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INTRODUCTION

Depuis quelques années les neutrons sont devenus un outil de

travail fondamental en physique du solide. La première application,

apparue en même temps que les piles à flux moyen, est la diffrac-

tion des neutrons. Dans son principe analogue à la diffraction des

rayons X, la diffraction des neutrons a un champ d'application

original : l'étude des structures magnétiques. De développement

est possible parce que le neutron a un moment magnétique qui peut

interagir avec les moments magnétiques atomiques. On a pu ainsi

déterminer les positions, les orientations et les valeurs des

moments magnétiques dans les structures magnétiques.

Mais la technique de diffraction n'apporte aucune information

SUT les mouvements des atomes autour de leur position moyenne,

ni sur les forces d'interaction entre atomes (ou entre moments

magnétiques). Plus récemment * ' ̂ ' est née une nouvelle technique :

la diffusion inélastique des neutrons. On appelle diffusion

inélastique un processus au cours duquel le neutron modifie l'état

du diffuseur. Pour ce faire, le neutron a dû céder ou prendre de
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l'énergie au diffuseur. Le principe des expériences est de mesurer

ce changement d'énergie du neutron. Nous ne nous intérossons ici

qu'aux changements de l'état du diffuseur liés à sa structure

atomique et nous excluons tout changement de l'état des noyaux.

Les énergies mises en jeu sont en général inférieures à 1 eV, le

plus souvent de l'ordre de 10 eV. Or les neutrons, dits thermi-

ques, qui ont des énergies de cet ordre de grandeur, ont des

longueurs d'onde de l'ordre des distances interatoniiques. Ils sont

donc bien adaptés pour voir les mouvements des structures des

solides ou des liquides ; et les changements d'énergie du neutron

lors d'une diffusion sont de l'ordre de grandeur de son énergie,

donc mesurables. Il s'agit là d'une différence essentielle avec

les rayons X et les électrons qui ont, eux, pour la même langueur

d'onde, une énergie pratiquement infinie, la diffusion inélastique

des rayons X est un phénomène où le changement d'énergie du rayon-

nement n'est pas mesurable. Elle ne peut être étudiée que par la

mesure de l'intensité du rayonnement diffusé en dehors des raies

de diffraction.

La diffusion inélastique des neutrons est une méthode

("5)d'investigation qui se développe considérablement v '• Elle a été

appliquée en particulier à l'étude de l'agitation thermique dans

les solides. Elle permet alors de déterminer les courbes de

dispersion des phonons.

Le moment magnétique du neutron permet d'appliquer également

cette méthode à l'étude de nombreux problèmes de magnétisme. C'est



l'objet de ce travail de montrer diverses applications que nous

avons faites dans ce domaine. Nous ne parlerons pas des applica-

tions dans d'autres domaines de la physique du solide.

Dans une première partie, nous rappellerons sommairement

ce qu'est le magnétisme, et nous montrerons quelques uns des

problèmes qui peuvent être résolus ainsi. Dans une deuxième partie,

sera développée brièvement la théorie de la diffusion il; .xastique

des neutrons par une substance magnétique. La troisième partie

sera une description de l'appareillage utilisé pour nos mesures.

Les trois dernières parties seront consacrées à l'exposé des

travaux faits au-dessous de la température de transition (ondes de

spin), dans le domaine du point de transition, et au-dessus de

cette température sur des substances paramagnétiques. Certains de

ces travaux ont déjà donné lieu partiellement à des travaux de

thèses, et ne seront rappelés que pour la cohérence de l'exposé.
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CHAPITRE I

HAPPBLS SUE LE MAGNETISME

Nous rappellerons sommairement les propriétés des substances

magnétiques, ce qui nous permettra de faire la liste d'un certain

nombre de problèmes que la diffusion inélastique des neutrons

peut aider à résoudre. Nous nous intéressons exclusivement aux

corps ayant une susceptibilité magnétique 7( positive, c'est-à-dire

ayant un moment magnétique macroscopique quand ils sont placés

dans un champ, ce moment étant dans le sens du champ.

Ces substances contiennent des atomes ayant un moment magnéti-

que provenant de l'existence d'une couche électronique non saturée.

Si l'on ne considère pas les ions isolés (jets), les cas les plus

importants sont ceux où cette couche non saturée est une couche

interne :

- groupe du fer, couche 3 d,

- groupe des terres rares, couche 4 f,

- groupe des actinides.

Dans cette couche non saturée, les spins des électrons
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s'ajoutent pour former un spin S de l'ion ; de même, les moments

orbitaux donnent un moment L de l'ion.

a) Pas des ions non couplés

Quand les ions magnétiques sont assez éloignés les uns des

autres (par exemple par dilution au milieu d'ions non magnétiques),

ils ne sont pas couplés les uns aux autres. C'est le "paramagnétis-

me vrai". On montre qu'alors la susceptibilité est inversement

proportionnelle à la température dans un large domaine. Le

problème physique se réduit alors à celui de l'étude des niveaux

énergétiques de l'ion placé dans un cristal et soumis au champ

électrostatique de ses voisins. Il s'agit de déterminer comment

se couplent L et S pour former un état d'énergie minimum dans un

environnement donné. Du point de vue expérimental, ces questions

sont abordées essentiellement par des mesures de susceptibilité

et de résonance électronique. La diffusion inélastique des neutrons

permet, en principe, de déterminer la structure en niveaux de

l'ion.

D'une façon générale, le niveau le plus bas est responsable

de l'essentiel des propriétés magnétiques. Nous ne nous intéres-

serons plus qu'à lui dans ce qui suit,

b) Cas des ions couplés

Sauf dans les cas où les ions magnétiques sont très dilués,

il y a, en général, interaction entre les moments magnétiques de
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ces ions. L'interaction le plus souvent considérée dans le domaine

des températures usuelles est l'interaction d'échange entre les

spins des électrons des ions. Elle est une conséquence du principe

d'exclusion de Pauli. Elle contribue à l'hamiltonien du système

par un terme du type

J(r± - rd) S± S. (1.1)
±3

La sommation est étendue à tous les couples de spins atomiques

qu'on peut trouver dans la substance ; J(r) est une fonction

inconnue, qui peut être positive ou négative, de la distance entre

les spins. Cette interaction est la plus générale pour des spins

1/2. Pour des spins plus élevés, certains auteurs ont considéré

des interactions plus complexes (vectorielles par exemple). Notons

que, seul, le spin de l'ion contribue à cette interaction

d'échange.

A très basse température, l'entropie devant être minimum,

il va s'établir un état ordonné. Le cas le plus simple est celui

du ferromagnétisme. Tous les spins, même en l'absence de champ

extérieur, sont parallèles, mais il est facile de comprendre que,

suivant l'expression de J(r) à basse température, d'autres états

ordonnés sont possibles. Villain ^ ' a fait l'inventaire de ces

états dans le cas où l'on se limite à un hamiltonien donné par

l'équation (1.1) (structures antiferromagnétiques, structures en

hélice etc • • • ) •
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L1effet de la température est d'introduire du désordre dans

cette structure ordonnée. On peut distinguer trois domaines de

températures particulièrement importants.

1) Température élevée (kgT » J)

En l'absence de champ extérieur, il n'y a plus d'ordre des

spins. La substance est alors dite paramagnétique. Ce paramagné-

tisme est cependant assez différent de celui qui existe pour des

ions isolés. La susceptibilité a alors, pour une substance

ferromagnétique, et pour î ̂  T , la forme

(1.2)

où la constante T est directement liée à J(r). Pour une substance

antiferromagnétique, la susceptibilité a la forme

C
* = (1.3)

T+®

la température 0 , dite température de Curie est, comme la

température T , reliée aux intégrales d'échange par la relation

z± J± (1.4)

où z^ est le nombre d'ions couplés à un ion de référence par
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l'intégrale d'échange cL. Cette formula est rigoureuse dans la

limite des températures très élevées et pour un cristal ionique.

C'est l'existence d'un couplage entre les spins qui est

l'élément essentiel du comportement de la substance. Les effets

de structure interne de l'ion ne sont que des éléments faiblement

perturbateurs» Dans le "paramagnétisme vrai" des ions isolés, J(r)

est très faible par rapport aux énergies des niveaux de l'ion, et

doit être considéré comme une perturbation. Nous verrons que la

diffusion des neutrons par une substance magnétique au-dessus de

son point de transition apporte beaucoup d'informations sur J(r).

2) Basse température (k-gT « J)

L'état parfaitement ordonné du zéro absolu est faiblement

perturbé. La situation présente une certaine analogie avec celle

d'un cristal à une température beaucoup plus basse que son point

de fusion. On sait que, dans ce cas, les petits mouvements des

atomes autour de leur position d'équilibre peuvent être décomposés

en un nombre fini d'ondes et que ces ondes sont formellement

identifiables à des particules (phonons) qui, à "basse température,

sont sans interaction entre elles. Ces particules sont une

expression du fait que les excitations sont collectives.

De même la perturbation à l'ordre magnétique peut être

analysée comme la propagation d'un nombre fini d'ondes (ondes de

spin), auxquelles sont associées des particules (magnons). La
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diffusion inélastique dés neutrons permet d'étudier le spectre

des magnons dans une substance, comme elle permet d'étudier le

spectre des phonons. A très basse température ces magnons sont

indépendants et leur spectre est pratiquement indépendant de la

température et dépend de la fonction J(r), Quand la température

s'élève le nombre des magnons croît et il commence d'apparaître

entre eux des interactions qui ont comme effet de réduire leur

temps de vie et de déformer leur spectre. Les neutrons permettent

de suivre cette double évolution.

3) Région de la température de transition (k-gl ro J)

L'existence d'une température de transition est celle d'une

température en dessous de laquelle il existe un ordre à grande

distance (plus ou moins perturbé par les ondes de spin ). Ceci

peut également s'exprimer en disant que la susceptibilité est

infinieo Ce point de transition n'apparaît cependant pas pour un

ferromagnétique, à la température T de la formule (1.2). En effet

la disparition de l'ordre à grande distance laisse subsister un

ordre à courte distance qui a pour effet d'augmenter la suscepti-

bilité vers le point de transition. On a alorsv '

(1.5)

(*) La validité de (I«5) a été récemment mise en doute

semblerait que la relation correcte soit

1 = A(T-TC)
4/5 + ..
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La figure 1 illustre cet effet. Le point de transition vrai

est a la température I . L'ordre en dessous de T s'établit par

un phénomène coopératif. Ceci est facile à voir dans le cas du

ferromagnétisme. Chaque spin crée un champ magnétique local. Si

deux spins tendent à s'aligner, les champs qu'ils créent s'ajoutent

et aident à aligner les autres spins : l'ordre aide à établir

l'ordre qvi s'établit progressivement. Il se crée des domaines de

cohérence de plus en plus étendus quand la température diminue. De

même, quand on part ù'une température nulle où n'existe aucun

désordre, nous avons vu que la première manifestation du désordre

es"t l'apparition d'onde de spin. Ce premier désordre c^ée, facilite

l'apparition de nouvelles ondes de spin quand on élève la tempéra-

ture. L'énergie des ondes de spin décroît quand s'élève la tempé-

rature. On a, là aussi, un phénomène coopératif par l'établissement

du désordre : le désordre aide à établir le désordre. La courbe

d'aimantation spontanée, qui est une mesure du degré d'ordre à

grande distance, met bien en évidence cette caractéristique. Il

n'y a pas de discontinuité de l'entropie au point de transition.

C'est donc une transition du deuxième ordre. L'étude de cette

"transition par la diffusion des neutrons est un moyen assez unique

de l'aborder. Nous étudierons cet aspect en détail plus loin.

De ce qui précède, on voit que le problème du magnétisme

d'une assemblée d'ions couplés demande, pour être résolu, la

connaissance de la fonction J(r,T) appelée intégrale d'échange.

Si la forme de l'équation (1.1) est valable pour 1'hamiltonien, la



- 12 -

connaissance de cette fonction suffit en principe à résoudre le

problème du magnétisme. Mais il s'agit là d'un problème mathématique

considérable qui n1est point encore résolu. Il est par ailleurs

vraisemblable que des interactions autres que la simple interaction

scalaire jouent un rôle.
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CHAPITRE II

THEORIE DE LA DIFFUSION INELASTIQUE DES NEUTRONS

PAR UNE SUBSTANCE MAGNETIQUE

fn)

Nous suivrons, dans cet exposé, celui fait par De G-ennes v \

qui a l'intérêt de traiter de cette diffusion sous ses divers

aspects. Pour simplifier, nous nous limiterons au cas où le moment

magnétique de l'ion est dû exclusivement au spin. On trouve une

très bonne généralisation, au cas où il y a contribution du moment
(8) •* -*•orbital, dans la thèse de Saint-James v '• Si k et k sont les

quantités de mouvement du neutron de masse M, avant et après

diffusion, on a les équations

k = kQ + î (II.1)

(k2 - k2.) = ±
2M °

qui expriment la conservation de la quantité de mouvement et de

l'énergie. Kco est l'énergie prise ou cédée par le neutron au

diffuseur et q. la quantité de mouvement échangée avec le réseau.
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(9)

D'après la théorie des collisions , la section efficace

différentielle, par unité d'angle solide da et unité d'énergie dco ,

est :

(H.3)
0 o'o"1 nn f

o' et o'1 définissent l'état du spin du neutron, n et n1 l'état du

diffuseur, avant et après diffusion, av. est l'hamiltonien

d'interaction qui est la somme d'une partie nucléaire Tfc et d'une

partie magnétique ML. ptf et p n sont les poids statistiques des

états initiaux o' et n. Dans ce qui suit, nous ne considérons que

la partie magnétique de l'hamiltonien et les états magnétiques du

système. Ce faisant nous négligeons, en particulier, la diffusion

magnéto-vibrationnelle qui est associée aux vibrations du réseau,

mais avec une section efficace donnée par l'interaction magnétique

du neutron avec l'ion.

Si u et, u sont les moments magnétiques de l'électron et

du neutron, l'interaction de ces deux particules à une distance r

est

Ve = - jTe.rot ^ (II.4)

A étant le potentiel vecteur dû au neutron et qui vaut

= rot Ï£ (II.5)
n
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Les éléments de matrice de la formule (II.3) s'écrivent

alors, tout calcul fait, en tenant compte de la relation (II.1)

<ko °'n>l\l k °" n'> = <°nl a ( ^ l o"n '>

avec l'opérateur a(q) défini par

X

où ]xQ est la composante de ]I perpendiculaire à q

q

On peut encore écrire :

a(q) = 1 , 9 1 - 1
n C

où S est le spin du neutron etn -̂

e
 e(q) =2.

L'étape suivante est d'introduire un hamiltonien dépendant

du temps a(q,t) défini à partir de a(q) par

a(5,t) = e a(q) e *• (11.10)
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L'hamiltonien db est celui qui décrit le système diffuseur.

L'introduction de cet opérateur dépendant du temps, compte tenu

de la fonction S de la formule (II.3), permet d'écrire la section

efficace sous une forme très simple :

M, (qfo). M(-q,t)> (11.11)
1 1dQ du) k

O

La moyenne appelée fonction de corrélation qui figure sous

l'intégrale est prise sur les états initiaux du système diffuseur.

C'est cette fonction de corrélation qu'il faut maintenant calculer

pour les divers états magnétiques du diffuseur. Nous écrirons

d'abord la forme particulière que prend (11.11) quand, à chaque

ion i de la substance, on peut associer un spin bien défini S..

Cette expression particulière ne sera pas valable pour un métal.

La démonstration utilise le fait que la longueur de S est constante

au cours du processus de diffusion.

On a :

2 y _ 2 f dt - i»t ^ -» iq(£-R.)
) Z ï \ ( ) F ( ) < S (0)S (t)> x J

k e 2 y _ 2 f dt - i » t ^ -»
= — (1,91 — 2 ) Z - ï \ ( q ) F (q) - — e < S (0).S . (t)> e

kQ me*1 i j x -> 3 J 2n x J2
dfldco kQ me*1 i j x -> 3 J 2n

(11.12)

c'est-à-dire que la section efficace est essentiellement une

transformée de Pourier à quatre dimensions de la fonction de

corrélation entre spins»
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j est le facteur de forme associé à l'ion i dont la position
•*

est repérée par le vecteur R..

a) Cas des températures très élevées T » T
c

À une température infinie, le désordre des spins est parfait,

II n'y a pas de corrélation entre leurs orientations. <S.(0).S.(0)>
-*- J

est nul si les atomes i et j sont distincts, mais, si on apporte

une perturbation à l'état d'un spin de référence à un instant

zéro, cette perturbation se propagera dans la substance car les

spins sont couplés par les intégrales d'échange. Gela signifie que

< Si(O).Sj(t)> jL 0 • (11.13)

Dans la limite où le vecteur de diffusion q est très grand,

on. voit, d'après la formule (11.12), que la section efficace sera

donnée essentiellement par

àd ( -itot
~ dt e <S. (O).S.(t)> (11.14)

c'est-à-dire la transformée de Pourier de la fonction d'auto-

corrélation d'un spin. Comme ce spin est soumis au champ aléatoire

de tous les voisins auquel il est couplé par une interaction

d'échange, il est à prévoir que la fonction d'auto-corrélation

sera une gaussienne et que la section efficace sera également

une gaussienne caractérisée par un deuxième moment <œ > qui a été
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calculé par De G-ennes, et qui vaut, dans la limite de q très

grand (q a » n où a est la distance entre voisins magnétiques),

et pour un système magnétique avec un seul type de spin S

2J2
1

z± . (11.15)

La sommation est, comme dans la relation (1*4), étendue à

tous les ions couplés à un ion de référence.

Lorsque q devient plus faible, on voit que, dans la formule

(11.12), les termes de corrélation entre spins différents vont

jouer un rôle dans la section efficace. Le calcul explicite de la

section efficace dans ce cas est un problème de mécanique statistique
(10)

complexe et non résolu. Tout au plus sait-on évaluer les pre-

miers moments de la distribution du spectre en énergie obtenu à

partir de la section efficace. On constate que le rapport du

quatrième au deuxième moment tend vers l'infini quand q tend

vers zéro. Ceci conduit à prendre, pour la section efficace dans

ce domaine des petits q, une forme lorentzienne :

do' Aq 2

dûdco w2+(Aq2)2
(11.16)

Cette forme de section efficace, introduite pour la première

fois par Van Hove * , est celle qui correspond à une diffusion

de la densité de spin, caractérisée par un coefficient de diffusion.
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Ce processus physique est très vraisemblable car d'après les

propriétés des transformées de Fourier, lorsqu'on étudie la

diffusion avec petit vecteur de diffusion, on étudie l'évolution

de la densité d'aimantation sur un assez grand domaine. On ne

s'intéresse pas aux détails des processus. Une équation de t

diffusion rend en général bien compte de ces mouvements semi-

macroscopiques. A la limite extrême de q = 0, on regarde l'échantil-

lon dans son ensemble, dont l'aimantation est constante. La

diffusion sera alors élastique,

b) Température I > T.

Dans le domaine des q petits, tout ce que nous venons de

dire reste valable. On attend encore une section efficace du

type (11.16) mais la température étant plus basse, la diffusion

sera moins rapide. A doit décroître avec la température. Mori
(1 2}

et Kawasaki v ', en donnent une expression générale que nous
reproduirons plus loin.

Dans le domaine des q grands, le désordre n'étant plus

parfait, on ne peut plus se contenter de la fonction d'auto-

corrélation ; il faut aussi introduire les corrélations avec

les proches voisins. On attend cependant encore une forme

presque gaussienne de la section efficace (cette forme étant

liée au caractère essentiellement local de l'observation faite

avec de grands vecteurs de diffusion).
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Pour une température infinie du diffuseur, le neutron a

autant de chance de perdre de l'énergie que d'en gagner, d'après

le principe de micro-réversibilité, la distribution en énergie

des neutrons est donc symétrique. Il n'en est plus de même à une

température finie où la distribution est déplacée vers les "basses

énergies. Notons qu'il s'agit de la distribution en énergie des

neutrons diffusés avec le même vecteur q*« C'est donc une distribu-

tion que l'on ne peut obtenir qu'à partir de toute une série de

distributions expérimentales faites à divers angles.

Nous avons vu que le domaine des q grands est défini par :

q a > n. le domaine des q petits est donc restreint, sauf pour des

neutrons de très grandes longueurs d'onde, au domaine des petits

angles de diffusion. La section efficace magnétique intégrée sur

les angles de diffusion est donc gouvernée essentiellement par la

diffusion aux grands q, c'est-à-dire par la diffusion liée à

l'auto-corrélation. Il est facile de voir que cette diffusion est

proportionnelle à [ < S > - < S " > J . Cette expression reste

constante et égale à S(S+1) tant que <S> reste nul.

c) T/̂ /T

D'après ce que nous venons de dire, c'est simplement la

diffusion aux petits q qui est susceptible de présenter un aspect

nouveau dans le voisinage supérieur du point de Curie. Cet aspect

nouveau a pour origine l'existence de corrélations entre spins

* Nous développons un peu longuement cette partie, car ce problème

n'est traité en général que dans des articles théoriques d'accès
difficile à un expérimentateur.
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regardés au même instant. Ceci va, bien entendu, affecter la

distribution angulaire des neutrons diffusés. L'existence de

petites zones de cohérence va avoir pour conséquence un renforce-

ment de la diffusion avec petits .vecteurs q, c'est-à-dire de la

diffusion dans le domaine où apparaîtront les raies magnétiques

pour T < T . Le domaine de cohérence croissant en dimension comme

on approche de I , la concentration de la diffusion angulaire sera

la plus marquée à T .

Nous avons vu, au chapitre I, que le point de Curie (ou de

Uéel) est, suivant qu'on regarde son approche à partir des hautes

températures ou à partir des basses températures, le résultat

d'un phénomène coopératif d'ordre ou de désordre. Il y a donc

compétition entre une tendance à l'ordre parfait et une tendance

au désordre parfait. Ceci entraîne des fluctuations d'aimantation

dont la portée est infinie au point de transition. On peut égale-

ment dire qu'il existe, au-dessus du point de Curie, un certain

ordre à courte distance qui est un résidu de l'ordre à grande

distance existant en dessous du point de transition. On a vu, au

chapitre I, que cet ordre à courte distance était responsable

d'une variation particulière de la susceptibilité (équation 1.5).

Si l'on regarde la configuration existant à un certain

instant, cette configuration évolue lentement. Ceci résulte de

ce quB les énergies des interactions d'échange et les énergies

cinétiques dues à l'agitation thermique se compensent. Il ne reste
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plus de force interne pour faire évoluer le système, qui réagit

par contre à la moindre sollicitation extérieure. Il en résulte

que la susceptibilité est infinie. Plus précisément, les mouvements

qui nous intéressent sont des mouvements d'ensemble que nous

considérons, comme plus haut, comme des processus de diffusion

caractérisés par un coefficient de diffusioru/l.Le raisonnement

qualitatif que nous venons de faire signifie que A est nul au

point de Curie. Mais la compensation entre les interactions d'é-

change et les énergies cinétiques n'est vraie qu'en moyenne. Le

milieu n'est certainement pas homogène et il subsiste, même au

point de Curie,des forces pour faire évoluer le système. Il est

donc certainement plus correct de dire que A n'est pas nul, mais

minimum au point de Curie. x

Ces raisonnements qualitatifs peuvent être mis sur une base

quantitative qui permet en particulier de distinguer les cas des

ferromagnétiques et des antiferromagnétiques. La meilleure façon v Jf

dans un cristal ionique où l'on peut définir le spin de l'ion,

est d'introduire une susceptibilité %{&) définie comme suit : on

applique au système de spins un petit champ extérieur sinusoïdal ;

la réponse du système est également sinusoïdale avec la même

longueur d'onde et %(<i) est définie comme le rapport des amplitudes

correspondantes. On démontre que si l'on traite les spins de

façon semi-classique :

«y c* \ r- iq«R
8(8+1) *V\) = 2-<S .SR> e . (11.17)

^° R
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Si maintenant on revient à l'équation (11.12) et que l'on

suppose les temps de relaxation assez grands pour pouvoir intégrer

sur* le changement d'énergie, indépendamment des changements de

vecteur de diffusion (approximation semi-statique), on peut

écrire :

dtf . e2 ,2 ?((q)
— = [1,91 — p - *Œ) J S(S+1) . (11.18)
dCi mCT J 3

L'intensité diffusée est donc donnée par

Ecrivons maintenant l'équation de champ moléculaire local

pour un ferromagnétique :

_ S(S + 1)
2JRR'

R»

Pour avoir *X(q) il suffit de faire une transformée de

Pourier de cette équation, d'où :

1 1 f T
L s(s+D

(H.20)

où 3(q) est la transformée de Fourier de l'intégrale d'échange

J(r), ou en utilisant le fait que %{0) est infini au point de

Ourle :

1 1 r T „

*(QL) g V L Tc
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c1est-à-dire que l'intensité diffusée prendra la forme :

A 4

—5- = ~2 I A
o
+A-1 T. cos ̂ 1 + ̂ 2 L- COS "^2 + •'* I (11.22)

où A. rend compte de l'interaction avec le i e m e voisin situé à

la distance R.o La diffusion présente donc un maximum pour q = 0.

A cause des propriétés de périodicité du réseau on aura le même

maximum pour (q-î") = 0 où t est un vecteur du réseau réciproque.

Une telle position est équivalente à q = 0, et nous ne considérons

dans ce qui suit que la diffusion pour q petit (diffusion en

avant). En faisant un développement autour de q = 0, et en tenant

compte de la relation (11,18) entre l'intensité diffusée et la

susceptibilité, on a finalement :

do' e 2 2k,, T V
--=(1,91--) (11.23)

7j + Ah. +±>ii + ...

où la section efficace est relative à un volume V et -A- la

susceptibilité de la substance par unité de volume. Notons que

cette relation peut être établie v J en toute rigueur même pour un

métal, sans introduire de spin de l'ion, à partir de la notion

de potentiel thermodynamique. La quantité A est reliée à la

grandeur k!r introduite par Van Hove '̂'•' par :

V 1
A = 5- (11.24)

% kf
Elle doit peu varier avec la température.
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Dans le cas d'un antiferromagnétique, il faut généraliser ^ *'

* ' l'équation de champ moléculaire (11.19) pour tenir compte des

interactions entre les deux sous-réseaux. Le résultat est alors

que la diffusion apparaît autour des positions des raies de sur-

structure. En particulier, il n'y a pas de singularité dans la

diffusion en avant. Ceci provient de ce que, pour un ajatiferroma-

gnétique, il n'y a pas de fluctuation de l'ai antation totale,

qui reste nulle, mais de chacun des sous-réseaux.

Jusqu'ici, nous avons supposé un temps de relaxation infini

de l'aimantation. En fait, il est grand mais non infini, ce qui

va introduire une inélasticité de la diffusion.

(\ 2)

En utilisant le formalisme de Mori et Kawasaki , on

montre que la relaxation est rapidement exponentielle (équation

de diffusion) et caractérisée par un temps f :

d - ^ 1 +
— M(q) = - - M(q) (11.25)
dt ra

et ce temps de relaxation est donné approximativement par

1

dM dî5
dt<—((q,) q,)

dt dt
1 — ~ . (H.26)

<1

Pour une substance ferromagnétique, M(0), aimantation globale

de l'échantillon, est une constante du mouvement. Donc
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est une petite quantité que l'on peut développer au voisinage de

q = 0, Le numérateur de (11.26) est alors proportionnel à q . Quant

au dénominateur, d'après ce que nous avons vu plus haut, il est

proportionnel à l'intensité des neutrons diffusés et à la forme

donnée par (11.22). D'où fi paiement :

1 V 1 ? B . p
— = D( + q* + -q4 + ...) q* (11.27)
t q % A A

En particulier au point de Curie — = Dq4 + termes d'ordres

supérieurs. Au contraire pour une substance antiferromagnétique

si l'aimantation globale est constante, il n'en est pas de même de

celle de chaque sous-réseau qui, on l'a vu, est responsable de

la diffusion critique. Le numérateur est donc approximativement

indépendant de la position du vecteur de diffusion autour du

noeud de réseau réciproque ; et on aura alors :

1 V 1 o
= D » ( - - + q* + ...) (11.28)

où. q est mesuré à partir du noeud de surstructure.

Donc à la différence du cas ferromagnétique, le temps de

relaxation est fini, même sur le noeud de surstructure (q=0).

Ceci permet d'écrire finalement la forme de la section

efficace pour une substance ferromagnétique :
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do' e 2 2 2 L T V A q2

= (1,91 —) 2 ? 4 (11.29)
dfldco t e ri 1 ^ 2 + ^ 4 co+Aq

A

où la constante de diffusion A est reliée au temps de relaxation

f par :

- = Af . (11.30)

Pour le cas antiferromagnétique, l'équation est plus compli-

quée et dépend de la nature des sous-réseaux.

(1 5)
Le cas ferrimagnétique est complexe. De Gennes et Villain v '

ont traité en détail le cas de la magnétite Fe.,0,.

d) T<:<Tc

Quand la température est très inférieure au point de transi-

tion, nous avons vu que les états excités du système sont caracté-

risés par des ondes de spin, assimilables à des particules virtuelles,

les magnons. Au cours du processus de diffusion, le neutron peut

absorber ou émettre un de ces magnons. La section efficace associée

est aisément calculable ^ '. Elle ne présente pas un intérêt

considérable pour nos expériences car la mesure de spectre de

magnons est simplement la détermination de la position des pics

associés à l'absorption ou à lfémission d'un magnon. Le seul

coefficient à retenir est le coefficient (1+cos ce) où a est l'an-

gle entre l'aimantation et le vecteur de diffusion. Un champ
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magnétique perpendiculaire au vecteur de diffusion qui rend

parallèle l'aimantation de tous les domaines, va donc accroître

l'intensité des raies diffusées. Ceci permet de distinguer une

raie due à un magnon d'une raie due à un phonon.

Ces ondes de spin sont des fluctuations transversales de

l'aimantation. Quand la température croît, ces fluctuations crois-

sent en importance. En arrivant dans le voisinage du point de

transition, apparaissent des fluctuations longitudinales, analogues

à celles responsables de la diffusion critique au-dessus de T .
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CHAPITRE III

DESCRIPTION DU DISPOSITIF EXPERIMENTAL

D'après ce que nous avons vu au chapitre précédent, toutes

les informations que peut apporter la diffusion inélastique des

neutrons sont contenues dans la valeur de la section efficace

A
différentielle par unité d'angle solide dn. et par intervalle

dftdto
d'énergie dcû . La mesure de cette section efficace se fait en

principe de la xaçon suivante : des neutrons d'une énergie

incidente E sont envoyés sur un échantillon de la substance à

étudier ; le spectre F(E) des neutrons diffusés est mesuré en

fonction de l'angle de diffusion. Pour que l'expérience soit

sensible, il faut que l'énergie E Q soit faible ou, au plus, du

même ordre de grandeur que les énergies que l'on se propose de

mesurer, c'est-à-dire dans le cas du magnétisme, l'intégrale

d'échange. L'énergie E doit donc être thermique ou subthermique.

Si l'on utilise des neutrons thermiques, le domaine d'infor-

mation que l'on peut obtenir est en principe plus grand. On peut,

en particulier, étudier les processus avec perte d'énergie du
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neutron (excitation du niveau du solide), ce qui est intéressant

pour les niveaux de haute énergie faiblement peuplés. Par contre,

l'utilisation de neutrons subthermiques d'énergie très faible

est mieux adaptée à lfétude des transitions avec de très petits

changements d'énergie•

a) Production des neutrons monoénergétiques

Dans toutes nos expériences, nous avons utilisé des neutrons

incidente subthermiques. Plus précisément, la longueur d'onde

moyenne des neutrons incidents est comprise, suivant les expériences,
o

entre 4 et 5 A, ce qui correspond à des énergies de l'ordre de

4.10 eV. Pour sélectionner ces neutrons dans le spectre des

neutrons émis par le coeur de la pile EL3, on utilise un sélecteur

mécanique dont le principe est le suivant : le faisceau de neutrons

convenablement collimaté est arrêté, à l'extérieur de la protec-

tion de la pile, par un obturateur tournant. Cet obturateur est

muni d'une lumière qui laisse passer une bouffée de neutrons de

courte durée (quelques dizaines de ys) ; cette bouffée est arrêtée

par un deuxième obturateur identique au premier dont il est

séparé par une distance L. Seuls, pourront passer par la lumière

du second obturateur les neutrons ayant parcouru la distance L

en un temps qui permet à cette lumière d'arriver en face du

faisceau. La figure 2 illustre ce principe suivant lequel un

sélecteur a été réalisé à Saclay.
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(17)Ce sélecteur construit avec M. Go"bert ayant été décrit v J

précédemment, nous nfen donnerons ici que les caractéristiques

générales. Les obturateurs sont des disques de duralumin d'un

diamètre de un mètre, séparés de un mètre, et tournant autour d'un

axe horizontal» Chaque rotor comporte une couronne de cadmium,

matériau absorbant fortement les neutrons, même sous faible

épaisseur. Cette couronne est percée de fentes radiales dont le

nombre et la dimension peuvent être assez aisément modifiés. Leur

nombre peut être de 2, 4 ou 8. Les dimensions pratiquement

utilisées ont été de 50 mm x 16 mm et 50 mm x 8 mm. (la grande

dimension est suivant le rayon du rotor). D'autre part, à chaque

fente du second rotor, est associé un petit trou destiné à laisser

passer un signal lumineux synchronisé avec le début de l'impulsion

des neutrons. Le premier rotor est également muni d'un signal

optique. Ces rotors sont accouplés par une boîte de vitesses de

rapport 1 et entraînés par un moteur électrique. La boîte de

vitesses permet de varier l'écart angulaire (déphasage) entre les

fentes des deux rotors. Cette variation peut être faite continûment.

Ce déphasage est mesuré à l'aide des signaux lumineux mentionnés

plus haut. On peut le stabiliser en le comparant à un étalon de

temps. Cette stabilisation du déphasage est la chose importante

et elle est réalisée indépendamment des variations de vitesse

des rotors.

Ces rotors tournent à une vitesse maximum de 6000 t/min
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(vitesse périphérique : 314 m/s). Dans la plupart des expériences,

la vitesse effectivement utilisée était comprise entre 3000 et

4500 t/min. De telles vitesses ne peuvent être réalisées qu'en

maintenant les rotors dans une enceinte à vide. Chacun des rotors

'est donc placé dans une enceinte évacuée à une pression de quelques

millimètres. Ceci impose des passages tournants étanches pour les

arbres du rotor. Ges passages sont la partie la plus délicate de

l'appareil.

Performances du sélecteur mécanique

Les performances d'un tel appareil sont caractérisées par

deux grandeurs :

- la durée de la bouffée de neutrons. Elle est donnée par le

temps de passage de la fente d'un rotor devant le faisceau. Si le

faisceau est collimaté de façon à avoir, au niveau du rotor, des

dimensions égales à celles de la fente de ce dernier, la forme de

l'impulsion de neutrons sera triangulaire et il est d'usage

d'appeler la largeur à mi-hauteur de ce triangle temps de

résolution. Nous verrons plus loin que la brièveté de ce temps

est un des éléments qui définit la finesse de l'analyse des

neutrons diffusés. Ce temps de résolution sera d'autant plus court

que le rotor tournera plus vite et que la fente sera plus fine.

Dans nos expériences il est compris entre 30 JJ,S et 80 JJ.S.

- l'étalement en longueur d'onde du spectre passant au

travers des deax rotors. En effet l'appareil ne serait un
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mono-chromateur parfait q_ue pour des fentes infiniment fines (dans

les deux dimensions) et un faisceau parfaitement collimaté. Avec

les conditions géométriques utilisées, le spectre en longueurs

d'onde a une forme pseudo-gaussienne (à ailes tronquées) dont la

largeur à mi-hauteur est, suivant les conditions, comprise entre
o

0,3 et 0,6 A (fig. 3). Cette largeur est d'environ un ordre de

grandeur plus grande que ce que l'on obtiendrait par monochromâti-

sation par réflexion de Bragg. Ce désavantage s'accompagne d'un,

gain important en intensité.

Filtre à béryllium

Le nombre de neutrons très lents qui arrivent au détecteur

après diffusion est très faible (de l'ordre de quelques uns à la

minute). Il est donc essentiel de réduire le nombre de neutrons

parasites. Il faut en particulier éliminer les neutrons rapides

du faisceau direct. Ceux-ci ne sont pas modulés par le sélecteur

mécanique et ils sont diffusés par l'échantillon avec une forte

section efficace. Pour les arrêter, on place sur le faisceau

incident, en avant du sélecteur, un morceau de béryllium de 20 cm

d'épaisseur, qui a un facteur d'atténuation de 4.10 pour les

neutrons rapides. Les neutrons d'une longueur d'onde supérieure

au double de la plus grande distance inter-réticulaire dans le

béryllium (2d = 3,95 A), ne subissent plus de diffusion cohérente

de Bragg. L'atténuation est provoquée essentiellement par la

diffusion par l'agitation thermique. Le béryllium étant maintenu
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à la température de l'azote liquide, 80 6/o des neutrons qui nous

intéressent sont transmis. Ce dispositif, très classique, a pour

effet de nous obliger à travailler avec des neutrons incidents
0

d'une longueur d'onde plus grande que 4 A. Notons que la brutalité
o

de la coupure à 3,95 A nous permet éventuellement de réduire la

dispersion en énergie du spectre incident, en choisissant une
o

longueur d'onde moyenne proche de 4 A. La raie incidente est alors

dissymétrique.

Sur le faisceau, est également placé un monocristal de plomb

de 7 cm d'épaisseur. Il contribue également à réduire les neutrons

rapides, mais il est mis essentiellement pour réduire l'intensité

du rayonnement tf dans le faisceau et réduire ainsi les protections

autour de l'appareillage. Il est essentiellement transparent aux

neutrons lents car il est placé de façon à ne pas pouvoir satis-

faire aux conditions de Bragg dans le domaine d'utilisation.

b) Dispositif à hydrogène liquide

Nous avons déjà signalé la faible intensité de neutrons qui

parvient au détecteur. Une raison de cette faiblesse est le fait

que l'on prélève des neutrons de grande longueur d'onde dans le

spectre des neutrons émis par la cuve du réacteur, le spectre

a sensiblement une répartition maxwellienne des vitesses, avec une

température de l'ordre de 300°K (température du modérateur de la
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0

pile). Les neutrons de 5 A y sont très peu nombreux. Pour en

accroître le nombre, il suffit de placer, à l'intérieur du modéra

teur de la pile, un modérateur à basse température qui fournira

une source secondaire de neutrons froids. L'idée de ce dispositif
MB)revient à Egelstaff v « L a réalisation que nous en avons faite

dans EL3 est le résultat d'une collaboration avec MM. Lacaze et

Choix du modérateur froid

La température doit en être de quelques dizaines de degrés

absolus. Il doit contenir des noyaux légers pour bien ralentir les

neutrons. Par ailleurs, il y a tout intérêt à ce que ce modérateur

soit liquide et qu'il soit composé de molécules indissociables. En

effet, dans une pile à haut flux, et il faut des piles à haut

flux pour faire ce type d'expérience, le modérateur est soumis

à un rayonnement intense de rayons "ff et de neutrons rapides. Ce

rayonnement détruit rapidement un corps solide et dissocie les

molécules, accumulant ainsi de l'énergie dans le modérateur* Le

danger d'une libération brutale de cette énergie rend peu souhai-

table l'utilisation d'un modérateur présentant cet inconvénient.

Si l'on tient compte de tout ce que l'on a imposé, l'hydrogène

liquide (ou le deutérium) est la solution qui s'impose. L'hydrogène

a en outre l'avantage d'avoir une section efficace de diffusion

exceptionnellement grande, ce qui permet de faire le refroidissement

à l'aide d'un, faible volume. Les inconvénients de l'hydrogène
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liquide sont les suivants :

- température d'ébullition de 20°K un peu faible (elle serait
o

bonne pour des neutrons de 7 A) ;

- liquide dont la manipulation exige des précautions pour se

prémunir du danger d'explosion ;

- section efficace de capture relativement importante. Le

deutérium liquide n'a pas ce dernier inconvénient mais il demande

un volume de ralentisseur plus grand.

Nous avons donc utilisé l'hydrogène liquide ou des mélanges

hydrogène-deutérium, et un soin particulièrement grand a été

apporté pour se protéger des explosions.

Réalisation pratique du modérateur

II consiste en une "boîte cylindrique de 106 mm de diamètre,

fermée par des calottes bombées et d'une épaisseur moyenne de

60 mm. Cette boîte est placée à l'intérieur de la cuve à eau

lourde du liquéfacteur (voir figure 4) ; elle baigne donc dans un

.flux intense et relativement isotrope. Elle est remplie à partir

d'un liquéfaci-eur produisant 12 litres par heure ; l'hydrogène

liquide va du liquéfacteur à la boîte à travers une longue

canalisation (plus de 50 mètres) isolée par le vide sur tout son

parcours et par une chemise d'azote liquide sur une grande partie.

L'hydrogène vaporisé dans la boîte est renvoyé à des compresseurs

puis reliquéfié. C'est donc toujours le même hydrogène qui circule.
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II est partout maintenu à une pression supérieure à celle qui

l'entoure. On se prémunit donc contre les rentrées d'air dans

l'hydrogène. Une fuite d'hydrogène vers l'extérieur est vite

décelée par la perturbation qu'elle apporte au fonctionnement de

l'installation. Cette méthode de détection est en fait plus

sensible que tous les détecteurs d'hydrogène placés autour de ^

l'inc+allation. Les 12 litres produits par le liquéfacteur sont

consommés approximativement de la façon suivante :

- 3 litres sont vaporisés dans les diverses canalisations :

pertes cryostatiques dues au rayonnement thermique et à la conduc-

tion ;

- 3 litres sont vaporisés dans la boîte par le flux de ~s et

de neutrons rapides (pour la pile fonctionnant à la puissance de

17,5 Mtf) ;

- les 6 litres résiduels permettent d'avoir un léger contact

thermique entre la boîte de liquide et l'enceinte dans laquelle

elle est placée. Quelques microns d'hélium assurent ce contact, qui

prévient un échauffement accidentel de la boîte vide. Cet échauf-

fement aurait lieu si la boîte sans liquide était placée dans un

très bon vide et soumise au flux de ~s du réacteur. Il serait rapide

et important et risquerait d'amener une destruction de la boîte.

Gains obtenus avec l'hydrogène liquide

La figure 5 montre les gains obtenus à diverses longueurs

d'onde pour de l'hydrogène pur, du deutérium pur et des mélanges
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o
de ces deux liquides. Le gain optimum dans la région de 4,5 A est

de 9 à 10. Il est obtenu à l'aide d'un mélange hydrogène-deutérium

qui a pour effet de réduire la capture par rapport à l'hydrogène

pur. Il est vraisemblable que l'épaisseur de notre modérateur est

trop grande et sa forme non optimum.

Finalement c'est, en gros, un gain de 10 que nous avons en

permanence sur l'intensité. Ceci porte à quelques dizaines de

coups par minute le nombre de neutrons reçus par le détecteur.

c) Détection des neutrons et mesure de leur énergie

Les neutrons diffusés sont détectés par des compteurs à BF-,

placés à quelques mètres de l'échantillon (4 à 5 mètres suivant

les expériences (fig. 6). La mesure de l'énergie se fait en mesurant

le temps que mettent les neutrons pour parvenir de la deuxième

roue du sélecteur mécanique au détecteur (spectrométrie par temps-

de-vol) o Une légère correction doit être apportée pour tenir compte

du temps que mettent les neutrons pour aller de la deuxième roue

à l'échantillon. Cette correction est très précise car la distance

est courte (environ 30 cm) et les neutrons ont une énergie définie

dans ce parcours.
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Détecteurs de neutrons

Les détecteurs sont constitués par un ou plusieurs compteurs.

Suivant les expériences, on utilise des détecteurs de surfaces

diverses. Pour les expériences où la section efficace n'a pas de

dépendance angulaire importante, on utilise un assemblage de

compteurs à EF, ayant une surface de détection de 12,5 cm x 20 cm
o

et une efficacité de l'ordre de 60 % pour les neutrons de 4,5 A .

Par contre, dans les expériences où l'angle de diffusion doit être

bien défini (diffusion par les ondes de spin, diffusion critique),

on utilise un détecteur de petite surface. Cette surface est

couramment de 4 i 4 cm ; placée à 4 mètres de l'échantillon, elle

correspond à un angle solide de 10"^ stéradian. Dans ce cas on

utilise simultanément deux détecteurs séparés par un angle d'envi-

ron un degré. L'utilisation de deux détecteurs proches améliore

considérablement la précision des expériences et permet de gagner

du temps d'expérimentation.

Dans tous les cas, les détecteurs sont placés à l'intérieur

d'une importante protection dont le but est d'arrêter les neutrons

ne provenant pas de l'échantillon. Cette protection autour des

détecteurs est constituée par 5 centimètres de carbure de bore

et une quinzaine de centimètres de paraffine» Elle est prolongée

jusqu'au niveau de l'échantillon par un tube à parois de paraffine

mélangée à de l'acide borique. L'ensemble pèse près de deux tonnes,

Les neutrons cheminent au travers par un canal où est maintenu un
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vide de l'ordre de un millimètre. Ce vide supprime la diffusion

par l'air sur le parcours échantillon-détecteur. L'intérêt en est

particulièrement grand quand on étudie la diffusion aux petits

angles (de l'ordre du degré). Les détecteurs et leur protection

sont placés sur un chariot mobile sur des rails circulaires et

centrés sur l'échantillon. L'un de ces rails a une forme torique

et assure la rotation autour d'un point fixe, non matérialisé,

avec une précision de l'ordre de un millimètre.

Analyseur du temps-de—vol

Les impulsions des compteurs à BF, passent par un circuit

électronique classique amplificateur, sont amenées ensuite par un

long câble à un discriminateur, puis à l'analyseur en temps-de-vol.

Celui-ci est un chronomètre déclenché par le signal optique de

la deuxième roue.

( 21 )
Le principe de l'analyseur v ' est le suivant : un oscillateur

dont la base de temps est donnée par un quartz sert à sensibiliser

successivement cent voies de comptage, chacune pendant un temps At.

Quand le neutron est détecté, il est enregistré dans la voie de

comptage active à cet instant. Le temps At peut varier entre 10

et 160 microsecondes. II est couramment de 20,30 ou 40 microsecondes.

Lfappareil permet donc de déterminer un histogramme des temps-

de-vol des neutrons pendant un intervalle de temps total de

T = 100 At.
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II peut être commode de retarder ce temps d'exploration T

d'un temps fim pour explorer précisément le domaine du spectre en

énergie auquel on s'intéresse. Pour ce faire, on intercale, entre le

signal optique de la deuxième roue et l'analyseur en temps, une

ligne à retard. On a utilisé pour cela des lignes à retard à

magnétostriction v ' d'une valeur d'environ 1000 microsecondes

chacune. On a également utilisé des générateurs d'impulsions

déphasés qui délivrent une impulsion retardée d'une façon

réglable et continue par rapport à l'impulsion qui les déclenche.

Les résultats obtenus avec cet analyseur sont lus sur des

compteurs et relevés manuellement.

d) Précision possible dans les expériences. Choix des

conditions expérimentales

L'appareillage que nous venons de décrire laisse libres un

certain nombre de paramètres expérimentaux. Il s'agit :

- du choix de la longueur d'onde incidente (déphasage entre

les rotors) .;

- du nombre et des dimensions des fentes des rotors ;

- de la vitesse de rotation du sélecteur ;

- de la longueur de la base de temps-de-vol ;

- de la surface du détecteur.

Il faut, pour chaque problème à étudier, adapter ces
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paramètres 'pour avoir les résultats les plus précis dans un temps

raisonnable. Nous allons d'abord essayer de voir comment est

définie la précision des résultats.

Effet de la résolution

La bouffée de neutrons incidents dure un certain temps que

nous avons dit être de quelques dizaines de microsecondes. Par

ailleurs le sélecteur en temps classe les arrivées de neutrons dans

des canaux de largeur finie. II en résulte que le temps de vol T

des neutrons, donc leur vitesse et leur énergie, est connu avec une

imprécision définie essentiellement par ces deux causes de mauvaise

définition du temps-de-vol. La largeur des canaux est toujours

choisie faible par rapport à la durée de l1impulsion ; elle a donc

un rôle négligeable. Si la durée de la bouffée de neutrons est

2 St, le temps de vol est T - 8 t. On mesure alors l'énergie des

neutrons diffusés avec une précision de 2 8 t/T. Ce chiffre est de

l'ordre de 2 $> dans nos expériences. Cet effet serait celui qui

limiterait la précision des expériences, dans le cas où, la mesure

consisterait à déterminer l'énergie d'une raie de neutrons diffusés

à partir de neutrons incidents rigoureusement monochromatiques ; on

peut l'améliorer en allongeant la base de temps de vol, ou en

diminuant la durée de la bouffée de neutrons.

Effet de l'étalement en énergie du spectre incident

II faut distinguer deux cas :

1) Celui où la section efficace est une fonction discontinue
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de l'énergie finale. C'est par exemple le cas de la diffusion par

les ondes de spin. le spectre des ondes de spin imposant une

relation entre le changement d'énergie et le changement de quantité

de mouvement du neutron, les neutrons diffusés se présentent sous

forme d'une ou de plusieurs raies inélastiques. L'effet de l'étale-

ment en énergie du spectre incident est très complexe. En effet

chaque énergie B. du spectre incident donne lieu à diffusion avec

une énergie finale E« ; mais la modification de E ne se ramène pas

à une simple translation de E,,. Il est presque impossible de

chiffrer l'effet sur la précision des résultats de la forme de la

raie incidente.

2) Dans le cas de la diffusion par un système excitable

continûment, par exemple une substance autour de son point de

Curie, le spectre des neutrons diffusés est continu, centré en

général sur l'énergie des neutrons incidents. Comme nous le

verrons, il peut avoir une forme gaussienne, une forme lorentzienne

ou d'autres formes du même type. Le fait que les neutrons incidents

ont eux-mêmes une répartition en énergie a pour conséquence que le

spectre diffusé est obtenu par la convolution de ces deux réparti-

tions. On voit que, pour mesurer au mieux la section efficace

(forme du spectre diffusé), il faut que le spectre incident ait

une largeur très faible par rapport à la largeur du spectre diffusé,

Malheureusement, il est impossible, dans la plupart des cas, de

satisfaire à cette condition. L'analyse des résultats devra donc

se faire par des méthodes d'essais. Il faut bien connaître la forme
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du spectre incident, et faire la convolution avec une ou plusieurs

formes de section efficace dépendant de un ou plusieurs paramètres

et chercher l'accord optimum avec les résultats expérimentaux.

Cette recherche doit se faire le plus souvent à l'aide d'un

calculateur électronique. Elle est simplifiée si la section effica-

ce est connue comme gaussienne. Le spectre incident étant sensible-

ment gaussien, on peut se contenter de raisonner sur les écarts

quadratiques moyens.

Notons que, dans ce type d'expérience, l'effet de la résolu-

tion est insignifiant sur la forme du spectre diffusé.

De ce qui précède, il résulte que le choix des conditions

de travail dépend de l'expérience. Nous y reviendrons pour chaque

cas que nous avons étudié. Avant de conclure, signalons l'effet

parasite suivant : le spectre en temps des neutrons diffusés se

reproduit périodiquement (période définie par la vitesse de

rotation et le nombre de fentes). Si cette période est trop courte,

il peut y avoir arrivée simultanée des neutrons diffusés élastique-

ment dans un cycle et inélastiquement dans le cycle suivant. Il

est alors impossible de les distinguer. Nous avons toujours, même

au prix d'une forte perte en intensité, choisi nos conditions pour

que la région du spectre qui nous intéresse ne soit pas perturbée

par ce recouvrement.
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CHAPITRE IV

DIFFUSION PAR LES ONDES DE SPIN

ETUDE EXPERIMENTALE SUR Fe,O,,
1 5 4

a) Introduction

Nous avons vu que pour T < ï la substance est magnétiquement

ordonnée. Cet ordre est légèrement perturbé par l'agitation

thermique. La diffraction de Bragg par le réseau ordonné magnétique

est un phénomène plus important que la diffusion liée aux légères

perturbations à l'ordre, tout au noins tant que l'on ne s'approche

pas du point de Curie. Comme le degré d'ordre décroît quand la

température croît, l'intensité des raies de Bragg magnétiques

décroît quand la température s'élève, alors que la diffusion inélas-

tique devient plus importante.

(21)
II a été montré depuis assez longtemps v >' que, dans le

domaine de température que nous considérons, les états excités de

l'ensemble des spins, qui perturbent l'état d'ordre parfait, sont

des états d'ondes de spin. La validité de cette approximation

dans un t"~^ large domaine de température est maintenant bien

établie ' ' * ' • Dans le modèle de Heisenberg, pour un
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ferromagnétique de spin S, la relation entre la fréquence cO et

le vecteur d'onde q d'une ondevespin, sans interaction avec d'autres

ondes de spin est

= 2S(Jo-Jq) (IV.

où J est la transformée de Fourier de l'intégrale d'échange

Ja =21 J(r)e
H r

Pour un réseau cubique de maille a, et si l'on ne considère

que les interactions J avec les premiers voisins, la relation

de dispersion se réduit, pour les petits q, à

= 2SJa2q2 (IV.3)

L'effet de l'anisotropie et du champ dipolaire complique un

peu cette expression pour les valeurs très petites de q ^ .11

convient d'ajouter à l'expression (IV.3) un terme dépendant de la

longueur de q mais anisotrope. Ce terme est de l'ordre de grandeur

du champ d'anisotropie, c'est-à-dire de l'ordre de quelques

milliers de gauss (sauf dans des cas particuliers). Nous néglige-

rons provisoirement ce terme et retiendrons la forme simple (IV.3).

L'énergie d'un neutron qui a été diffusé en créant ou en
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annihilant une onde de spin est donnée par

B = E -k<a (IV.4)

où E est l'énergie initiale du neutron. Le vecteur d'onde du

neutron diffusé est, de même, donné par

(IV. 5)

2nZ est un vecteur du réseau réciproque du réseau magnétique. Ceci

est une relation d'interférence et n'est applicable qu'à la partie

cohérente de la diffusion. Alors, les neutrons diffusés par un

monocristal auront des énergies bien définies et apparaîtront sous

forme de pics dans un spectre en énergie. Ils sont donc faciles à

identifier par rapport à la diffusion élastique et aux différentes

diffusions incohérentes» Ils sont, par contre, difficiles à

distinguer des pics de diffusion par les phonons, pour lesquels

les relations (IV.4) et (IV.5) sont valables, avec une expression

différente de «*> . La relation (IV.4) peut encore s'écrire, en

tenant compte de la relation (IV.3) :

k2 - k2 = ± ocq2 (IV.6)

avec

a = 2SJa2 -|? ; (IV.7)

a est un nombre sans dimensions.
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Si le vecteur d'onde incident k est fixe, les relations

(IV.4) et (IV.5) imposent à l'extrémité du vecteur k d'être sur

une surface géométrique dite surface de diffusion. Si la relation

(IV.6) est valable, cette surface est composée de sphères autour

de chaque noeud du réseau réciproque. La figure (7) montre la

position d'une telle sphère» Son rayon est

avec

1
l = —

ct-1

-C est la distance de l'extrémité du vecteur k au noeud considéré
o

du réseau réciproque. Le centre C de la sphère est à une distance

-£v de ce noeud. Pour les substances ayant un point de Curie

à assea haute température, a est un grand nombre de l'ordre de 100,

II en résulte que la sphère de diffusion a un rayon faible par

rapport aux longueurs k et k. La diffusion par ondes de spin n'a

donc lieu qu'à l'intérieur d'un cône de faible ouverture (quelques

degrés) autour de chaque direction passant par un noeud de réseau

réciproque. Il n'en n'est pas du tout de même dans la diffusion

par les phonons. On a donc là un bon moyen de distinguer ces deux

diffusions. Notons qu'autour du noeud (o',0,0), il y a aussi une

sphère de diffusion dont le rayon est - £ k • L'angle du cône où
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l'on peut observer la diffusion en avant par les ondes de spin
6 k ,

est donc Q = o . C'est un tout rjetit angle ( < 1°), indépendant
\

de la longueur d'onde incidente dans la limite des approximations

faites plus haut.

Riste ^^'' et Lowde * ' ont déduit de ces considérations

une méthode d'étude des ondes de spin. Ils mesurent l'angle du

cône où l'on observe la diffusion par onde de spin, et en déduisent

le coefficient oc.

Cette méthode géométrique a l'intérêt de la simplicité, et

se prête à des mesures, même si l'on ne dispose que d'une source

relativement peu intense de neutrons. Mais elle a l'inconvénient

des mesures indirectes. Les déviations, déjà signalées, à la loi

simple (IV.6), sont difficiles à mettre en évidence. De plus, la

détermination de la déformation du spectre des ondes de spin en

fonction de la température, et du temps de vie des ondes de spin,

n'est possible, avec cette méthode géométrique, que si les

divergences angulaires sont très faibles, sinon de faibles défor-

mations de la surface de diffusion sont masquées par les effets

Lustrumentaux.

Nous avons, avec la collaboration du Dr. Riste, étudié les

ondes de spin dans la magnétite Fe^O-, en observant directement

les pics de diffusion inélastique dans un spectre en énergie. Cette

substance a été choisie pour les raisons suivantes : il est facile

de se procurer de gros monocristaux ; la raie de diffraction 111

a un facteur de structure nucléaire presque nul. La diffusion autour
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de cette raie de Bragg est donc d'origine presque purement magnétique,

II est alors possible de séparer la diffusion magnétique de la

diffusion nucléaire pour les petits vecteurs de diffusion autour du

noeud 111, sans avoir besoin d'utiliser un champ magnétique*.

(27)Enfin Riste v '' avait étudié les ondes de spin dans Fe-O.

par la méthode géométrique. Il était donc intéressant de faire une
•X--X-

expérience directe sur le même matériau

(2Q)
Pe-0. est une substance ferrimagnétique. Divers auteurs KUZ/J*

ont montré que le spectre des ondes de spin comporte plusieurs

branches. L'une d'elles est du type acoustique (IV.3) comme dans

un ferromagnétique. Les autres branches ont pour q = 0 des

fréquences élevées et sont donc très séparées de celles que nous

voulons étudier.

b) Détails expérimentaux

L'échantillon de magnétite a été découpé dans un monocristal
3

naturel. C'est un parallélépipède de 5 x 20 x 40 mm dont la

grande dimension est parallèle à une direction < 110> • L'échantil-

lon, tenu par les deux extrémités par des pièces en aluminium, est

* La section efficace de diffusion par les ondes de spin possède un

terme (1+cos oc) où a est l'angle entre le vecteur de diffusion et

la direction de l'aimantation. L'application d'un champ magnétique

peut donc accroître ou diminuer la diffusion par ondes de spin,

suivant que ce champ est parallèle ou perpendiculaire au vecteur

de diffusion,

** Mr Riste a participé à une partie des expériences analysées dans
ce chapitre.
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placé dans un four. Celui-ci permeD de porter l'échantillon à

600°G avec une homogénéité de température de 1°C. Le four entier

peut tourner autour d'un axe vertical qui coïncide avec l'axe <110>

de i'é:-' antillon. On peut donc étudier la diffusion dans le plan

[110]

L 'expérience consiste à placer le cristal dans une certaine

pe," i. V;..ÛI.. par rapport au faisceau incident ; ceci fixe le vecteur

k dans le réseau réciproque de la figure 7« Puis on mesure les

spectres diffusés en fonction de la position angulaire du compteur,

autour du noeud 111. Sa mesure est faite simultanément avec deux

détecteurs écartés angulairement de 1°. L'angle solide de détec-

tion est de 1,5.10" radian et la longueur d'onde des neutrons

incidents de 4,72 A (kQ = 1,53 A"
1).

c) Principe de la mesure

D'après la figure 7 on voit que, si la direction de k coupe

la surface de diffusion, le spectre diffusé a deux pics. Il n'en

reste plus qu'un lorsque k est tangent à cette surface, puis la

diffusion par ondes de spin disparaît. La figure 8 illustre ces

différentes possibilités. La disparition brutale de la diffusion

est une bonne preuve du caractère magnétique de la diffusion. Comme

nous l'avons déjà signalé, la diffusion par phonons ne donne jamais

rien de semblable. La méthode géométrique exposée plus haut consiste

à déterminer ce point de disparition. La mesure directe que nous
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avons à faire consiste à déterminer la distance entre pics pour une

direction de k passant par le noeud 111 • D'après la relation (IV.8)

cette distance est directement et simplement reliée à la constante ce

des ondes de spin. Cette mesure est faite pour diverses positions
~*

du vecteur k .o

d) Effets instrumentaux

La figure 9 montre la surface de diffusion obtenue avec les

conditions expérimentales suivantes : la base de temps-de-vol est

de 402 cm et les fentes du sélecteur ont 16 mm de large. Pour la

vitesse de rotation des rotors (3500 t/min), la dispersion corres-

pondante en k est, à mi-hauteur, k = 0,14 A~ . Le cristal est à

59° de la position correspondant à la diffusion de Bragg sur le

noeud 111 (pour X.=4,72 Â). L'angle de diffusion est compris entre

26° et 34°. La température de l'échantillon est de 300°C.

La surface de diffusion expérimentale est une ellipse

allongée dans le sens du vecteur k . Il s'agit là d'un effet de

déformation instrumental. En effet, les conditions écrites plus

haut montrent une grande dispersion de la longueur du vecteur k .

la correction qui en résulte est difficile. Nous n'avons donc pas

utilisé du tout les résultats géométriques. Par contre, on peut

montrer que l'effet de la dispersion en longueur du vecteur k

est minime et très faible sur la section de la surface de diffusion
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n'avons-nous utilisé que cette donnée pour l'analyse quantitative.

Sn outre, pour réduire encore l'effet instrumental, nous

avons fait une série d'expériences avec les conditions suivantes.

On a conservé la même "base de temps-de-vol mais réduit les dimen-

sions des fentes sur les rotors à 8 mm. Ceci réduit approximative-

ment la dispersion en k par un facteur 2. La résolution sur

l'analyse du spectre diffus est en même temps améliorée d'un

facteur 2 ce qui permet de mieux séparer les pics.

Les résultats, présentés plus loin, sont tous obtenus à

partir de cette série d'expériences, les temps de comptage étant,

avec ces conditions de résolution, très longs, il n'a pas été

possible de tracer toute la surface de diffusion. Là encore, nous

avons mesuré le diamètre le long du vecteur k. Notons, en passant,

que cette méthode a l'avantage de ne demander que la mesure de la

distance relative de deux pics de diffusions inélastiques. On n'a

pas à déterminer la valeur précise du vecteur q, mesure très

difficile, étant donné la petitesse de ce vecteur comparé aux

vecteur kQ, k et 2nf .

e) Résultats à 300°G .

A cette température, trois mesures ont été faites pour trois

positions du vecteur k . Nous repérons celui-ci à partir de la

direction des neutrons incidents qui donnent une réflexion de
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Bragg 111, pour la longueur k (fig. 10). Nous obtenons :

0 - 9B oc

20° 200

25° 250

37°5 275

Ces résultats sont bien compatibles.

f) Energie des ondes de spin en fonction de la température

Gomme nous l'avons déjà indiqué aux chapitres I et II, les

interactions entre ondes de spin ont pour effet :

a) de diminuer 1'.:'•".?.•?rf;ie d'une onde de spin correspondant au

vecteur q ;

b) de réduire le libre parcours des ondes de spin.

Du point de vue expérimental, les deux conséquences des

interactions entre ondes de spin sont :

a) une augmentation du diamètre de la surface de diffusion

(R «o 1 /oc), donc de la distance entre pics inélastiques ;

b) un élargissement de la largeur des pics inélastiques.

La figure II illustre clairement ces deux effets. On voit

que, lorsque la température croît, les pics inélastiques se

séparent et s'élargissent.
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Ceci permet de déterminer la variation de l'énergie des

ondes de spin en fonction de la température si l'on admet que la

relation quadratique (IV.3) est valable dans tout le domaine de

température étudié.

La figure 12 représente alors la variation du coefficient ce

de la relation (IV.6)en. fonction de la température. Sur la figure

13 le coefficient a été porté en fonction de (T/T ) ^ ' 2 ,
c

De ces résultats nous pouvons tirer les conclusions suivantes :

a) il existe encore des ondes de spin au point de Curie. Ceci

est traduit par l'existence de pics de largeur finie au point de

Curie, donc de quasi-particules ayant un certain libre parcours ;

b) l'énergie de ces ondes de spin varie d'une façon linéaire

en fonction de (T/T^)3/ dans un large domaine de température et

s'en écarte peu, même au point de Curie. Ceci confirme les prévisions

théoriques de divers auteurs ^^'.

L'analyse quantitative du temps de vie des ondes de spin est,

à notre avis, impossible avec le dispositif expérimental dont

nous disposons. En effet, d'une part il est difficile de corriger

de la largeur instrumentale importante la largeur mesurée de la

raie, d'autre part il est délicat de relier de façon simple la

largeur vraie de la raie au temps de vie des ondes de spin.
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CHAPITRE V

DIFFUSION A HAUTE TEMPERATURE

ETUDE EXPERIMENTALE SUR

Nous avons, dans le deuxième chapitre, exposé sommairement la

théorie de la diffusion des neutrons par une substance au-dessus de

son point de transition. Nous avons vu que, dans la limite de la

température infinie, on pouvait considérer deux cas lir.jtes où la

théorie avait un aspect plus simple :

a) la diffusion avec un grand vecteur de diffusion (diffusion

aux grands angles) où la diffusion est gouvernée par la fonction

d'auto-corrélation d'un spin. Le spectre diffusé est gaussien avec

un éĉ .rt quadratique moyen donné par la formule (11.15).

b) la diffusion aux tout petits vecteurs où l'on observe une

diffusion de la densité d'aimantation. Le spectre diffusé est

lorentzien et sa largeur est une mesure du coefficient de diffusion

(formule II.16)~
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Cette étude a porté sur deux aspects : d'abord vérifier la

théorie que nous venons de rappeler ci-dessus, et qui diffère de

("51 }
celle de Van Vleck w 'pour les petits vecteurs de diffusion, puis

mesurer les intégrales d'échange de la substance choisie à l'aide

de la diffusion aux grands vecteurs de diffusion.

MnPg est, à la température ordinaire, une substance parama-

gnétique. Son point de Curie T est 67°4 (transition antiferromagné-

tique). Sa constante de Curie 0 est, suivant les auteurs ' \2->) ̂

comprise entre 72°K et 113°K. La valeur 82° est la plus

vraisemblable ^ ^ . De toute façon la température ordinaire est une

haute température comparée à ces températures caractéristiques.

a) Conditions expérimentales

Nous avons utilisé des neutrons d'une longueur d'onde moyenne
o

4,27 A. La largeur à mi-hauteur de leur spectre en énergie est de

113.10 eV. Les neutrons diffusés sont analysés par leur temps-de-

vol sur une longueur de 3»67 u'\-.tres. La diffusion a été mesurée

entre 7°5 et 90°, c'est-à-dire pour des vecteurs de diffusion

moyens compris entre 0,19 A" et 2,08 A . L'échantillon polycristal-

lin a été soigneusement déshydraté pour éliminer une diffusion

parasite due à de faibles quantités d'eau. Lors d'une première

expérience ^*' la présence d'un peu d'eau dans l'échantillon avait

eu pour résultat d'ajouter une composante élastique à la diffusion,
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donc de réduire la largeur aux grands angles. Dans la présente

expérience, l'échantillon a été considéré comme sec quand un

traitement thermique à une température plus élevée que le précédent

n'a entraîné ni modification du poids de l'échantillon, ni défor-

mation du spectre des neutrons diffusés. Ceci a été obtenu par

chauffage en ampoule scellée à 500°C. L'échantillon a été utilisé

dans un tube mince en aluminium de 10 mm de diamètre,

b) Résultats expérimentaux

La figure 14 représente le spectre des neutrons diffusés à

45°. On voit clairement que la courbe a deux composantes. La

composante élastique, assez faible, est expliquée par la diffusion

incohérente nucléaire de MnFp dont la section efficace est de

l1ordre de 0,6 barn. L'intensité de cette composante est

effectivement la même à tous les angles de diffusion. Nous

lfavons soustraite de tous les résultats. L'origine magnétique de

la raie élargie est confirmée par sa variation d'intensité en

fonction de l'angle de diffusion. Le tableau 1 donne, pour chaque

angle d'observation, l'intensité observée et celle calculée à

partir du facteur de forme de l'ion Mn , toutes deux normalisées

à l'angle 0.
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TABLEAU V.1

Angle de diffusion

Intensité mesurée

Intensité calculée

7°5

1

1

15°

0,99

0,98

22°5

0,945

0,96

30°

0,93

0,93

45°

0,855

0,86

60°

0,71

0,77

90°

0,57

0,60

Des courbes analogues à celles de la figure 14 ont été

obtenues pour chacun des angles figurant dans le tableau V. 1. On a

également mesuré la diffusion en l'absence d'échantillon, et la

diffusion par un échantillon de vanadium de même forme que celui

de MnP2.

La figure 15 représente la largeur P à mi-hauteur, exprimée

en longueur d'onde, de la raie diffusée pour chaque angle de

diffusion. Cette largeur est obtenut à partir de la largeur de la

raie expérimentale en la corrigeant dv-* la largeur P. du spectre

incident. Pour les grands angles, où d'ailleurs cette correction

est faible, on l'effectue en considérant le spectre expérimental

comme la convolution de deux gaussiennes

r2 = r2 .r2
exp i

(V.1)
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L'approximation du spectre incident à une gaussienne est

bonne. Fous verrons plus loin que la section efficace aux grands

angles est effectivement gaussienne.

Pour les petits angles on a, au contraire, supposé qu'il y

avait convolution entre une gaussienne (le spectre incident) et une

lorentzienne (la section efficace). Pour ce faire, nous avons utilisé

la relation suivante due à Sarnia *• ' :

, <:2
D = 2 VL2 A + 1 ,0651 S + 0,2721 7 (V.2)

où D est la largeur totale à mi-hauteur de la courbe résultant

x 2

de la convolution d'une gaussienne exp( —^ ) et d'une lorentzienne

2 2 —1

(x + ô )"" * La largeur obtenue par cette méthode à 7°5 est deux

fois plus faible que celle que l'on obtiendrait à partir de la

relation (V.1). Mais elle est certainement plus correcte, car

nous verrons que l'expérience est favorable à l'hypothèse de la

section efficace lorentzienne donnée par (11.16) pour les petits

angles. Notons que, entre 20° et 30°, les deux méthodes donnent

sensiblement le même résultat. L'allure générale de la figure (15 )

est bien celle que l'on attend d'après la théorie de De G-ennes ^ '

c) Diffusion aux grands angles

A partir de 45° la raie diffusée garde la même forme. Cette

°—1
forme a été étudiée en détail sur le spectre obtenu à 45°(E=1,15A~ )
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Le spectre est d'abord corrigé, sur son aile de haute énergie,

d'un léger résidu de la diffusion inélastique dû aux phonons. On

corrige ensuite de la variation de l'efficacité des compteurs et

du facteur k/k qui figure dans la section efficace. On effectue

également une correction pour tenir compte de ce que le facteur

de forme n'est pas le même tout le long du spectre. Toutes ces

corrections sont faibles et leur effet global est inférieur à 10 Va»

Le spectre final est représenté sur la figure 16 avec, pour

comparaison, le spectre incident. La figure 17 représente encore

le spectre sur échelle semi-logarithmique, en portant en abscisses

le carré or des transferts d'énergie. Ceci établit nettement le

caractère gaussien de la section efficace. On en déduit le deuxième

moment. Le résultat corrigé de la largeur du spectre incident est

= 24°6

La précision de ce résultat est de l'ordre de 2^. Ce moment

reste constant dans la limite des précisions expérimentales pour

des angles de diffusion supérieurs à 45°«

d) Diffusion aux petits angles

La largeur ûe la raie diffusée tend vers zéro avec l'angle

de diffusion. Ceci rend les résultats moins précis. Il est difficile

d'établir, h partir de nos résultats, le caractère lorentzien de la

section efficace. ï-lais on peut constater que la courbe expérimentale
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a des ailes beaucoup trop importantes pour une gaussienne. II est

alors raisonnable d'admettre une section efficace de la forme

(11.16). Le coefficient de diffusion obtenu à partir du spectre

diffusé à 7°5 est A = 6.10"4 c.g.s. ; à 15° la courbe est déjà

nettement plus large que ce que donnerait la forme (11.16) avec

ce coefficient,

e) Discussion des résultats

cristallise dans le système quadratique centré avec
o o

a = 4,86 A et c =3,28 A. Les ions Mn sont situés au sommet et

au centre du parallélépipède (fig. 18). Au-dessous du point de

transition (T-̂  = 67°4), la substance est antiferromagnétique

avec une maille magnétique identique à la maille cristallographique,

l'atome du centre ayant un spin opposé à ceux des atomes placés

au sommet. Pour déterminer les diverses interactions entre spins

nous disposons, grâce à la relation (11.15)/ d'une relation

indépendante de celle donnant la constante de Curie 9 :

2 z.J. . (V.3)

Un première analyse peut être faite en introduisant deux

intégrales d'échange seulement• L'une, J~, entre un spin et les

huit spins qui lui sont antiparallèles à froid, l'autre, «L , entre

ce même spin et ses six voisins parallèles (voir fig. 1fi). Les

relations (H.15) et (V.3) permettent alprs de déterminer J. et Jg*
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On trouve J? = 1 ,79» J« = - 0,08. Ces valeurs oni; été obtenues en

prenant pour © la valeur CiO°K. Ce résultat indique une forte

prédominance de l'intégrale entre spins antiparallèles. Dans une

théorie de ciaarnp moléculaire, la prédominance de l'interaction

entre sous-réseauxa pour conséquence que la température de

transition 1^ est très voisine de ® . C'est bien le cas de MnFg

où 1,̂ =67°4 et©«»80oK. Une analyse plus ambitieuse peut être

essayée en introduisant trois intégrales d'échange. On distingue

alors l'intégrale J. d'interaction avec les deux plus proches

voisins, de l'intégrale J, d'interaction avec les quatre autres

voisins parallèles. On peut alors déterminer J? en fonction du

rapport J,/J.. Le résultat est donné sur la figure 19. Pour 0=72°K

on voit que le résultat obtenu plus haut pour J., dépend très peu

du rapport J •*/«!.•.

Une expérience utilisant le monocristal permet en principe de

déterminer séparément J. , Jp et J,. En fait l'expérience prouve que

cette séparation est difficile à cause de la prédominance de Tp.

3n ce qui concerne le coefficient de diffusion A , De G-ennes^ '

en donne l'expression approchée :

A = 0,35 A2S(S+1)^
rv

Cette expression suppose un seul type d'interaction avec huit

voisins situés à la distance a. Si on utilise pour J la valeur

1,79 trouvée plus haut on trouveA= 6,9.10 c.g.s., en bon accord

avec la valeur expérimentale 6.10 .
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CHAPITRE VI

DIFFUSION AU VOISINAGE DU POINT DE CURIE - DIFFUSION CRITIQUE

Au chapitre II, nous avons parlé de la diffusion très forte au

voisinage du point de Curie et q.ui a pour origine les fluctuations

d'aimantation pouvant avoir lieu au voisinage du point de transi-

tion, lous avons fait plusieurs expériences sur cette diffusion * '

KDi JKJOJ ^ uc-us nous contenterons ici d'en donner les résultats et

de les discuter. Signalons simplement q.ue, du point de vue

expérimental, la plus grande difficulté^dans la recherche de

l'homogénéité et dans la mesure de la température de l'échantillon.

Les expériences faites à ce jour l'ont été avec le fer et le

nickel comme diffuseurs.

a) Portée spatiale des fluctuations

Cas du fer.- Bile a été mesurée en étudiant la section efficace

en fonction de l'angle de diffusion ^ ' ou de la longueur d

Dans tous les cas on trouve que, dans la limite du vecteur de

diffusion très petit :

.D
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avec un paramètre K. donné par

= 8.10

Au point de Curie, la précision des mesures permet de dire que

la portée des fluctuations est supérieure à 140 A.

Cas du nickel.- Les mesures (moins précises) ont été du même

type que pour le fer. Il apparaît que,même dans la limite de q très

petit, il faut écrire l'intensité sous la forme

4
(T-T )

La figure 21, montre que, pour une même valeur de —js ,
•̂c

IL est pratiquement le même pour le fer et le nickel.
2 °2

Le coefficient a dépend de la température et vaut 110 A au
point de Curie.

"b) ï'einps de relaxation des fluctuations

Cas du fer.- Au point de Curie, la diffusion est inélastique,

La section efficace est du type lorentzien (1,29) avec un temps de

relaxation

1 -3 2= 2,2x10 ? q

où t et q sont mesurés en unités c.g.s.
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Au-dessus du point de Curie, ce temps de relaxation semble

avoir la forme

— = 2,2 x 10"3 q2+a2(T-T ) (VI.3)

où

a2*, 0,5 x 10~4

Cas du nickel.- Au point de Curie, la diffusion est également

inélastique. La précision des expériences ne permet pas de dire

quelle est la dépendance de T en fonction de q. D'une façon

générale, les inélasticités sont plus grandes pour le nickel que

pour le fer.

Discussion

Les résultats, dans le cas du fer, s.ont assez précis pour

établir l'existence d'un mouvement de diffusion des spins. Un simple

coefficient de diffusion permet de rendre compte de la cinétique

des spins telle qu'on l'observe par la diffusion des neutrons

aux petits angles. Ceci justifie cet aspect de la théorie de la

diffusion critique, mais justifie également le choix du même

modèle dans la diffusion aux petits angles à température infinie

(chapitre II, équation 16), et donc l'analyse que nous avons faite

au chapitre V de la diffusion par M
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La valeur du coefficient de diffusion trouvée dans le fer

n'est en accord avec aucune des théories existantes de. la cinétique

des spins au point de Curie, la théorie de Van îiove ^ ', et ses

perfectionnements par De G-ennes ^ ̂ M i 4M o) aonneirfc ^^ coefficient

de diffusion nul à Tc.

Le résultat n'est pas non plus en accord avec la théorie

de Mori et Kawasaki v . Toujours pour le fer, le résultat obtenu

sur le temps de relaxation des fluctuations au point de Curie

l'est avec une précision telle qu'il faut mettre en cause les

bases mêmes de la théorie. Nous avons vu au chapitre II qu'il y

a, d'après De G-ennes, deux causes de freinage des fluctuations

d'aimantation. L'un de ces freinages est d'origine purement thermo-

dynamique et intrinsèquement lié à la nature de la transition au

point de Curie. Mais nous avons vu que, dans une substance .

ferromagnétique, le fait que 1'aimantation globale de l'échantillon

soit une constante dans le temps est un deuxième facteur de

freinage des fluctuations. Nos expériences semblent indiquer que

ce freinage n'existe pas. Mais peut-être y a t-il d'autres inter-

prétations à l'existence d'un temps de relaxation t proportionnel

—2

à q" au.point de Curie. Une expérience,en préparation,sur la

diffusion critique par MnFp, substance antiferromagnétique, doit

apporter une information utile sur cette question car ce deuxième

facteur de freinage ne doit pas exister dans une substance

antiferromagnétique.
La situation sur l'aspect spatial des fluctuations pose
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beaucoup moins de problèmes. D'abord, les valeurs de K. obtenues

avec le fer et le nickel sont bien de l'ordre de grandeur attendu

d'après les données magnétiques. Un test supplémentaire existe

dans des expériences sur l'effet d'un champ magnétiaue faible sur

la diffusion critique. Les figures 22 et 23 montrent cet effet et

le compare à des calculs faits par Villain ^^' à partir du

potentiel thermodynamique. Par ailleurs, les expériences faites

dans le fer au point de Curie (à mieux que 0°5 près) donnent une

distribution angulaire en 9 qui correspond à des corrélations

en -5- . Oe point a une certaine importance car, récemment, Fisher

a prédit des corrélations •—— au point de Curie avec oc ̂  1 . Il

semble que les expériences indiquent que oc vaut effectivement 1 .

La différence entre l'aspect spatial des fluctuations du

fer et du nickel est exprimée par l'existence du terme a q dans

la relation (VI.2). Ceci peut signifier qu'il y a des interactions

à plus longue distance dans le nickel que dans le fer. Des mesures

toutes récentes de Lowde ^ ' sur les ondes de spin du nickel

tendent à confirmer ce point de vue. Notons, à ce propos, que les

deux types d'expériences - diffusion critique et ondes de spin -

mesurent la transformée de Fourier de l'intégrale d'échange
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CHAPITRE VII

SPECTRQSCOPIË DBS IOMS PARAI4AGNETIQUES

Dans tout ce qui précède, nous avons considéré, dans les

divers domaines de température, des ensembles de spins couplés

par des interactions d'échange et tous les phénomènes que nous

avons étudiés ont pour origine cette interaction d'échange. Nous

allons maintenant, au contraire, considérer des ions magnétiques

isoiés. Ces ions n'étant pas couplés, leur ensemble, sauf peut-être

à très basse température, est dans un état paramagnétique. C'est

même cela le véritable paramagnétisme• Chaque ion est caractérisé

par un. spin S et un moment orbital L. Les nombres quantiques sont

formés à partir des spins et moments orbitaux individuels des

électrons de la couche non saturée, à partir du couplage Russel-

Saunders et de la règle de ïïund. A priori la dégénérescence d'un

état caractérisé par S et L est (2S+1 )(2L+1). En fait cette

dégénérescence peut être levée, au moins partiellement, par deux

effets :

— le couplage L-S,

- le champ électrique créé par les ions de l'entourage.
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Pour continuer, il faut distinguer le cas des ions de terres

rares et celui des ions du groupe du fer où ces deux effets

agissent de façon différente. Nous ne parlerons pas des autres ions

paramagnétiques qui n'ont donné lieu à aucun travail expérimental

avec les neutrons.

a) Pas des ions de terres rares

La couche 4f, responsable du magnétisme, correspond à une

orbite d'assez grand rayon. II en résulte de grandes différences

entre les énergies des divers états obtenus par le couplage LS.

A part les cas de l'europium et du samarium, ces différences

sont de l'ordre de 10 cm" • D'autre part, cette couche 4f est

bien protégée des champs électriques des atomes voisins par les

sous-couches 5s et 5p qui la séparent des électrons de valence. On

peut donc étudier les niveaux énergétiques d'un ion de terre rare

dans un solide par une méthode de perturbation» On considère

d'abord les divers états J formés par le couplage LS

L+S

* Nous utilisons cette unité usuelle en spectroscopie qui est reliée

aux unités employées plus haut par la relation 10 eV = 8cm~ =11°K.
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À cause de la grande séparation entre ces états, nous ne

considérerons que l'état le plus bas. C'est celui de J minimum ou

de J maximum suivant que le nombre d•électrons de la couche 4f est

inférieur ou supérieur à 7. On considère ensuite la perturbation

apportée par le champ cristallin à ce terme J dont la dégénérescence

est (2J+1). La dégénérescence sera plus ou moins levée suivant la

symétrie du champ cristallin. En particulier, un champ cubique ne

lève que partiellement cette dégénérescence. Notons que, si (2J+1)

est pur, il reste la dégénérescence de Kramers et chaque niveau

sera au moins un doublet. La séparation entre les niveaux créés par

"5 —

le champ cristallin est de l'ordre de 10 à 10 cm" . Cos niveaux,

dont la population varie avec la température, jouent un rôle

important dans la susceptibilité magnétique de la substance*.

La diffusion inélastique des neutrons thermiques permet une

mesure de l'espacement de ces niveaux. Le principe en est très

simple : des neutrons peuvent subir une diffusion inélastique au

cours de laquelle un ion passe d'un état dans un autre. Si UN>

est la différence d'énergie entre les deux niveaux correspondants,

l'énergie des neutrons diffusés est
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II suffit donc de mesurer l'énergie des neutrons avant et

après diffusion. D. Saint-James ^ ' a calculé les sections

efficaces de ces processus et fait des applications numériques

au cas des oxydes de terres rares de forme générale M20^. Ces

sections efficaces sont, en général, grandes par rapport aux dif-

fusions inélastiques avec échange de phonons. Ceci facilite la

mesure de ces transitions d1origine magnétique.

Il n'y a, en général, aucune règle d'interdiction car

chaque niveau du multiplet est une combinaison des sous-états J .
z

Dans le cas d'un multiplet de nombre quantique J décomposé en

(2J+1) niveaux, il y a donc 2J(2J+1) transitions possibles. Dans

le cas de HOpO-s et des autres oxydes de même structure cristalline,

le nombre de transitions possibles est encore deux fois plus

grand car la structure comporte deux sites différents pour les

ions de terres rares, et ces deux sites de symétrie différente

donnent des décompositions différentes. Dans le cas particulier

de HooO-i, ceci donne 554 transitions possibles. Il n'y a donc,

dans le cas des J élevés, aucun espoir de voir toutes ces

transitions isolées et le spectre expérimental des neutrons

diffusés résultera d'une superposition de raies dues aux

diverses transitions pondérées par les sections efficaces corres-

pondantes. Notons qu'avec un appareil de pouvoir séparateur

infini, il ne serait pas possible, en général, d'observer toutes

ces transitions, car les niveaux ont une largeur naturelle qui

a son origine dans l'agitation thermique. On peut la réduire
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en travaillant à basse température. Il faut alors utiliser des

neutrons d'une énergie suffisante pour peupler les niveaux élevés.

Nous avons supposé jusqu'ici que les ions étaient vraiment

indépendants les uns des autres. Ceci n'a lieu qu'avec une dilution

suffisante et, dans ce cas, la diffusion d'origine magnétique

sera masquée par la diffusion nucléaire par les ions non magnétiques

II faut donc utiliser, en pratique, une substance où il ' ait une

certaine interaction d'échange. Le schéma de décomposition reste

valable si l'échange n'est pas trop fort. Plus précisément, cet

échange sera une cause d'élargissement des niveaux et il faut

que cet élargissement soit inférieur à la distance entre niveaux.

Cela sera le cas avec des corps où le point de transition est

suffisamment bas (1°K ou 10°K au plus). Saint-James ^ ' a

calculé cet élargissement des raies dû à l'échange. Sa largeur,

même pour les transitions quasi-élastiques à l'intérieur d'un

niveau, est différente de celle que nous avons considérée au

chapitre 7 d'après la théorie de De G-ennes, dans une substance où

un seul niveau joue un rôle. Ici la largeur est la somme d'un

terme constant et d'un terme dépendant du vecteur de diffusion.

Pour les raies inélastiques le terme constant est le terme

prédominant.

Travaux expérimentaux

Nous avons étudié HopO, ©"fc ErpCU, substances à structure

cubique type TlpO, (groupe d'espace T^). Mais l'environnement

d'un ion de terre rare n'est pas cubique. II y a deux sites dont
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l'environnement est représenté sur la figure 24. Les teDipératures

de transition sont de l'ordre de 10°K, ce qui correspond à une

énergie d'échange relativement faible. La figure 25 indique les

schémas de décomposition des ions dans un champ cubique ;

Saint-James ^ ^ a aussi établi le schéma de décomposition de ces

mêmes ions en tenant compte de la symétrie des deux sites de cette

structure. Les valeurs exactes des positions des niveaux sont

incertaines car les fonctions d'onde des électrons sont mal

connues,

0

Nous avons utilise des neutrons incidents de 4,35 A.

La figure 26 montre le spectre des neutrons diffusés par

l'oxyde d'homium à 27 °C. Il y a une raie "quasi-élastique",

élargie par rapport au spectre incident ; elle résulte de la

superposition de la diffusion nucléaire incohérente (4 barns

environ), de la diffusion magnétiaue élastique et de la diffusion

magnétique inélastique liée à des transitions entre des niveaux

rapprochés du multiplet (quelques cm" ) ;' on peut affirmer que

l'élargissement de la raie établit l'existence de niveaux

rapprochés. En plus de la raie élastique, apparaissent un certain

nombre de -oies inélastiques indexés (1) (2) et (3) sur la

figure.

La figure 27 présente le spectre correspondant obtenu

avec l'oxyde d'erbium ErpO,. Ces spectres sont d'origine princi-

palement magnétique.

En effet, premièrement, ces deux oxydes, ayant des structures
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identiques, des propriétés nucléaires voisines, on attend une

diffusion, par les phonons, semblable ; deuxièmement, la section

efficace de diffusion inélastique magnétique est sensiblement

plus grande que la section efficace de diffusion nucléaire

obtenue par les phoncns. Ceci est confirmé par un spectre obtenu

avec l'oxyde de thallium Tl2O~, substance non magnétique de même

structure que Hô O-* et ErpO,, représentée sur la figure 28. En

ce qui concerne les transitions de faible énergie, nos conditions

expérimentales (température relativement élevée, spectre incident

large en énergie) sont peu favorables à leur mesure précise. Notons

cependant, sur le spectre de HopO,, la bosse 3 qui correspond à

une transition d1environ 25 cm et qui laisse la place pour une

transition de plus "basse énergie. Pour Er20,, un spectre

différence avec une raie élastique fait apparaître une raie aux

environs de 10 c m . Pour résumer, les transitions observées

dans ces deux substances sont :

HopOa ; 365 76 25 cm + au moins une transition de basse

énergie.

Ero0, ; 420 81 40,5 10 cm""1

Ces résultats sont confirmés par un travail de Brockhouse

et al ^•>i postérieur au nôtre, et qui donne, à partir de

mesures faites à basse température, les transitions certaines

suivantes :
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Ho203 : 360 80 22 10,5 cm"1

80 40 14,5 cm"1

Brockhouse et al ^ ' n'observent pas la transition de haute

énergie de ErpO,, ceci par manque d'intensité. Cette transition est

confirmée dans notre étude par des mesures faites à plus hautes

températures (400°C). On voit en effet, comme le montre la

figure (29), cette raie avec une netteté accrue, son intensité ayant

crû à cause du facteur de Boltzmann de population de ce niveau. Les

mesures à haute température nous font apparaître les phénomènes

suivants :

1) accroissement de l'intensité des raies correspondant à des

transitions de haute énergie; c'est bien celui attendu d'après le

facteur de Boltzmann,

2) élargissement de la raie quasi-élastique, ce qui peut être

dû aux transitions de faible énergie entre niveaux élevés qui se

peuplent. La largeur de la raie peut être également liée à

l'élargissement des niveaux de l'ion. Sur ce dernier point, il ne

nous paraît pas possible de donner des résultats à partir de nos

mesures.

3) apparition à une énergie légèrement plus faible de la raie

de haute énergie de Ho^O, ; le déplacement correspond à une

diminution de l'ordre de 3 ?° de l'énergie de la transition. Il est
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parfaitement compatible avec une diminution de l'intensité du

champ cristallin, provoquée par la dilatation du réseau. Cet effet

est difficilement observable sur les transitions de plus faible

énergie.

Depuis ce travail, nous avons eu communication de mesures

d'absorption dans l'infrarouge lointain ^ ' par Marvin Hass, qui

donnent, dans la région 115-450 cm" , les transitions suivantes :

288 315 330 382 cm 1

289 315 330 370 cm"1

Ces mesures doivent être considérées comme complémentaires des

nôtres car elles sont faites dans un domaine où notre précision et

notre pouvoir de résolution sont faibles. Leurs résultats,ajoutes

aux nôtres et à ceux de Brockhouse, permettent de faire des

comparaisons avec les schémas de décomposition proposés par

Saint-James (fig. 25). Il apparaît qu'aucun schéma n'est pleinement

satisfaisant.

b) Cas des ions du groupe du fer

Dans ce groupe d'ions magnétiques, la couche non saturée 3d

n'est pratiquement pas protégée des actions électrostatiques

extérieures. Lfaction du champ cristallin y est donc beaucoup plus
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importante que dans le groupe des terres rares. Par contre le

couplage spin-orbite s'y montre beaucoup plus faible. On a donc, en

première approximation, une situation inverse de celle considérée

dans le paragraphe précédent. Il est raisonnable d'envisager

d'abord l'action du champ cristallin et de prendre le couplage

LS comme une perturbation des niveaux obtenus par décomposition

par ce champ cristallin.

Pour préciser, nous prenons le cas de l'ion Fe dans FeClp.

Ce cas a été étudié théoriquement par Kanamori ^ ' et Saint-James *• '

et,nous-mêmes, l'avons étudié expérimentalement. Le schéma de

décomposition proposé par Kanamori est représenté sur la figure 30.

La décomposition de l'état fondamental de l'ion ferreux, D ,

en deux niveaux très largement espacés, résulte de l'action de la

composante cubique du champ cristallin. Le triplet orbital ("*,-

est à son tour décomposé en un doublet et un singulet par une

composante rhomboédrique du champ cristallin. Finalement, 1'intér-
im

véntion du couplage spin-orbite substitue au doublet orbital

fondamental (dont la dégénérescence est 2 x(S+1 ) =10) une série

de cinq doublets équidistants. La valeur de la constante de

couplage 7; (+100 cm pour l'ion libre) conduit à une distance

entre les doublets comprise entre 100 et 200 cm"" • Saint-James,

utilisant les fonctions d'onde de Watson, a trouvé une distance

de l'ordre de 30 000 cm entre les multiplets P,- et F\, et une

distance de l'ordre de 500 cm" entre le doublet orbital fondamental

et le singulet. Ces calculs ont encore révélé que, seules, les
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transitions entre deux niveaux successifs ont une section efficace

de diffusion inélastique appréciable.

Nous avons utilisé un spectromètre à temps de vol avec des
0

neutrons incidents d'une longueur d'onde moyenne de 4,27 A. Les

échantillons préparés par synthèse par M. Legrand ont été

contrôlés par des spectres de diffraction de neutrons. On observe

les neutrons diffusés sous un angle 0 = 30°, angle pour lequel

il n'y a pas de diffusion cohérente. la longueur de la base de vol

après échantillon est de 382 cm.

La figure 31 montre le spectre des neutrons diffusés par PeClp

à température ordinaire. On y voit une raie élastique très intense,

résultant de la superposition de la diffusipn nucléaire incohérente

et de la diffusion élastique magnétique, mais surtout une distri-

bution inélastique très large présentant plusieurs renflements
o

de part et d'autre d'un maximum C situé à 1,76 A. Malheureusement

l'origine de cette distribution inélastique est double : magnétique

et nucléaire. Pour obtenir une idée de l'allure du spectre inélas-

tique dû aux phonons, nous avons pris, dans les mêmes conditions,

un spectre de ZnClp, substance de même structure cristalline que

FeClg et de propriétés nucléaires pas trop différentes. Ce spectre,

représenté à la figure 32, comprend principalement deux raies a

et b se détachant sur un fond assez plat. La comparaison des deux

courbes de la figure 2 permet d'attribuer, avec confiance, une

origine magnétique à la raie C car, d'une part, la distribution

inélastique d'origine nucléaire de ZnCl,, présente un fond plat

dans ce domaine, et, d'autre part, elle est beaucoup plus intense
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que les raies nucléaires a et b (les calculs de D. Saint-James ont

mis ce fait en évidence).

Pour obtenir la distribution inélastique d'origine magnétique,

on peut soustraire, du spectre diffusé par FeClp, le spectre

diffusé par ZnC^ multiplié par un certain facteur de normalisation*

pour tenir compte du pouvoir diffusant nucléaire différent pour les

deux échantillons. La figure 33 montre le résultat obtenu.

Nous trouvons, compte tenu d'une transformation du spectre

de temps-de-vol en spectre d'énergie, et du facteur k'/k intervenant

dans la section efficace, que les niveaux sont distants de

165 - 20 cm"" ; cette incertitude provient principalement des

approximations faites en effectuant les corrections d'efficacité

du détecteur et du facteur de Boltzmann.

la mise en évidence, par l'expérience, d'une seule raie

magnétique importante correspondant à une transition d'environ

1 65 cm"* , confirme le schéma proposé et les calculs de sections

efficaces. Bien qu'il y ait d'autres explications possibles, nous

pensons que la raie d de la figure 3 n'est pas d'origine magnétique,

mais qu'elle trouve son origine dans le procédé de soustraction

des deux spectres. Elle pourrait disparaître et faire place à la

courbe en pointillé si la raie nucléaire de FeClp correspondant

à la raie a de ZnClg se trouvait déplacée vers les grandes

énergies•

Signalons en passant que le pic de haute énergie du spectre

de ZnClg correspond à une transition 250 cm . Cette énergie

* En fait le spectre 2B n'est pas le spectre mesuré, mais le
spectre normalisé.
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correspond à celle mesurée ^ ' par effet Raman à 240 cm" .

Le champ ouvert par la technique de la diffusion inélastique

des neutrons à la spectrométrie des ions magnétiques est vaste. Il

présente, par rapport aux méthodes optiques, l'intérêt d*un

champ d'application plus vaste. Répétons que c'est par des

mesures à "basse température que l'on obtiendra le plus de résultats.

L'étude de la largeur des raies, dans les cas simples, où les

raies sont bien séparées, sera également utile.
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CONCLUSIONS

Nous avons essayé de montrer comment la diffusion inélastique

des neutrons permet d'étudier certains aspects du magnétisme,

et nous avons montré diverses applications de cette technique

qui permettent de voir les grandes possibilités de la méthode et

leur caractère souvent unique.

Pour une substance en dessous de son point de transition,

on peut étudier le spectre des ondes de spin, éventuellement son

anisotropie et ses variations avec la température. la méthode

permet également de déterminer le libre parcours de ces ondes. Les

autres moyens physiques d'accéder aux ondes de spin ont une portée

beaucoup plus limitée car, en utilisant des rayonnements

électromagnétiques variés, mais toujours de grande longueur d'onde,

on ne peut mesurer que les modes uniformes associés aux

mouvements d'ensemble des spins. On n'a ainsi aucune information

sur les intégrales d'échange . Seules, quelques méthodes ingénieuses

telles que la résonance dans les couches minces, permettent

d'avoir des informations sur ces dernières. La technique des

neutrons ne semble pas avoir de limitation de principe et l'amé-

lioration des résultats est une question de moyens expérimentaux.
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Dans le domaine des hautes températures et du point de

transition, l'intérêt essentiel des neutrons est leur temps

de passage très bref auprès des spins. Un neutron met environ

10" seconde pour parcourir une distance interatomique. Ceci

fixe l'échelle des temps à une valeur "beaucoup plus petite que

dans les expériences de résonance où cette échelle est d'au

moins 10"" seconde. Il y a donc beaucoup plus de possibilité

d'études des fluctuations d'aimantation avec les neutrons. Une

des conséquences en est que l'interprétation des spectres neutro-

niques est simple. Nous l'avons vu pour le cas de la raie

gauasienne obtenue par diffusion à température infinie. Au

contraire, la théorie de la largeur de raie en résonance,

qui donne plus ou moins les mêmes renseignements, est complexe,

et met en jeu des grandeurs mal connues.

En conclusion, le neutron apparaît comme un instrument

exceptionnel d'étude du magnétisme car sa longueur d'onde, son

énergie et sa vitesse sont particulièrement adaptées aux études

des états fondamentaux et excités des systèmes magnétiques. Déjà

très développée dans le domaine de la diffraction, l'utilisation

du neutron dans la diffusion inélastique va croître en importance

dans les années à venir. Son plein développement est lié à

l'existence de piles à très haut flux (supérieur à 10 n/cm /s).

Manuscrit reçu le 10 janvier 1964,
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LEGENDES DES FIGURES

Fig. 1 Variation avec la température de la susceptibilité

d'une substance ferromagnétique. Sur cette figure on

voit le point de Curie paramagnétique T , et le vrai

point de Curie T .
c

Pig. 2 Schéma d'un sélecteur mécanique de neutrons.

Pig, 3 Forme du spectre des neutrons qui sort du sélecteur

mécanique. En réduisant la largeur des fentes du
o

sélecteur, la largeur peut être réduite à 0,25 A.

Pig. 4 Schéma de principe du circuit d'hydrogène liquide de

la source froide.

Fig. 5 Facteur de multiplication des neutrons, en fonction de

leur longueur d'onde par divers mélanges d'hydrogène

et de deuterinm liquide.

Pig. 6 Schéma général de l'installation.

Pig. 6bis Photographie de l'appareillage.

Pig. 7 Surfacesde diffusion par les ondes de spin d'une

substance ferromagnétique. Ces surfaces sont rigoureu-

sement des sphères pour une relation de dispersion

quadratique.



Pig. 8 Formes des spectres diffusés par les ondes de spin

pour diverses directions d'observation relative à la

sphère de diffusion.

Fig. 9 Observation expérimentale de la sphère de diffusion. La

sphère est déformée par la résolution.

Fig, 10 Schéma de diffusion pour ur. vecteur incident, écarté

d'un angle G - Gg , d'une position de Bragg.

Fig. 11 Pic de diffusion inélastique par Fe~0. à plusieurs

températures.

Fig. 12 Coefficient des ondes de spin de Fe~0, en fonction de la

température.

Fig. 13 On observe, sur cette figure, une variation en (T/Tç)-5' de

l'énergie des ondes de spin , dans un large domaine de

température.

Fig. 14 Spectre, non corrigé, diffusé par MnFg à un angle de 45 °»

Fig. 15 Variation avec l'angle de diffusion de la largeur

expérimentale du spectre des neutrons diffusés par MnFp»

La théorie de Van Vleck prédit une largeur constante,

alors que celle de De Germes prévoit une variation du

type observé.

Fig. 16 Spectre diffusé à 45° par MnFg, corrigé, et comparé au

spectre incident.

Fig, 17 Diagramme montrant le caractère gaussien de la courbe

de la figure 15«
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Fig. 18 Position des ions Mn dans MnF2.

Fig. 19 Valeur du coefficient J2 déduite des expériences pour

diverses valeurs du rapport J^/J\•

Fig, 20 Intensité, en fonction de la température, des neutrons

diffusés à 2° par le nickel,

Fig, 21 Portées des fluctuations d'aimantation dans le fer et

le nickel,

Fig. 22 Variation avec le champ de l'intensité des neutrons

diffusés par le fer à 1°09. La "bosse qui apparaît 20°

en dessous de Trt a pour origine la diffusion en avant

par les ondes de spin (voir fig. 7)#

Fig. 23 Comparaison de l'effet du champ sur la diffusion

cubique aux calculs de Villain.

Fig, 24 Les deux environnements de l'ion de terre rare, dans

les oxydes du type HopO-*.

Fig, 25 Décomposition des niveaux d'un ion de terre rare dans

un champ cubique,

Fig, 26 Diffusion à température ordinaire par Ho90,,

Fig, 27 Diffusion à température ordinaire par Er2O,.

Fig, 28 Diffusion des neutrons par TlpO,. Cette mesure permet

de connaître la contribution non magnétique aux

spectres des figures 26 et 27,

Fig, 29 Effet de la température sur la composante à haute

énergie du spectre diffusé par Er20,.
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Pig. 30 Schéma de décomposition de l'ion Fe dans FeClp (d'après

Kanamori ) •

Pig. 31 Diffusion par PeCl2 avant correction pour la diffusion

non magnétique.

Fig. 32 Diffusion des neutrons par ZnC^. Les intensités sont

normalisées à celles de la diffusion par FeClp de la

figure 31.

Fig. 33 Spectre de diffusion par FeCl^ après corrections. Le

pic d est sans doute dû à l'imprécision des corrections.



Tempe rature

Fig. 1 .

Neutrons

Fïg. 2_



I
2

I

Fig. 3_



Enceinte étendit du hall pile

Retour (Hydrogène gazeux)

Compresseur

Faisceau de neutrons froids

Ecran daiote liquide

Tozomètre
de S m*

e"hydnaème Type C.N.R.S.

Fig. A .



GAINS MESURÉS

- 2 0

-15

Hydrocjcrne pur.

H2 337.

50Z D

337. H,

ur

Fig. 5 .

h
- LONGUEUR DtDNDE

8A



Détecteur.

Sélecteur
mécanique^

Protection

Fi\Vr<a Bc.

Collimateur.

échantillon.

Rg. 6 .





Nœud du réseau
réciproque.

ooo

Sphère de
diffusion.

Diffusion autour d'un nœud.

ooo

Diffusion en avant.

Fîg. 7 -



1

des neutrons dif Fuses

Fig. 8_



Fig. 9 .

\





2,7

T=525'

(XI.



a

300

200

= 2m b dans

100

250 °c 500*«

Fia. 12

75i



Rg. 13.



Intensité

900

)00

COMPOSANTE
ÉLASTIQUE

21 41 61 81 Nsde canal.

Fig 14 _ DIFFUSIOh A 45 « PAR M n F 2 .



r.Â

1,5

0,5

10° 20' 35° 60° 90 '

R<)15- WFFUSIOM DE.S NEUTROMS DE 4,5A PAR M n F 2 .

Angle de
diffusion



3000 _

2000 _

1000 _

SPECTRE IliCIDEMT

2,5 3 7 l,b 8 10 Ex10'3ev

Rg16. DIFFUSION A 4 5 ? PAR MnF 2 .



intensité {juni/és ar&ifratres)

200 L

100 _

2 -v-
i (*>,10 ev

10 15 20 25 30

17 DIFFUSION A 45* PAR MnF2.



Rg 18.
ion Mn.

1JB

1,5

_(?*>

1
0

Fig 19 .
1 J,



0 50 100 150 200 250 300 350 m 150
Température °C

Rg.20-



20 \

\

JO

S

o

FORTÉE DES riUCTUATIONS CRITIQUES.

\

\

Fig. 21 _

50
i i i i

• Far

0 Nicka.1

T-Tc ^3
T c

 X

i i i 1



I

2

Ti-tO Ti-4O

Fig.22.



Intensité Courbes calculées
(V.llain) .

Courbas a.xpârïmantaltt

H » 300 O e .

= 4,75 Â

critiqua par la Far 6 1* 09 .

Rg. 23 _

Tc-5- Tc Tc-f5'



Q Oxygène..

Ion d<z terre rare

Flg. 24 .



rs _-

'8

8

V2 ^ 9/2 8 15/2

C6R1UM PRASÉ.ODYME NÉODYME HOLMÏUM ERblUM

SUCCES5ION DES NIVEAUX DAN5 UN CHAMP CU&IQUE



M ) 0 0 -

3000

2000 _

1000

Ho2Q3 .

do.a neutron»

à 50 * c .



Intensité. Intensité.

MX»

2000

Spectre des neutrons
diffusés à 30? c .

Fig. 27 .

15000 _

10000

5000



1
tooo

1000

Tl»03

\

Fig. 28.



Intensité
400

300

200

Er

100

1 2 3

Fig. 29.



> 10000 cm1

* 1000

Fig. 30.



20

10

0

Intensité .

Bruit de fond.

\(Â)



15

10

bruit* de Fond.

X(Â).
Fig. 3 2 .



f

50

20

10

1

Rg . 33 _



N


