wieder auf Misch-
kammertemperatur abgekiihlt. Uber Nacht wurde der Druck auf
der Raumtemperaturseite (TI) und der Zellendruck (kapazitiv)
aufgezeichnet. Beide waren iUblicherweise nach einigen Stunden
im Gleichgewicht., Danach wurde das Kaltventil geschlossen.
Durch das Betdatigen des Ventilstempels dndert sich das Full-
1 mm? °,

volumen um ca. mm” bzw. relativ um 3+10°

Eine entsprechende
Druckerhthung auf beiden Seiten des Ventils (Raumtemperaturdruck,
Zellendruck) wdahrend des SchlieBens diente als Anzeige, daB
keine Blockade vorlag und beide Seiten vor dem SchlieBen des

Ventils tatsachlich im Druckgleichgewicht waren,

3.5.3. Kalibrieren des Platin-NMR-Thermometers

Kernresonanzmessungen an Platin lassen sich auf zwei verschiedene
Arten zur Thermometrie benutzen. Bei der einen Methode wird

die Spin-Gitter-Relaxationszeit T1 gemessen. Daraus 1dBt sich
uber die Korringa-Relation Tl‘T = 29.8 mKs die Temperatur be-
stimmen. Die zweite Methode, die fiir diese Arbeit benutzt wurde,
geht von der Giiltigkeit des Curie-Gesetzes ( X= C/T) aus, nach
dem die Suszeptibilitdt umgekehrt proportional zur Temperatur
ist. Da eine Absolutmessung der Suszeptibililtdat praktisch

nicht durchfihrbar ist, ist fiir diese Methode allerdings

mindestens eine bekannte Temperatur notwendig.

Diesen Temperaturpunkt lieferte ein NBS-Superconducting-

65

Fixpoint-Device mit finf verschiedenen supraleitenden Proben,



deren Sprungtemperatur zwischen 15.72 mK (Wolfram) und 203.1 mK
(AuIn2) liegen. Das Fixpoint-Device (FPD) ist an der Mischkammer
des Kryostaten innerhalb einer supraleitenden Abschirmung an-
gebracht., Aus technischen Griinden wurden die beiden Pt-NMR-
Thermometer (Kalorimeter, 2. Kernstufe) nicht direkt mit Hilfe
des FPDs kalibriert, sondern indirekt iiber zwei Kohlewiderstinde
an der Mischkammer . Um den EinfluB magnetischer Streufelder

auf die supraleitenden Sprungtemperaturen des FPDs vernachlissigbar
klein zu halten, wurde bei allen Messungen folgende Reihenfolge
eingehalten: Noch bevor irgendein Magnet einge schaltet wurde,
wurden die Anzeigen der beiden Kohlewiderstande mit den Tcs

des FPD verglichen. Danach wurden alle Warmeschalter (zur ersten
und zur zweiten Stufe des Kryostaten und zum Kalorimeter) ge-
schlossen. Nach etwa 24 h Wartezeit war das gesamte System

in thermischem Gleichgewicht. Die Heizleistung in die Still
wurde vorher reduziert, um keine nennenswerten Temperatur-
gradienten durch zu grofe Kiihl1leistung der Mischkammer zu er-
halten. Die Pt-NMR-Thermometer wurden nun bei etwa 20 mK
kalibriert, wobei die Temperaturen an den beiden Kohlewider-

standen an der Mischkammer abgelesen wurden.

Wahrend der Messungen wurden die beiden Pt-NMR-Thermometer

von Zeit zu Zeit miteinander verglichen. Die Abweichungen
betrugen einmal 3 %, einmal 12 % (wahrscheinlich verursacht
durch Fehlfunktion eines Warmeschalters) und lagen lblicherweise
unterhalb 1 %. Am Ende der Messungen erfolgte dann wieder ein
Vergleich mit den Kohlewiderstanden, wobei auch hier wieder

keine signifikanten Abweichungen (d. h.> 1 %) festzustellen



waren. Wegen dieser guten Ubereinstimmung wurden alle Messungen
mit den gleichen Konstanten fir die Thermometer-Kalibrierung

ausgewertet.

Eine weitere MaBnahme, um Fehler in der Thermometrie moglichst
auszuschlieBen, betraf das Pt-NMR-Thermometer im Kalorimeter,
Durch den Verzicht auf eine supraleitende Abschirmung war das
Thermometer magnetischen Streufeldern ausgesetzt. Falls diese
Streufelder eine Anderung der Feldhomogenitdt verursacht hatten,
wire eine gednderte Kalibrierung die Folge gewesen. Aus diesem
Grunde wurde unter vielen verschiedenen Bedingungen T, (Spin-Spin-
Relaxationszeit = die Zeitkonstante, mit der das Suszeptibiltdts-
signal relaxiert) gemessen. Anderungen der Feldhomogenitdt
bewirken sofort eine Anderung von T Das Resultat war, dafB

unter allen Bedingungen, bei denen Messungen durchgefihrt wurden,
Ty konstant war mit dem Wert 665 +/- 15 pus. Dieser Wert ist

etwas besser als der fir das Pt-NMR-Thermometer der zweiten
Kernstufe gemessene (525 ps) und liegt deutlich iber dem fir
Pt-Pulver gemessenen T, von etwa 400 ps in Ref.47 und ebenso
deutlich unterhalb des Wertes fir To= 1 ms in Ref.66. Die Unter-
schiede sind vermutlich auf verschiedene Reinheiten der Platin-

proben zurlickzufihren.



4, MeBergebnisse

Die Hauptziele dieser Arbeit waren die Messungen der spezifischen
Warme und der kernmagnetischen Eigenschaften von Helium-Mischungen
sowie die Suche nach einem eventuellen superfluiden Phaseniiber-
gang von 3He in 4He, Die Ergebnisse dieser Messungen werden

in den folgenden Abschnitten ausfihrlich beschrieben. Daneben
konnten bei den Auswertungen noch weitere Daten wie Kapitza-
widerstand und Warmeleck berechnet werden. Diese vor allem

experimentell interessanten Werte werden am Ende des Kapitels

zusammengefalBt.

4.1, Spezifische Warme

Die MeBwerte fiir die spezifische Wdrme wurden nach der bereits

beschriebenen Warmepulsmethode (siehe Abschnitt 3. und Anhang)

gewonnen, Die Datensdtze fiir die verschiedenen Mischungen und

Dricke wurden nicht in einem Durchgang, d. h., beginnend bei

der niedrigsten und fortlaufend bis zur hochsten Temperatur,

erzielt, sondern es waren jeweils mehrere Durchgange erforderlich.

Dafir waren zwei Griinde entscheidend

1. Die niedrigsten Temperaturen konnten wegen eines zeit-
abhdngigen Warmelecks (siehe Abschnitt 4.3.1.) erst mehrere
Wochen nach dem Einkondensieren der Helium-Probe erreicht
werden,

2. Wahrend der Helium-Transfers in den Dewar, die spatestens
alle 36 h erforderlich waren, wurden die Messungen unter-
brochen. Ein solcher Transfer verursachte elektronische

und thermische Storungen, die erst nach etwa 2 h, bei sehr



tiefen Temperaturen auch spdter, abgeklungen waren,.

Bei den verschiedenen Durchldufen wurde gleichzeitig der mogliche
EinfluB verschiedener experimenteller Parameter auf die Er-
gebnisse gepriift. Um bis zum Faktor 20 unterschiedliche Heiz-
leistungen bei gleichen Temperaturen beeinfluBten die Daten
ebensowenig wie um den Faktor 5 unterschiedliche Pulsdauern

des Pt-NMR-Thermometers oder Anderungen im zeitlichen Ablauf
(Zeit zwischen Thermometerpulsen, Zeit zwischen Heizpulsen,

bei gleichen Temperaturen jeweils etwa um den Faktor 3 variiert).
Auch wenn mehrere Wochen zwischen Durchldufen mit gleichen
Temperaturbereichen lagen, konnte keine Abweichung der Daten
voneinander festgestellt werden, die lber die Streubreite hinaus-
gegangen ware. Das bedeutet, dal die GroBe des Warmelecks und
damit die Temperaturdrift zwischen den Warmepulsen ebenfalls
keinen Einflu auf die MeBwerte hatte. Das heit aber auch,

daB es keine Anzeichen gab fiir eine langsame Anderung der
3He-Konzentration im Kalorimeter, verursacht vielleicht durch
unterschiedlichen Druck der 3He-Komponente im Kalorimeter und

im Vorkiihler (osmotischer Druck, "fountain pressure", siehe

auch Punkt 6 der Fehlerdiskussion am Ende dieses Abschnitts).

Abb. 13 zeigt eine typische Messkurve bei tiefen Temperaturen,
Deutlich ist unterhalb von 0.5 mK die Tangsame thermische
Relaxation nach einem Warmepuls zu erkennen, Oberhalb von 0.8 mK
ist dagegen schon bei der ersten dem Heizpuls folgenden Temperatur-
ablesung praktisch die volle Sprungantwort erfolgt. Die Steigung
zwischen den Heizpulsen entspricht einem konstanten Warmeleck

von etwa 22 pW.
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Auf den ndchsten Seiten (Abb, 14 a - h) sind die Ergebnisse
aus den Messungen der spezifischen Wdrme graphisch dargestellt
(Wertetabellen im Anhang). Dabei ist nicht die spezifische
Warme selbst, sondern die Proportionalitdtskonstante vy gegen
die Temperatur aufgetragen., y ist definiert wie in Wheatleys

Ubersichtsartike167 der Helium-Mischungen

Y = ( 43 )

Zellvolumen

Dabei ist C die gemessene spezifische Warme, n = MolvoTumen

die Zahl der Mole und R die Gaskonstante.

Die eingetragenen Fehlerbalken entsprechen den statistischen
Fehlern, die sich bei der Berechnung der Temperaturdifferenzen
vor und nach einem Warmepuls aus der Streuung der einzelnen
Temperaturablesungen ergeben, Fir T 20.8 mK ist innerhalb der
MeRgenauigkeit 1in keinem Fall eine Abweichung vom Tinearen
Verhalten der spezifischen Warme (d. h.y = konstant) festzu-
stellen. Unterhalb von etwa 0.8 mK macht sich zunehmend die

kernspezifische Warme des Kalorimeters bemerkbar.

Der direkte EinfluB dieser zusdtzlichen Warmekapazitat 1adBt

sich abschdatzen (siehe Abb., 5) und sollte bei 0.8 mK noch relativ
klein sein (weniger als 1 % der gesamten Warmekapazitdt).
Wesentlich groBer und praktisch kaum abzuschdtzen ist dagegen
eine eher indirekte Wirkung, die folgendermaBen zustandekommt

In dem Moment, in dem der Warmeschalter zum Kalorimeter geoffnet

wird, um einen MeBdurchlauf zu beginnen, ist das Silber (und
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Kupfer) des Kalorimeters auf geringerer Temperatur als die
Helium-Mischung. Diese Differenz kann bei tiefen Temperaturen
wegen des hohen Kapitzawiderstandes ganz erheblich sein (z.B.
Zellentemperatur ~ Temperatur der zweiten Kernstufe = 60 pK,
Helium-Temperatur = 250 pK). Bei den ersten Warmepulsen geht
nun nur ein Drittel, namlich das ilber den Wolfram-Draht, voll-
stdndig ins Helium. Die lbrigen zwei Drittel flieBen iiber den
Zellkorper und Warmetauscher, Bevor diese aber Wdrme an das
Helium abgeben kdnnen, missen sie erst auf die Temperatur des
Heliums bzw. noch dariiber hinaus aufgeheizt werden. Wegen der
bei tiefen Temperaturen hohen Wdrmekapazitdt ist dafiir die
Energie aus mehreren Heizpulsen notwendig., Durch diesen Effekt
wiirde man eine etwa um den Faktor drei zu hohe scheinbare Wdrme-
kapazitdt des Heliums messen. Tatsachlich tritt aber wahrend
der Warmepulse eine lokale Uberhitzung am Zellenkdrper auf,

so dafl ein Warmeilibergang ins Helium auch hier teilweise statt-
findet. Dadurch wird der Fehler zwar kleiner, verteilt sich
aber Uber mehrere Heizpulse. Erst oberhalb von 0.8 mK, wo die
Warmekapazitdt der Zelle und auch der Kapitzawiderstand relativ
klein sind, sind daher die Absolutwerte der spezifischen Warme
zuverldassig., Allerdings 1dBt sich aus den Werten bei tiefen
Temperaturen ebenso wie aus dem Abklhl- und Aufwdrmverhalten
(siehe Abschnitt 4.3.3.) erkennen, dall keine Unstetigkeit in
der Temperaturabhdngigkeit der spezifischen Wdarmen auftrat,

wie man es z. B, bei einem superfluiden Phasenilibergang erwarten

wirde.



Gamma [1/K]

Abb.

- 62 -

"

-

*® o ©

1.3 7 - 10.0 BAR
0‘\“. §.o°°000{°. s ° ° ¢ % ° * °
1.3 7 - (0 BAR

N o o *
R gencon e o

g

L4 A4 o ®
o} ¢, o {o o‘ oe {
® ®

14 a -~ h

10 20

T [mK]

Aufgetragen sind die Werte fiir p, die sich

aus den einzelnen MeBpunkten der spezifischen
Warme ergeben. Die eingetragenen Fehlerbalken
kennzeichnen rein statistische Fehler, die
aus der Streuung der einzelnen Temperatur-

ablesungen berechnet wurden.

30



- 63 -

5.0

YA

20.1 BAR

*.

Gamma [1/K]

0 Q 0#»
® ® L 3 L3 &
o~“00 o.f’ ® { ® ° ®
0”0000:339 QQ Py o
5.0 % 9.8 BAR
L4
?®

T [mK]1

] ° ® i
®
&"*&.00}099000 ® % .
® ot °
5.0 Z - 0 BAR
K
'S 'S
L 3 e ©
b0 o o 3 IR ° ® & o .
omfag.O" % R .
.
10 20



Gamma [1/K]

- 64 -

9.2

/.

14.1 BAHR

S
L
[ 3
%, “ase
LA
0 o
%
L J
[ 3
%

9.45 X

10.1 BAR

9.7

A

/7.3 BAR

10

T [mK1

20



- 65 -

Neben dieser qualitativen Aussage interessierte natiirlich

besonders das Verhdltnis m*/m und dessen Druck- und Konzentrations-
abhdngigkeit. Wie im Abschnitt 2.1.3. beschrieben, ist m*/m

gleich dem Verhdltnis der gemessenen spezifischen Wdarme zu

der spezifschen Wdarme eines idealen Fermigases. Kombiniert

man die Gleichungen (2), (3) und (20), so erhdalt man

T n:R-T m X
Te = X = ( 44 )
2 C 2 Y
2
m* T 1
- (32 n, )23 (45 )
m 2 m kB-TF 3

x ist die 3He-Konzentration, y ist wie in G1, (43) definiert

und ng ist die 34e-Teilchendichte.

Tabelle 3 enthdlt die Ergebnisse fiur m*/m, die sich aus den
gemessenen spezifischen Warmen ergeben. Die Mol-Volumina wurden
nach den Ergebnissen der Arbeit von Watson et a168 aus x und

p berechnet. Die angegebenen Fehler sind die Fehler, die sich

aus der Streuung der Einzelwerte fiir Y ergeben, enthalten aiso
noch keine systematischen Fehler, Eine graphische Zusammenfassung
der Resultate fiir m*/m zeigt Abb. 15 . Neben den Ergebnissen
dieser Arbeit enthdalt die Graphik auch noch die Ergebnisse

der Arbeiten von Anderson et a sowie von Polturak und

Rosenbaum70.

Diese Werte wurden ebenfalls aus Messungen der
spezifischen Warme von Helium- Mischungen erhalten. AuBerdem
enthdlt die Graphik noch drei theoretische Kurven, die von

Disatnik und Brucker71 berechnet wurden, Das von ihnen
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Abb. 15 : Die Grafik zeigt eine Zusammenfassung der Werte fir

m*/m in Abhangigkeit von Druck und Konzentration. Neben den

Werten dieser Arbeit (@) sind noch die Ergebnisse aus C_-Messungen
von Anderson et a169 () und Polturak und Rosenbaum70 (O0) ein-
gezeichnet. Die durchgezogenen Linien entsprechen einem theo-
retischen Modell von Disatnik und Brucker71 Kleine Pfeile
zeigen an, zu welchen theoretischen Kurven die experimentellen
Werte "gehoren". Bei den hohen Konzentrationen zeigen Zahlen

in Klammern die Driicke an. Zum Vergleich sind rechts oben die
gemessenen Werte von Sherlock und Edwards73 (aus 2. Schall und
osmotischem Druck) eingetragen. Die gestrichelten Linien zeigen
nur die Zusammengehorigkeit der Werte an und haben keine
theoretische Bedeutung.



entwickelte Modell ist in der Literatur als "dilute-solution"-
Modell bekannt. Diese Theorie berilicksichtigt (a) Wechselwirkungen
der Quasiteilchen untereinander, (b) Abweichungen des Einteilchen-
spektrums von der parabolischen Landau-Pomeranschuk-Form,

(c) Storungen durch das gegeniiber 4He vergroBerte Volumen eines
3He-Teﬂchens sowie (d) die Differenz zwischen CV und Cp. Dieser
letzte Term spielt allerdings keine Rolle bei tiefen Temperaturen,
Die Kurven wurden angepasst an experimentellen Daten des zweiten

Schalls und des osmotischen Drucks (Brubaker et a1.72

]20).

, Landau

et a

Auffallig ist die hervorragende Ubereinstimmung der experimentellen
Daten fiir die Werte bei gesdattigtem Dampfdruck. Bis auf eine
konstante Verschiebung besteht auch gute Ubereinstimmung mit

dem theoretisch erwarteten Verlauf. Bei den hoheren Driicken
bestehen jedoch groRe Unterschiede zwischen den experimentellen
Werten und auch zu den theoretischen Kurven. Uberraschend ist

vor allem, daR nach den Ergebnissen dieser Arbeit bei den hoheren
Driicken die effektive Masse mit zunehmender Konzentration abnimmt
(im Gegensatz zu den Rechnungen von Disatnik und Brucker),
Allerdings wurde ein solches Verhalten auch von Sherlock und

Edwards73

festgestellt, die Messungen des zweiten Schalls und
des osmotischen Drucks bei 0, 10 und 20 bar bei verschiedenen
Konzentrationen durchgefiihrt haben. Bemerkenswert ist auBerdem,
daBR trotz des unerwarteten Verlaufs die Extrapolation der Werte
m*/m fir x —> 0 in sehr guter Ubereinstimmung mit vielen anderen
Arbeiten zu sein scheint (siehe Tabelle IV in der Arbeit von

Polturak und Rosenbaum70).
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AbschlieBend sollen noch die Auswirkungen mdglicher
systematischer Fehler diskutiert werden. Dazu ist es sinnvoll,
sich die Abhdngigkeit der Grofe m*/m von den experimentellen
Parametern anzusehen. Ersetzt man in den Gleichungen (44) und
(45) C durch Q/AT (= IZR/AT) und driickt man nj durch die Kon=-
zentration x aus (n4 wird dabei als konstant angenommen), so
erhdlt man den Ausdruck

m* I

R+t v -1/3

no1 (P-%) {x-(1-x)%} (46 )

m TAT VZe11e

Die GroBe der einzelnen Fehler wird wie folgt abgeschatzt

1. Heizerstrom I : Die Prdzisionsstromguelle wurde in unregel-

mdBigen Abstanden iberprift. Abweichung < 0.2 %

2. Heizwiderstand R : Der Widerstand wurde regelmdaf3ig vor und

nach jedem MeBdurchlauf vierdrahtmdaBig bestimmt. Innerhalb

der MeBgenauigkeit von etwa 0.2 % waren dabei keine zeitlichen
Abweichungen festzustellen, Eine geringe reproduzierbare
Stromabhdngigkeit (<5 % zwischen Im1n= 50 pA und Imax= 1 mA)
wurde bei der Auswertung beriicksichtigt.

3. Pulsdauer t : Diese Zeit wurde durch einen Apple-Rechner,

der ein Relais betdtigte, gesteuert. Die Unsicherheit fir
Anzugs- und Abfallzeit des Relais wird auf etwa 10 msec
geschdtzt. Das entspricht bei der kiirzesten verwendeten
Pulsdauer von etwa 4 s einem maximalen Fehler von 0.25 %.

4, Volumen V : Das gesamte Helium-Volumen des Kalorimeters
ist auf etwa 1 % genau bekannt, Etwa ein Viertel der Helium-

Mischung befindet sich in den feinen Poren (ca. 700 R 9)



des Warmetauschers. (Das Volumen der ersten drei Atomlagen
auf den Oberfldchen, die wahrscheinlich von reinem 4He besetzt
sind, betrdgt davon nur etwa 0.3 %)

Temperatur T, AT : Der Fehler in der Temperaturskala wird

(vorsichtig) auf etwa 3 % geschdtzt, Die gute Ubereinstimmung
der Daten mit den als besonders zuverldassig geltenden
Ergebnissen von Anderson et a169 1dBt einen kleineren Fehler
vermuten.

3He-Konzentration X : Wahrend die bisher diskutierten Fehler

auf alle MeBreihen gleichmdBig wirken, ist dies bei der
3He-Konzentration nicht der Fall, Dabei ist der Fehler beim
Zubereiten der Mischungen vernachldssigbar klein. Auch beim
Fiillen der Zelle (siehe Abschnitt 3.5.2.) wurde Vorsorge
getroffen, daB die Helium-Probe mit der richtigen 3He-
Konzentration ins Kalorimeter einkondensierte. Denkbar widre
allenfalls eine nachtrdgliche Anderung durch Fontaneneffekt
und osmotische Druckdifferenzen. Da wdhrend einer MeBreihe
generell das Helium im Kalorimeter auf hoherer Temperatur

als das Heljum im Vorkiihler war, wiirde durch den Fontdnendruck

superfluides 4

He in das Kalorimeter gedriickt, wodurch normal-
fluides 3He in den Vorkiihler ausweichen wiirde. Die GroBen-
ordnung dieses Effekts 13dBt sich bei Anwendung der London-
Beziehung74 fir den Fontanendruck abschatzen. Danach gilt

T2

APF = .[ o S dT ( 47 )

T

p ist die Dichte und S die Entropie der Mischung. Fiir eine

9.5 %-ige Mischung bei 10 bar ist p = 0,15 g/cm3 und
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e dT o _ . 2 .
(wegen S = fc S ) S =C =T =1.75:T J/g K2, Fir T,= 100 pK

und T2= 20 mK erhdlt man einen Fontdanendruck APF=O.5 mbar.

Diese Druckdifferenz verursacht durch die Kapillare mit

der Impedanz Z = 1.5-1013 cm™3 einen 3

-4

He-F1uB V = AP/(Z-n).
Mit einer Viskositdat n = 1,2°10 Ns/m2 (Wert fir 6.4 %-ige
Mischung bei 20 mK) betrdgt die Volumenanderungsrate ca.

8 3 cm3/Tag. Selbst bei langer MeBdauer

3-1078 cm/s oder 2.4-10"
ist der EinfluB auf das gesamte Probenvolumen (23.5 cm3)
vernachlassigbar. Dementsprechend zeigten die MeBreihen
auch keine mit zunehmender Dauer abnehmende spezifische

Warme.

Die MeBergebnisse wirden auch verfdlscht, wenn sich die spezifische
Warme der Helium-Mischung innerhalb der Poren des Sinters anders
verhielte als die des freien Heliums. Ein solcher Fall ware

z. B. denkbar, wenn die einzelnen Poren nur sehr schwach mit-
einander gekoppelt wdren., Dann konnte man die Mischungen inner-
halb der einzelnen Poren als voneinander getrennte, sehr kleine
Fermisysteme betrachten. Die Verteilung der Energieniveaus

wdre nicht mehr quasikontinuierlich ,sondern diskret., Falls

die Abstdnde der Niveaus eine GroBenordnung erreichen wiirden,
die den betrachteten Temperaturen entspricht, wdare mit einem
vollstdndig gednderten Verhalten der spezifischen Warme und

des Warmetransports zu rechnen, Eine Abschdtzung zeigt aller-
dings, daB man von diesem Zustand noch deutlich entfernt ist.
Bei einer 1 %-igen Mischung enthdalt eine Pore mit 1000 R Durch-
messer etwa 105 3He-Atome. Da wegen der schlecht definierten

Geometrie einer Pore die Energiezustdande nicht entartet sind,
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ist die Aufspaltung der Energieniveaus einfach gegeben durch
die Fermienergie geteilt durch die Zahl der Teilchen. Bei
TF 130 mK erhdlt man so eine Aufspaltung von nur 1.3 pK. Ein

FinfluB auf die Ergebnisse ist daher unwahrscheinlich.

4.2. Kernresonanz-Messungen

Die 3He-Kernresonanz-Messung wurden mit dem bereits beschriebenen
Aufbau mit.der Methode kontinuierlicher Anregung ("continous
wave" = cw) an den 5 %-Proben (bei 0, 10 und 20 bar) und an

der 9.45 %-Probe (bei 10 bar) durchgefiihrt. Die Resonanzkurven
fiir jeweils eine Probe wurden innerhalb eines kurzen Zeitraums

(1 bis 2 Tage) filr den gesamten Temperaturbereich aufgenommen

ohne Storungen (z.B. durch Helium-Transfer) zwischendurch,

Um wahrend der Messungen gleichzeitig das Pt-NMR-Thermometer

in der Mischung ablesen zu kdnnen, wurden alle Resonanzkurven
bei einem Magnetfeld von etwa 280 G aufgenommen, Bei diesem

Feld lag das Signalmaximum des Pt-NMR-Thermometers. Die Anregung

der 3

He-NMR-Spule betrug normalerweise etwa 200 pV. Es wurden
ebenfalls eine Reihe von Messungen mit bis zu 20 dB schwdcheren
Signalen durchgefiihrt, um eventuelle Sdttigungseffekte fest-
stellen zu konnen. Dafiir gab es jedoch keine Anzeichen (Abb. 16).
Das bedeutet, daB der Auslenkwinkel ¢ des Magnetisieruns-

vektors M (vgl. Abb. 2) klein ist. Diese Bedingung (sin ¢ «1)

2,3

beglinstigt die Anregung von Spinwellen Die Resonanzfrequenz

lag bei etwa 925 kHz. Der lberstrichene Frequenzbereich betrug
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ca. 1 kHz. Die Frequenzdnderungsrate wurde auf 1 bis 4 Hz/s
eingestellt, wobei die Kurven im Bereich der Resonanzfrequenzen
besonders langsam durchfahren wurden. Die Resonanzkurven inderten
sich auch nicht bei noch langsamerem Durchfahren, so daB auch
hier Sdttigungserscheinungen ausgeschlossen werden konnen.

Um eventuelle weiter enfernt liegende Nebenlinien feststellen
zu konnen, wurde bei einigen tiefen Temperaturen bei konstanter
Oszillatorfrequenz das Magnetfeld liber einen groBeren Bereich
(ca. +/- 30 %) durchfahren, Dieses gednderte Verfahren war
deshalb notWendig, weil wegen der starken Impedanzdnderung

des Resonanzkreises (Glte Q = 25) eine groBere Variation der
Oszillatorfrequenz nicht sinnvoll war. Es wurden allerdings

mit einer Ausnahme keine Nebenlinien entdeckt. Diese Ausnahme
bildet die 9.45 %-Probe (10 bar), die bei den tiefsten
Temperaturen (300 pK) einen Satelliten etwa 23 Hz oberhalb

der Hauptresonanz besitzt, Die Fldche betrdagt nur etwa 1 %

von der der Hauptlinie. Mit zunehmender Temperatur wird die
Amplitude kleiner und ist bei etwa 600 pK vollstdandig ver-

schwunden,

Abb. 18 zeigt einen Satz von Resonanzkurven fiir verschiedene
Temperaturen der 5 %-Probe (0 bar). Deutlich ist die Verschiebung
der Resonanzfrequenz und die Anderung der Kurvenform in Ab-
hdngigkeit von der Temperatur zu erkennen, In Abb. 19 sind

die Verschiebung w(T) - w(T—se) und die Linienbreite Aw
aufgetragen., Die durchgezogenen Linien zeigen den theoretischen
Verlauf, der sich aus den Gleichungen (32) und (33) ergibt,

Aus G1. (32) ist zu erkennen, daB die Resonanzfrequenz um den
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2

Betrag Im(D*) k“ gegeniiber der Resonanzfrequenz W, fir T —> e

verschoben ist, d. h.
_ "2
W= ot Im (D*) k ( 47 )

Die Linienbreite ist gegeben durch

Aw = Re (D*) k2 ( 48 )
Setzt man D* aus Gleichung (33) ein, erhdlt man
(1/3) vE (1 + F2 ) 15 k°
Aw = 5 ( 49 )
1 + W, A Ty
bzw.
(1/3) v (1 + F2) 5w a K
w-wo=- 2)\22 (50)
1+ w, i
Die Werte fiir Fg (=0.08) und T, (=2.8-1O'11 772 s) wurden der

Arbeit von Corruccini et a12 entnommen, Vg ist aus den Messungen
der spezifischen Wdarme bekannt. A und k wurden angepafBt

A= 0,028 +/- 0.003 und k = 1,01 +/- 0.06 mm'l. Der gefundene
Wert fir k entspricht einer Wellenldnge von 6.2 mm, was grob

mit dem Radius der Zelle (9 mm) libereinstimmt. Eine Anregung

von Spinwellen innerhalb der Spule (typische Ldnge etwa 2 mm)
wurde nicht beobachtet. Abb., 18 zeigt weiter, daB auch fir

k=0 (das entspricht der "normalen" NMR-Resonanz ohne Spinwellen)

iiberraschenderweise keine Anregung bei tiefen Temperaturen

beobachtet wurde. Eine Erkldrung hierfir liegt noch nicht vor.

Wahrend die gemessene Frequenzverschiebung w - wo sehr gut

mit der theoretischen Kurve ibereinstimmt, fdllt bei der
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Linienbreite Aw eine Verschiebung nach groBeren Werten hin
auf. Dieser zusdtzliche konstante Beitrag wird durch eine

Inhomogenitdt des HO-Fe1des verursacht.

Aus der Kenntnis von A und Fg 1dBt sich aus Gleichung (34)

ein weiterer Landau-Parameter berechnen

a —
F1 =

Dieser Wert war bisher filr Helium-Mischungen experimentell

0.34 +/- 0.10

noch nicht bekannt. Aufgrund theoretischer Rechnungen sagt

27

Owen einen Wert von 0.17 fiir Fi voraus.,

Tabelle 4 zeigt eine Zusammenfassung der wichtigsten kern-

magnetischen Ergebnisse der einzelnen Mischungen, T, ist d

M

die Temperatur, bei der die maximale Linienbreite zu beoba

ist und gleichzeitig der Wendepunkt in der Kurve fiir die R

verschiebung Tiegt. Da auBer fiir die Mischung (5 %, 0 bar)

Tabelle 4 (NMR - Daten)

abei
chten

esonanz-

x , p (bar) 5 %, 0 5 %, 10 5 %, 20 | 9.45 %, 10
T, (mk) 2.15+/-0.1 | 1.90+/-0.1 | 1.75+/-0.1 | 4.0+/-0.5
Aw /2T bei TM
350+/-10 290+/-10 340+/-10 84+/-5
(Hz)
(wr_w~wr_n)/2T
T=eo BT=0 2574/-5 220+/-10 2154/-5 70+/-10
(Hz)
2 Im(D*)T2 bei Ty
6 29 1 75+/-8 50+/-7 42+/-6 70+/-17
(107 cm K s™)
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fur Tp und Fg zur Zeit keine Werte bekannt sind, kpnnte A und

k (bzw. F?) fir die anderen Mischungen nicht berechnet werden.
Die Berechnung der GroBe 2 Im(D¥*) T2 in Tabelle 4 erfolgt unter
der Annahme, daB k nur von der Geometrie des Probenraums, nicht
aber von Druck und Konzentration abhdngig ist. Da k direkt

mit der Wellenldnge der Spinwellen verkniipft ist und da die
Resonanzwellenldngen von den geometrischen Randbedingungen

abhangen, ist diese Annahme durchaus sinnvoll.

Ebenso wie bei den Messungen der spezifischen Warme wurden

auch bei den Kernresonanzmessungen keine Anzeichen fiir einen
eventuellen superfluiden Phaseniibergang der 3He-Komponente
festgestellt. Die Fldche unter den Resonanzkurven, die ein

MaB fir die integrale Suszeptibilitédt der Probe darstellt,

war innerhalb der MeBgenauigkeit (+/- 15 %) temperaturunabhdngig.

Die Messungen wurden lber folgende Temperaturbereiche durch-

gefihrt
5.0 %, O bar : 470 pK - 23 mK
5.0 %, 10 bar : 380 pK - 30 mK
5.0 %, 20 bar : 680 pK - 13 mK
9.45 %, 10 bar : 300 pK - 30 mK



- 80 -

4,3, Zusdtzliche Daten

4,3,1. Warmeleck

Im Idealfall wiirde sich die angezeigte Temperatur im Ka1orimeter
nach dem Offnen des Wdrmeschalters nicht dndern, solange kein
Warmepuls von auBen zugefihrt wird, Bedingung fir diesen Ideal-
zustand ist sowohl eine vollstdandige thermische Isolierung

von der Umgebung als auch das Vorhandensein eines thermo-
dynamischen Gleichgewichts innerhalb der Zelle selbst. Wie

in vielen Fallen kann man auch hier nur hoffen, sich diesem
Idealzustand mdoglichst weit anzundhern, erreichen kann man

ihn nicht.

Allein um die Temperatur abzulesen, ist es erforderiich, einen
Hochfrequenzpuls in die Pt-Probe zu senden. Durch Wirbelstrome
im Platin und Ohm'sche Verluste in der Kupferspule wird schon
Warme von auBen in das Kalorimeter transportiert. Ein 90°-Puls
bewirkt einen Wdarmepuls von etwa 3 nd. Wegen des groBen Puls-
abstandes (bei tiefen Temperaturen 600 s, bei hohen Temperaturen
150 s) und der kleineren Pulsdauer (bei tiefen Temperaturen
12°-Pulse, bei hohen Temperaturen 60°-Pulse) ist das hierdurch

verursachte mittlere Warmeleck nur etwa 1 bis 10 pW.

Wie sehr man sich dem Idealzustand (=kein Wdarmeleck) angendhert
hat, 1dBt sich aus der Anderungsrate der Temperatur bei ge-

offnetem Warmeschalter ablesen. Bei linearer spezifischer Wdarme



(C=Y+T) und konstantem Warmeleck ¢ gilt (vgl. die Gleichungen
(41) und (42) in Abschnitt 3.3.)

A(T?)

. Y
q = =— ( 51 )
2

At

Die Steigung A(TZ)/At wurde jeweils in den Perioden zwischen
zwei Wdrmepulsen bestimmt. Dabei zeigte sich, daB im unteren
Temperaturbereich (T=<4 mK) diese Werte wdhrend eines MeBdurch-
laufs Ubereinstimmen (Abb. 20); d. h., daB die Annahme eines
konstanten Warmelecks fiir Zeitrdume von 24 h und Temperaturen
kleiner als 4 mK gerechtfertigt ist. Bei hoheren Temperaturen
als 4 mK war die Aufwdrmrate so gering bei gleichzeitig grdBerer
Streuung der Temperaturwerte, daB keine quantitativen Aussagen

iber das Wirmeleck mdglich waren, Die gemessenen Werte fiir g

Abb. 20 : Konstante Steigung fir T2(t) bedeutet konst. Warmeleck

(MKt2)

Tt2

ZEIT (H)
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Warmeleck q (pW)

500 T T v T v Y v .
. .0 1.3 % - 0 bar
i W 1.3 % - 10 bar
i V 50 % - 0 bar
200t A 5.0 % - 10 bar
v v 5.0 % - 20 bar
[ ] 9.2 % - 7 bar
100¢ Vs © 9.2 % - 14 bar
\ v O 9.45 % - 10 bar
i o A
! a0 °
50} \ N A .
] o °
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| o .
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Abb., 21 : Zeitlicher Verlauf des Warmelecks in das Kalorimeter

sind in Abb. 21 in Abhangigkeit von der Zeit seit dem Tag,

an dem das Kalorimeter 1 Kelvin unterschritten hat. Unter-
schiedliche Symbole kennzeichnen die verschiedenen Helium-
Mischungen, Deutlich ist die Zeitabhangigkeit zu erkennen,
die fir alle untersuchien Konzentrationen gleich ist. Das Warme-
leck fdallt jeweils mit einer Zeitkonstante von etwa 2 Wochen
exponentiell ab. Bei Temperaturen von mehreren hundert mK,
wie sie z. B. bei Anderungen des Drucks (z. B. 1.3 % : 0 bar
—> 10 bar) auftreten, wird das Warmeleck "aufgefrischt". Beim
Beseitigen einer Blockade in der Fillkapillare, die bei der
Druckdnderung an der 9,2 %-Probe auftrat, war das Kalorimeter

tiber mehrere Stunden einer Temperatur von etwa 1 K ausgesetzt.
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Danach war das Wdrmeleck wieder auf einen Wert gestiegen, der

dem wenige Tage nach dem Einkondensieren entspricht, Systematische
Untersuchungen hierzu wurden nicht vorgenommen., Es kann nicht
unterschieden werden, ob der Betrag, um den das Warmeleck sich
erhoht, hauptsdchlich von der Hohe der Temperatur oder vom
Zeitraum, wahrend dem diese Temperatur einwirkt, oder von beidem

abhdangt.

Ein Sdttigungsverhalten des Wdarmelecks konnte nicht festgestellt
werden. Wegen der relativ kleinen Zahl der MeBpunkte und der
starken Streuung, die durch unterschiedliche thermische Vor-
geschichten verursacht wurde, kann natirlich die Existenz eines
konstanten Beitrags zum Warmeleck in der GroBe einiger Picowatt

nicht ausgeschlossen werden.

Die moglichen Ursachen eines Wdarmelecks Tassen sich grob unter-
teilen in innere und duBere Warmequellen, Zundachst die duBeren
Ursachen, die zu einem zeitunabhdangigen Wdarmeleck fihren:

1. Warmeleitung durch Zuleitungen, Fillkapillare : Alle

Zuleitungen waren thermisch mehrmals abgefangen auf der
Temperatur der ersten (ca. 1 mK) und der zweiten Kernstufe
(ca. 100 pK). Da das Wdrmeleck auch bei hoheren Temperaturen
nie negativ wurde und auch keine Temperaturabhdngigkeit
zeigte, kann angenommen werden, daB der Wdarmestrom Uber

die Zuleitungen vernachldssigbar klein war. Das gleiche

gilt fir die Fillkapillare. Wegen der besseren thermischen
Kopplung (groBere Wdrmetauscherfldache, kein Warmeschalter,

direkte Schraubverbindung zur zweiten Stufe) war die
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Heljum-Mischung im Vorkiihler mit Sicherheit kdalter als im
eigentlichen Kalorimeter, so daB auch hier ein WdarmefluB
zum Kalorimeter ausgeschlossen werden kann, Ein WarmefluR

vom Kalorimeter konnte zu keinem Zeitpunkt beobachtet werden.

Viskose Erwdrmung : Eine Abschdtzung hierfiir 148t sich durch-

fihren, wenn Impedanz der Fiullkapillare Z und Viskositdt g

der Heljum-Mischung bekannt sind., Es gilt dann é =V - AP

4

mit V = 8P/(Zen) und Z = 128 L/n-D% (D = Durchmesser der

Kapillare). Daraus folgt

. ap? g 0t
Q = —— (52 )
n-128-1L
Mit D=30 pm, L=30 cm, A P=1 mbar und n=0.5-10"". T"% NskZ/m2

erhdalt man bei 1 mK einen Warmestrom von Q =1,7 pW. Dieser

Wert liegt ein bis zwei GroBenordnungen unterhalb des be-

obachteten Wdrmelecks.

Wirbelstromverluste : Eine magnetische Felddanderung B inner-

halb des Kalorimeters verursacht eine elektromotorische
Kraft, die in der Wand mit dem spezifischen Widerstand p
zu einer Joule'schen Erwdrmung Q fuhrt:

o r3 éz 1 dr

i - (153)
20

r ist der Radius der Zelle, dr die Wandstdarke. Bei den
Abmessungen des Kalorimeters wdre fir ein Wdrmeleck von

10 pW eine Felddnderung von etwa 0.05 G/sec erforderlich.
Wechselfelder dieser GroBe (z. B. 50 Hz) sind innerhalb
der abgeschirmten Kabine, in dem sich der gesamte Kryostat
befindet, nicht zu erwarten. Und eine Felddnderung liber

einen langeren Zeitraum in eine Richtung, z. B. durch Driften
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der Restfelder in den supraleitenden Magneten der ersten
und zweiten Kernstufe, wdre durch Anderung der Larmorfrequenzen
des Platin bzw. des 3He aufgefallen,

Kosmische Strahlung : Ein durch kosmische Strahlung ver-

ursachte Erwdrmung in kryotechnischen Anlagen wurde erstmals
von Niinikosk175 diskutiert, Flir das Kalorimeter mit etwa

50 g/cm2 erhdlt man bei Benutzung dieser Daten (Energieverlust
pro Teilchen: 2 MeV/(g cm'2); Intensitdt: O.OS/(cm2 s))

eine mittlere Energieabsorbtion von etwa 2 pW.

Neben diesen duBeren Wdarmequellen kommen auch noch einige Wirme-

quellen in Frage, die in dem Kalorimeter selbst liegen und

zu einem zeitabhdngigen Warmeleck fiihren kdnnen

5.

Radioaktiver Zerfall : Bei den verwendeten Materialien

kommt als einziges radioaktives Isotop Tritium in Frage,
welches 1in nennenswertem Umfang in dem verwendeten 3He vor-
handen ist. Tritium zerfdllt mit einer Zeitkonstante von
12.26 Jahren durch pg-Zerfall zu 3He, wobei 18.61 keV als

62

Energie freiwerden. Nach Herstellerangabe war der Tritium-

anteil (als TZ) des zuerst verwendeten 3He-Gases kleiner

als 10'10.

Fir 1 mol einer 9,2 %-Mischung erhdalt man maximal
2.8'104 ZLerfdalle/sec, was einem Warmeleck von 24 pW ent-
spricht. Ein konstantes Warmeleck dieser GroBenordnung konnte
nicht beobachtet werden. Es ist allerdings auch anzunehmen,
daB beim Einkondensieren der Helium-Mischung das Tritium

lange vor Erreichen des Kalorimeters an den Oberfldchen

der Kapillaren und Warmetauscher festgefroren wdre, Auch
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die Verwendung von 3He-Gas63

-14y

mit wesentlich geringerem

Tritium-Anteil (Tzs 10

und Verhalten des Warmelecks.

ergab keine Anderung in Wert

Wasserstoff in Metallen : Einige kiirzlich an diesem Institut

durchgefiihrte Messungen75

zeigen, daB die Ortho/Para-Konversion
von Wasserstoff in Kupfer zu einem zeitabhangigen Warmeleck
fiihren kann., Allerdings wurde ein Aufladen des Warmelecks

erst bei wesentlich hoheren Temperaturen (» 10 K) beobachtet,
als dies im vorliegenden Experiment der Fall ist., Auch die
Zeitabhdngigkeit stimmt nicht Uberein mit der, die bei der
Messung der spezifischen Wdrme der Helium-Mischungen be-

obachtet wurden.

"Versteckte" spezifische Wdarme : Falls Materialien in der

Zelle eine hohe spezifische Wdrme bei gleichzeitig schlechter
Warmeleitfdhigkeit haben, ist es moglich, daB die einge-
schlossene Warme lber einen sehr langen Zeitraum Tangsam

an die Umgebung abgegeben wird. Da die Temperatur des Warme-
reservoirs abnimmt, wiirde auch der Wdarmestrom abnehmen,

Bei starker Temperaturabhdngigkeit des Warmeleitvermogens

jst es auch wahrscheinlich, daB schon bei relativ niedrigen
Temperaturen (T £ 1K) das Warmereservoirs wieder aufgeladen
wird. Als Trdger einer solchen versteckten spezifischen‘

Warme kommt vor allem das als Dichtmaterial verwendete Epoxyd-

Harz in Frage.
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4,3.2. Kapitzawiderstand

Der Kapitzawiderstand RK 1dBt sich bestimmen, indem man die
Temperaturen der Helium-Mischung (THe) und des Warmetauschers
(TAg) miBt bei Anwesenheit eines Wiarmestroms Q durch die Grenz-

fldche. Es gilt dann die Beziehung

dT ( 54 )

A ist dabei die Warmetauscherfliche. Mit der Annahme

R (T)=R - T™" geht 61. (54) Uber in

A 1

. +1 +1

Q = — (The - Tag ) (55)
R (n+1)

0
Daraus 18Bt sich R0 bzw. RK bestimmen
R oTn = R = ——-—«-—-—-«a—A ( Tn+1 Tn+1 ) ( 56 )
K 0 é'(n""l) He Ag

Aus der Gleichgewichtstemperatur der Helium-Mischung bei
geschlossenem Wdarmeschalter 1dBt sich der Kapitzawiderstand

RK berechnen, wenn man das Warmeleck Q und die Temperatur des

Ag-Sinters kennt.

Dieser Tletzte Wert 1ieB sich nur ungefahr bestimmen unter der
Annahme, daB bei hinreichend kleinen Temperaturen die Warme-
leitung im Sinter und durch den Warmeschalter wesentlich besser
ist als zwischen Helium und Sinter, In diesem Fall kann man

namlich annehmen, daB die Temperatur des Wirmetauschers etwa
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gleich der (durch das zweite Pt-NMR-Thermometer gemessenen)
Temperatur der zweiten Kernstufe ist. Aus diesem Grunde stammen
alle folgenden Daten aus einem Temperaturbereich 0.23s'THes 0.6 mK.
Die Temperatur des Sinters lag zwischen 65 pK und 450 pK. Die
Warmelecks betrugen 17 bis 100 pW.

Beste Ubereinstimmung der verschiedenen Werte fiir eine bestimmte
Mischung ergaben sich fir n = 2. Allerdings war der Temperatur-
bereich, lber den gemessen wurde, zu klein, um die genaue
Temperaturabhdngigkeit bestimmen zu konnen, Die Streuung lag
bei etwa 10 %. Tabelle 5 enthdlt die gemittelten Daten. Die
Werte stimmen relativ gut mit Daten von Osheroff39 (x = 8 %,

b = 20 bar, T = 0.8 ... 4 mK, 700 R Ag) und Frossati~?

(x = 6.4 %, p~0 bar, T = 1.5 ... 7 mK, 400 R Ag) iiberein,

die Werte von 16.2 bzw. 24.8 m2K3/W angeben.Qualitativ ist

zu erkennen, daB der Kapitzawiderstand bei hoheren Konzentra-
tionen abnimmt. Eine Abnahme mit zunehmendem Druck ist bei

den niedrigeren Konzentrationen festzustellen.

x (%) p (bar) RKTZA (m2K3 /W) belle
1.3 0 35 Mittelwerte der bei
1.3 10 20 tiefen Temperaturen
5.0 0 14.5 gemessenen Kapitza-
5.0 10 12.5 widerstdande
5.0 20 10
9.2 7 9
9.2 14 10
9.45 10 13
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4,3.3. Suche nach Superfluiditdat

Die bisher beschriebenen Ergebnisse der spezifischen Warme

und der Kernresonanzmessungen haben keinerlei Anzeichen fiir

einen superfluiden Phaseniibergang des 3He-Fermisystems in den
Mischungen ergeben. In der spezifischen Warme erwartet man

einen Sprung bei TC etwa um den Faktor zwei bis drei. (Vorhersage

BCS-Theorie : 2.43; S

He (gemessen) : 2.5 bis 2.8). Ein solcher
Phaseniibergang wirde sich vermutlich auch auf die kernmagnetischen
Eigenschaften der Helium-Mischungen auswirken., Unklar ist
allerdings, wie sich diese Eigenschaften dndern wiirden, 0b

man eine Verschiebung der Resonanzfrequenz bzw. eine Anderung

der integralen Suszeptibilitdt erwartet, hdangt von der Art

der Paarung der Quasiteilchen ab., Die meisten Theorien (vgl,.
Tabelle 1 in Abschnitt 2.3.) sagen zwar ein hoheres TC fur
p-Wellen-Paarung (wie in reinem 3He) gegeniber s-Wellen-Paaruing
(wie Elektronen in Supraleitern) voraus; unklar ist aber, ob

eire A-Phase (¥¥ +44 ) oder eine B-Phase (¥t ) energetisch

ginstiger ware,

Beide beschriebenen MeBverfahren (spez. Warme und Suszeptibilitdt)
haben den Nachteil, da nicht mit Sicherheit ein Phasenibergang

bei den tiefsten erreichten Temperaturen ausgeschlossen werden
kann. Bei den Suszeptibilitdtsmessungen reicht die Genauigkeit,

mit der die Flache unter den Resonanzkurven und damit die integrile
Suszeptibilitdt bestimmt werden kann, nicht aus, um eine koanti-
nuierliche Anderung festzustellen, wenn die Probe nur einige

zehn Mikrokelvin kdlter als TC ist.Bei der Messung der spezifischen
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Wdarme war es erforderlich, nach dem Offnen des Wdrmeschalters
einige Zeit zu warten, um die durch das Warmeleck verursachte
Temperaturdrift beobachten zu kdnnen und so die Temperatur

vor dem ersten Heizpuls bestimmen zu konnen. In dieser Zeit
wdrmt die Probe natiirlich auf. Dazu kommen noch die Probleme
der scheinbar "zu groBen" spezifischen Warme bei den ersten
Heizpulsen (siehe Diskussion der Ergebnisse in Abschnitt 4.,1.).
Allerdings sind die hierdurch verursachten "Abweichungen"
wesentlich kleiner als der erwartete Sprung um den Faktor zwei

bis drei.

Um trotzdem eine Aussage hinsichtlich der Superfluiditat fir

den gesamten Temperaturbereich machen zu kdonnen, wurde zusdtzlich
zu den bereits diskutierten Messungen das Abkihl- und Aufwdrm-
verhalten der Proben vor allem bei den tiefsten erreichten
Temperaturen beobachtet. Ein BCS-Sprung in der spezifischen

Warme wiirde zu einer verlangsamten Abkihlrate fihren, die

dann nach Abkiihlen unter das Maximum der spezifischen Wdarme
wieder beschleunigt wirde. Ein solcher Knick wurde nicht
beobachtet. Abb. 22 zeigt zwei Beispiele von durch den Computer
gespeicherten Abkiihlkurven. Schreiberprotokolle flr die Ubrigen

Mischungen sind im Anhang zu finden.

Um die letzte verbliebene Unsicherheit ausschlieBen zu konnen,
daB namlich die durch Kapitzawiderstand und Warmeleck begrenzte
Minimaltemperatur gerade mit dem Maximum in der spezifischen
Warme zusammenfdallt bzw. unmittelbar darunter liegt, wurde

noch die Aufwarmrate unmittelbar nach Offnen des Wdarmeschalters
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20

und sehr tiefer Temperaturen (Suche nach Superfluiditdt)
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bis zum ersten Heizpuls bei den einzelnen Proben beobachtet,.

Da auch hier keine UnregelmdBigkeiten zu erkennen waren, kann
ein superfluider Phasenibergang fiir die einzelnen Mischungen

bis zu den tiefsten erreichten Temperaturen ausgeschlossen

werden

1.3 % 0 bar : 425 pK
1.3 % 10 bar : 525 pkK
5.0 % 0 bar : 450 pK
5.0 % 10 bar : 360 pK
5.0 % 20 bar : 415 pK
9.2 % 7 bar : 240 pK
9.2 % 14 bar : 230 pK
9.45 % 10 bar : 295 ukK

(Einschrdnkend ist zu bemerken, daB sich diese Angaben auf
Messungen in einem Magnetfeld von 280 G beziehen., Ob ein solches
Feld eine eventuelle Paarung verhindert, ist zur Zeit nicht

klar und hangt vermutlich auch von der Art der Paarung ab.)
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5. Zusammenfassung

Ziel dieser Arbeit war der Aufbau eines Kalorimeters zur Messung
der spezifischen Warme von 3He/4He-M1'schungen bei extrem tiefen
Temperaturen., Dariiberhinaus sollte noch die Moglichkeit zur
Messung kernmagnetischer Eigenschaften des 3He innerhalb der
Mischung gegeben sein., SchlieBlich sollte auch noch die Frage
nach einem eventuellen superfluiden Phaseniibergang der 3He-
Komponente in dem experimentell zugdnglichen Temperaturbereich

beantwortet werden. Alle Ziele wurden in vollem Umfang erreicht,

Es ist gelungen, Helium-Mischungen etwa um den Faktor 2.5 tiefer
abzukiihlen, als es bisher moglich war (230 pK gegeniiber 580 uK
in Ref.39). Die niedrigsten Temperaturen filir Resulatate der
spezifischen Warme lagen sogar etwa um den Faktor zehn tiefer

als die bisher erreichten69.

Dabei zeigte sich eine sehr gute
Ubereinstimmung mit den dlteren Resultaten im Ulberlappenden
Bereich (1.3 %, 0 bar: m*/m = 2,37 gegeniiber 2.38 (Anderson69),
5.0 %, 0 bar: m*¥/m = 2.45 gegeniiber 2.45 (Anderson69 bzw.
Po1turak70)). Uberraschende Ergebnisse zeigten dagegen die
Messungen bei hoherem Druck. Sowohl die Werte der 5 %-Mischung
(erhebliche Abweichung gegeniiber Po]turak70 bei 10 bar, 20 bar)
als auch die der zum ersten Mal gemessenen 9.2 % (9.45 %)-
Mischung ergeben eine mit zunehmender Konzentration abnehmende

effektive Masse m*., Diese Feststellung steht im Gegensatz zu

den bisherigen Erwartungen.



Experimentel]l bestdtigt werden konnte dagegen in allen unter-

3He in 4He sich bis zu den tiefsten er-

suchten Fdllen, daB
reichten Temperaturen wie eine normale Fermifllissigkeit verhdlt,
d. h., daB die spezifische Warme proportional zur Temperatur
ist. Wegen dieser Linearitdt zusammen mit dem beobachteten
Verhalten beim Abkiihlen und Aufwdrmen kann ein superfluider

Phaseniibergang der 3He-Komponente in dem untersuchten Tempe-

raturbereich ausgeschlossen werden.

Wahrend der Kernresonanzmessungen ist es zum ersten Mal gelungen,

3

Spinwellen in He/4He-Mischungen durch kontinuierliche Anregung

nachzuweisen, Es konnte eine gute Ubereinstimmung zwischen

dem von Leggett und Ricels’17

vorhergesagten theoretischen
Verhalten und dem Experiment gezeigt werden. Dariiberhinaus

konnte ein bisher experimentell noch unbekannter Landau-Parameter
bestimmt werden (5%, 0 bar: F2 = 0.34 + 0.10).

SchlieBlich konnten noch weitere Daten berechnet werden., Wahrend
die Beobachtung eines zeitabhdngigen Wdarmelecks mit einer Zeit-
konstante von zwei Wochen hauptsdchlich fir die Experimentier-
technik interessant ist, sind die zum Kapitzawiderstand er-
haltenen Resultate auch von grundsdtzlicher Bedeutung. Moglicher-
weise kann die Feststellung der Druck- und Konzentrations-

abhdangigkeit mit dazu beitragen, die Natur der beteiligten

Wechselwirkungen aufzuklaren.

Obwoh1 die zu Beginn gesetzten Ziele erreicht wurden, handelt

es sich natlirlich nicht um eine vollig abgeschlossene Arbeit.
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Wie hdaufig in der Wissenschaft, tauchten auch hier bei der
Losung eines Problemes gleich mehrere neue Fragestellungen

auf. So ist es sicher sinnvoll, in weiteren Experimenten zur
spezifischen Warme in einem gednderten Aufbau (u. U. bei hoheren
Temperaturen) die lberraschenden Resultate dieser Arbeit zu
bestdtigen (oder in Frage zu stellen). Eine experimentelle
Bestimmung der Spindiffusionszeit L fir hohe Driicke wiirde

es ermoglichen, aus den beschriebenen Kernresonanzergebnissen
auch die Werte Fi fir die anderen Mischungen zu gewinnen., Und
schlieBlich konnen die Erfahrungen aus dieser Arbeit dazu
verwendet werden, zu noch tieferen Temperaturen vorzudringen

und damit einen weiteren Schritt bei der Suche nach der mdglichen

Superfluiditdt der Helium- Mischungen zu tun.
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Tabellen der numerischen Werte der

spezifischen Warme

Die folgenden Tabellen fassen alle Einzelmessungen, sortiert
nach Temperaturen, zusammen. Eine graphische Zusammenfassung

ist auf den Seiten 62 bis 64 im Hauptteil des Textes zu

finden.,
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Abkihlkurven

Die folgenden Seiten zeigen das Abkilhlverhalten der einzelnen
Mischungen. Im Gegensatz zu Abb. 22 auf Seite 91 handelt

es sich hier nicht um Daten, die im Computer zwischengespeichert
und verarbeitet wurden, sondern um Kopien der Recorderprotokolle.
Der horizontale Papiervorschub betrug 2 cm/h. Der Vertikal-
eingang des Recorders war direkt mit dem Analogausgang des
PLM3-Gerdtes (= Elektronik des Pt-NMR-Thermometers) verbunden.
Die Einteilung der Vertikalachse ist daher nicht proportional

zur Temperatur, sondern zur Suszeptibilitdt., Diese ist aber

nach dem Curie-Gesetz umgekehrt proportional zur Temperatur,

Die Temperaturskalen am Rand gelten nur fir die Helium-Mischungen
(das sind die etwas krdftigeren Linien), nicht aber fir die

zveite Kernstufe (verlduft meist relativ konstant).



J
eq O ‘' %€}

g 6o

(Mw) dway



1e .
q OO0L ‘ %€l

g 15 o o

(Mw) dway



@

g 16 0

(Mw) dwaj



(Mw) dway



ieq €1

‘% C6

(Nw) dway



(Mw) dwal



L s ABE . o ame o

ieq 'yl ‘% ¢'6

(Mw) dway



ieq L'OL ‘% Sv'6

0 16 M o

(Mw) dwa]



- A3 -

Programmlistings

Die folgenden Seiten enthalten die Programm-Listings der beiden
Programme, die zur Messung der spezifischen Wirme benutzt wurden.
Der verwendete Rechner war ein Mikrocomputer Apple II europlus,
Grundausriistung mit 48 KByte. Zusdtzlich war der Rechner noch
ausgestattet mit einer 16 KByte-Speichererweiterung, einem

2 x 8 Bit Parallelport, einem IEEE-Port und einer Z 80-Prozessor-
karte. Die beiden letzten Karten wurden im vorliegenden Fall
nicht benutzt. Zur Datenspeicherung und -Anzeige standen zwei

5 1/4-Inch-Diskettenlaufwerke, ein CRT-Monitor und ein Matrix-
drucker zur Verfiligung. Bei Bedarf wurde noch zusdtzlich ein
Watanabe-Flachbettplotter angeschlossen, um die Daten graphisch
ausgeben zu kdnnen. Die Programme wurden im Applesoft-Basic-
Dialekt geschrieben (bis auf ein kleines Maschinensprache-
Programm 'Delay 0bjO', das zur Zeitsteuerung der Heizpulse
diente). Die Befehle zur Ansteuerung von Peripheriegerdten

sind dabei systemspezifisch. Davon betroffen sind vor allem

die Kommandos zur Ein- und Ausgabe von Daten auf Diskette und

die Befehle, die die Bildschirmgrafik betreffen.



Programm 'AUTOHC 1°

Dieses Programm speichert die vom PLM3 gelieferten Temperatur-
daten, die von Hand eingegebenen Parameter sowie die Dauer

der Heizpulse. Diese werden automatisch in vom Bediener wéh]-
baren Zeitabstdanden erzeugt. Die Dauer wird dabei vom Programm
so gesteuert, daB bei allen Temperaturen etwa gleiche relative
Temperaturdnderungen auftreten., Die Dauer (in Sekunden) betridgt

NG -T2 (T in mK), wobei NP vom Bediener vorgegeben wird,
Erlduterung:

2- 240 Initialisierung, Eingabe und Speicherung der
ersten Parameter
250- 500 Umwandlung der seriell ankommenden Daten in

Thermometerablesungen

510- 590 Speicherung der Daten und Bildschirmplot
600- 690 Anfruf des Maschinenprogramms zur Heizersteuerung
700- 820 Prifung, ob Heizpuls erzeugt werden soll, Wenn

ja, Berechnung der Dauer und Speicherung
830- 880 Option fir Eingriffe in das laufende Programm
890-1000 Bei Bedarf Eingabe neuer Parameter (von Zeile
870 aus zu erreichen)
1010-1100 Unterprogramme zur Diskettensteuerung
1105-1490 Vorldufige Auswertung der Daten und Bildschirmplot

zur Kontrolle.



2 D% = CHRE (4)

4 PRINT D$; "UNLOCK DATEN 5 %o

& PRINT D$;"LLOCK DATEM 5 %o

Q0 PRINT D$; "RLOAD DELAY.OBRJOM

100 INFUT "ENTER NO NG

105 N? = NO

110 PRINT "ENTER FILE NAME": INFUT A%
120 DIM B35, F (D)

130 GOSUR 1010

135 HCOLOR= X

140 HGR

150 A = 49366

160 INPUT "ENTER NO OF FULSES / INTERVAL ";L2
161 INFUT "START AT PULS NO "j;L1

162 L = 0

170 INPUT "ENTER PT NMR CAL CONST";K1
180 INFPUT "ENTER HEATER CURRENT (UA) ";K2
190 INFUT "REFEAT TIME(SEC)";T3

200 HPLOT 0,0 TO 0,159: HPLOT 0,159 TO 279, 159
210 BOSUR 1060

220 PRINT 10000

230 PRINT El: FRINT K2

240  PRINT T3: FRINT 10001

2RO OFOKE A + 1,0

260 FOHE A, 15

270 FOKE A + 1,255

280 WAIT A, 32

290 FOR I = O TO 31

I00 FPOKE A, 1

T10  FOKE A,0

IZ0 T = FEEE (A)

330 IF T » 31 THEN T = T - 32

H40 GBIy = 7

IR0 NEXT I

360 FOR I = 0 TO 31
3700 IF G(I) = O THEN NEXT I

IR0 0

290 I+ 1

400 I: IF I » 31 THEN K = I - 32
413G G{ED) > O THEN 280

4220 J o+ 1

4730 Jd <16 THEN 390

440 V Ol = 0.5

4530 FOR J = I + 1 TO I + 12

460 K =

470 » 31 THEN K
480 W + W

490 IF G() > O THEN V =V + W
SO0 NEXT J

310 PRINT L

520 PRINT V

TEO VL o= 160 - 81920 4V

'~

s o Ly
oo} o]
I e I I

=~
i
£ o

!

0]

i

i

3

240 IF L o» 278 THEN L
oo IF V1o O THEN 1 ’
585 IF V1 < O THEN V1 = O
SAD HPLOT L, V1

o= Lo+ ]

o= L1 + 1

IF Lo 4 THEN B20

TE Ll Z.10 THEN  SGOSUR 1110

GOTO 760




&HOO
&H10
&H20
L0
&40
L&D
&HTO
&7S
&78
&80
690
700
710
720
72
725
740
745
750
760
770
777
778
780
70
800
815
a20
830
840
850
860
865
870
875
280
890
OO
P10
P20
QIO
40
P45
44
47
o0
P60
70
R0
QR0
9T

1000
1010
1020
1030
1040
150
1040
1070
108D
1050

1100

REM  HEAT FULSE
Al = T2768
M INT (M / 1)
N N - M % 10
N INT (10 % M)
FOKE Al + S12.N
FOKE AL + 313, M
M='M% 10 + N / 10O
FLASH @ FRINT "HEATING FOR "M" SECONDS": NORMAL
CAaLL Al
RETURN
REM SEMI AUTO HEATING
GOTO g30
IF L1 < L2 THEN 280
IF NGO = O THEN 280
GO0SUR 1170
N = NO % K1 % K1 /7 (V % \V)
FRINT
IFN T3 - 10 THEN N = T3 - 10
GOSUER 600
Ll = O
P =Mx K2 % K2 / 200
FOSUR 1060
FRINT 11111
FRINT M
FRINT F
FOKE - 16304,0
G0TO 280
REM KEYEROARD READ
FOKE 49168,0
F = FPEEK (49152)
IF F &9 THEN 1500
IF F = 82 THEN NO = N2
IF F = 78 THEN 8%0
IF F = 72 THEN NO = 0O
GaTO 720
FRINT 10000
GOSUR 1610
FRINT D%; "CLOSE"; A%
INFUT "ENTER NEW FT CAL CONST"zk1
INFUT "ENTER HEATER CURENT (UAY "3 EZ
INFUT "REFEAT TIME{(SEC)";T3
INFUT "NO OF FULSES";LZ2
INFUT "ENTER NEW NO"3iNO
N2 = NO
GOSUR 1060
FRINT K1
PRINT kK2
PRINT T3
FRINT 10001
GOSUR 1170
caTO 720
REM  DATA STORE
D = CHR$ (4)
FRINT D#®;"MON C,I,0"
FRINT D&$; "OFEN";AS$
RETURM
FIRINT D$; "AFFEND"; A%
FRINT Dé; "WRITE" ;A%
RETURN
FRIMT D®: "CLOSE ":4%
FETLIRN

o H

i



1105 REM DATA FIT
1110 T = K1 /7 ¥

1118 NI o= NI + 1
1117 81 = B1 + N1
1120 82

82 + N1 % Ni

1130 B85 = B3 + T ¥ T

1140 8§84 = 84 + T % T % NI

1180 85 = 88 + T ¥ T %x T x 7T

1160 RETURN

1170 IF N1 < 2 THEN RETURN

1180 D = N1 % 82 - 81 x 81

11920 AZ = (B2 % 8% - B1 % 84) / D

1200 B = (N1 x 84 - 81 % 8%) / D

1210 T1 = BBAR (B x N1 + B + A2)

1220 T4 = SRR (AZ - 2 ¥ R)

1230 IF NI = 2 THEN 1300

1240 E = 85 + N1 %X A2 X A2 + 82 ¥ B % B —- 2 X A2 ¥ 83
1245 E = E - 2 % B ¥ 54 + 2 % A2 ¥ B % S1

250 E = ARG (E / (N1 - 2))

1280 EX = 2 % 88R (E /7 N1) / (T4 + T5)

1290 E6 = GOR (EX x EI + E4 x E4) / (T4 - TH
1295 ES = BRR (ETZ x ET + E4 X% E4)

1300 PRINT D$;"CLOSE" ;A%

13053 POEE -~ 16303,0

1310 PRINT “SLOFE="R" +-"E1
1318 PRINT

1320 PRINT YINTERCEFT="AZ

1325 PRINT

1330 PRINT "TF="T1" +-"EZX

IX5 PRINT

1240 FPRINT "TB="T4" +-"EZ

1345 PRINT

1350 PRINT "DELTAT="T4 - TS"+-"ES
1360 PRINT

1370 PRINT "TEMP="(T4 + TS5 / 2
1380 T = T4 - TG:Th6 = T4 + T3
1783 PRINT

1385 FPRINT "HEAT CAFP.="F / T

17287 T8 = T1:81 = 0:682 = 0
1390 885 = 0:E4 = EZ

1400 83 = 0:84 = O:N = O
1410 N1 = O

1420 H=F /7 T

1430 HI H ¥ E&

1450 IF K3I » O THEN 1470
1435 IF H = O THEN 1480

1460 K3E 16 / H

1465 K4 28 / Té6

1470 X = T ¥ H4:¥Y1 = 160 — (H - H1) % EI
1478 Y2 = 160 — (H + H1) % K3
1480 IF Y2 » 160 THEN 1490
1482 IF Y2 < O THEN 1490
1488 HFLOT X,Y1 7TQ X,Y2

14920 RETURN

1500 PRINT 11000

1310 FPRINT D#;"CLOSE"; A%
1511 PRINT D3 "LOCE";A%

1815 GOSUR 1170

1820 GATA 1760

1600 REM  SOUND

1410 8 = — 14354

i

1620 FOR @ = 15 TO o STEF - 1
16Z0 FOR Q1 = 0 TO 0 % 7:R = PEEE (S): NEXT

1640 NEXT @
1650 RETURN
1700 END



Programm 'ANAL 1'

Mit Hilfe dieses Programms wurden die durch AUTOHC 1 gespeicherten

Daten verarbeitet.

ErTduterung

1 - 170 Initialisierung

1000 - 1080 Einlesen der Daten

2000 - 2180 Erkennung von Heizpulsen

2200 - 2300 Erster Fit nach Gleichung (42)

3000 - 3195 Menue-Programm

3200 - 3270 Ausgabe der Heizpuls-Daten

3300 - 3320 Parameter-Eingabe

3400 - 3480 Ausgabe der Temperaturliste

3600 - 3690 Loschen von verfdlschenden Ablesungen (z. B,
durch elektronische Storungen verursachte Fehl-
ablesungen)

3800 - 3965 Ausgabe einer Zusammenfassung aller Heizpulsdaten

4000 - 4180 Anpassung der Daten eines Intervalls zwischen
zwei Heizpulsen

5000 - 5210 Berechnung der Abweichungen

6000 - 6220 Analyse eines Heizpulses

7000 - 7100 Zusammenfassung der Parameter

8000 - 8050 Option fiir Druckerausgabe

9000 - 9330 Bildschirmplot der Temperaturablesungen und der
angepaBten Kurve fir ein Intervall zwischen zwei

Heizpulsen



1 LOMEM: 18000

4 PV = 1.1: REM FROGRAMMVERSTION 1.1 VOM 11.01.83

I HOME @ INVERSE : PRINT "ANALYSE DER AUTOHCI — DATEN"
& NORMAL

7 FRINT @ PRINT : FRINT
10 REM  ANALYSE DER AUTOHCI - DATEN
20 REM  PROGRAMMNAME: ANALIL
IO REM O INITIALISIERUNG
40 DIM Q413000 2 (1300) , T(1300)
41 REM 8% (I)=8USZEFT.
2 REM Z{I) =ZEIT (SEQ)
4% REM  TAI) =TEMF. (ML)
S0 DIM PLO,50)
31 REM  PUNGI) = FARAMETER FUER INTERVALL # J
52 REM N = 1 1 HETZIDALER

=% REM 7 @ HEIZSTROM
%4 REM T4 FITPARAMETER A,B T Z=A%Z + R
55 REM 5 : MITTLERER REL. FEHLER

56 REM 6.7 RANDINDICES

57 REM 8,9 START— UND END-TEMFERATUREN
4O I = 130 = 1 '

TO SLO)Y = 0:Z{0) = 0:T(O) = O

80 D% = CHR$% (4)

110 PRINT ¢ PRINT @ PRINT

120 INPUT "ENTER FILEMAME :";F4%

120 INPUT "HEATER - RESISTANCE 7"j;HW

140 INPUT "MOLVOLUMEN (CM™3 / MOL) ?'gMV

150 V = 23.48: REM VOLUMEN DER ZELLE

160 INPUT "DRUCE (RAR) = "3PO

170 INFUT "EONZENTRATION (40 @ "3;C

1000 REM  EINLESEN DER DATEN VON DISK

1010 FRINT D$; "OFEN ";Fs$

1020 FRINT D$; "READ "3F$

1030 INFUT X

1040  IF X = 10000 THEN INFUT K1,FI,DT,X: IF X = 10001 THEN GOTO 1030ELS
E FPRINT "DATA ERROR": PRINT D$,"CLOSE";F%$: STOF

1050 IF X = 11111 THEN S%{I) = 0:Z(I) = Z(I — 1):T{I) = J: INFUT PF{1,J2: INFL —
XeP(2,3) = FI:d = J0 + 121 = 1 + 1¢ BOTO 1030

1060 IF X 11060 THEN  FRINT "DATENEINLESEN EBEENDET": PRINT D$; "CLOSE "3
FeanNI I — 1:MJ = 0 — 1:F{&,NT + 23 = NI + 1:Z(NI + 1) = Z(NI) + DT:
GOTO 2000

1070 INFUT S%I):Z4I) = Z¢I — 1) + DT:T(D)

1080 GOTO 1030

2000 REM

2010 REM  AUSWERTUNG

2020 REM

2030 PRINT "CALCULATION IN PROGRESS"

2100 REM BRERECHNUNG DER RANDINDICES

2110 J = 1

T

1]

El 7 8%¢I¥:1 = 1 + 1

2120 Fs, 1) = 1
21320 FOR I = 1 TGO NI

2140 IF S%{I) = O THEN J = T(I):F{(7,J) = I — 1:F{6,J + 1) =1 + 1
2150 NEXT 1

2160 P(7,d + 1) = NI

2170 REM

2180 REM



2200
2210
2RR0
2230

2240
2230
2260
2270
2280
2290
2I00
ZO00
Z010
FO20
JOE0
SOEE
2040
EO50
Z0&0
Z0T70
200
=090
Z1Z20
E2130
2140
2150
160
3170
3180
185
190
195
Z200

I210

IZ80

I260

TR0
400
3410
420
3430
3435
3440
3450
3460
3470
3480

N

REM
REM 1. BERECHNUNG
REM

GOSUR ROQ0
GOsUR 7000

PRINT “INDEX" TAE( 10)"ZEIT(SEC)" TAE( 20) "SUSZEFT"

" OTARC 45) "REL.ERROR (%) "

FOR J = 1 TO NJ + 1

EOSUR 4000

GOSUR 5000

NEXT J

FOR I = 1 TO 10z FRINT 2 NEXT I
FR# O

REF

REM  MEMNUE

REM

PR# O

FRINT = FRINT

FRINT "HEATFULSANALYSE (H) "
FRINT "TEMP.LISTING <T)"

FRINT "DEL TEMF.FOINTS (D))"
FRINT "SUMMARY OF HEATFULSES (8)"
FRINT "FARAMETER (F)"

FRINT "GRAFHIC <G)"

FRINT "END (E)™

INFUT X%

IF ¥$ = "H" THEN GOTO ZZ00
IF X$ = "T" THEN &OTO 2400
IF X¢ = "D" THEN GOTO 2400
IF X& = "a" THEN GOTO 3800
IF X$ = "P" THEN GOTO 2300

IF X% = "@E" THEN GOTQ 2000

IF X4 = "E" THEN END

EOTO X130

INFUT "NO OF HEATFULS (O = AlLL)Y";X

IF X < O OR X > NJ THEN GOTQ Z200
GOSUR 8000

IF X < » O THEN I = X: GOSBUR &000: GOTO 2000
GOSUER 7000

FOR J = 1 TO NJ

GOSUR 6000

NEXT J

GEATO Z000

GASUR 00O

GOsUR 7000

GOTO 000

JNFUT "NO OF INTERVAL (O = ALL)Y";X

IF X < 0 OR X » NJ + 1 THEN GOTO 3400
GFOsSUR 000

IF X < » 0 THEN J = X: GOSUR 4000: GOBUR S000:
GOSUR 7000

FOR J = 1 TO NJ + 1

GOSUR 4000

GOSUR S000

NEXT J

GaTO 3000

GATO

TAR ¢

Ristele)

I0) "TEMP (ME



FJAHOO
26H10
2&20

640
RIS
FhA0
T
I6TO

ZHBRO
RHEPD
ZR00
zg1o
820
830

840

3850
3845
I860
870
880
890
IGO0
Q10
2920
RERAY

9IS
EQ40

Ie45
ERE0
At
2956
IQL0
I965
4000
4010
4020
4070
4840
4050
40460
4070
4080
4090
4100
4110
4120
4130
4140
4150
41460
4170
4180

(MJI/MOL kDo

INFUT "ENTER NO OF INTERVAL "j3X

IF X L OR X & NI + 1 THEN GOTEO 3400
J o= X

FRINT @ FRINT "ENTER -NO. OF FOINT TODELETE®"
FRINT "OR NCO. OF POINT TO RETAIN. ™

FRIMT "o = QuUIT "

INFUT X

IF ¥ = O THEN GOSUR 4000: GOSUR =000: GOTO 3000
IF  ARE (¥) 4 F(&,0) OR ARSE (XY » F(7,J) THEM PFRINT
OF INTERVAL ":J: GOTO Z4&60
S% 0 ARE (X)) = GGEN (X)) ¥ ABRS (8% {( ARS (X))
GOTO 24660

FPRINT : PRINT : PRINT

SOSUR 8000

GAOSUR 7000

FRINT @ FRINT @ PRINT

FRINT "TEMF (MED "™ TAB{ 18Y"TEMF.DIFF. (UE)Y" TARY Z&5)"C
TOY "C/NXRXT (1/7ED)" TAR( 26 "Uk™2 /7 SEC®

FRINT
R = 8.214: REM (JOULE /7MOLXE S

FOR J = 1 TO NJ
T = A{F(,J) + F{&,J + 1))y / 2
TD = F(B,J + 1) —- F(2,0)
FE = F{2,J) X F{2,3) % HW % F{1,J) / 1000: REM {(NANQJQULED
El = P(5,0) % F(5,D)
EZ = F(5,J + 1) % F(R,1 + 1)
TE = 8OR (E1 ¥ El + EZ % EM
HC = FE 7/ TD:HC = HC % MV /7 V

FRINT  INT {10000 % T) / 100003" +/-": INT (10000 % TE 7/ T) /
FRINT  TAB( 18) INT (10000 % TD) / 103" +/-"3; INT (10000 % TE
1005 %"

FRINT TAR{ Té6&) INT (10 % HEZY /7 100003

FRINT  TAR( 10) INT (10 % HC / (T % R)) /7 10000;
FRINT  TAR( 25 INT (P{(E,J) % 1E9)Y /7 1000

NEXT J

FRINT ¢ FRINT ¢ FRINT

GOTO 2000

REM

REM T2 (ZEIT) FIT IM INTERVALL J

REM
X = O

XX = 0
Y = O

XY = 0
N = 0

FOR I = FP(&,J) TOQ FP(7,0)

IF 84 (1) < O THEN GOTO 4150

X =X + Z(I)

XX = XX + Z(I) % Z(D)
Y =Y + T{(I) % T(I)

XY = XY + Z(I) % T(I) % T(I)
N =N + 1

NEXT I
FIZ,J) = (XY = X XY / N) /7 (XX -~ X ¥ X 7 N)
F{4,3) = (Y - P(3,J) ¥ X) / N

RETURN

"FOINT QUTSIDE

1003 "%

D)

TAR(

i



=OO0
D010
D020
040
o045
SO50
S04LO
SO70
SOR0
=090
D100
5110
5130
5140
5145
S150
D160
5170
5180
=190
9195
5200
5210
&LHOOO
HOL10
&LHO20
&HOZRG
HOL40
HOE0
HOKO
&O70
&100
6110
&115
6120
L1330
6132
6134
6140
8150
6160
&170
6180
&£190

200
L2110
G220
7000
7010
7015
TQ20
7OZI0
70480
7050
7060
7070
7080
7090
7100

REM

REM RBERECHNET FUER INTERVALL J
REM REL.FEHLER, T-8T, T-EMD
REM

FRINT
8E = O:N = O

FOR I = F(&,d) TO F(7,I)
TT = GOR (F(3,J3) % Z(I) + F{4,0))
ER = (T(I) - TTY / TT

IF 8%{I) < O THEN GOTQOQ S130
SE = BE + ER % ER

N =N + 1

FRINT I TAR{ 10)Z(I) TAR( 2008% (1) TAR{ ZO)T(I) TAR( 45)ER ¥ 100
NEXT I

IF N < 3 THEN N = X
F{5,J) = GBOR (BE /7 (N — 20

28 = (ZAP{(7,0 — 1)) + Z(F{6,d2)) / 2
IE = (ZAP(7,0)) + Z(F(LH, T + 1))y /2
F{R,J) = GOR (F{(3,J) % Z8 + Fi{4,d)1}

F{?,:0) SRR (F(3,d) x ZE + F{4,.1))
PRINT : PRINT J;". HEATFULS": FRINT
RETURN
REM

REM HEATFULSEANALYSE
FRINT : PRINT 3 PRINT @ PRINT J;%". HEATFULSE": FRINT
T = (F{®7, ) + F{B,J + 1)) /2

TD = F(8,d + 1) = F(9,d)
PE = F(2,d) % P(2,0) X HW % F(1,J) / 1000: REM { NANQJOULE)
El = F(5,0) ¥ F(9,0)

EZ = F(5,d + 1) %X F(8,J + 1)

TE = SOR (E1 % El + E2 % ED)

HC = FE 7/ (TD % 1000)

FRINT "TEMPERATUR :" TAR( 2007 TAR( Zé) "ME"
FRINT "REL. FEHLER :" TAR{ 203100 % TE / T TAB{ I&) "%
FRINT "TEMP.DIFF. :" TAB( 2O TD % 1000 TAR( 3&6) "Ukd
FRINT "REL. FEHLER :" TAR{ 200100 % TE / TD TAB( I&)"%4"
FRINT "STARTTEMF. :" TAR( ZOIF(9,d) TAB( 3&) "ME"

FRINT "ENDTEMF. " TAR{ 2O0)F(8,J + 1) TAB( 3Z&) "MK"
FRINT "FULSENERGIE :* TAR{ 200FE TABR( 3&) "MI®

FRINT "HEIZERSTROM :" TAR( 200F(2,J) TAR{ &) "UA"

FRINT "FULSDAUER " TAR( 200FP (1,00 TAR( 34) "SECY

FRINT "T+2 / ZEIT :" TAR( ZOOF(3,J) TAR( 3Z&) "ME™2 / SEC"
FRINT "HEATCAFR. " TAR( ZOIHE TABR( 36) "MI /K

FRINT "GAMMA ' TAR{ 2IHC 7/ T TAR( 3&) "J/g~2v

FRINT "MOL :" TAR( 200V 7/ MV

FRINT : PRINT : PRINT : FPRINT

RETURM

FRINT CHR$ (12): FPRINT : PRINT : PRINT

FRINT "DATENSATZ :" TAB( 25)F4%

FRINT : PRINT "PROGRAMMVERSION :" TAR{ 25)FV

ERINT

FRINT "DRUCE :" TAR( 25 FO TAR( 35) "BAR"

FRINT "EONZENTRATION:® TAR( 25)0 TAR( 35) i

FRINT "MOLVOLUMEN :" TAE( 25)MV; TAE( 35)"CM™3 / MOL"
FRINT "ZELLVOLUMEN :" TAE( 25)V; TAR( 3I5)"CM~3"

FRINT "MOL:" TAR{ 25) INT (100 % ¥V / MV) / 100

FPRINT "HEIZERWIDERSTAND :" TAR( Z5)HW TAER( 35) "OHM"
FRINT : PRINT : PRINT : PRINT : PRINT : FRINT

RETURN



8000 REM

B0O10  INFUT "HARDCOFY (Y ,N) ":X%

BO20  IF X# = "Y" THEMN FR# 1: RETURN

QOI0 IF X < UNY OTHEN  BOTQO 8000

BO4O  FR# O

HOS0  RETURN

000 HGR @ HCOLOR= 3

2010 VTAR 221

FOZ0 INFUT "WHICH INTERVAL (O=@EUIT) "3 X
ROZS HGR

ROT0  IF X » NJ + 1 OR X <« O THEN BOTO Q010
040 IF X = O THEN TEXT : GOTO 2000

ROTO T o= X

060 IL = Flb D) IU = P{7,.0)

QOEE VTAR 22: FRINT "NOQ OF 1.POINT =@ "3IL
FO66 VTAR 23: FRINT "NO OF LAST FOINT @ "j;Iu
QU70 ZL = Z(IL)Y:ZU = Z{ILH

080 TL = T(IL):TUW = T{IL)

QOIG FOR I = IL TO IU

PIOo0  IF T(I) < TL THEN TL = T{I)

110 IF T(IY > TU THEN TU = T(I)

PL2G NEXT I ‘

QLII0 AX = 280 /7 {(ZU - ZL + &0

140 BX = Z00 - ZL

IS0 AY = 100 /7 (TU - TL)

160 BY = TL

170 FOR I = IL 7O IU

180 X0 = INT (Z(I) + EBRX) %X AX

P10 YO = INT (13D - (T(I)Y — RY) ¥ AY)
Q00 FOR IX = X0 — 1 TO X0 + 1

P10 FOR IY = YO - 1 TQ YO + 1

215 IF IX < O OR IX > 279 THEN GOTO 9230
216 IF 1Y < O OR IY » 159 THEN GQATO 9230
RLZ20 HFLOT IX,1Y

QIO NEXT 1Y

9240 NEXT IX

Q250 NEXT I

FRH0 A = P(E,Ji1:R = F(4,J)

RE70 FOR I = O TQ 279

@EBG Z1 (I /7 AX) - BX

PER0 TI S0R (A x Z1 + R)

PTOG YI INT (120 - (TI - RBY) X AY)

QOIS  IF YI < O 0OR YI » 159 THEN GQTO 9320
2210 HFLOT I,YI

NEXT I

GOTO 2010

10000  END

i

i
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Schaltbild des Oszillators, der fir die 3He-NMR—Experimente

benutzt wurde:

uopIiam j}ssedabue stTeIXzueuoSay WNZ
bunjteInz aTp ue uassnu QTJ pun 8Ty

o a4n3s/4d 08 of AT LT9TY
. = 3Tw uaynis 0T 213 A Ly $TH
4d 001 112 3 0T VAR
4% . FIURVAR 6 2 A T <TY
+o o qu L% 82 N L7 ZTCTTH
L w1y 49 1 4d got L2 M L°% 0T‘6 Y
7Iv 48 €1 LM 00T 9 3 ¥ 00T 8 ‘L ¥
ceans . %It 49 Z1 4d Ly S 3 1 0Ly 9 Y
Sl2If'sey o 6T8ENZ  T1 1d 0z v 3 N 022 s
L zZuerUuOSaYy § 9 3 00T vy
1@ #T6NT 24 4U 00T Z 2 A Ly ¢ ‘Z oy
(1]%0) 70T 99 1d 41 1 T 2 1 0T T ¥
89 ol -
1 | T a7 €2 10/1a )
6 ' ' M. _
8y 9N S .
L) K
11
% 1
Zl Ly
) W\JV I
= //\\ %0}
SiY - bl
71 |—ul=l
mu |
ASL+ AT+
AGl+



Herrn Prof. Dr. F. Pobell danke ich fir die Anregung zu
dieser Arbeit sowie fir die vielen Diskussionen und die

Unterstitzung wdahrend dieser Arbeit.

Besonderen Dank schulde ich auch Herrn Dr. R. M. Mueller,
der in vielen Diskussionen und durch tatkrdftige Hilfe mit
dazu beitrug, kleine und grof3e Probleme meist schnell zu
1o0sen. An die Zusammenarbeit mit ihm werde ich mich immer

mit Freude zuriickerinnern.

Sehr wertvoll war die Mitarbeit von Dr. J. R. Owers-Bradley,
der vor allem sehr wesentliche Beitrdge bei der Durchfihrung

und Auswertung der Kernresonanz-Messungen leistete,

Danken mochte ich noch den ilibrigen Mitarbeitern der Tief-
temperaturgruppe im Institut fir Festkorperforschung der
Kernforschungsanlage dJulich, Herrn Dr. Ch. Buchal und Herrn
Dr. M. Kubota, die jederzeit bereit waren, bei Problemlosungen

mitzuhelfen.

Auch der technische Rat der Herren W. Bergs und J. Hanssen

erleichterten die Durchfiihrung dieser Arbeit.

Frau Ch., Esser danke ich fir die Anfertiqgung einiger Zeichnungen.

Frau E., Bellartz schlieBlich hat das handschriftliche Manuskript

in die vorliegende lesbare Form gebracht.






