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INTRODUCTION 

Nous nous proposons dans ce travail, de discuter ou d'interpréter les caractéristiques et les 
résultats d'expériences de résonance magnétique nucléaire, faites sur des composés ferro ou ferri-
magnétiques du groupe du fer. La résonance nucléaire dans les substances magnétiques ordonnées 
présente beaucoup de particularités remarquables ; nous nous sommes plus précisément intéressés 
aux points suivants : 

1 / Dans ces substances, les moments magnétiques électroniques, dont la valeur moyenne est 
non nulle, créent à l'emplacement des noyaux un "champ local" extrêmement grand (200 000 à 
500 000 Oe). Dans les composés ioniques, ce champ local est dû essentiellement aux électrons de 
l'ion qui porte le moment nucléaire ("champ hyperfin"), mais aussi pour une petite part aux élec­
trons des autres ions ("champ dipolaire"). Ce champ dtpolaire joue un role très important dans l'in­
terprétation des expériences de résonance dans le grenat de fer et d'yttrium, dont l'étude détaillée 
permet également de mettre en évidence une très légère anlsotropte de structure hyperftne des ions 
FeJ* dans ce composé (chap. I et V). 

2 / On sait que du couplage entre moments électroniques et nucléaires, résulte également une 
aufmentaUon spectaculaire (par un facteur 10* ou 10*) des signaux de résonance nucléaire. Une étude 
détaillée montre que cet effet d'augmentation est beaucoup plus grand dans les échantillons polydo-
maines (où le signal est essentiellement dû aux noyaux des parois de Bloch) que dans les échantil­
lons uniformément aimantés. Il n'existe pas dans les antiferromagnétiques (chap. II et VI). 

3 / Les composantes oscillantes des aimantations électronique et nucléaire ont des fréquences 
propres différentes. Leur couplage va modifier ces fréquences propres. Comme il est proportionnel 
à la polarisation nucléaire moyenne, on va donc observer un déplacement de la rate de résonance 
nucléaire lorsqu'on essaie de saturer cette raie. On peut aussi considérer que cet effet est du au 
couplage indirect des spins nucléaires par les ondes de spin électroniques. Ce déplacement de fré­
quence, qui est habituellement très petit et observable seulement à très basse température, joue 
un role important dans les expériences faites par Heeger et al. sur le ferromagnétique faible 
K Mn F, (chap. Ill et VI). 

4 / Dans les échantillons de grenat de fer et d'yttrium impur, uniformément aimantés en champ 
magnétique fort, on peut de même attribuer la relaxation nucléaire des noyaux "Fe à une interaction 
indirecte entre les spins de ces noyaux et les impuretés de terre rare a relaxation rapide que con­
tiennent ces échantillons. 

De façon analogue le couplage des spins électroniques des fers avec ces mêmes impuretés, est 
à l'origine du déplacement de fréquence et de la largeur de raie anisotropes qui caractérisent la 
résonance ferrlmatnêtique dans le grenat impur (chap. IV). 

5 / Par contre, dans les échantillons polydomaines de grenat la relaxation nucléaire est beau­
coup plus rapide dans les parois que dans les domaines. Ceci semble dû a l'existence, dans les pa­
rois de Bloch, d'excitations magnétiques de basse fréquence, qui fournissent une contribution sup­
plémentaire à la relaxation nucléaire (chap. VII). 

Historiquement la résonance nucléaire a d'abord été observée dans les échantillons polydo­
maines (qui fournissent des signaux beaucoup plus intenses). Mais l'interprétation de ces expé­
riences est compliquée. Nous commencerons donc par traiter er grand détail le cas des échantillons 
monocristallins uniformément aimantés en champ magnétique fort, cas bien plus simple, et qui a 
permis les comparaisons les plus précises entre le calcul et l'expérience. 
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PREMIÈRE PARTIE 

ÉCHANTILLONS MONODOMAINES 

I - CHAMP LOCAL 

A - GENERALITES -
• * • • 

Le moment magnétique nucléaire uj = nY»I d'un atome O placé dans uncristal,est soumis de 
la part des électrons de ce cristal à un champ magnétique statique, créé par les moments magnéti­
ques de spin des électrons et par la distribution de courant associée & leurs mouvements. L'opé­
rateur associé à ce champ ("champ local") est : 

H,«- - 20.EI— + 3 + M N [1.11 
r> r/ 3 

(où r̂  et 1{ sont respectivement le rayon-vecteur et le moment cinétique orbital du i étne électron, 
par rapport au noyau pris comme origine O). 

Expérimentalement, les études de résonance nucléaire faites sur les ions du groupe du fer 
dans des composés ferro ou ferrimagnétiques, mettent en évidence dans tous les cas une structure 
hyperfine pratiquement isotrope, à laquelle on peut associer un hamiltonien : 

* « - o J f . M [I.2J 
-» -» 

(où M est la densité d'aimantation électronique) : le "champ local" aM est de l'ordre de quelques 
10' oersteds,et est antiparallèle au moment magnétique de l'atome »ou ion) O auquel appartient jij. 

On peut montrer que, pour les composés ioniques et métalliques du groupe du fer, la con-

tribution principale i H ) a i est due au terme de contact - 2p# ~sri' •* 6(ri)- U faut, pour l'évaluer, 
connaître la densité électronique au niveau du noyau. Dans les métaux cette densité est mal connue. 
Nous examinerons donc le cas des composés ioniques. 

Le champ local au niveau du noyau est alors essentiellement dû aux électrons de l'ion O 
lui-même (champ hyperfin). La contribution des autres ions est en effet de l'ordre de p. /a' ^ 10* Oe 
(champ dipolaire). 

1/ Champ hyperfin dans les composés ioniques. (1) (2) 

Pour en comprendre l'origine, il est nécessaire de regarder comment sont formées les fonc­
tions d'onde électroniques de l'ion. 

Dans le cas du couplage Russell Saunders, et si on néglige les interactions qui dépendent du 
spin, l'hamiltonien de l'ion 11 fers s'écrit : 

i.i L 2m |r,| J iml |H |rtJ| 

Cet hamiltonien commute avec L*, S*. L., S. (où L et S sont le moment cinétique orbital to­
tal et le moment de spin total de l'ion). 

La méthode de Hartree-Fock (champ self-consistent central) revient a chercher a priori les 
fonctions propres de X sous la forme <|» u de combinaisons linéaires de déterminants de Slater, bi-
tis à partir de fonctions d'onde a un électron : 
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(Y*(9 , (p ) harmonique sphérique, %* * I s * 1/2» »i ' * 1/2 > ) . Les <K, doivent de plus être fonc­
tions propres de U, S*, L „ St. 

Généralement l e problème peut être traité à l ' intérieur d'une configuration. Dans le groupe 
du fer, la configuration d'énergie la plus basse comprend un certain nombre de couches pleines, et 
une couche incomplète 3d. 

Ayant a ins i déterminé la fonction d'onde 4 l ( de l 'état fondamental de l ' ion l ibre , considérons 
ce t ion dans un cr i s ta l . Son niveau d'énergie le plus bas sera sous-tendu par une fonction d'onde 
<l> s £ a« » <K»« • • L'énergie d'interaction hyperfine <<|j|Wlkr| 4,> sera la somme de trois termes : 

- un terme 

20.1i yj<-lr> <L> 

ce terme est presque toujours nul à cause du blocage du moment orbital. 
- un terme 

' 2ft** S(2IJK2V-"IKS2L-1) &„ £ V ^ T (LjL^LjJ-^UL+l» 

ce terme ne conduit pas à une structure hyperfine isotrope dans un cristal de symétrie quelconque. 
Il est trop petit. Enfin il est nul quand L = 0. Or les ions "S". M" et Fe3* possèdent une struc­
ture hyperfine aussi importante que les autres ions du groupe du fer. 

- ie terme de Fermi 

811 •* 
<2P. % « l ( C ^ * i 6(?i>)> 

Seuls les électrons ns (1 = 0) ont une densité non nulle au niveau du noyau et peuvent contri­
buer A ce terme. Mais cette contribution est nulle car les couches ns sont pleines et les électron* 

ns ivec s , - ±-5-ont même fonction d'onde radiale. 

On est donc amené à penser (1) (2) que, dans un atome dont le spin total n'est pas nul, il est 
sans doute incorrect d'attribuer aux électrons ni dont le spin est parallèle ou antiparallèle au spin 
résultant (et qui sont de ce fait soumis de la part des autres électrons a des interactions d'échan­
ge différentes) la même fonction d'onde radiale. Levant cette "restriction" on construira donc tes 
fonctions d'onde 4>Li comme précédemment mais à partir de fonctions d'onde à un électron (2): 

*.1-- Rli(r) Yf(e.9)x* 

• i l . - K*M *riB.?)x" 
Les fonctions \ s ainsi construites sont encore fonctions propres de L . L,. S, mais plus né­

cessairement de S* (en pratique, elles le seront à très peu près). Comme auparavant on détermine 
les fonctions radiales R,*i (r) et R ,̂ (r) en minimisant l'énergie de l'ion. On obtient ainsi des fonc­
tions iCi. Râi légèrement différentes. 

La contribution au champ hyperfin du terme de Fermi est alors du bon ordre de grandeur 
(~10'Oe). Dans un cristal, à cause des effets de champ cristallin, elle est réduite de 10 à 20 %. 

Cette méthode de calcul peut être interprétée de la manière suivante : s i l'on garde à l'inté­
rieur d'une configuration le même fonction radiale pour les électrons ni* et ni l . elle revient à bâ­
tir a priori 4\s * partir de déterminants de Slater appartenant st à la configuration la plus basse 
( . . . d» «t à fastes les configurations qui peuvent en être déduites en transportant les électrons de 
la configuration initiale d«ns des couches d'énergie plus élevées sans modifier leurs nombres quan-
tiques 1. 1, et s , . 

Ç L T r ( s . r . ) s 4 I 
- i - et - 26 I 3 ——— - I, dont la contribu-
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tion a H,a( est nulle au premier ordre, peuvent au deuxième ordre être responsables de petites 
anisotropic» de l'interaction hyperflne, si l'environnement de l'ion O n'a pas la symétrie cubique. 

2/ Champ dipolaire dans les composés ionique*. 

On peut aisément démontrer que le champ magnétique créé au niveau d'un ion O par les élec­
trons d'un ion A distinct de O.est assimilable* au champ d'un dipôle classique M» * - P, [<LÀ>+ 2<^>] 
placé au point A. Il est donc donné par les formules : 

•* Le champ dipolaire H* au point O sera la somme des champs créés par tous les dipoles de 
l'échantillon. Dans ce qui suit, nous supposerons toujours que l'échantillon a la forme d'un ellip­
soïde S, : ainsi lorsque l'échantillon est uniformément aimanté, le champ démagnétisant**est unifor­
me à l'intérieur de S,, ce qui permet d'observer la résonance nucléaire dans de bonnes conditions 
(pas d'élargissement inhomogène par ce champ). 

-» 
Considérons donc un échantillon monocristallin uniformément aimanté par un champ H. assez 

grand (flg. 1). Nous pouvons, pour calculer le champ dipolaire au point O, utiliser la méthode de 
Lorentz. 

Flg.1 

a) Traçons une sphère Sx ae centre O, de raypn R » a (coté de la maille) et intérieure 
à l'échantillon. On vérifie aisément que le champ dipolaire H7/ créé en O par Isa ton* II ntirlmrsà 
St est très peu différent du champ dipolaire qui serait créé par une densité en volute M(r) définie 
de la façon suivante : si r appartient à la maille de centre O, 

M(r) =- i -1 v -

(v volume de la cellule ; la sommation porte sur les j ions de la cellule). 

L'erreur relative due i cette approximation est de l'ordre de -^ dans le cas général, et est 
a* a 

comprise entre -gr et -=p- si la symétrie globale de l'environnement de O est cubique. 
Donc en vertu d'un résultat classique : 

*u* H,+ HH+ HH 

* Cad a'eet vrai que si la distance OA est asses fraude pour «a'il s'y ait pas d* "échange direct" entre ces 
teas (OA >*.S A). 

r- défia oaflnJttea ce ckasao, different du champ dipolaire. est égal, avec les notation* dt la page suivante, à 
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où . ft¥ est le champ qui serait créé par une distribution en volume de masses magnétiques fictives, 
p * - div M, dans le volume II. 

• » •* 

,H,Z> H. sont les ^champs ̂ qui seraient^créés par des distributions superficielles fictives de 
masses magnétiques. Of (?,) * MC?,).^?,), oa(rx) * atfr^.n^r^) sur Sf et Si (4 y n̂  normales exté­
rieures). 

Ici M est uniforme : p = O , H%1 = *-£• M » H,f • - Ut] M* (champs démagnétisants d'une 

-» 4 n "* •* 
sphère et d'un ellipsoïde). Si S, est une sphère : H, • - ""ô - M •* ^// * O* 

b) Le champ IL créé en O par les tons I Intérieurs à Sz sera calculé par sommation di­
recte des quantités H a t f l , . . . Supposons que les dipoles assoient tous égaux ; s'ils sont répartis sur 
un réseau de Bravais hexagonal ou cubique dont O occupe un noeud, Hf » 0. S'il n'en est pas ainsi, 
H/ f 0 ; rappelons cependant que s i le cristal a une symétrie tlobalt cubique : £ f^j îfjj » 0 (où 

la somme porte sur les ions d'une maille) ; par suite la contribution des interactions dipolaires à 
l'anisotropie magnétique du cristal est nulle au 1er ordre (3), mime %t les clumps dlpolalrea ÛIt n» 
sont pas mis, ce qui tendrait à faire oublier leur existence, n en est ainsi, par exemple, dans le 
grenat de fer et d'yttrium. 

Dans le cas où H ; ^ 0,on peut le calculer, soit par sommation directe sur les ions situés à 
l'intérieur de Si, soit par sommation dans le réseau réciproque. Dans le premier cas le rayon R 
de Si sera choisi de façon que: 

- la sommation ne porte pas sur un nombre d'ions excessivement grand, 
-• 

- mais néanmoins l'erreur due à l'approximation faite dans le calcul de Hn soit petite, 
et sans oublier que de toute façon la précision relative de ces calculs sera au mieux du 1/200 . 
car les ions ne sont assimilables a des dipôles magnétiques qu'à 1/200 près. 

c) in cosclKslon. dans un échantillon sphérique uniformément aimanté. IL. - H t j + H> + H^ 
+ îtj se réduit à Hx que l'on peut calculer en tout point par sommation directe sur les ions situés 
dans une petite sphère de centre ce point. 

B - APPLICATION : ETUDE DE L'ANISOTROPIE DU CHAMP LOCAL DANS LE GRENAT DE FER 
ET D'YTTRIUM ( 4 ) -

Le grenat de fer et d'yttrium (5), de formule 5 Fe* O). 3 Y, 0 , , e s t un composé ferrimagaé-
tique ionique dont la température de Néel est élevée (là ». 4S0*K). Sa structure cristalline est com­
pliquée (n* 230, Oh1' la 3d) ; mais les différents ions qui le composent ont une charge bien définie 
et sont localisés sur des sites cristallins également bien définis (ce qui est un avantage par rap­
port aux ferrites). 

La symétrie globale est celle d'un réseau cubique centré. La maille cubique comprend 40 ions 
fer magnétiques, 24 ions yttrium et 96 Jons oxygène diamagnétiques, soit 16 ions Fer" (16a) dont 
les plus proches voisins sont 6 ions O formant un octaèdre déformé, 24 ions Fer*(24d) dont les 
plus proches voisins sont 4 ions O " formant un tétraèdre déformé, 24 ions Y (24c > dont les 
plus proches voisins sont 8 ions O - formant un polyèdre déformé. 

Les ions Fe}*(16a) et Fe3*(24d) constituent deux sous-réseaux magnétiques dont les moments 
magnétiques sont opposés, et dont les densités d'aimantation sont -2M et +3M (où M est la densité 
d'aimantation résultante). 

Seul l'isotope *TFe (concentration : 2 % des ions fer) possède un spin nucléaire I = 1/2. Les 
expériences de résonance nucléaire ont d'abord porté sur des échantillons avec parois de Bloch 
(6) et ont permis de mesurer un champ local "moyen" dans les parois : 

H. (16a) * 550 000 Oe 

H. (24d) * 470 000 Oe (à 4*K). 

1/ Champ dipolaire. 

En fait la symétrie de l'environnement des ions fer n'est pas cubique et le champ dipoTaire au 
niveau de ces ions doit donc être différent de zéro. J'ai donc calculé ce champ ce qui a permis de 
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préciser et d'interpréter les résultats des expériences faites par Robert (sur un monocristal sphé-
rique en champ fort à très basse température). Ce calcul a été fait de la façon suivante : 

a) J'ai vérifié que, pour chaque ion Fe3*. on pouvait trouver un système local d'axes 
Fe3*XYZ parallèles aux cotés Oxyz de la maille cubique et tel que, par rapport & ces axes, 
tous les ions Fe'* 16a (ou 24d) aient le même environnement magnétique. Les axes locaux Fe'* XYZ, 
Fe'^X'Y'Z', liés à deux ions Fe3* 16a (ou 24d)-distincts, «e correspondent dans des rotations de 

t 1 , l * autour des directions Oxyz ou des rotations de ± 2 4 autour des axes ternaires <111>. 

Par ailleurs, l'environnement d'un site a donné admet l'une des directions <111> comme axe 
de symétrie ternaire, et l'environnement d'un site d donné admet l'une des directions [100], [010], 
[001] comme axe de rotation inversion d'ordre 4 . On en déduit que si l'on somme, soit sur les ions 
16a, soit sur les ions 24d entourant un ion Fe3* donné : 

Pour un site 16a A„ = A„ « AIZ * £ — 5 1 " . . . • 0 et A„ * A„, • A „ 
3X* - R2 

Rs 

Pour un site 24d AJ, » A', - A\z = £ —|p- - . . . . = 0 et AJ,X = A,', * —— 

• J'ai ensuite calculé a la main la contribution de tous les ions situés à l'intérieur d'une sphère 
centrée soit en un site 16a, soit en un site 24d, de rayon égal au côté a de la maille (12,376 A) . 
On trouve : 

Site 16a : AjJ* = 0 (les ions 16a forment un réseau cubique) ; 

[AÎ?i : = - 79/aî 

Site 24d : A«*f =» - 45, l7/a> ; [A***] ; = - 50.14/a' 

On en déduit pour les sites 16a un champ dipolaire de l'ordre de 4 000 Oe, pour les sites 24d 
un champ de l'ordre de 100 Oe ( s A ' j J * - A'î**)- Pour ce dernier champ, obtenu par différence de 
deux quantités presque égales, la précision de ce calcul doit être très mauvaise. 

Dans un nouveau calcul, fait à la machine, la sommation a porté sur tous les ions situés à 
l'intérieur d'une sphère de rayon 10a et a fourni : 

Site 16a [A*?] = - 83 ,58 /a ' 

Site 24d [A'iFlJ0* = - 49,274/a' [ A ' f* ]£ ' = - 0.042/a» 

[ A U ' ] " ' - - 48,570/aî [ A ' ^ l J " = " "."«l/8»3 

Les quantités [A'JJ*]"* . . . permettent d'évaluer une limite supérieure de l'erreur relative 
commise en limitant la somme à la sphère de rayon 10a. Si l'erreur varie comme l'inverse du 
carré du rayon de la sphère, elle sera de l'ordre de : 

1/3 [ A • # * ] £ • / [Af f* ]? ' ,. 1/4 000. 

Nous devons signaler que M. Bertaut a calculé le champ dipolaire au niveau du site 16a par 
une méthode de sommation dans le réseau réciproque et a retrouvé notre résultat. Par contre les 
deux valeurs voisines [A'£*]J = - 45.2 et [ A'JJ4 ]J°* = - 49,27 sont en désaccord avec le résultat 
donné par Burns : - 35.165 (7). 

b) Pour un noyau donné, le champ dipolaire ( ~103 - 10* Oe) est très petit par rapport 
au champ hyperfin "vu" par ce même noyau (~10 'Oe) . La seule quantité observable est la projec­
tion du champ dipolaire sur la direction du champ hyperfin. 

Soient ô  , a t , a, les cosinus directeurs de la densité d'aimantation ft par rapport aux axes 
cristallographiques Oxyz (la direction de M est imposée par le champ extérieur appliqué). Si les 
moments magnétiques des ions Feî*( parallèles k M) sont égaux à+*5ui Jtrès^ basse température), on 
obtient pour les différents s i tes , les valeurs suivantes de H* * (H4 I , . M) / |M| Oe (avec pour chaque 
site des poids statistiques égaux) : 

* Dans le grenat, le calcul du champ dipolaire peut inclure même les plus proches voisins car la distance mi­
nimum entre ions fer est grande (3. 46 A). 
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Sites 16a : -4088(0x0,+ OjO, + o,ax) Sites 24d : -17.2(3a*. l ) /2 

-4088(- <h V a,Oj- a,a^ -17.2(3a*- l ) /2 

-4088(- o 1a j - o ,o , + o,^) -17,2(3 a* - l ) /2 

-4088(0! a. - o , a , - o, of 

H M 1 
]7NT 

Fif. 2 

ou. sous une forme plus condensée : 

Sites (16a) :H, * - 2 044(3cos* 6 - l)Oe 

Sites 04d):H< « - 8.6(3cos*e' - l)Oe 

où 9 est l'angle de M et de celle des quatre directions <111> qui est un axe de symétrie ternaire 
pour l'environnement du site 16a considéré ; de même 9' est l'angle de M et de celle des trois 
directions < 100 > qui est un axe de rotation inversion d'ordre 4 pour le site 24d considéré. 

On prévoit donc, pour le signal de résonance nucléaire des sites 16a. une structure d'origine 
dipolaire comportant quatre raies d'égale intensité ; l'écart maximum des raies extrêmes, obtenu 
quand M est dirigée suivant un axe< l l l> (direction de facile aimantation) est AH = 5 450 Oe. De 
même pour les ions Fe*24d on prévoit une structure comportant trois raies d'égale intensité ; l 'é­
cart maximum des raies extrêmes, obtenu quand A est parallèle à< 100%est AH s 3/2x 17,2~26 Oe . 
écart sans doute trop petit pour Stre observé. 

c) Expérimentalement, il est avantageux d'utiliser un champ If»(>-=- M, et donc grand 

par rapport au champ d'anisotropiey situé dans le plan (100). Alors M est parallèle à H#, et ,s i l'on 
désigne par 9 l'angle de H. avec la direction [100], on doit obtenir : 

Pour le site 16a, deux raies correspondant A H, = ±A* sin 2<p . 

Pour le site 24d, trois raies correspondant a IL » - D' ; H, = D'(3cos* • - 1) ; H« = D'(3 sin'e - 1) 
avec A' = 2 044 Oe et D* = - 8.6 Oe. 

L'expérience montre que la variation angulaire prévue est correcte mais A * 2 500 Os et 
D = + 316 Oe ; par rapport aux valeurs prévues A est donc trop grand de 456 Oe et D de 324 Os . 

Nous allons montrer que cet écart est probablement dû i une très légère anisotropie de l'in­
teraction hyperfrne. 

2/ Anisotropie de l'interaction hyperfine. 

Comme nous l'avons vu. les contributions au champ local des termes -28 V - 4 et -2fl T 

* {S\ * Ti) - - ^ Isont nulles au premier ordre pour l'ion "S" r V \ Mais elles ne le sont peut 

fttre pas au second ordre, car les environnements en oxygène des ions Pe'* dans le grenat ne sont 
pas rigoureusement cubiques, mais sont étirés suivant les axes de symétrie (<111> ou -100>) décrits 
précédemment, ce qui rajoute au potentiel cristallin rapporté A ces axes une composante axiale. 
D'où, dans le hamiltonien. un terme supplémentaire V„ - ( - e ) £ ( - e V ) r f (3008*94- 1) - e*vTr* 
(Scos*^- l) . * * 

a) En combinant le couplage spin orbite XLS (X~ 400 cm"1) et l'opérateur -26, B. l£*~%" . 

opérateurs tensoriels d'ordre 1 par rapport aux variables orbitales, on obtient un couplage : 
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<*S | \ L . S | n x n | - 2p. 8,1.1-=. I *S> + C C ± 
B * s • B « 

c*S | L , | n > < n | E - ^ | * S > 
P.P„£s,i, i x ç l 

L'expression entre { | rappelle celle de gM - 2 (g facteur de Lande), mais ne peut s'y rame­
ner, car n peut ne pas appartenir à la configuration d? et pour cette raison 

<n |L^ | *S> 

n'est pas indépendant de n. 

On voit néanmoins que ce couplage conduira à un champ dont la partie anisotrope sera de 

l'ordre d e y 28 <-pj>(g | * g )̂< 20Oe (calculé avec <fj>~<-)> de Watson (8), ̂ .30 A"' ; et (g( -gj) 

< 10** (9) \ donc trop petite. 

b) L'opérateur Va. ( -vlO3 cm'1) n'agit que sur les variables orbitales, et est un opérateur 

tensoriel d'ordre 2. Il ne peut donc coupler *S qu'à un état *D. L'opérateur -2B# £1 3 l * j y d - | £ - | 

dont la projection sur le moment magnétique de l'ion est (compte tenu de la symétrie de l'environ­
nement) : 

H.. - ^ - - 28. Z ^ V 1 sf [1.3] 

peut également coupler ces deux états. L'état *D ne peut appartenir qu'à une configuration différant 
de d» par au plus un électron : en pratique 3d4 4s. D'où, en remarquant que s" - 1/2 (états de spin 
maximum) : 

- - (3cos»8 - 1)- |- p. ^ ^ ( D ^ *,. (r)rMr /^(rKr*)* Jr)r*dr 11.4) 

» <HM>(3cos te - 1) 

Il faut maintenant vérifier que H— est de l'ordre de la valeur expérimentale,456 (3cos* 8 - 1) Oe 
pour les sites l ia, et 324 (3cos*e - 1) Oe pour les site* 24d. Bien entendu le calcul ne peut être 
que très approximatif. On peut estimer que AE s E* - E i ~ 9 . 1 0 * cm*1 (en comparant les raies 
connues du lin"" et du Fe**). Mais V et les fonctions fronde* radiales sont mal connus. Pour ren­
dre plus large la comparaison entre le calcul et l'expérience, il m'a donc paru intéressant de cal­
culer simultanément une autre quantité qui contient également V/ÛE et des intégrales radiales ana­
logues : la contribution au second ordre de l'interaction spin-spin entre les électrons : 

*. - 48* Zl^l i - '«-MXyrj)] (L 51 
1 L "f *H J 

au terme SH S] —z-S(S + 1)1 du hamiltoaden de spin en résonance électronique (10) (Cette contribu­

tion n'est peut-être pas la seule; cf (9) ). 

L'expression de O. due à Pryce (10). s'écrit (en remplaçant H1 pareV) : 

D„ » --f|- fi* ^gr (3w - ! - / ) / • , (*)(«*) 4; (r)r*dr (1.8l 
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avec 

v = Ç-y dj (r) ^ (r) / r'^r'Jdr'dr 

W 'f~kti {r) f r'\ (r'} <M r*>d r 'd r 
[1.7] 

" l 1 

3w - 2v est, comme / <L (r)*^T 4> (r)r*dr . u n e quantité de l'ordre de<—j->.Expérimentalement 
D ~ - 0.1 cm-1. ' 

c) Calculs numériques. 
Potentiel V : un calcul de charges ponctuelles faisant intervenir uniquement les premiers voi­

sins oxygène conduit à 4 VM( - 0,34 À'3, 4Vtu • 0,3 A'3. Les formules de Burns (7) fournissent 
4Vlé, = 0,270 Â'3, 4V,W * 0,128 A"3 (? ). De toute façon Vlt, > V^ donc l'anisotropie doit être plus 
grande pour les sites 16a, en accord avec l'expérience. Si 4V*0,3 A"' : 

<rL„> Oe * - (3cos*0 - 1) « 1 350(< r»><4>\ [L8] 

- ^ - - 1 700 (<r*> (3w - 2v) )fcà ; D , ^ = - 0. 08 (<r*> (3w- 2v) )y â
 I L 9 ] 

fonctions d'onde : Pour la fonction <\,i4 (Fe3* 3d3) nous avons utilisé les résultats du 
î. Pour la fonction 4*,t (Fe3*3d* 4a) nous avons pris à titre d'essai 

- soit une fonction hydrogénolde 4s 

- soit une fonction f = (a + br + cr2 + dr3) e » a laquelle nous imposions (11) d'être 
normée et orthogonale aux fonctions ls, 2s, 3s de Watson. Dans l'un et l'autre cas la quantité 

—7— - z* était prise comme paramètre (pour Fe : Z » 26 et a ~ 13 à 16 ?). Les calculs numé­

riques on été faits à la machine, à partir des expressions algébriques des éléments de matrice.** 

Comme on pouvait s'y attendre, les quantités calculées dépendent assez fortement de z* et du 
type de fonction choisi (car les fonctions <\,% et <k n'ont pas du tout la même allure). Par exem­
ple, pour Z - o * 10, 

fonction hydrogénolde < r*><—j->= - 1,124 ; <r*> (3w - 2v) = + 0,56 

fonction "de Watson" <r*><-\>= - 0.013 ; <r»> (3w- 2V) = - 0,41 
r u.» «-» 

ce qui conduit pour < H„> à deux valeurs, + 1 500 Oe et + 16 Oe, encadrant la valeur expérimentale 
+ 500 Oe. Quant à D, l'ordre de grandeur serait correct, à un facteur 2 près, mais le signe ne 
l'est pas dans le deuxième cas. 

Ces résultats permettent néanmoins de penser que les écarts entre le champ dipolaire calculé, 
et le champ d'anisotropie mesuré, sont effectivement bien dus a une anisotropic de structure hyper-
fine. 

Ces approximations ne sont certainement pas tr is bonnes, car les orbitales 4a doivent participer à la liaison 
chimique. 

' Ces expressions se présentent sous la forme de sommes à plusieurs indices qui comportent un très grand 
nombre de termes. 
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H - OBSERVATION DE LA RÉSONANCE NUCLÉAIRE 

DANS LES SUBSTANCES MAGNÉTIQUES : FERRO ET FERRIMAGNÉTIQUES 

EN CHAMP FORT, ET ANTIFERROMAGNÉTIQUES (12) 

de l'ion i que des contributions très petites ; négligeant ces termes, 
spin nucléaire, I{ sous la forme Xt * A J ^ S J . Le spin nucléaire est 

erfin moyen H,,,^ - (A4< S(>T)/hY» ; (11,,-vlo'Oe). Inversement le 

Nous allons maintenant étudier en détail le mécanisme de l'excitation et de la détection de la 
résonance nucléaire dans les substances magnétiques. Ceci nous permettra de comprendre comment, 
grâce à un double effet d'amplification, les signaux de résonance observés dans les ferro et ferro­
magnétiques sont considérablement plus grands que ceux obtenus dans les substances diamagnétiques 
- il n'en est pas de mime pour les antiferromagnétiques. Nous verrons aussi apparaître un petit 
déplacement de la fréquence de résonance nucléaire (13), associé au couplage entre apir- nucléaires 
et spins électroniques, dont l'origine profonde sera discutée dans le chapitre m . 

Notations : Nous avons vu (chap. I) que les ions voisins et l'aniaotropie de structure hyper-
fine n'apportent au champ local de l'ion i que des contributions très peti^es^ ; négligeant ces termes, 
nous écrirons le hamiltonien du 
donc soumis à un champ hyperfin 
spin électronique est soumis a un champ -{Ai<I1>T )/ti y«. qui est au plus de l'ordre de quelques 
oersteds, même au plus basses températures (T >1"K), et dont la contribution à l'anisotropie ma­
gnétique est presque toujours négligeable. 

Supposons que tous les ions aient le même environnement et le même comportement moyen, 
et soient M et m les densités d'aimantation électronique et nucléaire moyennes de l'échantillon. 
L'énergie hyperfine emmagasinée sera E, telle que : 

E "• -• A 
— * - a M.m avec a = , [H.lJ 
v « T. T. 

(V volume de l'échantillon, v volume par atome magnétique). 

Le rapport gyromagnétique de l'électron est négatif ; Y. M t e n général positif, a est négatif 
dans tous les cas étudiés. A l'équilibre on a donc le schéma" suivant (fig. 3). 

t 
11 

*r k U 
I 

Fif.3 

4,. . 4 ^ .«a Y 

S ' ici H. -«M 

La pulsation de résonance^ nucléaire du spin I placé dans le champ H, et dans un champ exté­
rieur éventuel H parallèle à l é s e r a u • ym (H. + HJ * ^ + v, H. »*\,. Pour lea ions du groupe du 

<•> fer v. »-^a..v60 à 600 Mc/s. 

Nota : les susceptibilités électroniques par unité de volume seront toujours définies par rapport au 
champ appliqué1. 
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A • FERROMAGNETIQUE EN CHAMP FORT 

1/ Origine de* effet» d'amplification. 

4* Considérons un monocristal ferromagnétique sphérique (fig. 4), placé dans un champ H.> -=-M , 

dpnc uniformément aimanté (M <v 200 -2000 c. g. s . , H#~ 10' - 10 Oe). Soit H4 (supposé collnéalre A 
H ) le champ d'anisotropie des spins électroniques (pour des matériaux doux H4 •* 10* - 103 Oe). Noua 
négligeons l'amortissenient des spins électroniques et admettons par avance que la réaction des 
spins nucléaires sur M est petite. 

Fig. 4 Fig. S 

Un petit champ radiofréquence transversal,H, * 2Ht coswt.de pulsation uuxoa(«|\,(Ha + H,)! ) 
agit sur ft comme une perturbation statique et provoque de petites oscillations de M de part et 
d'autre de sa position d'équilibre M. (fig. 4). n apparaît donc une aimantation transversale oscil-

M lante M, • X, H. « „ » H, qui agit aur les spins nucléaires comme un champ radiofréquence 
H. + H» 

H. JL. 
H. + H, 

T) est le facteur d'ampli-H; « a M, - a X.H, » g * „ H, ~100 H. >H„ On posera 

fication du champ radiofréquence par les spins électroniques. 

De façon identique une deflexion m. des spins nucléaires provoquera une déflexion M, • x. («*n J • 
• T)m, de l'aimantation électronique. La densité d'aimantation induite par le champ radiofréquence 
sera donc égale à T)m,(H£) soit, s i la réaonance nucléaire n'eat paa aaturée? & n*(H.(oa K est la 
susceptibilité radiofréquence nucléaire). On voit «M IS stfaal oassrei sera, a larfssr de rats égale. 
T)1 Tots plss grand «w celât es'os obtiendrait orne m échantillon dtmatnitton* placédana un champ H, 

Remarque: effets du champ démagnétisant pour un échantillon non sphérique. (fig. 5). 
• * • • 

Supposons que l'échantillon soit un ellipsoïde de révolution allongé, l e s directions de H«„et H* 
coïncidant avec son grand axe Os. En présence d'un champ radiofréquence (quasi statique) H,, la 
densité d'énergie emmagasinée pour une déflexion 8 de M dans le plan (H., HJ est : 

Y>* - M(H. + HJ cos 8 + - y ( N | cos* 9 + Nj.sin*e) M* - MH.sin 8 

(Nj. • N, « N . N | * N, : facteurs démagnétisants ; N | 4 2Nl» 4% , Nl>N | ) . En minimisant E 

par rapport Ad supposé petit, on obtient la susceptibilité atatique,d'où l'on tire | 

Si M est grand et Nj. nettement différent de N | , l'effet sur n des champs 
appréciable. 

Hi>n | | . e n minimisant c 

* h ' H.tH.*(N 1 -N tSit[-
démagnétisants pent « r e 

"Que la largeur de raie nucléaire soit duc aux interactions spin-spin eatr* noyaux ou à une inhomogénetté a»a-
croecopique. 1* saturation se produit pratiquement en deux «tapée ( (14) chap, m et MO. Soit çl » çl* + i £ * 
la susceptibilité radiofréquence nucléaire dans le referential tournant, et supposons w *«•„; si le champ rasa» 
frequence effectif H; est très faible. C •* C'eant dee constantes (calculables, en l'absence d'élargisse­
ment inbomogene, au moyen des équations de Block). Lorsque la saturation au sens de Bloch «et réalisée 
(^HÇTjT, <*1). Ç * * 0 . et V reste sensiblement constante. Enfla lorsque Hl devient de l'ordre de la largeur 
de raie (2 80 Oe dans lea cas étudiée id). i"m* tend vers zéroà son tour. 
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2/ Calcul général de l'absorption d'énergie radlofréouence. 

Pour simplifier la présentation, nous supposons que le champ radiofréquence appliqué est un 
champ tournant : H, * Hx cos ut. H, « - Ht sinwt. H* « H, + iH,. Sous l'effet delà radiofréquence appa­
raîtront des densités d'aimantation transversales,M*, m*, couplées entre elles et au champ radiofré­
quence. Si X* et £* sont les susceptibilités électronique et nucléaire dans le référentiel tournant: 

S 
M* - X*(am* + rf*) 

[H. 2] 
m* - t*(aM* + H*) 

m«. *e<V«>,)H*et M* - *<* \î?4 H* 
1 - o« Ci, x*. i . o1 C.X-

La susceptibilité radiofréquence de l'échantillon sera égale à 

M* + m ^ x : + 2 a S ; x ; + 5 ; , x : + ( l + a x y 

Dans cette egression a-* 10* et x**» a . f « ~ 10"1 à 1 ; ax* étant très supérieur & 1. on peut 
H . + MA * 

simplifier l'expression de la susceptibilité radiofréquence de l'échantillon. Donc 
M4 

H' 

Pour avoir un ordre de grandeur de Vm, nous utiliserons l'expression valable loin de la satu­
ration : 

C ! L^ 
M - Y. (aM, + I^)+-|r* 

(où—, représente une largeur lnhomogene), et nous utiliserons les données numériques correspon-

dant au cas. relativement standard, du moment nucléaire de **Co dans le cobalt métallique (rap­
pelons que le cobalt naturel est concentré à 100 % en isotope Co) : 

Pour "Co, I *•—•. Y„ * 2* . 10\ v„ * 220 Mc/s donc H. - 220 000 Oe (correspondant à M * 

* 1 400 c g. s . . a * 155) ; v volume par atome «vil A~}. On trouve : 

3 2. 10~* 
mt « ' *T* c g. s. ; a 300 *K : m. *. 10"* 

Par ailleurs la largeur de raie nucléaire est de l'ordre de 400 kc/s (400 Oe). Les extréma 
des parties réelle et imaginaire de ^seront donc : 

- • Y»mi -

W * .M.* - * 10 T7n* 

Lorsqu'on fait varier u au voisinage de fe)» £ ne change pratiquement pas mais Ç̂  change. 
La partie réelle de : 

~F" * £ * - x ' m . C" - T. (H, + HJ + y. m,«* Re X^+-^»+ i Y. m, «« Im x%J W. 5} 

devient égale à séro pour « - Y. (H. + H.) - n. m, a* Re x^. Ceci défiait la pUsatto* de nisoaaaot 
sscléetre, «si s'est sas ifale è w » Y. (1^ + H.) casas oa »'» attendait. En fait le déplacement de fré­
quence : 
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6w » - a), S - a Re x;a CU.6] 

est habituellement très petit devant », (-vHT'w. * 1*K). De mtme le terme d'élargissement homogène 
Y. m,*** Im x£asera très petit devant (l/T^*). Donc : 

M* + m* M* . „• . „* v**r* ( n -< g ï — * -jjx • X# + * X„ *«, ULTJ 

Ceci dit, on voit que la présence des spins nucléaires revient à ajouter A la susceptibilité 
électronique un terme supplémentaire a? %** £*• L'interprétation de ce terme a été donnée au para­
graphe 1 . Seule différence : dans le cas général X* aura une partie imaginaire non nulle,due aux 
effets d'amortissement 

Calculons maintenant la puissance absorbée par l'échantillon (cf. App. A). 

P ' + WHt'lm I X; + a2 X*X ] 

Si X*.- X':+ iX? et Vm* t':+ iVJ 
p • + u HÎ ixï + a* [ ( x'? -1? ) s;* + 2 x'm* x': *;• 11 

Au voisinage de u > u, les quantités X̂ * « x'J sont pratiquement constantes. Le passage par 
la résonance se traduira par une variation de P : 

i P ' + u ^ a » [ ( x,+ï - X'** ) V* + 2 x'* X'* f ] W.8] 
*• M O V « « « 

La courbe AP sera la somme d'une courbe d'absorption (termes en £^) et d'une courbe de 
dispersion (termes en £*). 

Ordres «te frondeur pour un Isolant (termes d'amortissement petits) ; si l'équation de mouvement 
de l'aimantation électronique est du type de Landau-Lifshitz : 

d M •* •* X •* •* •* 

j M M » H - - j p M A (M A H) 

où H, » H, + HA et où le second terme représente de façon phénoménologique l'amortissement : 

xi- .g-ïi+ <*•<-•".+TH.) i e t C . _ ^ r — a ^ -î I a . j 
H» L (-W.+YHI)«+^-J ** ^ L ( - W . +YH,)»+^-J 

/ H \ 
(avec 1/T(

 = ^TTT)- Usuellement : 

«l,^10a - 10', YH.^IO" - 10u..M</H,^ojq.l(T1
J ^ ^ a i ^ l O ^ à HT1 

Donc : 

X^ ^qq. 10-1 et *£ -10 ' ' » W"**^ 

Per conséquent : 
Si la résonance nucléaire n'est pas saturée du tout, oP" aura la forme d'une courbe et'oesorp-

-ttoa correspondant à une susceptibilité a* x*** V* " l0*' * 10"3' S i lm résonance est saturée au 
sens de Bloch, ce qui se produit facilement à cause des effets d'amplification du champ radtofré-

•Voir aussi chap, m p. 2â. 
"L'équation de Bloch permet de décrire u n i correctement le comportement des spina nucléaires, lorsque U 

champ redtefréauence a ate piilaation w«*i at n'est pas trap grand. Mais poor Isa apina électronJqpns» «est 
le» friqeemeea praprre eomt tree extérieure è «̂  et la relaxation relativement rapide (i/ *,>% y, il est nécessaire 
d'util<aer une équation de mouvement dans laquelle la relaxation s'effectue vers le champ taateateai (15). 
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quence, ûP aura la forme d'une courbe de dispersion et -9-aéra de l'ordre de 10"* à 10'\ corres-

pondant à une auaceptibilité de l'ordre de 10 "' a 10"*. 

En fait, presque tous les ferromagnétiques sont des conducteurs de l'électricité (16), et les ef­
fets disslpatifs dus .aux couranta de Foucault peuvent introduire dans x des termes d'amortissement 
très importants. Mais la plupart des mesures sur les métaux ont été faites sur des échantillons po-
lydomainea : nous reviendrons sur les effets des courants de Foucault dans le chapitre correspondant. 

Remarquons. enfin que si l'amortissement des spins électroniques est négligeable ( xl* Re xi" 

" *• " „ l a ) . la variation relative <* 1 Ç* de la susceptibilité électronique fcous l'effet des spins 

nucléaires, et le déplacement de la fréquence de résonance nucléaire : 

6a, . . ^ T, -jj!ji_« . ^ H >
1^1 | J - 1 • r . M f f l . [IL 10] 

sont deux quantités proportionnelles. 

B - FERRIMAGNETIQUE A DEUX SOUS-RESEAUX . N CHAMP FORT ET ANTIFERROMAGNETI-
QUES-

•• • • 

Soient A et B les deux sous-réseaux de spins électroniques, H, et H, les champs d'anisotropie 
correspondants. H, le champ extérieur ^Hâ, H„H, parallèlles à Ox, —-i < 0). - \ , M». M,le coupla­
ge d'échange entre sous-réseaux (\t< 0), m*, m, lea densités d'aimantation nucléaire associées aux 
sous-réseaux A, B. 

(1/V)K - - - a4 M». mâ 

* ^ P. Il) 
( l /V)« - - a, M., m, 

• • ' • • 
1/ Effets d'amplification ; discussion qualitative. 
La différence essentielle avec le cas ferromagnétique vient de ce que, ici, le champ radiofré-

quence appliqué H*, et les champs a, m*. a,mj exercés par les spins nucléaires sur lea spins 
électroniques ne Jouent pas le même râle . En effet le champ H* agit à la fois sur les deux sous-
réseaux, tandis que le champ o» m*â n'est couplé qu'au sous-réseau A. Les réponses d'un sous-
réseau en présence des champs H*, a, m*, a, mj seront donc différentes. Cette remarque permet­
tra de comprendre pourquoi, dons un antiferromatnétlque, le déplacement de fréquence est du asw or­
dre que dans un ferromainétique. alors que l'absorption d'êneriie est beaucoup plus faible. 

On conçoit que, pour un ferrimagnétique, qui possède un moment résultant non nul et un mo­
de uniforme de basse fréquence, les résultats seront analogues à ceux déjà obtenus pour un ferro­
magnétique. Nous discuterons donc le cas antiferromagnétique (en supposant H. = 0). 

Fig. 6 

Dans ce cas (cf. fig. 6) Hâ « - H, et à l'équilibre M, = - M,. Nous poserons H,, * \ M , (H„ 
est le champ d'échange auquel sont soumis les spins du sous-réseau A). Appliquons au système un 
petit champ radiofréquence H . Ce champ tend à produire des déflexions e des aimantations des 
sous-réseaux. Mais de telles" déflexions font varier l'énergie d'échange et l'on voit que la suscep­
tibilité d'un sous-réseau va être de l'ordre de |M| / | X, M U|M| / H„ « 1. Donc le facteur d'am-
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a |Ml H. « _* 1 
plificatlon du champ radiofréquence sera -W—- *-jr"^ 10' 10"*~ — < 1. L'effet d'amplification Al-
recte a done disparu. 

Supposons maintenant que le couplage direct de l'aimantation nucléaire avec le champ radio-
fréquence ait créé une composante transversale m"t. Le sous-réseau A (et lui seul) va être soumis 
à un champ atmj|. En l'absence d'anisotropie la susceptibilité transversale d'un sous-réseau serait 
très grande et la susceptibilité totale du système nulle comme le montre la figure 7a. 

«A «A " A « A 

fig. 7a 

fig. 7b 

En fait, l'anisotropie limitant la rotation des sous-réseaux, la situation sera la suivants : 

- la susceptibilité de chaque sous-réseau sera de l'ordre de le champ a« mj en-
* 

traîne donc des déflexions importantes des sous-réseaux (fig. 7b). Par suite, le déplacement de la 
fréquence de résonance nucléaire sera aussi important que dans un ferromagnétique. 

- malheureusement ces susceptibilités n u / aâ, T|M / aA sont de signes contraires,** la 
puissance absorbée par les spins électroniques du fait de leur couplage avec les spins nucléaires 

est proportionnelle à ( -"* M £. * & ^ V ~ w * K « V ' la neeond mffmt d'amplification dla-

paraît done annal. Par suite, dans un antiferromagnétique comme dans une substance diamagnétiqne. 
la résonance nucléaire ne pourra être excitée et détectée que par couplage direct de l'aimanta­
tion nucléaire et du champ radiofréquence! 

2/ Formules explicites. 

Nous négligeons l'amortissement des soins électroniques. Dans l'approximation statique Isa 
aimantations M* . M. des deux sous-réseaux électroniques sont données par : 

(H. + Hâ + X. M.) M*t- X. M. Mi > a. M. nû + M. H* 
IL 12 

- X.. M.M; + (H. + Ha + *. M») •*; - a. M.m*, + M. H* 

D'où l'on tiré : 

M» * ***AB.+ *n*Knt\)****mMU\mUiWP\*mhmm + Bm+KW***W)* m u , 
* X.(M4H, + l l ,H , ) + H.Ji.(M,+ M,) + lf.+ I^(Ha + H,) + H,H, 

et une expression analogue pour lÇ en intervertissant les indices A i t B. 
Soit en résumé 

M l ' n« m.* + nM m; + x* H* 
( a M] 

avec : n „ • n M * «» X«. H a + 1 ) . * «*• X. 

i awl et pour lisqprta W < 

20 



Par ailleurs, pour lea aimaniatlons nucléalrea: 

'mj • Ki.m* + o,M;> 

d'où l'on déduit finalement 
i: [a is) 

M t + M. + m , * m , . 
H* 

(i - "i i** ç> (i - «.*w *; > - ^; ç; «â «, nM «„ *• UL16J 

Lea formulée (IL 13, 14) montrent, comme noua l'avions annoncé,que: 

H».^ DSL ~l£l 
a, â  H4 

nM » n«a * o n t d o n c *» m * m e ordre que le facteur d'amplification dana un ferromagnétique. Mala 
on a ausai : 

( a* X*""S* * ^ dana un ferrimagnétique 

S 
nââ + %• • *» X» avec l mais 

( a , x 4 x H" j % * "H
H,> « 1 dana un antiferromagnétique (H.. * X. M,). 

à, 
H.V, 

1) 
OH 

< \ 

Dana un ferrimagnétique w„V u ' . et dana un antiferromagnétique lea viteaaea angulaires de 
préceaaiona dea aimantationa m*. m^ autour de Oz, a. réaonance, aont de aignea contrairea (fig. 8). 
Donc ai Ç* ̂  0. V - ° •* inveraement, ce qui permet de récrire l'équation (IL 16) (pour £ f 0) : 

M j t M ^ m ' . t m*. _ „ . „ , (l + a*JC»i* 
H* 

!A» X, + X, + Y [IL 17] 

(dana le caa ferromagnétique x, - 0 . nM • a. X, et l'on retrouve la formule (H. S) ). On voit que le 
déplacement de fréquence eat égal à 

6 w* * - wj TI„ 
m* 

"MT 
[IL 181 
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I» 
expression analogue a (IL 10), avec pour un ferromagnétique r\ « „ + „ «et pour un antiferroma-

H. 
gnétique t j M * jg - . 

Plus précisément dans un antiferromagnétique la pulsation de résonance nucléaire du sous» 
réseau A est égale a 

A . H a (H«g + H«) iw m« 

J H; mj i r H; m*. 1 

Le déplacement de fréquence s'accompagne donc en principe d'une anomalie de rapport gyro-
magnétique, mais beaucoup trop petite pour être observable. 

Enfin, en ce qui concerne l'absorption d'énergie radiofréquence. elle est beaucoup plus im­
portante dana lea ferrimagnétiqu^s, comme on l'avait prévu. L'intérêt des ferr tmainé tiques est donc 
double : d'-me part les signaux de résonance nucléaire y sont aussi intenses que dans les ferroma­
gnétiques ; d'autre part les ferrimagnétiquea sont presque tous des isolants électriques (17). Par 
suite : 

a) la pénétration de la radiofréquence n'est pas limitée par l'effet de peau 

b) les effets dissipatifs parasites dus aux courants de Foucault y sont inexistants. 
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Ill - MODES DE PRECESSION DE L'AIMANTATION NUCLÉAIRE 

DANS UNE SUBSTANCE MAGNÉTIQUE 

APPLICATION A L'INTERPRÉTATION DES EXPÉRIENCES DE RÉSONANCE NUCLÉAIRE 

DANS K M n F3 (13) (18)# 

Au chapitre précédent nous avons vu que, dans une substance magnétique, la fréquence de ré­
sonance nucléaire est légèrement différente de la valeur prévue par un raisonnement simple. Nous 
niions relier cet effet à l'interaction indirecte de Suhl-Nakamura entre spins nucléaires. 

Suhl (19 a) et Nakamura «19 b) ont en effet démontré que dans les substances magnétiques, il 
existait entre les spins nucléaires un couplage indirect par l'intermédiaire d'ondes de spin (électro­
niques) virtuelles. Cette interaction est faible, mais a une très grande portée, si bien qu'elle ap­
porte une contribution appréciable à la largeur de raie nucléaire. Nous verrons qu'elle est égale­
ment responsable du déplacement de la fréquence de résonance nucléaire, déplacement qui peut être 
observable à tri% basa» température sur des échantillons concentrés en spuis nucléaires, et qui -
ainsi que l'a remarqué De Gennes - joue un rôle essentiel dans les expériences faites sur le fer­
romagnétique faible K Mn F,. 

Dans toutes les expériences de résonance magnétique (cl chap. II) on étudie en quelque sorte 
les effets du couplage entre le mode uniforme des spins électroniques et le mode uniforme des spins 
nucléaires. De façon plus générale, nous verrons que l'interaction indirecte de Suhl-Nakamura donne 
naissance à un spectre d'ondes de spin nucléaires, et que ce spectre a un sens, mtme si les spins 
nucléaires sont très éloignés d'un état ordonné, à cause de la grande portée de l'interaction. 

A - DISCUSSION QUALITATIVE (CAS FERROMAGNETIQUE) -

1/ Au début du chapitre II nous avons, pour obtenir la pulsation, de résonance, ^, fait le 
raisonnement suivant : si l'interaction hyperflne entre les^spins S{ et I{ est : JK * A I ^ , le champ 

hyperfin moyen "vu" par le noyau est égal à H. * * j * . •*, dans c e champ, la pulsation de 
«Y» 

résonance nucléaire est u, = Y., H.. Ce raisonnement néglige l'effet au 2e ordre du couplage 9? en­
tre le spin nucléaire et les excitations des spins électroniques : 

K' = A(SJI," + SJV) [IIL1] 

Considérons par exemple le cas d'un échantillon ferromagnétique uniformément aimanté, à une 
température trèa inférieure à la température de Curie : dans ce cas, en désignant par af et a; 
les opérateurs de création et d'annihilation de l'onde de spin électronique de vecteur d'onde k, et 
par wk sa pulsation propre : 

k 

et l'on vérifie aisément que K donne naissance à un terme de "self énergie" du spin nucléaire : 

Ce travail a été tait en collaboration avec P. Pincua, sous la direction de M. de Gennes à qui nous devons de 
aombreuaes suggestions et remarques. Nous nous bornerons ici à essayer de dégager les grandes lignes de cet­
te étude. 
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qui est de l'ordre de : 

*«. *[«. £Ç^J~ i* «Sr 
(où w„ est la pulsation associée au couplage d'échange entre spins électroniques : w#, * yt HM -vlO*5), 
donc effectivement très petit (20). 

Il n'en est plus de même si l'échantillon est concentré en spins nucléaires : en effet, comme 
nous allons le voir, toute distorsion de l'un d'entre eux, Ij, est immédiatement transmise a un très 
grand nombre d'autres spins nucléaires I, : autrement dit, il existe entre les spins nucléaires une 
interaction à très grande portée, b, qui peut donc avoir un effet appréciable sur les excitations 
collectives de grande longueur d'onde ( \>b) de ces spins. 

Bien entendu, puisqu'il s'agit d'effets collectifs, faisant intervenir les corrélations entre les 
mouvements de différents spins nucléaires,, ce» sffsts ne pourront itr» Importants ans dans las 
substances très concentrées en spins nucléaires (composés de Co": 100 % de Co'* ou de MnM : 100 % 
de Mn") ; en particulier ils sont absolument négligeables dans le grenat de fer et d'yttrium (2 % 
de "Fe). 

2/ Essayons de retrouver par des considérations qualitatives simples, quels sont les facteurs 
qui déterminent la portée et la grandeur de l'interaction de Suhl-Nakamura. Nous négligeons dans 
ce qui suit tout effet de champ démagnétisant, et supposons les spins électroniques soumis : 

(a)à des couplages d'échange caractérisés par la pulsation un , 

Qn au champ d'anisotropic H» et au champ appliqué H. ( u. = Y* (H, + H») J. 

^ Supposons de pins que l'un des spins électroniques, Ŝ , soit couplé à un spin nucléaire 1<. et 
que I{ subisse une déflexion 8 (fig. 9) : 

(s) Si il), était nul tous les spins électroniques subiraient une déflexion 8 (fig. 10). Dmc. 
ai l'un d'eux» est^couplé à un spin nucléaire I.. ce spin I. subirait aussi une déflexion 8 : il exis­
terait donc entre I* et I( une interaction indirecte de portée infinie. 

(b) Si <D„ était nul, le spin Ŝ  subirait une déflexion : 

A I 8 « 8 

les autres spins ne seraient pas défléchis (fig. 11) ; l'interaction indirecte f̂ , îj aurait donc une 
portée nulle. 

@ En pratique nous aurons une situation intermédiaire (fig. 12) : les spins voisins de i 
subiront une distorsion, les autres non - la distorsion (en "toile de tente") s'étendant évidemmet 

4 * ^ 

Fig. 9 

Si 

K g . 10 

4- r 
Fis, 11 

5 
II 

I 

«va 
Fig. Il 
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d'autant plus loin que le couplage d'échange est plus grand. On est donc amené à penser que la por­
tée de l'interaction dépend du rapportJ^£L: nous verrons effectivement bientôt que b^ay^Moû a est 
la longueur - de l'ordre des distances interatomlquea - qui intervient dans la loi de dispersion des 
ondes de spin : e t éq. m. 5 ci-dessous). Typiquement b * 30 a. 

Venons en maintenant A la grandeur de la deflexion 81 (r,,) subie par le j* spin nucléaire : 
elle sera évidemment d'autant plus grande que la constante A de couplage hyperfin sera plus gran­
de. On conçoit d'autre part que. pour «, donné, la déflexion sera d'autant plus faible que le nom­
bre de spins électroniques défléchis, et doncu*.. seront plus grands. 

Comparons ceci aux résultats du calcul : on peut démontrer, par un calcul de perturbation du 
2e ordre, que le hamlltonien nucléaire correspondant A l'interaction de Subi s'écrit : 

où W-» est la pulaation propre de l'onde de spin électronique de vecteur d'onde q ; rappelons A ce 
propos que si l'on tient compte de façon approximative des effets de champ démagnétisant : 

pour q* « 0 » , * <* avec <•». « Y. (H. • H,) 

pour q / 0 « , » «* + «M a V avec ". - Y. (H. + H* - NM) 

On déduit alors de m. 4 et m. 5, que si les atomes i et j ne sont pas trop rapprochés (r,j/a > 1): 

résultat qui est en bon accord avec les considérations qualitatives précédentes ( u.^u.). 

3 - INTERACTION DE SUHL ET DEPLACEMENT DE FREQUENCE DANS UN FERROMAGNETIQUE -

1/ La forme même (m. 4) de l'interaction de Suhl dome à penser que. dans un milieu concen­
tré à 100 % en soins nucléaires, et tout au moins aux températures extrêmement basses ( <TJJT "K )pour 
lesquelles <Ia>»L les modes propres des spins nucléaires seront des "ondes de spin nucléaires" 
/Cf. telles que : 

l î - i Ç â J . * * [m. 7] 

Ecrivons l'équation d'évolution de Â  : 

±2(fiN*4-[«4i;.4*] 
f IIH.8J 

» (• AS - « Y. H.) I i; s1** +± % g 1J lj .«***•* '"î AJ-

Supposons que nous puissions, au 2e membre de cette équation,remplacer I{ par <It>,valeur 
moyens)e de la polarisation nucléaire A la température T. Cette méthode est certainement valable à 
très très basse température (<Ia>»Q. Nous vérifierons ultérieurement qu'elle te rwte A des tempé-

T„1"K. 4*K pour lesquelles <I,> «L D. vient pour finir : 

- » i £ . (*.• ±£L->R- . Y.B.AJ IIO..) 

La pulsation propre 0 ? du mode nucléaire A? est donc : 

n H f . - A S ( 1 • - A ^ ^ ) + Y.H. {m. 10] 

35 



et l'on vérifie aisément que le déplacement de fréquence relatif : 

A<I,> . IUL <L> !>.. ua«-i±i| pan] 

est aussi égal, pour le mode uniforme à : 

• n-g* Cm. 121 

en accord avec la formule (IL 10) obtenue dans le chapitre TL 

2/ La méthode utilisée dans ce chapitre, qui revient a écrire les équations de mouvement 
couplées des modes uniformes électronique et nucléaire, peut également ttre généralisée de la fa» 
çon suivante : dans un milieu concentré à 100 % en spins nucléaires, les équations de mouvement 
couplées des spins électroniques et nucléaires s'écrivent, après linéarisation*: 

« s: - g «.(s; - si) + u). aC - Y <*".»< - «O 
[m. is] 

'•» i: - -^-(si: - <it>s:> + Y. H X 

(où S h (DM est le couplage d'échange entre les spins électroniques S. et S.). Les modes propres 
de l'équation (CL 13) sont des ondes progressives : 

S: - u e1** 
PL 14] 

I* - v • « « i 
En fonction de u et v les équations (IIL 13) deviennent : 

( u - «f+CA/n)<I^)u - (A/ft)Sv = 0 

i un. is] 
(A/n) <!,> u + (« +(A/*)S - Y. H.)v - 0 

Ces équations sont tout à fait analogues à celles qui décriraient les oscillations de deux cir­
cuits électriques de pulsations propres très différentes (<** et w.), faiblement couplés entre eux : 
ce couplage va donc avoir pour effet d'écarter légèrement leurs fréquences d'oscillation. 

L'équation séculaire correspondante s'écrit : 

l u -wy + Y < X * > | | H + ^ " - Y. H.l - A*S<I,> * 0 [m. 16] 

et, puisque le terme de couplage est faible, cette équation va donc avoir une racine de pulsation é-
levée (u>u»), correspondant aux ondes de spin électroniques, et une racine de basse fréquence 

0 t = - A § [ l + A ^ ] + Y„H. [1*17] 

qui correspond bien aux "ondes de spin nucléaires" introduites dans le paragraphe précédent. 

Remarquons que, physiquement. U est asses facile de comprendre pourquoi le déplacement 
de fréquence relatif d'un mode nucléaire quelconque dépend de la polarisation nucléaire <I,> : en 
effet, dans l'approximation linéaire utilisée ici, le couple exercé par la composante (transversale) 
oscillante d'un spin électronique sur le spin nucléaire correspondant est proportionnel à <I,>. Bien 

entendu, l'effet sera d'autant plus important que <I, > ( t c Y pour T > T« *K)aera plus grand et donc 

la température pi as basse (en pratique, comme nous allons le voir, il n'est observable qu'aux tem­
pératures de l'hélium liquide). 

Pour simplifier noua négligeons tout effet de champ démagnétisant. 
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3/ H reste à montrer que la méthode de linéarisation utilisée pour obtenir les équations (DX8) 
est justifiée, mtme a des températures assez "élevées" (T > 1*K), alors que le système nucléaire 
est très éloigné de la saturation (< I,> « I) : en effet, lorsque la polarisation nucléaire moyenne di­
minue, l'effet des termes enharmoniques du hamiltonien nucléaire devient de plus en plus Impor­
tant ; par suite la durée de vie t d'une onde de spin nucléaire, et donc aussi son libre parcours 
moyen (deviennent de plus en plus courts ; Inversement la largeur de raie des modes croit. 

On prévolt donc que les excitations des spins nucléaires ne pourront être décrites par des 
"ondes de spin nucléaires", que si le spectre en fréquence I» (Q) de Aj 

8,(0) - / d t A (̂o) A^t) e'"1 dt (m, 18) 

présents un pic assez aigu à la pulsation Q * Qf de l'onde de spin nucléaire. Dans le cas de désor­
dre élevé que nous considérons ici, il est particulièrement avantageux pour étudier IV (0). d'uti­
liser une méthode de .aouata : on vérifie alors que le premier moment de Pf(Q) est bien égal à 
la pulsation Q d̂e l'onde de spin nucléaire. Il faut aussi s'assurer que le libre parcours moyen : 

1-lfîT 
3q 

de cette onde de spin n'est pas trop faible. Pour fixer les idées, nous imposerons au libre par­
cours moyen de l'onde de spin de longueur d'onde \ « b (portée de l'interaction), d'être grand par 
rapport à b. En remarquant que T .̂ ~A0* [où ( AQy)* est le second moment réduit de P*(Q)] ceci 
se récrit : 

I—1»1 OU. 19] 
AM 

autrement dit, pour que les ondes de spin nucléaires correspondent à des excitations élémentaires 
bien définies, il faut que la largeur AQ^du pic de la courbe P^(fi) soit petite devant la largeur de 
bande Ou du spectre d'ondes de spin. 

Le calcul de (A 0̂ )* se fait très simplement si l'on considère le cas limite de spins nucléaires 
complètement désordonnés (AS « k(T), ce qui revient à surestimer la largeur de raie. On trouve 
alors que AQ? est indépendant deq, et donc égal à la largeur A Q. calculée par Subi pour le mode, 
uniforme 

/Afi. \* 1(1 -t- l) < 
Ï Ï*J muT¥ û*& on. m 

d'où l'on déduit que, pour des substances concentrées à 100 % en spins nucléaires, et de faible 
anisotropic (H» < 1 000 Oe). le rapport 

AÛ. 2 » V l ( I + l ) J <l'y (4. l U L " J 

sera supérieur à 1 pour T < 3"K environ. C'est seulement au dessous de cette température que le 
spectre d'ondes de spin nucléaires aura un sens, et que le déplacement de fréquence 6 H sera ob­
servable (il .faut en effet qu'il soit supérieur à la largeur de raie A fi). 

Dans tout ceci nous avons légèrement surestimé la largeur de raie : un calcul récent de 
Pineus (21) (supposant la température des spins nucléaires grande, mais non infinie) montre effec­
tivement que le déplacement de fréquence s'accompagne d'un rétrécisrement de la raie de résonan­
ce nucléaire, qui, en valeur relative, est de l'ordre de -H-SL 

«1 

C - EFFETS DU DEPLACEMENT DE FREQUENCE SUR LA RESONANCE NUCLEAIRE DANS LES 
SUBSTANCES MAGNETIQUES -

1/ Ordres de grandeur. 

a) Cas ferromagnétique. 

Nous avions trouvé : 

6u _ m, 
"~5T"n"M7 cm. MI 
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Pour une concentration de 100 % en spins nucléaires ceci se récrit : 

w. w. <Sp 3S ju. Il kTJ i*u.*»J 

Avec u,*3 10*. Ha et H^lO'Oe, I « S » 5/2 (valeurs raisonnables pour des composés cubiques 
de Mn**) nous obtenons a», ~3 10M et | 6w/w,|~3 10*'/T. Comme nous l'avons vu dans le paragra­
phe A, ce déplacement de fréquence ne sera supérieur à la largeur de raie homogène oQ, qu'a des 
températures T < 3*K; il sera alors de l'ordre de 10*' en valeur relative (soit environ 1 Mc/s). Un 
déplacement de fréquence de 0, S Mc/s a effectivement été mis en évidence récemment dans le fer­
romagnétique Mn Fe» Q» (22). 

Bien entendu, puisque r| dépend de H., le déplacement de fréquence va s'accompagner d'une 
anomalie du rapport gyromagnétique, qui peut ne pas être négligeable, mais ne semble pas avoir 
été déjà observée. 

Par ailleurs, comme nous l'avons vu, si le mouvement des spins électroniques est amorti,. 
le déplacement de fréquence s'accompagne d'une petite contribution à la largeur de raie homogène 
1/TJ * Y. m, o* Im ( X*o>. ). Cependant cet effet de relaxation est très petit : si nous remplaçons 
Im lC par l'expression (IL 9) déduite de l'équation de Landau-Lifschitz, il vient (pour uaet l/i^cu,) 

14/211 « foi l ia un. 24] 
avec (Y/Y )~10~3, "CvlOO. Supposons l -^- j -» 10'1 nous obtenons \-jp*\ -v 10"*. Or la largeur de 
raie homogène due a l'interaction de Suhl, est habituellement supérieure ou égale à ôa> /10 (T > 1*K). 
Cette autre contribution à la relaxation est donc négligeable. 
Remarque : l'équation (m. 22) montre que le déplacement de fréquence est proportionnel au facteur 
d'amplification n. Ceci donne à penser que ô« pourra être appréciable dans les parois de Bloch, 
où n est de l'ordre de 10J ou plus. Nous verrons qu'il en est bien ainsi (chap. VI). 

b) Cas antiferromagnétique. 
Nous avions obtenu pour les aimantations nucléaires des 2 sous-réseaux les pulsations de ré­

sonance : 

T. -4 ' -***; S:] •*[••£% ft] 
où m, et M, sont les densités d'aimantation électronique et nucléaire moyennes d'un sous-réseau, 
utn' >• H,, et "i» ^ sont les 2 fréquences de résonance antiferromagnétique : 

2hL> (2H..H.+ H/)u* ±H. 
'• 

Dans ce calcul nous avions pour u >Y« H. négligé &• et pour u > - Y. H. négligé C 

En fait,si nous avions écrit les équations de mouvement et résolu l'équation aux valeurs pro­
pres correspondante, nous aurions obtenu le résultat exact : 

*f-4-wtftr,"-[,*»Af*] M 

qui ne diffère du précèdent que par des termes de l'ordre de ou*. 

Comme nous l'avons déjà vu. dans les antiferromagnétiques ordinaires.pour lesquels H»-». 10* Oe 

et (2 H„ H, )"* > H,. H, : 6w > * ffl &- expression voisine de celle qui a été obtenue pour les ferro­

magnétiques. Par ailleurs l'anomalie de rapport gyromagnétique, de l'ordre de *•"• 6 u est négli-
Yau.« 

geable. 
On peut aussi faire les remarques suivantes : le champ moyen "vu" par les spins électroni­

ques, du fait de leur couplage avec les spins nucléaires, est a m,* ta m, *qq Oe < EU . BU « H„). 
Par suite : 

Ceci n'eat vrai qu'aux fréquences asses élevées ( •»» H, ) pour que les épias nucléaires a* "suivent" pas le aw-
•emeat des spins électroaitiues. Dans le cas des parois de Bloch ce noiat est discuté en détail dans le chas. VI. 



• Dans un ferromagnétique la pulsation de résonance électronique est en toute rigueur 

u. • Y. (H* + Hâ + cm,), et l'on voit que le déplacement de fréquence relatif • —j- * J'y1"* est égal 

a la contribution relative des spins nucléaires a la fréquence de résonance électronique. 

. Dans un antiferromagnétique, la pulsation de résonance électronique, <d« est telle que 

^ - 2 «,, (H. + a m.) + (H. + a m, )* -H^.et - - ^ « ^ffi est égal à la contribution relative des 

spins nucléaires au carré de la fréquence de résonance électronique. 

Ces remarques donnent a penser qu'il serait particulièrement avantageux, pour pouvoir obser­
ver un déplacement de fréquence appréciable, de disposer d'un antiferromagnétique dans lequel le 
champ d'anlsotrople lit soit très faible. Une telle situation se trouve effectivement réalisée, non 
dans les antiferromagnétiques vrais, mais dans les ferromagnétiques faibles ("canted antiferroma-
gnets") comme Mn COj (23) et K Mn F, (24) dont nous allons parler à présent 

c) Ferromagnétiques faibles. 
Le ferromagnétique faible K Mn F, a été étudié en très grand détail par Portia, Heeger, Witt, 

Teaney, Beckman (24) (25) (28) (27). Nous nous contenterons ici de discuter qualitativement ses pro­
priétés. Nous adapterons pour ceci un modèle très simplifié qui nous permettra de voir immédiate­
ment les analogies et les différences entre ferromagnétiques faibles et antiferromagnétiques vrais. 

©Nous supposerons donc qu'en l'absence de spins nucléaires le hamiltonien des ions magné­
tiques s'écrit : 

2- I. 2ts, + gpHt(Çsî - 2sj) + K ( Ç S Ï S Ï - y s / s ; ) ;m.27j 

Dans cette expression i, j repèrent les 2 sous-réseaux magnétiques, Hà est le champ d'anlsotro­
ple "ordinaire" et le dernier terme est responsable du "canting" : on trouve en effet que ce ter­
me provoque une déflexion 9 des positions d'équilibre des sous-réseaux antiferromagnétiques (fig. 13), 

If 
telle que tg29 » (z : nombre de voisins magnétiques d'un ion magnétique donné). 

Flf. 13 

Numériquement dans K Mn F, 

- le champ d'échange H., - ^ l i â ~ 1.6 10* Oe 
» Tfc 

- le champ "de canting" H, - - ^ - ^ 1 300 Oe 
- le champ d'anisotropie "ordinaire" H» est tris fatal* : H, •*. 3,6 Oe, 

On voit que l'angle de "canting" est lui aussi très faible : 2 e - * 10J. 
On remarque aussi que K Mn F, est quelque peu analogue a un antiferromagnétique de très 

faible aaisotrapie qui serait placé dans un champ extérieur H.%H, parallèle à Ox, En l'absence 
de canting les fréquences propres d'un tel système seraient telles que 

M1/Y* « 2H..H. 

Puisque H, est très faible elles seraient donc faibles (*. q. q. kMc/sec). Quel va être l'effet du 
"canting" ? De façon très schématique, considérons un antiferromagnétiqu*, d'anisotropie négligea­
ble, placé dans un champ H* parallèle à Ox : il possède donc un petit moment résultant parallèle 
à Ox (fig. 14). 
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Fig. 14 Fig. IS 

Appliquons à l'échantillon un petit champ radiofréquence perpendiculaire à Ox : on voit que 
son aimantation résultante va se mettre à précesser autour de Ox (fig. 15) et que la pulsation pro­
pre de ce mouvement sera 

w.*YH# 

tout comme dans un ferromagnétique. 

Cet exemple simple nous laisse donc penser que l'existence du canting va n'apporter s «*/Y 
que des contributions de l'ordre de H{ » à la différence du champ d'anisotropie "ordinaire" H4 qui 
Intervient par son produit, HMHÀ. par le champ d'échange. Par suite, bien que le champ de 
"canting" soit relativement grand, sa contribution à <•> / y sera faible. Le calcul montre effective­
ment, que dans un champ extérieur H. parallèle à Ox, (champ destiné a chasser les parois de 
Bloch), les pulsations propres des modes uniformes correspondant au hamiltonien (ŒL 27) sont don­
nées par : 

( -^)* - 2H„ H. + (H. + H.) (H. + 4 He) 

( ^ ) * * 2HMH»4 (H.+ H.) H. 
[HL281 

Elles sont donc basses (expérimentalement <ii1/2x ^ 9k Me/s). 

Avant de continuer, nous remarquerons également (en retournant à l'exemple simple traité 
ci-dessus) qu'un champ oscillant de basse fréquence IL̂  coi wt parallèle à Oc va provoquer une dé­
flexion ip^H, eo^ v du très petit moment résultant des 2 sous-réseaux, et donc des spins de cha­
cun d'eux. De sorte que, bien que la susceptibilité globale ou système soit très faible (car le mo­
ment résultant est très petit), le facteur d'amplification du champ radiofréquence dans les expé­
riences de résonance nucléaire pourra être grand (,~-«r/ : dans K Mn IJ il en est bien ainsi 

(26) pour le mode u^, dont l'excitation est assez bien schématisée par l'exemple que nous venons 
de considérer ( t)I-vl80). 

Les spins nucléaires des ions magnétiques (Mn") exercent sur les spins électroniaues aux­
quels ils sont couplés un champ HJ » a m,,dont l'effet est analogue à celui du champ d'anisotropie 

ordinaire et est du même ordre puisque H,' * — Oe (T*K). Ce champ va donc apporter à w*/ Y* <*ne 
contribution 

2H„HJ 

qui peut représenter une fraction appréciable de w*/Y* * basse température (2/10a 4*K). Par suite : 

- la mesure de la fréquence de résonance (antiferromagnétique) électronique permet de 
déterminer avec beaucoup de précision la polarisation nucléaire m,. 

- le déplacement de la fréquence de résonance nucléaire, qui est justement égal à la con­
tribution relative des spins nucléaires à «*. va être très important (y. • 690 Me/sec et (6v) max 
•v 110 Me/sec à 4*K expérimentalement). Bien entendu, la largeur de raie nucléaire due à l'inté-
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raction de Suhl va également être grande (quelques Mc/sec), si bien qu'il est particulièrement a-
vantageux de diposer d'un moyen de détection indirect permettant de mesurer m,. 

Les formules qui donnent le déplacement de fréquence dans ce cas sont données dans les réfé­
rences (18) et (27). Elles diffèrent des formules obtenues dans le cas antiferromagnétique car, ici. 
les modes uniformes des moments magnétiques électroniques ne sont pas dégénérés et ont des po­
larisations très différentes - a chacun d'eux correspondra donc un mode nucléaire bien défini, et ces 
2 modes nucléaires auront des fréquences propres différentes. En pratique, puisque seul le mode 
électronique Uj possède un facteur d'amplification appréciable, seule sera observée la résonance du 
mode nucléaire Cx correspondant. 

2/ Effets du déplacement de fréquence sur l'observation de la résonance nucléaire. 

La caractéristique essentielle du terme donnant le déplacement de la pulsation de résonance 
nucléaire 

6o> « ou. -"£ 
m, 

est qu'il dépend de la polarisation nucléaire moyenne. Par suite la pulsation de résonance nucléaire 
qui, en l'absence de toute saturation était : 

< ! ) • « * + OU, 

va varier lorsqu'on essaiera de saturer la résonance nucléaire ou de faire une expérience d'échos 
de spin. En particulier l'existence du déplacement de fréquence va rendre plus difficile la réalisa­
tion d'impulsions à 90* ou 180*, car le champ radiofréquence ne pourra pas avoir la "bonne fré­
quence" durant toute la durée du "puise". Inversement, en "passage lent", il sera possible d'ob­
tenir des signaux de résonance nucléaire dans un très grand domaine de fréquences du champ ra­
diofréquence appliqué 

v, + 6 v#< v < \j, 

(soit pour K Mn F, de 580 à 690 Mc/s à 4*fQ et ces expériences seront caractérisées par l'appari­
tion d'effets non linéairea. dus au caractère non linéaire de l'absorption d'énergie radiofréquence; 
plus ' précisément, lorsque la puissance radiofréquence n'est ni trop faible, ni trop forte, il pourra 
exister pour le système des spins nucléaires deux régimes d'équilibre stable - le premier (seul 
stable eux très faibles puissances) caractérisé par une polarisation nucléaire élevée m , u , ï m , et 
une pulsation propre 

w, + Ôw. 

- l'autre (seul stable aux très fortes puissances) caractérisé par une polarisation nucléaire m/*} 
pour laquelle la pulsation propre des spins nucléaires est très voisine de la pulsation du champ 
radiofréquence appliqué : 

m'*1 

M. + ôw. i2ï-~w [IIL29] 
nu 

En principe la puissance radiofréquence nécessaire pour que le système nucléaire "saute" de la so­
lution de type (1) à la solution de type (2) devrait dépendre beaucoup de w : en effet lorsque, par 
exemple, w * » , et m, « m"1, la fréquence du champ radiofréquence appliqué se trouve initiale­
ment dans les ailes de la courbe de résonance, et la saturation uevrait être difficile à réaliser. 

En pratique, mime a, cette fréquence, la saturation s'obtient relativement facilement Partis 
et ses collaborateurs (27) attribuent ceci a l'existence de "spin pinning" dans les échantillons étu­
diés. Pour analyser les conséquences de ce "spin pinning". Portia et ai. supposent que l'on peut 
définir une fréquence locale de precession des spins nucléaires, qui varie d'un point à l'autre de 
l'échantillon, & cause du "pinning" des spins électroniques : alors, quel que soit u tel que : 

c t 
« 1 + ô tt. < w < % 

il existe toujours une sone de l'échantillon, pour laquelle la fréquence de précession locale est é-
gale a u , et la saturation sa fait de proche en proche à partir de cette sone. En fait, puisqu'il 
s'agit de phénomènes collectifs, il n'est pas sûr qu'il soit toujours légitime de définir une fréquen-
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ce de résonance locale ? Le problème des conditions d'excitation de la solution de type (2) n'est 
donc pas encore tout a fait clarifié. 

D - INTERACTION DE SUHL "LONGITUDINALE" -

i-e couplage indirect entre spins nucléaires auquel nous nous sommes intéressés jusqu'à pré­
sent, et qui avait été introduit initialement par Suhl et Nakamura, fait intervenir uniquement les 
composantes transversales des spins nucléaires. En fait il existe aussi un couplage indirect entre 
leurs composantes longitudinales, qui est également d'ordre A / / , et est donné dans un ferroma­
gnétique par 

ut* J 

Si \jp&\ » i (T > 1*K) et pour des spins nucléaires %, ?, assez éloignés l'un de l'autre 

(r,j /a » 1), ce couplage prend la forme 

On voit que la fonction qui caractérise la portée de l'interaction "longitudinale" 

( T V = : - ^ « » ( - V S ?•))*• «•»,»• «"•»' 
est égale au carré de celle qui est associée à l'interaction de Suhl "transversale" : la décroissan­
ce de K|j à grande distance est donc beaucoup plus rapide. Par ailleurs ML *• 0 quand T » 0 
si bien que l'effet de cette interaction sur le déplacement de In fréquence de résonance nucléaire 

T 
est absolument négligeable (il est au moins -sr fois pins petit que celui dû à l'interaction transver­
sale). 

A des températures qui ne sont plus petites devant T , les interactions "transversale" et 
"longitudinale" seront du même ordre et il serait intéressant d'étudier leur effet sur la largeur de 
raie nucléaire ; mais il n'est plus possible d'utiliser, pour décrire les spins électroniques, le mo­
dèle d'ondes de spin des basses températures, n en résulte une certaine incertitude sur le choix 
et la validité des différents modèles possibles : approximation du champ moléculaire local (de Geanes 
et Villain (2S). lloriya (29) ) ou extrapolation aux températures élevées de In théorie des ondes de 
spin (Kawasaki et Mori (SO) ). De toute façon le problème doit être entièrement repris. 

* Ce calcul da mem* que ceint de SakL saaposi «a* la t—slrslsr* cet aaees basa* (T « T, ) noar ea'oa puis­
ée décrire las 
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IV - EFFETS DES IMPURETÉS DE TERRES RARES 

SUR LA RÉSONANCE FERRIMAGNÉTIQUE ET LA RELAXATION NUCLÉAIRE 

DANS LE GRENAT DE FER ET D'YTTRIUM A BASSE TEMPÉRATURE (31)* 

A - INTRODUC. ON -

1/ Historique, Comme nous l'avons déjà vu, le grenat de fer et d'yttrium est un composé f«r-
rimagnétique isolant, qui présente par rapport aux ferrites traditionnels l'avantage d'avoir une com­
position bien définie (positions des ions sur les différents sites, états de valence), si bien que les 
effets d'élargissement (en particulier ceux qui sont produits par les sauts des électrons de valence 
d'un ion à l'autre) devraient y être réduits au minimum. Tout ceci explique que, dès son apparition, 
il ait fait l'objet d'études très poussées (expériences de résonance ferrimagnétique par Dillon, 
Nielsen, Walker, Teale et Tweedale... et, plus tard, étude da la résonance nucléaire de "Fe par 
Robert). 

En fait,les premières expériences sur monocristaux ont mis en évidence d'importantes aniso­
tropics de la fréquence de résonance ferrimagnétique et de la largeur de raie correspondante (lors­
qu'on modifiait l'orientation du champ appliqué if ). Divers auteurs, parmi lesquels Dillon et Nielsen, 
(3 2) ont attribué ces anomalies à la présence, dans l'yttrium utilisé pour préparer le grenat, d'im­
puretés paramagnétiques de terres rares à relaxation rapide (les ions de terre rare trivalents, ayant 
le même rayon que l'ion Y '* peuvent se substituer à lui sur les sites (24c)). Les ions de terre rare 
sont couplés aux ions fer par des interactions d'échange ; ils sont également couplés aux vibrations 
du réseau, car ils ont en général un moment orbital non nul, et peuvent donc contribuer à la rela­
xation de l'aimantation des ions fer. 

Cette interprétation a été confirmée par le fait que la largeur de raie, de l'ordre de 200 Oe 
pour le grenat ordinaire, peut descendre jusqu'à 1/10 d'Oe pour un grenat très pur (on voit simul­
tanément disparaître l'anisotropie de la fréquence de résonance). De plus, si on prépare des échan­
tillons contenant une quantité connue d'une terre-rare bien déterminée, on constate que tous les 
ions de terre rare ont un effet important sur la largeur de raie, excepté le Gd'* (L » 0 état *S) 
(33) et, dans une certaine mesure, 1'europium (J » 0) (34). 

2/ De façon phis précise les faits expérimentaux sont le» suivants. Nous nous intéressons ici 
aux expériences faites à basse température, T < 150 *K, sur des monocristaux sphériques de fer 
et d'yttrium en champ txtérltur fort H, •* 10* - 10* Oe : l'échantillon est alors monodomaine. 

a) Résonance ferrimagnétique : quand on fait tourner H. par rapport aux axes cristal­
lins, on observe une aniaotropie marquée de la fréquence de résonance w /2it (35) (37) et de la 
largeur de raie Au (36) (38). Ces effets dépendent de la nature de l'impureté de terre rare intro­
duite dans l'yttrium, et sont proportionnels à sa concentration. Quand la température varie, la lar­
geur de raie passe par un maximum pour T •* 40 à 100 *K. Ce maximum a lieu à une température 
d'autant plus élevée que la fréquence de résonance u/2x est plus élevée. 

b) Résonance nucléaire : on constate que la fréquence de relaxation lonfttudlnaU, - ^ - , 

des noyaux "r*e passe, comme au par un maximum (38 a) quand la température croît. Elle présen­
te aussi une anisotropic (38 b) (39), analogue à celle de la largeur de raie. 

Nous allons essayer de donner une interprétation d'ensemble de ces faits qui, nous le verrons, 
présentent à certains points de vue d'étroites analogies avec le phénomène de déplacement de fré­
quence étudié dans le chapitre précédent. 

*C«rtaias des résultats présentés Ici ont également été obtenus indépendamment par J. H. Van Vleck et R. urôsch, 
dans une étude da la résonance ferrimagnétique du grenat dopé A l'ytterbium. (31 bis). 
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3/ Nous rappellerons pour commencer que, dans le grenat : 

a) Les ions fer FeJ*sont très fortement couplés entre eux par <?-.» interactions d'échange 
responsables du ferrimagnétisme du grenat (le "champ d'échange" correspondant H„ est de l'ordre 
de 4. 10* Oe, et la température de Néel Tf-v 500 *K) : ils ont par ailleurs un moment orbital nul, 
donc une anisotropic magnétique faible (HÀ «, 200 Oe) et une relaxation très lente (car ils sont très 
peu couplés au réseau cristallin). 

b) Les ions de terre rare (concentration < 1 %) sont couplés aux ions fer par des interac­
tions d'échange qui aont petites par rapport & l'échange fer-fer,et dont l'effet sur les ions de terre ra­
re est, pour cette raison,habituellement assimilé à celui d'un champ moléculaire rigide* ~ 10* Oe (40). 

Ils ont par ailleurs (excepté Gd5*) un moment orbital non nul et, (excepté Eu3*) un niveau fonda­
mental de J f 0. Par suite: 

a) le champ cristallin a un effet important sur leur niveau fondamental,dont il tend a 
lever la dégénérescence : en l'absence d'échange les décompositions obtenues seraient de l'ordre 
de 10 à 50 cm'1 (^10 à 50 *K). correspondant à un "champ d'anisotrople" -*l0*Oe. En réalité, du 
fait de l'échange (qui est du même ordre)«les positions des niveaux et leurs, distances relatives dé­
pendent fortement de l'orientation de l'aimantation dea fers, et donc de H., par rapport aux axes 
cristallin ; et Kittel (40) a pu attribuer les "anomalies géantes" observées dans certaines direc­
tions, à l'existence de deux niveaux très rapprochés (distance inférieure à 3 cm"1) parmi les ni­
veaux d'énergie de l'ion de terre rare. 

0 ) ils sont assez fortement couplés aux vt bratlona cristal 1 inea d'où une relaxation rela­
tivement rapide ( i - 2. 10*11 s vers 50 *K correspondant a une largeur de raie de 1/3 cm*1, d'après 
des résultats expérimentaux récenta sur le grenat dopé au Pr}* par exemple). 

4/ Application : origine physique des anomalies observées en résonance électronique. Nous a-
voiu donc en présence deux systèmes couplés de fréquences propres différentes. 

a ) Le système des fers qui possède des modes collectifs, dont certains ont une fréquence 
assez basse (la pulsation du mode uniforme est u ~ y, H, - 10u) . 

(3 ) Le système constitué par les ions de (erre rare qui jouent ici un rôle tout à fait a-
nalogue à celui des spins nucléaires dans les chapitres (II) et (III). Dans ces chapitres, nous avions 
étudié l'effet du couplage entre les composantes transversales des spins électroniques et nucléaires 
sur la fréquence de résonance nucléaire ; il est bien évident que ce couplage modifie aussi la fré­
quence de résonance électronique, mais l'effet est très petit car les spins nucléaires exercent sur 
les spins électroniques un champ de quelques oersteds au plus (T > 1 *K). 

Il n'en sera plus de mCme ici car le champ d'échange fer-terre rare est de l'ordre de 10* Oe. 
et les effets de déplacement s t d'élargissement de la résonance électronique, dea fera seront proportion­
nels au carré de ce couplage. Us seront aussi (cf. chap. H) proportionnels aux susceptibilités des 
ions de terre rare, susceptibilités fortement anisotropes, d'où leur anisotropic. 

Ceci suppose que les niveaux de l'ion ne aont pas (éventuellement)élargis par des effets de relaxation asso­
ciés à la partie non diagonale du hamiltoaien d'échange terre rare-ondes de spin des fers. Un calcul très sim­
ple, négligeant les effets de champ cristallin, montre que 

.i * { £ . . . ¥ . . , 
B ) si ^ 7 > 0 : -^-** le» S w>j" **"• ( u ^ * l)« -ù w" PuU"ltion propre de l'ion de terre rare est de 

l'ordre de 10" (distance entre niveaux - 10 cm*1) et u.. pulsation d'échange des fers est de l'ordre de 10°. 
•On trouve —j— «• 10*. ûE - -rg cm 4 ce qui est très petit 

' Les ions de terre rare sont trop dilués pour que leur couplage indirect par les ondes de spin des fers paisse 
donner lieu à des effete collectifs importants et donc tes fréquences propres de ce système seront, à peu de 
choses près, celles d'un ion de terre rare : B/h ~ 10u. «"(Le rôle des interaction» indirectes dans les gre­
nats de tmrrma rares eat discuté dans la référence (49 e)]. 
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5/ Origine de la relaxation dea novaux "Fe (20)? Dana le grenat en champ fort, la relaxation 
directe dea épine nucléaires dea ione "Fe5*, par. émiaaion ou absorption d'une seule onde de «pin, 
est interdite (a cauae de la condition de conservation de l'énergie : | w* | > | w, | ), et la contribu­
tion des processus d'ordre supérieur est très faible. Par contre les moments cinétiques des terres 
rares pourront, eux, posséder des composantes fluctuantes de pulsation u « tu , , si leur relaxation 
est suffisamment rapide ; ces fluctuations seront transmises (par échange) aux spina électroniques 
des ions Fe1* voisins, et donc aussi & leurs spins nucléaires (ce couplage indirect eat analogue à 
l'interaction de Subi Nakamura), d'où possibilité de relaxation directe*^**? Nous verrons que 1/Tj. 
peut, tout comme la fréquence de résonance électronique, être relié aux susceptibilités des ions 
de terre rare. D'où l'intérêt de traiter parallèlement cea deux questions qui se ramènent en défi­
nitive au calcul des susceptibilités d'un ion de terre rare, compte tenu de la relaxation (l'intro­
duction dea susceptibilités est due à Dillon et Walker (35) ). 

6/ Résultats des calculs antérieurs et plan. La première interprétation, qualitativement très 
eatisfaisante, dea réaultata expérimentaux relatifs à la rêtonmc» ferrlmainétlqiu, est due à Kittel ; 
Kittel avait été amené à faire l'hypothèse que les temps de relaxation dea ions de terre rare étaient 
extrêmement courts : 1410*u s (hypothèse de la "relaxation rapide"). Néanmoins, des expériences 
plus précises conduisent à rejeter ce modèle et Teale et Tweedale ont pu expliquer, de façon semi-
quantitative, les résultats obtenus avec un échantillon dopé à l'ytterbium en adaptant à ce caa par­
ticulier un calcul thermodynamique fait par Clogston, dans l'hypothèse de la "relaxation lente". 

A première vue, il existe peu de ressemblances entre les calcula de Kittel et de Clogston, et 
c'est précisément pour rechercher les points communs à ces deux calculs que nous avons entrepria 
cette étude, dont les grandes lignes seront les suivantes : 

Au | B noua relions les propriétés de la résonance électronique et de la relaxation nucléaire 
aux susceptibilités des ions de terre rare, ce qui noua permettra ensuite de retrouver comme cas 
limité» les résultats de Kittel ( |C) et Teale et Tweedale ( f D). 

Au f C, noua montrona que, ai l'on abandonne l'hypothèse de la relaxation rapide, les faits ex­
périmentaux ne peuvent s'expliquer que s'il existe un couplage entre l'aimantation transversale dea 
fers d'une part,et dea composantes, à élémente de matrice diagonaux non tous nuls, des moments 
magnétiques de terres rares d'autre part - et nous indiquons pour quelles raiaons de tela coupla­
ges doivent effectivement exister en pratique. 

Au I D, faisant l'hypothèse de la "relaxation lente", qui conduit à un meilleur accord avec 
l'expérience, noua établissons rigoureusement l'équation d'évolution d'un ton de terre rare en pré­
sence de la perturbation adiabatique associée su champ radiofréquence ; noua en déduisons l'expres­
sion formelle des susceptibilités de l'ion, et nous appliquons en grand détail les formules obtenues 
au caa du grenat dopé à l'ytterbium, ce qui noua permettra en particulier de retrouver les résultats 
de Teale et Tweedale. 

B - FORMULES GENERALES -

1/ Notations. 

On a'intéreaae aux propriétés d'une petite sphère de grenat impur dans un champ extérieur 
H. asses grand, à basse température» T < 150 *K. On considérera le cas schématique suivant 

a) lea N ions Fe'*de moments magnétiques h Y, S. constituent un réseau de Bravais fer­
romagnétique ; on choisira le système d'axes OXYZ tel que OZ coïncide avec la direction des <SA> 
en présence de H, ; 

b) les n ions de terre rare (n « N) de moments magnétiques 3Ki » n Yv % sont répartie 
au hasard sur des sites cristallograpbiques identiques ; ils seront rapportés aux axea Oxyr tela que 
Os aoit parallèle à < J.> ; Os sera généralement distinct de OZ à cauae dea effets de champ cris­
tallin ; 

*Ce mécanisme nous a été suggéré par Monsieur de Genues, Remarquons que, dans une substance concentra* 
en spins nucléaires, il pourra exister d'antres mécanismes de relaxation en présence d'impuretés (mécanismes 
faisant intervenir les excitations collectives des spins nucléaires). 

** Les fluctuations du chat» safaitteM dtpolatr» créé par les ions de terre rare à l'emplacement des noyaux 
voisins, n'apportent A l/T t qu'une contribution négligeable (de l'ordre de 10** a-* alors que (l/Tx.„ ) - 10* s'1). 
Par contre la partie étatique de ce même champ est probablement responsable de la largeur inhomogène 
(«.80 Oe) des raies de résonance nucléaire dans le grenat en champ tort (Se). 

••"L'effet de ce couplage sur la frétasses de résonance nucléaire est négligeable. 
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c) chaque ion de terre rare <f4 a'e*t couplé qu'a un seul ion fer S4. 

En présence d'un champ radiofréquence (de fréquence Jfcfl, tous les &m auront le même 
•* 

portement moyen^j de même tous les Jt. On pourra donc raisonner sur les densités d'aimantation 
correspondantes M et m,. Dans ce cas le couplage d'échange terre rare-fer : 

X « I B - J.* S/ peut se récrire « » - V Z x" m? M* ClV. 1] 
M l » » M 

oû o - x, y, z ; a « X, Y, Z et \"" •> - M f t l y y B** • - ~ t f Y
V

 y B** 

V 
(V volume de l'échantillon, v • — volume associé à un ion de terre rare). 

n 
Ceci dit. nous remarquons que : 

. A des températures de l'ordre de 0 à 150 *K, le système magnétique constitué par les 
ions fer est pratiquement saturé. Un champ radiofréquence ne pourra donc induire sur ces ions au­
cune aimantation oscillante de même fréquence suivant OZ. Plus précisément, seules les composan­
tes du champ suivant OX et OY seront efficaces et elles ne pourront modifier que M* et M*. 

. Il n'en est pas de même pour les ions de terre rare, et un champ radiofréquence in­
duira sur chacun d'eux un moment magnétique oscillant de même fréquence, dont la composante sui­
vant Oz, tout comme les composantes transversales, ne sera généralement pas nulle. Le champ radio­
fréquence modifiera donc les trola composantes de mé : nous désignerons par X* • X'^ + i X " * 
(a, 0 * x, y, z) les différentes susceptibilités radiofréquence d'un ion de terre rare,divisées par 
le volume v qui lui est associé. 

Nous remarquerons enfin que les fréquences \~r~\ ~ 10M s"1 employées en. résonance ferroma­

gnétique sont habituellement petites devant les distances I ^ f ^ t U 10u - 10" des niveaux d'é­

nergie d'un ion de terre rare. Il en est de même de la fréquence de résonance nucléaire | y ^ | 

des noyaux de *fFe. 

2/ Résonance ferromagnétique. 
u Appliquons à l'échantillon un champ radiofréquence H1 de fréquence •=—. Les 

rares est très supérieur à f^. ut champ h induira sur ces ions une 
* mj « J X* X~ M* (a. p » x. y. s , a « X. Y», qui réagira à sea 
un champ de composantes h* • T X̂  X** X" M'(seules sont ef-

f, Y). *= 

M* (a = X, Y) induites par ce champ, agiront sur las ions de terre rare comme un 
fréquence de composantes h* • ï X** M* ( a * x. y, s).très supérieur à Hi,ear le champ 
ge "vu" par les ions de terres rares est très supérieur i l ( Lt champ ha induira sur ces 
densité d'aimantation oscillante mj * 
tour sur les ions fer comme 
ficaces les composantes b » X, 

Si l'on écrit les équations de mouvement de l'aimantation des ions fer. et si l'on cherche des 
solutions en exp. (- iQt) on obtient ainsi un système d'équations couplées analogue à celui de Dfllen 
et Walker (35), mais plus général : 

0 - (10 - \ M' S Xt \" X")M" + ( * H . „ - Y.hTE £ X* X'* JMf 

0 » i \ H.„ - Y, M 1 ! X* X* X" )M* + (- iÛ . Y, M* J 7Ç X* X")MT 

* «• 
Dans ces équations H,ff contient l'effet de H. - 5 000 Oe ; de l'anisotropie magnétique des 

ions fer. H» ~ 200 Oe ; de la partie statique du couplage d'échange terre rare-fer ( <wlO* Oe ni 
n/N *» I0*J). Soit Q la solution de l'équation aux valeurs propres associée ; » • ReQ est la 
tion de résonance ferromagnétique ; Au » - 2 Imû est la largeur de raie correspondante. 

Supposons le déplacement de fréquence et 1* largeur de raie petits par rapport à Y» H#f, 
on trouve finalement à des termes en X* près : 

* Cet effet d'amplification du champ radjofréau—et «at tout à fait analogue A celai 
nucléaire (et chap, EQ. 

••Noua auppoacM dans ces aoaatioaa qcw » ; »Y Heff. 
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Re û . n H.„ - J ^ i j [ (*? \ *'*) (X"X'* + »fV) - ( C j *?) (x"xM - X* X-)] 

±J1 . • i ^ I [(£•-£.*£) <x"x*- + X<V) • (*'*- &) (X*X" . ** X",l 

J J ^ I |"(ltfj£) <B" B"* B<*"> • (iEjjS)(B*B-.B*B-)] 
UV. 3] 

Signalons que dans tous ces calculs nous avons volontairement négligé les effets de diffusion 
des ondes de spin par les ions de terre rare, «.Jets dont la contribution à la largeur de raie n'est 
effectivement observable qu'aux très très basses températures (T * 4 *K) (41). 

3/ Relaxation nucléaire. 

Supposons que le ittm ion Fe** possède un spin nucléaire ij, couplé à son spin électronique 

par une interaction hyperfine AĴ -S, ( _ _ _ « W- • y. H. < |Y S H. | ) . Les ions déterre rare ayant 

un temps de relaxation assez court, leurs moments magnétiques possèdent des composantes fluc­
tuantes (de faible amplitude) de pulsation «t» Ces fluctuations seront transmises au apin Ij par l'in­
termédiaire dindes de spin virtuelles du réseau des fers et fourniront un mécanisme de relaxation 
directe pour Ij(20). Nous avons déjà remarqué que cette interaction indirecte est analogue à l'in­
teraction de Suhl-Nakamura (19). dont nous reprenons le calcul dans ce cas particulier. 

a) Comme d'habitude S* et S* sont liés aux opérateurs de création a* et d'annihilation a* 
des ondes de spin du réseau des fers par les équations 

s». J L / H Î T . .-«~- 4.JL M y •• .••*?. s- •TVTTf' *îe +TVTt % •* • 

et la pulsation propre du mode Wk f 0) est 

•H - - . • - « • * « * » \ ( H . „ - ±± M ) + Y, *%. a«k« ( K l » K D 

b) Considérons le système Q constitué par 

9tm '• 1« i «me km de terre rare en présence du champ cristallin statique et du champ molé­
culaire rigide auxquels il est soumis 

F : 1er pbonons du cristal 

G : l%couplage entre l'ion de terre rare et les pbonons. responsable de la relaxation de l'ion 
(par rapport aux états propres de F et Wtv G ne possède que des éléments de matrice non diago­
naux). 

Soit ICt » l e . • F • G le hamiltonien de Q. E . « ftq. E,. * nq' ses états propres. A l'opéra­
teur moment cinétique total de l'ion de terre rare. J .̂ correspond un opérateur dépendant du temps 

Jt(t) » e ^ 4 m^f* : 

<q' |^ ( t ) |q>«e«^»*<q ' |J : i q> 

Seules nous intéressent les fluctuations de Jt t la fréquence ±-jj^ . Nous leur associerons les 

opérateurs 6 ^ définis par : 

<q' | t f | q > « < q« | J* -| q > 6 , . - * * i , 
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Comme I ft <4,1 est petit par rapport aux distances entre les niveaux d'énergie de JN;, les élé­
ments de matrice de ÔJf seront petits (en l'absence de relaxation : G » 0, ils seraient nuls). 

. » •» 

c) Ceci dit, l'interaction indirecte entre 6J, et I, est due à l'effet, m Bêcopd ordn, des 
deux termes de couplage doublement non diagonaux, V4 associé à l'échange entre Wj «t \ , S. associé 
a l'interaction hyperfine Af. S. (bien que l'échange terre rare-fer soit grand devant |n Y, HJ ~ (n * # | , 
1MS éléments de matrice de \ seront petits devant cette même quantité, en vertu de la remarque 
faite ci-dessus, ce qui permet de faire un calcul de perturbation) : 

* \ J i ? 6J"(B"1 + iBM) (? < •<,SÎ) 
i J V ? 1 ! ^ ' ' + 2 VIT *"£•<• * ' 

d) Procédant comme dans l'article de Subi (19 a) on obtient effectivement un couplage 
indirect : 

«•,.-*ï»-.ar>*i}(iç*a=) 
{IV. 4) 

AS 
2 

(où, au dénominateur, on a remplacé par w„ les expressions exactes <̂  ± «o. ). 
Les fluctuations de l'ion de terre rare 1 apparaissent donc au noyau j comme un champ fisc-

tuant : 

H* - H', » ' - g. Ç (B-élB-J * * ( i Ç 2 ^ 3 ) 

dont l'effet se fait sentir même à de grandes distances de l'ion de terre rare (20). 

e) Ce champ fluctuant apportera à la pulsation de relaxation longitudinale*-^-, du spin 

nucléaire i une contribution (14) : 

eux 

Yï f H* (O)IT(-T) + H-(-T)1T(0) e*,y»V dx 
* . • 2 

D'où, en ajoutant les contribution! de tous les tons de terre rare, supposés non corrélés 

•fr- ,é. J% & » l • • - œ"l<B* * ffl*> J TH7 U '"•*' 
•«• I»* 

où : 

j * («) » | /."(ôat'Wôart-T) + ÔWVT) ôatfo)) exp. (i «T ) dt tw. «J 

est la transformée de Fourier, a la fréquence w /2x. de la. fonction de corrélation reliant les fluc­
tuations des composantes an', 3K* du moment magnétique » d'un ton de terre rare. 

Ceci peut ae récrire : 

* A basse température (T < 40* K) ce mécanisme fournit également la prtodpale contribution à la 
transversale (M a) tt l'on a T, - tT, (14). 
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4--32»4k«i S^VIS^^* 8 "^^^*^^ ' 
+ 2 (B^B* - B*B*) («*<*) - Ij^K))} 

•s i 
f) On peut par ailleurs démontrer que (cf. App. A) : 

J *<«> • \*M • *vcow(%fr)( xy - TO0) * Sa l wx:* - x;*) 

et 

«"(«) - «*<«> - ftvcoth (%L) <*'* - X ? } * 2jZ v ( x f - X ? ) 

(dans la deuxième série d'égalités on a supposé l-Tpsrl « 1 ce qui est le cas pour u - ui. ). 

Donc : 

(IV. 71 

quantité bien réelle, comme on pouvait s'y attendre, et dont on notera la très grande analogie avec 
l'expression (IV. 3) de la largeur de raie ferrlmagnétique tu . 

On remarque par ailleurs, que. quelles que soient les propriétés des ions de terres rares, T* 
doit être proportionnel au». «Y, (H# - —£ MV Cette relation est bien vérifiée expérimentalement 

(38 a), ce qui prouve bien que la relaxation nucléaire est due à une Interaction Indirecte spins nu­
cléaires-terres rares. 

4/ Ayant ainsi relié 0 et •=- * u x «usceptibilitée d'un ion de terre rare, il nous reste à éva­
luer ces dernières, exactement ou sinon de façon phénoménologique. 

C - HYPOTHESES DE KITTEL (42) -

Kittel suppose que 

a) Os et OZ sont coUnéairea. 

b) le couplage d'échange terre rare fer est scalaire : *C» B J^.St. 

On trouve alors : 

» " Yt H.« - Y, M̂ X* Re Xl» Y, [H. • H» + X(mi - XM'ReXMw))! ÏIV.8] 

(en accord avec l'équation (4) de la référence (41)), 

- ^ - . « Y, M 1 * Im x*(w> - J ^ y T Im(vx*(ui)l (IV. 3) 

é-;«7^^4*-'] av-,o) 
D'où aussi : 

AW« _ 8«t>S M S ' M J " Im(X» (<•»)/<*] r iv m 

Dans ces formules : X*„ ' | ( tZ * XV + 1 Xï - i X?) (cf. App. A). 

Si 

c) on néglige les effets du champ cristallin sur l'ion de terre rare. 
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d) l'on utilise pour calculer X* l'équation phénoménologique de Landau-Lifshitz et 

e) l'on suppose que IM. fréquence de relaxation 1/2 %x de l'ion de tmrre rare est de l'ordre 
de grandeur de la distance | B/h | entre ses niveaux, on obtient des valeurs numériques raisonna­
bles (par exemple, à 20 *K et pour une concentration n/N «. 10"' : au/a» -* 3/100 et Ti « S mi (30)). 
On prévoit aussi (20) (38 a) que puisque | u j , ] w | < |B/fti, on doit avoir : 

(au/w ) / ( l /T t l ) - (S*M/fc)<»£V"/**!>' const [IV. U'ï 

Expérimentalement cette relation de proportionnalité n'est vérifiée de façon satisfaisante qu'à 
très basse température (T < 15 *K) (38 a). Le comportement de la courbe Abi(T) quand on fait va­
rier w n'est pas satisfaisant non plus (le maximum devrait avoir lieu à une température fixe ; ce 
n'est pas le cas). Enfin expérimentalement 1/T < | B/h | ; l/r „ |u»M( >« HJ| ; la fréquence de re­
laxation de l'ion est petite par rapport à ses fréquences propres : on a affaire à un cas de "relaxation 
lente". 

Ce point étant admis : Im X*(u) s Im x*fo>J * 0, et l'on ne peut plus expliquer les résultats 
expérimentaux La raison de cette impossibilité est la suivante : pour que Au et l/Tx soient dif­
férents de zéro, il faut, si l'on fait les hypothèses a) et b), qu'il existe dans le spectre en fréquence 
dean'it) etanj'(t) des termes fluctuants de pulsations u et u, ; or3tt"(t) et3R((t) qui,en l'absence de rela» 
xation,ne possèdent que des éléments de matrice non diagonaux-oscillant à des fréquences très élevées 

(
Ef - Ef. . 

- — î —r— i ) , n'auront de fluctuations a w et w. que si les niveaux de l'ion sont très élargis par la 

( Eg - Eg* v 

— ~ — ft / , ce qui n'est pas le cas. Il n'en est pas de même pour Wft), dont les élé­
ments de matrice dtatonmx sont certainement non tous nuls et qui, en présence de relaxation, possédera 
donc des composantes fluctuantes & des pulsations de l'ordre de lyto. Donc, si abandonnant les hypothèses 
a) et b) on tient compte des éléments non diagonaux B**, B*' du tenseur d'échange B ,on obtiendra des va-

E « . _ E«*.l leurs finies pour au et l/TJ, même si T est long, pourvu que 1/t ~ | u | , J u. | « | — - | 

- l'abandon de a) et b) revenant à supposer que, soit à cause des effets d'aniaotropie (a) c) ), soit 
parce que le couplage d'échange terre-fer n'est pas scalaire (b) ), il existe un couplage entre l'ai­
mantation longitudinale des terres rares et l'aimantation transversale des fers. Mais, il «at é-
galement possible que, les effets du champ cristallin étant comparables à ceux de l'échange, %tm 
éléments de matrice diagonaux de3K*. 3Kf soient également non nuls. D'où une deuxième contribution 
possible à au et 1/Tt. contribution qui n'avait pas été envisagée dans la publication préliminaire 
(31 a). En définitive, le succès de la théorie de la "relaxation lente" repose donc entièrement sur 
l'existence d'un couplage entre, l'aimantation des fers d'une part, et des composantes, « «testais de 
matrice dlaàomamx mon tout sala, des moments magnétiques de terres rares. Le mécanisme de lr re­
laxation nucléaire est alors analogue à celui qui avait été proposé par Bloembergen ((43) et (14) 
p. 380) pour les cristaux ioniques diamagnétiques, où la relaxation nucléaire est due à la présence 
d'impuretés paramagnétiques. 

D - HYPOTHESE DE RELAXATION LENTE (44) (45) -

La relaxation de l'ion de terre rare JE, est due à son couplage G avec le système F, de 
grande capacité thermique, constitué par les pbonons. Si cette relaxation est suffisamment leste 
. | E n - E,;K 
( l / t « I—s-x s | ) , on peut, pour décrire l'ion, recourir au formalisme de F. Bloch (46). 

le poraérapa* 1/ nous utilisons cette méthode pour établir l'équation d'évolution de l'ion en présence 
de la perturbation adiabatique St\(t) constituée par le champ radtofréquence. Nous trouverons que, 
si l'on utilise une représentation convenable, la matrice densité de l'ion est une matrice diagonale, 
dont la relaxation s'effectue * chaque instant vers la matrice de Boltcznaon qui correspondrait à 
l'équilibre thermique pour les valeurs instantanées des énergies E,(t). Boas les oaraJrapftM saluants 
nous déduisons de l'équation d'évolution lea susceptibilités de l'ion et, dana le caa particulièrement 
simple d'impuretés à deux niveaux, (YbJ*). noua utilisons les formules générales ainsi obtenues 
pour calculer en détail u . Au et l/T^ Les expressions de u et Au sont identiques à celles que 
Clogston (45)) et Teale et Tweedale (37) avaient obtenues à partir d'un modèle thermodynamique. 

1/ Recherche de l'équation d'évolution de la matrice densité. 

Notations (et p.37): lea valeurs propres (non dégénérées) de K, sont E,# * ng. . . . EVa - hg'. . . . 
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avec 

Les valeurs propres (éventuellement dégénérées) de F sont Ef • hf, E,. - m". Les différents 
états propres correspondant à la valeur propre E, sont repérés par l'indice u. Pour simplifier les 
notations les états | fu > sont traités comme des états discrets. 

a) Evolution de l'ion en l'absence de relaxation (G * 0). 

81 le champ radiofréquence est nul, le hamiltonien de l'ion et ses états propres sont 9t* «t 
| g , > . . . tels que 9t, |g«> - E^ | f^ • ftg. | g.>. 

Le champ radiofréquence vu par l'ion ajoute à X, un terme - £ 3K*HÎ cos (<•> t + «,) (que nous 
écrirons symboliquement 9tx' -3KH, coswt, lorsqu'il s'agira d'évaluer des ordres de grandeur). 

Utilisant l'approximation adiabatique, nous pouvons écrire la fonction d'onde de l'ion sous la 
forme : 

* - f «,(« |g(t)>exp. f- £ «£*,<!•) dt'J 

<*, + *i( t ) ) | g > - E,(t) | g > 

'* '*• •;•«. E,# - E,; 

Et " Eu + <«. I*ÎWJ * . > + ••• 

Les coefficients a, (t) sont alors donnés par l'équation (Schiff (47) eq. 31.8) 

H. M / i l * 1 <I| Ç li*» 
2^2 - £ . ; « exp.|4 fam - E,.(t.))dt'j ^ T E , . 

Définissons le hamiltonien hx(t) par 

•) <gl hi(t)l g>" 0 

b) si g f g' : 

<gl-£~Hg*> -
<g|h1(t)»g'>-i* B / ; ^ - I T T 5 ! , , « f |K»»ir» . 

L'équation précédente se récrit : 

^"k5v(t) < g i M t ï i f , > * * * • j"è"£**•«**>- =•• <»•»«**] 
Cette équation ressemble à l'équation 29.5 de Schiff mais «i(t) est remplacé par hx(t) « M^t) : 

ceci vient de ce que la majeure partie des effets du champ radiofréquence se trouve (id) contenue 
dans les fonctions de base | g>. 

En termes de matrice densité, si nous posons 

<g l o i g*>* a t a y 

et 

< g | ^ W |g<> « < g | h l ( t ) | g ' > e x p . j i / ( E , ( f ) - E,.(f))dt* 

ceci devient : 

3j- <g(t)i*(t)| r(t)>«4<i<t)i taw. *»«' l«*w> 

et 
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equation analogue a l'équation d'évolution habituelle de la matrice densité (en représentation d'inte­
raction) en présence de la perturbation h1(t). La différence réside dans le fait que les kets | g>, 
|g*> sont des fonctions du temps. 

b) Evolution de l'ion en présence de relaxation (G i 0). 

Nous devons modifier quelque peu la théorie de F. Bloch pour l'adapter au cas particulier 
considéré ici. Le hamiltonien de départ est : 

« « K . + F + G + Kilt) 

G(t) est défini à partir de G(t) «lexp. (•—») G exp. (- 4jp-)|de la mime façon que h\(t) à partir 4e 

\(t). 

Comme nous l'avons déjà dit, les fréquences de relaxation •* de l'ion de terre rare 
« K T . 

(x --10" s) sont petites devant les distances (E,„ - Egj )/h. Nous utiliserons aussi le fait que ? et 
1/u ('wlO"1*) sont très longs par rapport aux temps de corrélation 9,( *10"M . . . ) qui caractérisent 
les fonctions de corrélation associées & G(t). 

Enfin, pour simplifier la discussion, nous supposerons que l'ion de terre rare ne possède pas 
de couples de niveaux g, g1 et g", g" tels que g-g* > g" - g". 

Nous procédons comme dans les références (46) (48) et négligeons par avance les termes de 
couplage rapidement oscillants (cl rél (48). eq. 3.14), ce qui sera plausible a posteriori puisque 
1/T « j g - g'| ; il vient : 

•£ <g , l o l t ) | g{> - | <g, | [ffCtl. hx(t)J |g'> 

+ £c*«f * * <«+«l>t.sl«<0>l UT •«*_,>, % «, . <ïugt|Ô(t) IruHg+q^xfu'Cg' + q ) ^ |G(t-9) | mtVs> 
( M * 

+ &*, .<m«u» | G ( t . e ) | ru'(g+q)t^><ru'(g' + q)t |G(t)| ftag'>J 

" ? # «f d 9 < *-• l ï ( 0 , l *'«-•> J5 .* ' < f t , «t l g W l fu'<g+q>t><ru'(g+q)t_#|G(t-9)| &*.•> 
( M * 

+J*f< l u*'t .# |6( t -9) I f«»,(g'+q)1.#><ru'(g' + q)l | Ô(t) | ftig;>ï 
où l'on a posé gt « g(t). « f - [exp. (-nf/k,T)/ £ exp.(-*r/k,T)] et où. si g f g'. 1» première 
somme sur p se réduit au terme p * 0. ^' 

Nous allons maintenant examiner de plus près les termes de relaxation, en nous inspirant de 
la discussion qui se trouve dans le livre d'Abragam (14). Considérons par exemple la quantité : 

I « j[' d0 < ( g + q ^ | 0(0) | <g' + q)t_# >fe *,. <mgt |G(t)| fu'(g+q)t> <fu'(g» + q)t_# |G(t -9) | fug'w >l 

* . f d 9 < (g+ql^l 5(0) | (g' + q)t.#> exp. | " i ^ # qttMdt'l j JJ *,.< «tag, | G | f»u'(g+q)t > * 

<ru'(g'+q),., |G| n ig ' t . # >e , , , - , , , *j 

- jf*d9 <(g+q) t^|o(0)| (g' + q)t^> exp. J- i jf_'# *(»')** 1 U(t,t-9) 

avec 

U(t.t-9) - <(g* + q»1.- | 3 { t . 9 ) | g ^ x g , |G(t)| <g+q)t> 

La fonction de corrélation U représente une moyenne par rapport eu système F et est telle 
que, par définition des temps de corrélation 9 t . s i 9 > 9, : U(t, t -9 ) • 0. 

Par ailleurs les quantités q(t). g,, (g+qk.. . sont la somme d'un terme constant et d'un 
terme oscillant de pulsation « , dont la variation sur un intervalle de temps 9 ^ 9 , ou mtme 
9 «• W 6, est absolument négligeable. Il en est de même pour 3(t) dont l'évolution met en jeu des 

constante» de temps de l'ordre de x et 1/u. Donc si t » 9, et t < -|. <•> (où i «w G*et) : 
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I *<(f+q)t | o ( t ) | (f, + q)t>^'td9 exp.(-iq(t)9)U(t,t-0) 

Enfin il parait raisonnable d'admettre que la fonction U'(t.a) : 

U'(t.e) - £ «,.<fuf t | G | fu ' (g*q) t xf t t ' ( f + q), |G | fugj> «»•-'"* 

qui est très voisine de U(t,t - 0 ) si 9 < 0,«, est également nulle si 8 > 0,. Par suite : 

I ï< !«+q) t |3(t)| (g« + q̂  > /"d9 exp.(-iq(t)0)U'(t,0) 

Nous pouvons donc récrire l'équation d'évolution de la matrice densité sous la forme : 

dT«*v l * « l «i> • i < * I caw. tw i |g;> + s A«M.< (g+q* | a-w I <g«+q)t> 

- 2 (BJ.+ B ; . , . ) ^ iaF(tj| g; > 

avec : 

V • Ç d f " 2 * , < w g t |G| ru 'Cg+^xfu ' tg ' + q), |G| fug' t>eH f- f ,-» , , , ,'d0 

Remarquant que : 

f\uf-t:*tnt d 0 . , 6 ( f - f . q ( t ) ) + i a f j f , * q ( t ) 

nous définissons comme F. Bloch (46) : 

C - â - I **<wg« |G| ( f -q t ) .u ' . ( g M ^ x * - * ) . " ' . <«, + q>t |G|fugi> 

On vérifie aisément que : 

Par ailleurs B^ ne diffère de I* que par un terme imaginaire qui correspond à un déplace­
ment de niveau, en général très petit devant 1a largeur de raie 1 /T. Si nous négligeons cea petits 
termes imaginaires, l'équation d'évolution devient : 

+ ? 2 ejœ* fê) rA- < <**<*< l*W| lf+<Ut> - 2 ( £ • % , . ) <«, I o(t)| g't> 

La différence avec les équations de F. Bloch réside dans le fait que les quantités exp. (-?%-). 

r£. . . . sont légèrement modulées à la pulsation u. 

Omettons pour l'instant les termes en hx(t). L'équation d'évolution d'un élément de matrice 
non diagonal s'écrit : 

ar<*\ I » W I < > - - [ ï «£ +r;v) - aç.1 <g,i5wigi> 

La relaxation de ce terme s'effectue vers la valeur séro. 

Pour un élément de matrice diagonal : 

<T<lt l*Ct»|f»>»£l £ [**»(??) <(f*ql, |o*<t)| (g+oA>-<g t|?(t)|g l>| 
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Soit o. (t) la matrice diagonale qui correspondrait à l'équilibre thermique pour les valeurs 
Ef(t), E(.(t) . . . des niveaux d'énergie : 

< f « | o - W | f t >" «P< ( - W * f T > / Ç «*• (-«»«;/«,T) 

L'équation précédente se ..w-crit : 

- Ç a i ^ g , |3(t) - o.(t)i gt> 

et l'on voit, sous cette forme, que la relaxation des éléments de matrice diagonaux de TS (t) s'effec­
tue à chaque instant vers la matrice am(t). 

Tout ceci suggère que l'on peut réduire la matrict o (t) à sa partie diagonale et raisonner en 
termes de populations p,(t) *<g(t) |o(t) | g(t)>. 

Mais nous devons d'abord vérifier que dans l'équation d'évolution de la matrice densité les 
termes en hi(t) sont effectivement négligeables 

<«l n»(t> | g» >~ Ëpr!; ,< * i i-**») l «*> ««p. [ i /'<«•«.- «t*»*'] <«*~ * t «*> 

En effet 

. d'une part Us oscillent très rapidement, à des fréquences de l'ordre de |g# - g'J »—-. 

donc leur effet moyen est nul car l'ion ne peut pas les "suivre". 

. d'autre part ils ne sont pas très grands par rapport aux termes de relaxation : 

« • | S » w i f > - s r r | ; . < f l * H j g . > . - ^ î ^ 1 < g | « H l | « • > - - £ < g i t t H j g-> 

.-,« ^ ,-,.. . . . . _ 1 <g |3RH.| g*> 10 000 l i c / s 1 . i_ .„ i 
( r M < g | o ( t ) - o . ( t ) | g > ^ r

 K ; > T
1 1 ^ - M 0 0 0 M c / . x 1 ? " 4 Ô ' < « | a t H ^ 1 «* 

Nous pouvons donc négliger les termes non diagonaux de o(t) et écrire l'équation d'évolution 
en termes de populations. Posons 

il vient 

La relaxation de la matrice diagonale p(t) s'effectue donc à chaque instant vers la matrice 
diagonale p.(t). et les probabilités de transition 1/T qui figurent dans l'équation som celles que 
l'on calculerait en supposant que les niveaux et les kets de l'ion de terre rare ont constamment Isa 
valeurs Ef(t) et | gt>. Ce résultat simple tient évidemment à la petitesse de 8C. 

Les quantités 1/T sont légèrement modulées à la pulsation u. Mous pouvons sans inconvénient 
négliger cette modulation dans ce qui va suivre. 

2/ Calcul de 1a susceptibilité radJofréauence. 
Nous avons démontré dans le paragraphe précédent qu'en présence du champ radiofrequence 

toutes les informations relatives à l'ion de terre rare se trouvaient contenues dans 

- Les fonctions d'onde 

I ,» - !« .»«• J E / * 1 » * " * * ! . ; > * • . . »v.i*l 
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• Les niveaux d'énergie 

Bt » Eu + <g, \9tit)\ g.> + . . . IIV. 13] 

- Les populations pf de ces niveaux, • données par les équations 

dt I- |_V«» * * *«•••• ' * J 
avec 

ÇPi • const - 1, 

P„ • («p. (- B,/k,T))/ V exp. (-Ef./k,T) 
r 

et 

* l / V » P " U^i-M'* x ejtD* ( *k T ) • 

Les quantités l/t,<.»( • •• sont des constantes. 
Remarquons tout de suite que, pour un système à plus de deux niveaux, les équations exac­

tes IV. 14 sont différentes des équations phénoménologiques postulées par Clogston, qui s'écriraient 
avec les notations utilisées ici : 

* 
. P» -P. 

Il en résulte que les formules obtenues par Clogston à l'aide de ces équations ne sont rigou­
reusement valables que si le (ou les) système perturbateur n'a que deux niveaux. 

On vérifie par ailleurs aisément que les équations IV. 14. tout comme les équations de Clogston, 
conduisent en régime permanent à des solutions p, (t) fonctions sinusoïdales du temps. Les suscepti­
bilités radiofréquence de l'ion peuvent alors se déduire des expressions : 

<<> » 2 C P, W - P..]»;.,. - Ç £ P ^ H ^ - ^ 0 ' H? co. ( u>t+ V [IV. 15] 

Dans le cas d'impuretés à deux niveaux a, b (p. + pÉ • 1). ai l'on pose P « ^ - a , 
Vm • IU ( t ) " P,.» lfx " llx»-*** 1/t»*- *» méthode d'intégration de Clogston conduit à : u 

P, (t) - P,.(t) - • - M r | ' V ^ i g r - dt' + •-** [ P, (0) - ^ . (0) ] 

soit en régime permanent à : 

(dans cette expression et les suivantes, les champs H*. . . qui figurent dans les dérivées sont sup­
posés statiques) 

D'où, pour X(u) * X*(u)+ i X"(«), en remarquant que 

et 

r l « * . 1 y * i « » _ y n «*••. 
- 1 • ( u i ) é t f f W t** 3H-3H' 

, IIV. 17] 
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expressions qui nous permettront tout è l'heure de retrouver les résultats de dogston. 

Dans le cas général où l'ion a plus de deux niveaux, la relaxation de l'ion est caractérisés 
par plusieurs temps de relaxation différents t j . , , % et l'on prévolt que la solution de (IV. 14) 
sera de la forme : 

p,(t) - P#- + £ A w J (« . TX . . . T. ) ^ H f M U t 4 f l | • g B M . ( . . .) i j ^ H ' s i n U t + f-) 

IW. If] 

avec 

[IV. M] 

*«.•; " f C U i + Ux,)* • B M; " Ç CM; 7T&7F 

d'où l'on déduit que : 

• " i.tli ,* , î » » **• i • <wt|)* t •• ****** 

. W ••'• ^ ^ 3H* 1 + (u T,) 

Dans ces expressions lea quantités l/*i«. c j f . sont des fonctions des probabilités de transi­
tion 1/T , .^,. dont il n'est pas possible de préciser la ferme sans faire un calcul détaillé. Toot ce 
que nous pouvons dire (en considérant le cas limite statique) est que £ C„. • &H.. Ayant noté l'ana­
logie entre IV. 20 et IV. 17-18 nous allons donc étudier plus en détairles propriétés des grenats de 
fer et d'yttrium qui contiennent des impuretés de terres rares à deux niveaux (Yb'*) : les conclusions 
auxquelles nous arriverons doivent rester valables dans le cas général. Dans les 13-4 nous conservons 
le modèle simple adopté jusqu'à présent, qui conduit à des résultats dont l'interprétation est très 
facile. Dans le 15 nous indiquons les modifications à introduire pour tenir compte de la structure 
complexe du grenat. 

3/ Résonance ferrimagnétique du grenat dopé à l'yttrium. 

Retournons aux formules (IV. 2) : elles contiennent des quantités de la forme : 

I - Z Xf X* X- avec a* > " X* Y 

SI a. p * «. y. c 
soit encore, compte tenu de IV. 17 et IV. 18 : 

I - nV 

Posons : 

w 
H vient : 

1 )H* . 3«E. „ m 1 »E k 'WÎF- i*w*n»K k 'W? îFï*etc 

Les équations IV. 2 deviennent donc : 

- iQM 

. (, ^ . ^ [ . J a g p - T ^ ] ? V&" - Z*(.y. ^ ) j ) - Ov.u, 
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et les second membres de ces équations sont, rappelons le, respectivement égaux à - Y» T, et + Y» T,, 
où T. et Ty sont les deux composantes du couple auquel est soumise M. Si nous calculons mainte-

nant fi (et eq. IV. 3) la contribution des termes croisés en ^g- »!"•* âgâô*' *** ••* proportion-

y /3pf *E ap„ 3B«. \ . y / ^ . ap,: \ ^«i •••^ . 

et (pour m 2 + y, Heff) : J J 

JJL- . J u £ i r r f - a ï ( i â a 5 k + * * 5 h ) l [1V.23J 
2 2 M* ( l + lu-tr £ V 3© ae a» yf ') 

en accord avec lea équations 3-12 et 3-13 de Glogston fi ° • • • y f g i ) 

Ces formules sont en bon accord avec les résultats expérimentaux*, ce qui indique (et * C). 
qu'il existe effectivement un couplage entre ft et des composantes, à éléments de matrice diagonaux 
non toua nuls, des moments de terres rares. L'une des contributions les plus importantes (31 a) 
provient sans doute du couplage (* X", X'' ) entre l'aimantation transversale des fers et l'aimanta­
tion longitudinale dea terres rares : en effet, dans le grenat, X" , X*1 seront généralement non 
nuls pour deux raisons : 

a) le couplage d'échange terre rare-fer n'est pas nécessairement scalaire (49), 

B) même s'il l'est, les positions d'équilibre des moments magnétiques de terrea rares 
ne sont pas colinéairea à celles des moments de fers car, pour les ions de terres rares, les ef­
fets de champ cristallin sont comparables au couplage d'échange terre rare fer (50)**. 

Noua remarquons par ailleurs (et eq. IV. 23) que la largeur de raie ferrimagnétique Au gi+#MTM 

passera par un aoxfaw pour 1/ T *. u ' : la température correspondante dépendra donc de la fréquen­
ce w/2K utiliaée ; on prévoit que ces conclusions : existence d'un maximum, dont la poaition dépend 
de ta, resteront qualitativement valables dans le cas général, en accord avec les résultats expéri­
mentaux. 

4/ Relaxation nucléaire dana le grenat dopé a l'ytterbium. 

On vérifie aisément que : 

Ces expressiOBS établies initialeaiaat par Ctogatoa pour expliquer les propriété* des ferrites ont permis là 
Teal* et Tweadale d'interpréter de façon presque quantitative lea résultats obtenss ssr sa greaat dopé à l*vt-

i (compte tenu sa fait qu'il existe en réalité • aitee aoa éautvalanta pour les tose de terres rares : et lai. 

JM ai cette contribution leaguudiaale est prépondérante las fomsuee générales Vf. S et IV. 1 ae 
aunaUfleat considerabltient (31 a) : en effet, pear les impuretée de terrea rares gaalcBagaa» x"* • 0. aaaf al 
« • • et x** • X** - *•*. Oa treave en particulier que aw oc X?* (le néant 1/TiT « ^âa^. 

"**Cea valeura ae peaveat stare ou'appiockeea car lee populations des aivaaaa variant tgalimwl avec la tenpSra-
tara. 
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D'où l'on déduit que la quantité l/T, Toc . , ;Jt ,>± passera par un maximum pour l / i *. ut. . Com-

me la fréquence de résonance nucléaire ( v. ~ 10*) est petite par npport aux fréquences utilisées 
en résonance électronique (-vlO* - 10u), le maximum de 1/TjT aura donc lieu à une température 

plus pa6«6 que le maximum de ——. Ici encore, on peut raisonnablement penser que ce résultat est 

général, en accord avec les mesures de Robert et Winter ( (38 a) et fig. 16). De même le rapport 

[IV. 35] 

ne sera constant qu'à très basse température (|u„ T | « i) ; on retrouve alors la relation (IV. 11'). 

Lu /M . 8 * n S • # ' " " * T / [ !•»• ( u t ) ' ] 
1 /TXT k, wl t / [ l + ( u - t ) « ] 

Fig. 16 - Comparaison entre la largeur (AH^dela raie de résonance ferrimagnetique (unité* arbitraires), et 
le temps de relaxation nucléaire T (T) des noyaux "Fe (24 d) pour un échantillon de grenat impur dans «a 
champ de 3 000 Oe ( v ferrimagn. > 9 300 Me/sec). D'après C Robert. 

5/ Généralisation. 

Nous avons supposé jusqu'à présent que tous les ions de terre rare avaient le même environ­
nement et que chacun d'eux n'était couplé qu'à un seul ion fer. En fait, dans le grenat de fer et 
d'yttrium, les ions 24C peuvent occuper 6 positions j non équivalentes, et chaque ion de terre rare 
est couplé à plusieurs ions fer voisins. Il faut donc ajouter les différentes contributions corres­
pondantes, ce qui complique légèrement les formules obtenues. A titre d'exemple, pour des impu­
retés d'ytterbium. les équations IV. 23-24 devront être remplacées par les équations pois exactes: 

-ôsLx_Jk» ̂ ï < WTi y f,*V.i a E o . *ftu.* ^VJÏ) 
T" - ^ ê l F t Ji • U v è H e "ie * "If - 5 f ' j 

1 . ui k.T n y ( m tj T / « H - i ' E V > **L.i J E . i \ ) 
iw.ttl 



On prévoit néanmoins que les considérations précédentes resteront qualitativement valables. 
En toute rigueur on devrait aussi, pour 1/Tt, tenir compte du fait que le réseau des fers est fer» 
rimagnétlque. Mais comme l'interaction indirecte terre rare-spin nucléaire est essentiellement due 
eux ondes 6* spin de grande longueur d'onde (uk > u>9) ceci ne ferait guère qu'introduire une cons­
tante multiplicative ( <*1 à 10) dans l'expression de 1/Tt. 

Remarquons enfin que l'on peut modifier la direction des "champs" d'échange vus par les ions 
de terrf rare, par rapport aux axes crtstallographiques, en changeant l'orientation du champ exté­
rieur H,. Ceci pourra entramer dea variatioca importantes des susceptibilités (modification des ni­
veaux et des temps de relaxation) d'où une anisotropic marquée de la largeur de raie û w (36) (37) 
et du temps de relaxation nucléaire l/T^ (38 b). 
Remarque : si l'on essaye d'exploiter les courbes au /u et l/TxT (fig. 16) (obtenues par Robert et 
Winter (38 a) sur un même grenat contenant des impuretés de terres rares diverses), à l'aide des 

formules simplistes -— « ^ JTfcT+ jfc «t 1/TjT * M/T)M- m * o n eoamt*te <"»*le" courbes ( Wwï , 
et (1/Tt T)T conduisent, pour une même température T, à des t très différents (par un facteur 100 
par exemple). Ceci montre qu'il est impossible d'obtenir des renseignements précis sur les temps 
de relaxation des terres rares en utilisant des formules aussi simples. 

Par contre, il serait extrêmement intéressant d'étudier simultanément la résonance ferrlmagné-
tique et la résonance nucléaire d'échantillons de grenat contenant des quantités connues d'une terre 
rare bien déterminée, et d'essayer d'interpréter les résultats obtenus à l'aide des formules exac­
tes IV. 3,7,20 - le cas de très loin le plus favorable étant évidemment celui du grenat dopé à l'yt-
terbium. 

4» 
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DEUXIÈME PARTIE 

ÉCHANTILLONS POLYDOMÀINES 

On *ait que ce* échantillon* donnant de* signaux de résonance nucléaire particulièrement in­
tense*, que l'on attribue aux noyaux situés dans les parois de Bloch (SI). A cette grande intensité, 
seront donc associé* en contre partie tou* le* Inconvénients qui résultent de la structure même des 
paroi* de Bloch, sonea de transition entre deux domaines : rotation continue de l'aimantation, donc 
élargissement inhomogène des raies si le champ local est anisotrope (chap. V) ; rotation non ré­
gulière donc distribution des facteurs d'augmentation (chap. VI) et des temps de relaxation (chap. VII) 
dans les parois, ce qui rend plus délicate l'interprétation des expériences, d'autant plus que les 
structures en domaines des échantillons sont complexes et mal connues (chap. VI et App. O). Néan­
moins, outre leur intérêt dans la recherche des raies de résonance sur un corps nouveau, les ex­
périences sur échantillon* polydomaines permettent de recouper les renseignements obtenus en 
champ fort et fournissent d'utiles indications sur les excitations propres des parois de Bloch. 
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V - EFFET DE L'ANISOTROPIE DU CHAMP LOCAL SUR LA RÉSONANCE NUCLÉAIRE 

DANS LES PAROIS DE BLOCH DU GRENAT DE FER ET D'YTTRIUM 

A - INTRODUCTION -

Puisque l'orientation de l'aimantation varie continûment dan* le* parois de Bloch, on s'attend 
à une disparition plus ou moins complète de la structure de raies observée en champ fort, s'ac-
compagnant d'un élargissement de ces raies. Par ailleurs la pulsation du centre de gravité de la 
structure, qui dans les échantillons monodomaines était w * Y. (H. + H0), devrait ici être égale à 

où le champ + - s - M («« 800 Oe) représente la différence entre les champ* di-

polaire* dus aux ions éloignés, dans un échantillon polydomaine (*• —*- M), et dans un échantillon 

monodomaine sphérique (0) (et p. 10). 

Il en est bien ainsi (6) pour le site 24d, qui fournit une raie unique de largeur de 150 Oe, 
alors que la largeur de raie en champ fort était de l'ordre de 80 Oe. Le site 16a (fig. 17) fournit égale­
ment une raie unique, mais qui est beaucoup plu* large (1 000 Oe) et est décalée de 2 100 Oe par 

rapport à la position prévue: w » Y, ( H . + -JL M + 2 100). Cette très grande largeur de raie ae 

pouvant s'expliquer par une inhomogénéité du champ macroscopique régnant dan* l'échantillon, car 
une telle inhomogénéité affecterait également la résonance du site 24 d. 

Comme la structure de raies du site 16 a en champ fort ( -- 5 000 Oe) est beaucoup plus impor­
tante que celle du site 24 d (•». 500 Oe), on est donc conduit à penser que ces phénomènes sont éga­
lement dus à l'inhomogénéité du champ local vu par les différents noyaux 16 a d'une paroi. Pour 
nous en assurer nous avons calculé la forme de raie correspondante, Les résultats obtenu* «ont 
effectivement en bon accord avec l'expérience. 

j_b 
A*. 
Flg.1T 

B - PAROIS DE BLOCH DU GRENAT -

La structure en domaines du grenat a été étudiée par Smith et Williams (52). Dans les domai­
nes l'aimantation est parallèle à l'une des direction* <111> (anisotropie minimum). Ces directtoo* 
font entre elle* de* angle* égaux «oit à 109* 28* «oit & 70* 32' et Smith et Williams ont clairement 
mis en évidence des parois à 110* et 70* ; il existe aussi dans le grenat des parois a 180* mais 
elle* sont moins bien connues et nous ne nous en occuperons pas. 
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Fig. 18 Fig. 19 

Forme dea paroia (fig. 18) : elle doit avant tout être telle qu'elle ne faeee paa apparaître de 
poles magnétiques (auxquels serait associée une densité d'énergie en volume considérable). En pra­
tique, soient n"i, n, les directions de l'aimantation dans les domaines I et II l(jtlt n\) - 2<p], Oz 
et Ox lea bissectrices intérieure et extérieure de l'angle correspondant : .dans les paroia la direc­
tion OM de l'aimantation tournera (fig. Il) en décrivant un cône dont l'axe aéra aitué dans le plan 
biaaecteur yOz de fijii,. Sur la figure et dans ^ s calcula nous avons supposé que cê  cône avait pour 
axe Oz conformément aux observations de Smith et Williams. Par suite (Oz, OM) • »?, et l'angle 
(Ox, OM) • % varie de 0 à « quand on traverse la paroi. 

1 V7 
Pour une paroi à 70* sin « ' -am-, cos <f - -^y 

110* sin 9 W> cos 9 1 

Il reste donc, pour connaître la forme de la paroi, à déterminer la fonction 8* (z). Bien que lea 
résultats de ce calcul ne doivent paa noua servir par la suite, nous allons quand même lea indi­
quer rapidement 0. (z) doit ftre telle qu'en tout point de la parol lea denaitéa d'énergie d'échange 
et d'anisotropie emmagasinées soient égales (53). Soient alt a,, a, les cosinus directeurs de l'ai­
mantation par rapport aux cOtéa OXYZ de la aaltle csMese du grenat - cea densités d'énergie sont 
respectivement : 

V A ( ( v ^ ) * + (7o t)* + (v\xj)»] [V.l] 

% • ' - K t«Ç «î + oj a\+ a\ a{- 1/3] [V.i l 

avec A - 4.3 10"1 ergs/cm (54) ( K *. 2,5 10* erga/cm> à 0*K (55) 

D'où l'on déduit: 

C K*. 2,5 10* erga/cm> àO'K (5! 

( ( K ~ 3 . 5 10} ergs/cm* i 300*K). 

^ . A .in», (*£•)* [V.3] 

d'où 

pour les paroia a 70* 

^ * - « ~ «in* 9 [3 ein* 8. + 8) IV.4] 

CV.5) 

pour lea paroia à 110* 

- V - 4 r « i n ' 6. coa* 8. £V.8] 

S3 



d'où 

Tb-frffT-m *»• 
(hi volt que l'épaiaaeur de cea parola aéra de l'ordre de 2 à 3 tola (-r)"' * *oit environ 

1 000 Â - donc tréa aupérieure aux dlmenaiona de la maille (12,376 À) ce qui permet d'utiltêér pour 
le champ dipolaire dû aux iona prochee voiaina d'un ion donné, U» formulé» obfnuê» don* 1* eat d'an 
échantillon monodomatnê*. 

On remarque auaai qu'en principe la («roi à 110* devrait ae dédoubler en deux paroia correa-

pondant a 0 < 9, < -5-et i < 9, < ti. En fait, comme pour lea paroia à 180* dan* le fer cubique, 

ce dédoublement n'a paa lieu, par auite d'effete de magnétoetriction (S3). 

C - STRUCTURE DE LA RAIE DE RESONANCE NUCLEAIRE DE£ SITES 16 a EN UN POINT DON. 
NE DE LA PAROI -

Le champ "vu" par un epin nucléaire 16 a eat, comme noua venona de le voir, égal a 

H,* " H„* ^ M + H^M {V.6J 
-» -» 

où H) - (H <"\| I ^ M peut prendre, auivant la poaition de l'ion 16 a dana la maille, lea valeur* 

(avec dea poids statiatiquea égaux). 
2A'(a1 a, + a, a, + a, ax ) 

2A'(-o1 a, + o,Oj - a, Oj) IV.»] 
2A'(.a1 a t - a t a, + a,ax ) 

2A,(o1af - a f a , - otjO )̂ 

avec A' • - 2 500 Oe (expérimental). 

Soit encore 

Pour une paroi à 70* 

î y (S coa 9. + 4 - 2 ain* 9.) 

2AJ (-8 coa 0. + 4 - 2 ain* 9J 
12 

7 5 - ( - 2 / 2 ain (2 9 J - 4 + 2 ain» 6J 

^ • ( + 2 / 2 ain(2 9 . ) - 4 + 2 ain» 9.) 

Pour une paroi t 110* 

î£ (2 coa 9. + coa 2 9J 

IV.MI 

^ £ - ( - 2 coa 9. + coa 2 9 j 

~ ( - 2 ain 9. - coa 2 9.) 

— (2 ain 6. - coa 2 e j 

[ V , U ) 

* L'aimantation moyenne de l'échantillon est nulle et dtv. M • 0 en tout pelât ; par «utte la champ dipaUlr* da 
MIX ion» «loifBéa (clctap. I p, 10) ee réduit i H t l ^ y M . « i M » i t t o d—1U d'alwaafrttOH au pelât 



Dans l'un et l'autre cas on vérifie que, pour 9, • 0 et 9, » « (domaines), cette structure se 
réduit à une raie d'intensité 1 correspondant à Hj • 2A1 et une raie d'intensité 3 correspondant à 
HJ • - ~ (flf. 20).Cecl dit, les figures 21 et 22 représentent les positions calculées des différentes 

n(r*9ulfanfo 2té-46a) 

- *H 0+ 2A' « A i 

ïïg.20 

raies en fonction de 9., pour 0 < 9# < j (paroi à 70*), et 0 < 9. <4> (paroi à 110*) (les structures 

étant invariantes quand on change 9, en w - 9. dans un cas, en w - 9, et -r- - 9. dans l'autre). On 

remarque que, quel que solt 0., deux ou trois des quatre raies de la structure se trouveront au 
2A' voisinage de HJ • - -r-i ce qui explique qualitativement le décalage de la raie globale observée par 

rapport au centre de gravité extrapolé, 

-2800 

Fig. 21 - Structure de raies de» noyaux *'F* (16 a) 
en fonction de l'orientation de l'aimantation dans 
une paroi de Bloch à 70*. 

Fig. 22 - Structure de raies des noyaux "Fe (16 a) 
en fonction de l'orientation de l'aimantation dans 
une paroi de Bloch à 110*. 
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Pour calculer plue précleément la forme de la raie globale fournie par 1M noyaux d'une pa­
roi , il noua faut maintenant déterminer quelle est la contribution (relative) au lignai de riannan-
ce, dee noyaux dont le champ à résonance eet compris entre H et H • dH. 

Pour ceci noue idmettrons (cl chap. VI), que. comme dans les spécimens monodomaines, la 
présence des spins nucléaiids résonnants se traduit essentiellement par une modification de la sus­
ceptibilité elKtronlqiu de l'échantillon. Nous allons donc d'abord rechercher quelle est l'oriflaa, 
à l'échelle microscopique, du signal radioélectrique fourni par le déplacement des parois de Blocii 
sous l'effet d'un champ radiofréquence. 

D - REPONSE DES PAROIS DE BLOCH A UNE EXCITATION RADIOFREQUENCE -

Noua admettrons pour commencer (S3) qu'un petit champ magnétique appliqué provoque un° dé­
placement WaHj'de la paroi suivant Os, sus difonuttom appréciable de ladite paroi. A l'échelle 
microscopique, la densité d'aimantation M au point s, d'angle polaire 0, 1* subira donc une petite 

déflexion : e.. <P » 9. + e. ». telle que e » - W -|̂ ». 

Macroacopiquement, le domaine I «'étant, par exemple, agrandi (W > 0) aux dépens du domaine II, 
le déplacement de la paroi considérée fait apparaître une densité d'aimantation non compensée sui­
vant Ox, égale à 2 MWS sin ? (S surface de la paroi), d'où une variation d'induction qui traduit la 
réponse de l'échantillon. Microacopiquement, ceci veut dire que la projection suivant Ox de la den-

20 site d'aimantation au point s a varié de - M ain f aia e . . e » • WM sin • ain 0 . •*-*• aoit, pour 

l'ensemble de la paroi, WSM sin f / sin S. -|^- ds • 2 WSM sin f. La contribution au signal, dos 

spins électroniques tels que 8.< (Ox, Proj M ) < 6. + d0s est donc proportionnelle à sin 0, de. . 

Ceci reste i J en présence de spins nucléaires, l'effet de ces derniers __ 
(et chap. VI) a remplacer la relation e - g(s)H^ par une relation analogue e • g(s)(l + K)R?, 
où K est indépendant de s et | K | « 1. 

E - FORME DE LA RAIE DE RESONANCE FOURNIE PAR LES NOYAUX lé a D'UNE PAROI DE 
BLOCH -

Nous pouvons donc maintenant calculer la forme f (v) de la raie de résonance nucléaire i 
paroi de Bloch. Pour ceci, considérons les figures (21) ou (22) qui représentent H^, en fonction é» • . 
(l'indice i « 1. 2. 3. 4 repère les différentes raies de la structure). Si. à l'intervalle H. H • dB 
correspondent des intervalles 9„ . 9*, * d 9„ on devra avoir: 

f ( v ) d v « f [ Y J Ô . + -Ç-M + H* M|] dH* a X s inO^dO. , 4* A 
» n ; M|j an; e 

soit 

f(v) I «in 8^ jd-avee v - Y. | H, +-?j- M + H* M I 

Lea résultats du calcul (fait de façon approchée en utilisant les graphiques (21) et (22)) seat 
représentée sur les figures 23 (paroi à 70*) et 24 (paroi à 110"). 

En pratique, comme le montrent lea photoa de Smith et Williams, les parois à 110* 
être beaucoup plus nombreuses dans le greaat que les parois à 70* dont nous pourrons par 
quant négliger l'existence lors de la comparaison avec l'expérience. 

Ceci dit, on voit sur la figure (24) qu'on devra observe*' une raie (a) décalée «Vesvtrsa 
SA' 

— g - -» 2 100 Oc par rapport au centre de gravité 0, et que la largeur de cette rai* sora de l'or­
dre de 000 à 200 Oe, résultats en bon accord avec las mesures de Robert va le caractère 
ximatif de ce calcul (on néglige en effet la contribution des parois a ISO*). 

On remarque aussi qu'on devrait observer «ne ssartèae raie (a*) beaucoup phw faible 
pondant àHJ^A" donc distante de la première d'environ S 000 + 2 100 •* 7 000 Oe soit en 
1 UHx. Cette raie a effectivement été observée par Buyle-Bodin et Le Dang-Khoi (S9) dans le* gre-
nata d'yttrium et de lutecium. 
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Fig. 23 - Forme théorique de la raie de résonance 
dea noyaux *Ve (16 a) pour une paroi ft 70*. 

Fig. 24 - Forme théorique de la raie de résonance 
des noyaux "Fe (10 a) pour une paroi a 110*. 

de 1* 
di polaire 

laa 
tatian 

de Bayle-Bodia et aL eur le grenat de gadolinium fooralaaent une autre preuve 
de cette interprétation : dane ce compoaé lea ions gadolinium apportent au champ 

oui doit varier aaaes rapidement avec la température (car lea distances 
paa très grandea). Or Buyle-Bodln et aL conatatent effectivement que 

laa raies (a) et (a*) varie de l . t MHs à 77* K à 1.1 MHz à 300 TC. la difference 
(a - a') dane lea grenata d'yttrium et de gadolinium suivant la variation de l'aiman-

da aone-réaaaa Gd. 
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VI - RÉSONANCE NUCLÉAIRE DANS LES PAROIS DE BLOCH : SIGNAUX 

A - INTRODUCTION -

Les calculs que nous allons exposer maintenant avalent initialement (12) pour but de nous per­
mettre d'interpréter semi-quantitativement les expériences de Portln et Qosaard (SI) sur le cobalt 
métal à la température ordinaire. Dans cet exposé nous continuerons à utiliser des valeurs numé­
riques correspondant approximativement au cas du cotait, qui fait l'objet de publications puis dé­
taillées (51 a) (51 b) que celles relatives aux isolants comme le grenat de fer et d'yttrlum (SI) ou 
Cr Br, (57). 

Dans le cas du cobalt, les expériences ont été faites sur de petites particules de un à quelques 
microns de diamètre, dimension de l'ordre de l'épaisseur de peau aux fréquences utilisées (220 Me/s) 
Gossard et Portis ont étudié des particules de cobalt cast owe dont l'anisotropie magnétique n'est pas 
trop grande (comme pour les métaux Fe, Ni, le "champ d'snisotropie" HA doit être de l'ordre de 
500 Oe). D'autres expérimentateurs (58) ont étudié Co hexagonal (dont l'anisotropie est environ dix 
fois plus grande). 

Ici, comme dans les échantillons ferromagnétiques en champ fort, la présence de spins nu­
cléaires résonnants aura essentiellement pour effet de modifier la susceptibilité élsctrestoss de l'é­
chantillon, susceptibilité à laquelle contribuent & peu près également (cf. App. B) d'une part les 
déplacements des parois de Bloch. d'autre part la rotation des aimantations des domaines. 

Si le signal de résonance nucléaire était dû aux noyaux des domaines, on s'attendrait à me­
surer un facteur d'amplification du champ radiofréquence,n(du même ordre que pour un ferroma­
gnétique en champ fort (TJ ^.100). 

En réalité, le facteur d'augmentation mesuré est beaucoup plus grand que prévu : n ~1 MM, 
ce. qui conduit à penser que le signal observé est au contraire presque entièrement dfl aux noyaux 
situés dans les parois de Bloch (51). 

Pour vérifier cette interprétation, nous étudierons d'abord le mouvement d'une paroi de Bloch 
en l'absence de spins nucléaires, nuis les modifications apportées à ce mouvement par la présence 
des spina nucléaires. 

B - MOUVEMENT DES PAROIS DE BLOCH D'UNE PARTICULE EN L'ABSENCE DE SPINS NU­
CLEAIRES-

Pour fixer les idées nous raisonnerons sur une paroi à 180*. L'aimantation des deux domai­
ne» adjacents a la paroi étant orientée suivant tOx. lorsqu'on se déplace parallèlement à Os à l tn-
rérieur de la paroi, l'aimantation tourne progressivement de 180* tout en restant parallèle an plan 
xOy de la paroi (fig. 25). 

Pour décrire le déplacement* W (suivant Os) d'une telle paroi sous l'effet d'un petit champ 
appliqué (statique ou oscillant) H*'(H*'<1 Oe). on utilise habituellement une équation de mou» amant 
semi-phénoménologique (53), analogue & celle d'un oscillateur harmonique amorti, de la forme 

m . ^ J T * b | ï - + cW « 2 0 , . H* » 2M.Hr [VI I)1 

Nous allons rappeler quelle est l'origine des différents termes ce cette équation et essayer 
de les évaluer (en les rattachant à des quantités physiquement mesurables). 

* Mous auppoeott dans tout ceci qu'il s'agit de déplacements réversOdes, ce qm est pi—Prie ear ces sleUm 
meats sont très petits par rapport à l'épaisseur 6 de te parai : nana verront que W * M»** 6. 
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rig. as 

1/ Origine du terme de rappel cW. 
Ce terme eat aaeoeié aux effete additif» 

. du champ démagnétisant du à l'apparition, lorsque le* paroia de Bloch se déplacent, 
de maaaea magnétiques non compensées à la surface de la particule (c1). 

- des imperfectiona de la particule ; inclusions etc . . . (c"). 
Evaluation de c1 

< * 
Appliquons A la particule (supposée à peu près sphérique) un petit champ statique H. Si aea 

parois de Bloch se déplacent de longueurs de l'ordre de W, son aimantation moyenne, initialement 
nulle, deviendra: 

* - * » - * • 

paroia). D'oa un champ démagnétisant * l'intérieur de la par-ion 1 est la distance 
ticula: 

- K M * -
-t> 

à l'équilibre, pour la paroi considérée qui tend à annuler le champ appliqué. Si c" « 0 on anra 

W -y-N M •«. H, 

2NM* et l'on voit que c'-* i i Numériquement pour le cobalt cubique, avec M - 1 400 cgs. 1 <«. 1 n «. 10** cgs 

(ordre de grandeur raisonnable (Ss) p. 123) N - w ~ o n trouve : c* - l . t . 10u. 

Si c" f 0 noua pouvons donc récrire: 

c- W - Ml (H. - ^ y ï ) - 2MH„ 

où Ô4 - H - NM "champ interne" le champ magnétique à l'intérieur de la particule 
Evaluation de c" 

Si la perméabilité initiale (statique) u. de la particule est due essentiellement aux déplace, 
meats des parois de Bloch, on démontre aisément que: 

9» 



u. • i • ««"S-* i + 4* * ^jjë- cvLaj 

D'où l'on peut tirer c" si l'on connaît n. .et L 
En fait, les mesures de M. se font sur des échantillons massifs en forme de barreaux on de 

tornade dimensions très supérieures à celles des particules de Portis et dossard ; elles fournis­
sent, pour les perméabilités initiales des métaux cubiques purs Fe. Ni . . . , d e s valeurs de l'ordre 
de 100 ft 200 d'où l'on déduit" c" - 10* (60). 

En l'absence de données plus précises nous utiliserons également cette valeur pour décrire 
l'effet des imperfections dans les particules de cobalt cubique. De toute façon la résultat essentiel 
est que c" « c'. 

dW 2/ Origine du terme d'amortissement o - g -

Ce terme est associé 
- d'une part, à l'effet des courante de Foucault qui engendrent au niveau de la paroi un 

champ de freinage proportionnel ft sa vitesse et parallèle ft Ox Cb'), 

- d'autre part, à la relaxation intrinsèque do l'aimantation (b"). 

Evaluation de b' 
L'amortissement, par les courants de Foucault, du mouvement des parois de Bloeh, a d'abord 

été étudié par Williams. Shockley et Kittel (61) (cas d'une seule paroi) puis par Pry et Bean (62) 
et Agarwal et Rabins (63) (plusieurs parois, dans un cas simple). Lorsque les parois sont asses 6-
loignées pour que les lignes de courant associées aux mouvements de deux parois voisines a* se 
rencontrent pas. on a sensiblement, en tout point de la paroi : 

H> '»*"<**" in. si 
^ «c* dt 

(a. : conductivité électrique en unités de Gauss). 

Lorsque la paroi est en mouvement, il faut donc rajouter, ft l'expression du champ interne m 

niveau de la paroi, un terme - * * j * •££• p * j . D'où l'on déduit quo b* • * S * ^ t
1 ° * . 

Numériquement, pour le cobalt i * » T : o. - 1.45 10 " cga,et l'on prévoit b'„ 2, en asses bon 
accord avec la valeur expérimentale de Partis et Gossard (b'*• 12) 
des calcula. 

Ordre de srandenr de b" 

«JS. A la différence des termes cW et b* ^ j ~ qui correspondent ft des champs de rappel et de 
*auay 

nage engendres par le mouvement aacroscnalase de la paroi de Bloch. le terme b" — traduit l'effet 
de la relaxation intrinsèque de l'aimantation. Plus précisément, ai aoua adoptons, pour 1* équation 4e 
mouvement de l'aimantation en un point de la paroi, une équation phénoménologique deLaadan-IifaMtt; 

7 ' T M * Î I „ - 7 M A 0 1 « H I „ ) (VI.41 
w J*a 

(où «,„ est le champ effectivement "vu" par M : H.„ contient les effets du champ interne 
ceux de l'anieotropie. de l'échange et du champ démagnétisant en volume et 4 3/). b" sera reUé ft X* 
par l'équation : b" « 4x *• m.. 

Ceci dit, il est difficile de donner une estimation précise de b" : dans las métaux ce 
certainement peut par rapport ft b', si bien qu'on ne peut pas la déduire de l'étude du 

La eoatramtioa des deuuUMS étant é» l'ordre 4*i|-£«.M,cui aenuéaMUtéa étevéea seat effectl* 
se parois. 
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des parois de Blocn. On ne peut pas non plus le déduire des expériences de résonance ferromagné­
tique en champ fort, car elles ne mesurent pas la mtme quantité X" (53) (64). Une valeur raison­
nable serait X" +. 10* d'où b"-v 0,2 ? De toute façon, ici encore, le fait essentiel est que b" « b'. 

d*W 8/ Origine du terme d'inertie m,—gr. 

On sait que ce terme est associé à l'existence, en tout point de la paroi en mouvement, d'un 
champ démagnétisant en volume, qui est proportionnel à la composante M, de l'aimantation (S3). 
En effet : 

Fig.M 

Soit 3 la position d'équilibre de l'aimantation (u j. Os ; (dît. u)* 9. ), e et TJ les angles polai­
res qui repèrent l'aimantation déflécbie par rapport au système d'axes u v k* (fig. 26). Si la paroi 
se déplaçait sans se déformer, on aurait: 

e • - W -?£*, n « 0 ( - & * 0 hors de la paroi) 

En réalité, l'aimantation en tout point aura tendance à précesser autour du champ appliqué, la 
paroi se déformera et les formules précédentes ne seront pas valables ; en particulier •• sera dif­
férant de séro. Néanmoins cette déformatton sera peu importante (car autrement les énergies d'échan­
ge et d'aniaotropie mises en jeu seraient considérables), si bien qu'on pourra supposer que: 

" - * * (VLSI 

Ceci dit. comme div M * «!L est différente de séro. il va apparaître (pour assurer «s ' " Jï 
la conservation du flux de l'induction) un champ démagnétisant en volume parallèle a Os*: 

H ; • • 4 i Ht) lVf.6] 

et la vitesse de déplacement de la paroi devra donc être telle que, si l'on néglige les termes d'amor-
t. on ait, à l'échelle microscopique : 

f - T M A l S i + H.) [VL7J 

soit en particulier: 

Ce 
car 
1' 
t t r * 

à l'apMrttiea ée polos an niveau et la paroi. situation très ééfavoraaU. 
te associée est tree «levéesE/V • Saaril*. H «a résulte «a Hittewew 

•sortantoa ont paraUélaaMat aa slaa ée la paroi ( e » tj ), i 
«..4 a Y M (mail alors c « < | east too* étax tree petits). 
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- |f . . - i j j . ^ - Y(4KMn) - <*H (avec :« „ » 4 * v If) tVLIJ 

On vérifie alors aisément que l'énergie magnétostatique associée à H* est proportionnelle à 

{-TTj ' En effet cette énergie est, par cm* de surface de la paroi, 

/ # * -rf* [cm *H <s )'-è- (sr na« 
où l'on a posé : 

Dans les mêmes conditions, si la paroi s'est déplacée de W par rapport à sa position d'équi­
libre, son énergie de couplage avec le champ interne a varié de: 

- f* 2 M Hj dW IVL 11] 

par cm' de la paroi. D'où, en écrivant la condition de conservation de l'énergie : 

m. ^ j j r" 2M HÎ { V i l » 

La quantité 21* Hl
m ayant les dimensions d'une pression, m, aura, les dimensions d'une ma— 

par cm* de surface de la paroi. Pour le cobalt cubique m« eat de l'ordre de 2.10"" g/cm*. 

Remarque : relation entre la masse de la paroi et son éjMiiTTt̂ r. 
Considérons pour simplifier le cas oft l'anisotropie est de type uniaxe, la densité d'énergie 

d'anisotropie étant : 

E/V - Ksin*(6\.M) - Kain* 0. avec K~4.10*. (H.~500Oe) 

et celle d'énergie d'échange: 

E/V ' " S ! h ' » * . ) ' • (VM,)" • (V M,)1 1- A ( ^ - ) * * v e c A-i.10"* 

La configuration d'énergie minimum correspond à: 

- | £ « ({•)"" sin 9. *±*n 0 . m « 

et le paramètre d'épaisseur e eat de l'ordre de 300 A. L'"épaisseur" 6 de la paroi est de lHttUf 
de ne. soit 6 •* 1 000 À, 

En utilisant (VX 13) et (VI. 10) on trouve: 

1 
2it Y * e t n . 14} 

4 / 

Nous avons donc obtenu, pour les différents termes qui figurent dans l'équation de 
de la paroi 

l*W m , ^ r + G»' • b") ~ + (c« + c«)W » tM.Hr (VLlil 

les ordres de grandeur: 

«V ̂  2. 10"" ; b« - 11 ; b" - 0,1 ; c' - l.t, 10U ; «• - le' 

«2 

http://tM.Hr


qui montrent que le mouvement de la paroi eat easentiellement déterminé (au terme d'inertie pré») 
par la composant* du champ interne suivant Ox: 

H i - H r - N M ^ - i ^ f tVLlf] 

Avant de continuer, nous allotu néanmoins récrire l'équation générale (VX 15) sous d'autres 
formes dont nous noua servirons également par la suite : utilisons la relation (approchée dans le 

cas général) m, • a i t Ve ' U v t* a t 

+ -d5T-+ 4 M * • X ' ) -Ç-+ («i** »?*ïw " YubeB? IVL171 

ou encore puisque e • - W -r^-

+ -jf- + 4x (X* + X") - | f + («,'*+ a»,"') - - Y « . ( e Q) Hf [VL 18] 

Remarquons en passant qu'on peut aisément retrouver les équations (VL 18) et ( VX 8) si l'on 
•. que dans l'équation de mouvement de l'aimantation à l'échelle microscopique, le champ ef­

ficace qui agit aur l'aimantation a pour compnaantea: 

Suivant v : HJ* * - - Hj - |& e 

Suivant S : H," • H? - - 4 s M n 

avec 

Qoraqu'oa tient compte de la déformation de la paroi, l'expreasion de H.«f est évidemment beaucoup 
plus compliquée). 

Ceci dit noua allons maintenant noua intéresser pine spécialement aux oscillations forcées de 
la paroi à des fréquences voisinas de la fréquence de réaonsnce nucléaire dans le cobalt cubique 
(MO Me/a). Dans ce caa, las équations précédentes deviennent (si le champ radtofréqueace varie 

[ - m, w* - i(b'w + b"i») + C + c"] W » 2 M. H^ 

3.8.10' 2.10M 3.8. lu* l . i . 10u10' 2 800 Hf Oe 

( - « * « - i(4« X'w • 4 a * « ) + hLrt + *<•«} c • - Y*% (e 4 ^ ) H? 

v * J f 1 v 
1.88.10" 10" l . t ! 18" t . lO w S.10 M S . f T l S ^ H r O a 

(on l'on a utilisé pour X' la valeur expérimentale de Portia et Goaaard ( X*<* |Su.| )). On voit aur 

que la terme d'inertie est absolument négligeable aux fréquences considérées 

• que, dans un champ appliqué : H, * 1 Oe. l'émngation maximum de la paroi aéra de 
l'ordre de 1.9 A (donc tree petite par rapport à son épaiaaeur), correapoudaat à une deflexion de 
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l'aimantation au centre de la paroi : e « — rad. Cette déflexion est relativement grande : A titre de 

comparaison, dans un échantillon aimanté à saturation par un champ statique H # » 8 000 Oe, un champ 

radiofréquence de 1 Oe ne produira qu'une deflexion e ~ g QQQ' 

Sous une autre forme, si nous définissons une susceptibilité locals au centre de la paroi par 

Me « XÎ** ( - Hj' e 2£*-) ( e i j t ~ 1 au centre de la paroi) 

donc 

« • - e x U * X')iu + w? + w? IT~* 128 o. iutei 
"' I " ne3 

avec 
Re X -v 10 Im X 

cette susceptibilité, de l'ordre de 10, sera tria supèrtmtr* aux susceptibilités des échantillons uni-., 

formément aimantés, qui sont au plus de l'ordre de .~L. ^ -j- (H , > ^ - M ). 

C - EFFET DES SPINS NUCLEAIRES SUR LE MOUVEMENT DE LA PAROI DE BLOCH • 

1/ Discussion générale. 

Dans la paroi au repos l'aimantation électronique et l'aimantation nucléaire au poiot c ont 1A 
même direction d'équilibre u. Si elles s'écartent de cette direction : 

M„ * Mcv • M t ik+ M(l - - y - ) " ( e et n petits) 

m „ * m% v + m, k + m. u 

leur énergie de couplage variera par cm? de: 

~ « -fa Mm,de - / a M n , d < | - / Mom. e de [VL»1 

soit, puisque n est toujours très inférieur a e : 

^ S > - / a M m , d t - J « Mm. e d e W l t U 

Si la déflexion de l'aimantation électronique est due à un déplacement de paroi : 

e - - W _— 
as 

et 

^ * / * « M m . - | £ d W - / " M » . fë^MW [VLSI] 

Pour l'ensemble de la paroi l'énergie emmagasinée correspondante eat (par cm* de paroi)* : 

•On «appose, pear oMndr cette «praoafa. ejae m a naiOil——t la •»!—• valeur ea toat poiat de la 
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Soit encore, en utilisant la définition de la masse de paroi : 

j£"-£E de • f iM J f'm, d9 I dW - / * 4* Y* om, M (m, WdW) [VL 24J 

Ceci montre que l'effet des spins nucléaires sur le mouvement de la paroi est double : 

- D'une part Us ajoutent, a la pression 2M. Hj' qui provoque ce mouvement, un terme 

supplémentaire - aM /*"m«d0. 

- D'autre part ils donnent naissance a une force de rappel -Y am.o^ (m,W). 

L'équation de mouvement de la paroi devient donc : 

m, ^ . + 4 K ( X + \ ' ) d j ï+(Yom„u k ( + a f + it,'a)W • 2 0 . 3 ; ' - a M / m # d 8 [VL 25] 

Appliquons maintenant a lVchantOlon un champ hf * e" ; les spins électroniques de la paroi vont 
se mettre à osciller et, comme dans les échantillons uniformément aimantés, les soins nucléaires 
vont être soumis de la part des spins électroniques à un champ radiofréquence HV' v * a M e v 
très supérieur au champ appliqué. 

^ Ce champ^ H*/' va donc induire une aimantation nucléaire oscillante: m«v * ^ , «M e v, 
m,k • (k>aMck*qui va réagir en retour sur le mouvement de la paroi. Le terme (- aVLjfa/^àm 
l'équation (VL2S) devient en effet: • 

- aM / " m , d9 - - a» M* C„ J"eda • + a»M* ^ W f^-àQ - 4K Y* (m,W) a ' M 1 ^ 
• • • 

et (VL 25) se récrit: 

m. j - w* • 4K ( \ + \ « ) i « + « f + «J* + Y a m. w. - Y ai* a M £,. IW « 2M.H" IVL 261 

Dans cette expression le terme Yam.«% traduit l'effet de la composante statique m. u de l'ai­
mantation nucléaire. Si l'on n'est pas au voisinage immédiat de la résonance nucléaire m. sera ton-
Jours égal à m,, valeur d'équilibre de l'aimantation nucléaire dans un champ H*. 

Numériquement pour Co: 

«ib -w 3. H»"* Y - 1.7.10"; a »-g*~ 150 donc Ttuy * «. 10** 

Y. ~ 2* . 10J, u». +. 10». v «.11 À' (vol/at) donc m, - -^eff 

1 ft. 10** . ~ 
donc Y a <D,m. - ——; quantité très petite par rapport à or ~ 9.10". 

Le terme - Yaî  aM ^traduit , lui, l'effet de la composante oscillante m # v de l'aimanta­
tion nucléaire. "* 

- Si M ? 0, Ç„ est égale à 1a susceptibilité nucléaire statique 

>• s Î T «M 

et par suite 

1 Ces faraudes Hatatr— avaBeseat qa'oa as sa trouve pas éaas aae stne de aaturatloa «• la réanamo aneMair*. 
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Y a m„ <D„ - Y a u>g a M t., • 0 

le mouvement de la paroi est le même que s'il n'y avait pas de spins nucléaires (ce qui traduit le 
fait que l'aimantation nucléaire reste constamment collnéaire a l'aimantation électronique). 

• Au contraire, si u est très grande, l'aimantation nucléaire n'arrive plus à "suivre" 
l'aimantation électronique : £ • 0. Par suite : 

Y a a* m„ - Y a m, a M Ç„ -v Y a un, m, • Y a ai» m, 

- Enfin,lorsque u> * o^,il se produit un effet de résonance : |Ç„| » 11 | et: 

| Y a (̂  m. - Y a w„ a M S„ | * | - Y a w, aM Ç.J » | Y a <i»»mj 

Nous pouvons contrôler ceci par le calcuL Mais pour obtenir des résultats corrects dans tout 
le domaine de fréquence étudié nous devons 

a) utiliser pour m une équation qui décrive une relaxation vers le champ iMtaatani 

b) ne pas oublier que le champ radiofréquence H'/' est polarisé linéairement : lorsque 
v f v„ on ne peut pas utiliser pour ^¥ la formule obtenue dans le cas d'un champ tournant Dans 
ce cas, il est commode de supposer qu'on est loin de la ssturation, ce qui permet d'utiliser des 
notations Imaginaires. 

Partant donc d'équations de mouvement (pour les composantes transversales (et fig. 27) ) 
logues à celles qui se trouvent dans le livre d'Abragam ((14) p. 54) : 

<ri> 

£ m. 

t*«Ç< 

J 
**k 

Mb 
u» 

Fig. 27 Fig. 38 

^ « - i u,m# - Y. H.m, - -£ - (m, - l.Il'?) 

Ëgjî» - i u m , " - Y.H.m,+Y. m.ltf' - ± m, 

(où T, est le temps de relaxation transversale : on néglige pour l'instant l'élargissement inhomo­

gène -=r » •=- de la raie), on trouve aisément : 

11. T * . t « i V Ti = . ^ + -« p f r 

(-iM + i r ) + lf•H., [ u '* Y-,Hî + **] -2iu^ 
expression sur laquelle on vérifie effectivement que (fig. 28) : £n (o) « Ç# . Ç^ * O quand » * • 

enfin que | t „ | devient très supérieur à |£, |quand (fig. 2t):||w| - |Y. U j | < ~ . 
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En conclusion l'effet des spins nucléaires sur le mouvement de la paroi eat 

- nul si v < v« 
- sans doute trop petit pour être observable, même à très basse température, si v > M 

(car Y a wM m, « u}*). 
Par contre, si v ? v„, la résonance nueléotrt est parfaitement observable, comme l'ont montré 

de nombreuses expériences, car | £„/ Ç, | peut Ctre aupérieur a 1. C'est ce que nous allons étudier 
maintenant. 

2/ Effet dea soins nucléaires résonnants ( v «v, ). 

*) Facteur d'amplification du champ radiofriqmnee. 

On a (cf. p. 64 et 65): 

d'où: 

H*/ - a i le - « V (- H,»e fy) - - « X'~ ( e ^ ) % 5 l ' 

\ ' axT (*-&) COB(Û..H") ( o & j t i ) [VL27J 

Donc 

a) le facteur d'amplification maximum 

n.. * a X'** * 150 x 10 -v 1 500 

eat très supérieur aux facteurs d'amplification (4IOO) dea échantillons uniformément aimantés, con­
formément aux observations de Portia et Gossard. 

maximum au centre de la paroi le -3J^) -*1 il est nul aux deux extrémités. 

c) n. dépend de l'orientation de la paroi considérée par rapport au champ radiofréquence 
n , « c o s (M..*")'. 

b)ffffst des spins necZcsinss ma- la sssesptiMIfte élsctroalOM locals os la paroi. 

D'après (VI. 2fi) la composante oscillante de l'aimantation électronique au point s eat donnée par 

M E " S ! ( a v e c x ^ 9 l l t o ? t t M t l » I O * l ) IVL28] 
r i v'W 

On voit que cette formule eat tout à fait analogue à celle qui avait été établie pour lea fer-
romagnétiquea en champ fort (noua pourriona d'ailleura la retrouver en résolvant, comme dana lea 
chap, n e* m, les équations de couplage de l'aimantation électronique et de l'aimantation nucléaire 
en tout point de la paroi). La aeule différence entre les deux formules (présence de S* » Ç„ + i ^, 
dana (IL 4), de £,. aeulement ici) tient évidemment au fait que, dana les parole de Bloch, l'aiman­
tation électronique est insensible à la composante m,de m. 

Le déplacement de fréquence étant toujours petit (et |D) on peut encore écrire 

Me ~ Xj* (1 + a ' x j " Ç„) - x',m + aHxiTH^ [VL29) 

c) /éternité de stfaal de résonance aecléatre. 

La puissance moyenne f> qu'absorbent les paroia de Bloch de la particule est: 

* Ce point a été vérifié expérlaMatateaMat par Hervé et Aubran («S) (M). 
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* " ' dt 

soit, puisque M -v -J--1I "STT 

r; -v-^ji-f IH'VI X;'~ + a*{ (x;'")* - (x;'"f } ^ * 2 a1 xi'-x;'0* f..l paso] 

La variation relative de Pf lors du passage par la résonance est donc égale à (cl IL 8 p. 18) 

A*S . a* [ <x;"«)' - (x;1-)']le, 4 2a» x;'« x;'« q [VL31, 

Nous démontrons par ailleurs dans l'appendice (B) que si Pt et AP« sont les quantités homo­
logues de P, et ûÇ en ce qui concerne l'aimantation des domaines: 

a) P, ~ P, 
. CVL32J 

La variation relative de-=- de la puissance absorbée par la particule lors du passage par la 

résonance est donc approximativement*. 

- ^ 4 - ^ - tVLM] 

Ceci dit, puisque dans l'expression de T£* : 

X"~ - 10 et x*f- *•• 1. 

si la résonance n'était pas saturée au sens de Bloch, AP devrait avoir la forme d'une courbe d'ab­
sorption (terme en £JJ ). En fait, par suite des effets d'amplification du champ radiofréquence, cette 
saturation se produit très facilement (dès que H*'> 2.10~3Oe) et l'on obtient alors pour oP" une 
courbe de dispersion (terme en £», ). Donc: 

- ~ * a* X«;«« Ç». (« ari^ Q) PO. 34] 

d'où, avec o ~ 150, XJ'- ^ 10 et ( ^ )mmm^ 2.6. 10"T (et p. 17)* 

( ^ . . . ~ * * IVL35) 

résultat qui est en assez bon accord avec les mesures de Gossard et Portis (( j5 ) •«•1 %)• compte 

tenu de l'incertitude sur ij /Ç (qui n'est connu qu'à un facteur de l'ordre de 2 ou 4 près). 

Insistons sur le fait que ce signal est très Intense - |-p-U 1 % dans les petites particules de 

cobalt, à comparer à r-p-l -v 10'* à 10'3 dans les échantillons uniformément aimantés - à tel point 

qu'on a pu récemment mettre en évidence la résonance nucléaire du cobalt à l'aide d'un simple ap­
pareil "Grid - Dip" (67). 

* On vérifie aisément que Ç^O.S. 10"*, donc (Ç^ )fc >400(, est effectivement très supérieur à Ç, comme nous 

l'avion. •»*»<-« [ < C l . . / * . - Ï 7 T ? ] 
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Comme le montrent les formules ci-dessus,cette grande intensité des signaux est évidemment 
la conséquence directe de la très grande susceptibilité locale des moments magnétiques électroni­
ques dans les parois de Bloch. 

D - DEPLACEMENT DE LA FREQUENCE DE REFONANCE NUCLEAIRE -

Ici encore (et chap. II) la fréquence de résonance nucléaire sera solution de l'équation (cf. 
eq. VL28) 

7^- - a* xj** ' 0 [VL 33J 
»» 

soit, si l'on utilise pour £,„ la valeur obtenue à partir d'une équation de Bloch (en négligeant l'é­
largissement inhoroogène) : 

t « . . / » , 1 . v» .#* 
IVL34] 

u*- 2iwl/T, +^gr + Y* H* m a , x„cm 

Y. m. Y. H. 

D'où l'on déduit pour la pulsation à résonance 

<«> • ± Y- **• f1 ~-rira Re C ] • *Y«H- f1 - T n : " l r ] m-*5] 

et pour le temps de relaxation nucléaire transversale A=p « Ya H A : 

[VT.36] 
-F" ^ + T T - a ? m - , I m Ce»-»1 

1/ Déplacement de fréquence. 

Numériquement dans le cobalt 

; M, qui varie peu entre 0 et 300* K, est de l'ordre de 1 400 

. 1 1 ' ~1 500 à 300* K 
M I 

. et si la résonance nucléaire n'est pas saturée : 

3. 10 ~* 
m, *• m. *—f~ 

Donc, at nf., ne dépend pas de la température (et paragraphe suivant), le déplacement de fré­
quence sera égal à 

La largeur de raie inhomogène de la raie de résonance nucléaire étant de 400 Oe, on voit que 
ce déplacement devrait être observable a basse température (T ~4°K). 

L'expérience n'a pas encore été faite dans le cas du cobalt; par contre Heeger et Houston(68) 
ont effectivement observé un déplacement de la fréquence de résonance nucléaire des noyaux "Mn 
dans les parois de Bloch de MnFet O* ; malheureusement nous connaissons pas encore les détails 
de leurs expériences. 

2/ Etude du terme d'élargissement homogène •? Y„ a* ms jlm xj , e | 

Numériquement, dans le cobalt 

Y. - 2K. 10\ a - 150. m. - 3" j.0"*! Im Xj« « 1 i 300*K 

d'où l'on déduit qu'à 300* K 
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\ Y. a'm.llm xi"| - 5 10** s e c 1 

résultat un peu inférieur a la valeur expérimentale de Portis et Gossard : l/Tj • 4.10* sec"1. 

En fait ce résultat est certainement très %ur«stl*é. En effet x"lM est proportionnelle à la 
conductivité a. du métal, elle-même proportionnelle à 1/T ; par suite, si notre résultat était exact, 
T, devrait diminuer quand la température décroît, comportement très inhabituel et contraire aux ob­
servations de Weger (69), qui enregistre au contraire une légère augmentation de Tj. Donc, si l'on 
suppose qu'a 4°K la résistivlté résiduelle du cobalt est égale au 1/10 de sa résistivité à 300*K, ceci 
tiendrait À prouver que la valeur estimée pour X r

 M est environ 5 fois trop grande (surestimation de 
X* ?). 

Dans ce cas, et si la valeur de xllM est exacte : 
* 

à 300° K Xj°« sera de l'ordre de 1 0 (au lieu de — ~ - \ 
1 ~~w l ~ is 

à 4°K X" 10 

'-i 
et donc r\mtu * <* Re (X p

oc) sera sensiblement indépendant de la température, comme nous l'avons sup­
posé dans le f 1/. 

E - EN CONCLUSION -

Dans ce chapitre nous avons essayé, en nous appuyant sur un exemple concret, celui du co­
balt, de dégager les caractéristiques essentielles des expériences de "passage lent" dans les échan­
tillons polydomaines qui sont : 

- l'existence d'un énorme facteur d'amplification du champ radiofréquence dans les pa­
rois de Bloch d'où résultent : 

- des signaux de résonance très intenses, 

- un déplacement de fréquence important 

Mais ce facteur d'amplification n'est pas uniforme dans une paroi donnée et dépend de l'orientation 
de la paroi par rapport au champ radiofréquence. Par suite : 

- il est difficile de faire des prédictions quantitatives très précises, car il faudrait pour -
cela connaître la structure en domaines de l'échantillon et, même dans ce cas, le problème serait 
extrêmement complexe. 

- ceci rend délicate l'interprétation des expériences de saturation et d'échos de spin. 

Nous allons maintenant étudier le problème de la relaxation dans les parois : comme nous le 
verrons, le temps de relaxation nucléaire n'est pas uniforme à l'intérieur d'une paroi donnée : la 
relaxation n'est donc pas exponentielle, ce qui complique encore l'exploitation des résultats fournis 
par les méthodes d'échos. 
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VII - EXCITATIONS ÉLÉMENTAIRES DE BASSE FRÉQUENCE 

ET RELAXATION NUCLÉAIRE DANS LES PAROIS (72)* 

A - INTRODUCTION -

L'étude expérimentale (par les méthodes d'échos de spin) de la relaxation longitudinale des 
spins nucléaires dans les échantillons polydomaines a été faite, dans le cas des métaux (Fe, Co, 
Ni) par Robert et Winter d'une part (74) (39). Weger d'autre part (75). Robert a également étudié 
la relaxation de "Fe dans U irtnat de fêr et d'yttrtum (39) (76). 

Ces expériences montrent : 

- que le temps de relaxation mesuré dépend de la puissance radiofréquence utilisée pour 
produire l'impulsion. 

- qu'à faible puissance on observe une relaxation relativement rapide et non exponentielle. 

- qu'à forte puissance on observe une relaxation plus lente, exponentielle, caractérisée 

dans les métaux par un temps de relaxation T^ proportionnel à = . 

Tous ces faits conduisent à penser que la relaxation rapide et non exponentielle est attribuable 
aux noyaux des parois (son caractère non exponentiel étant dû à une distribution des temps de rela­
xation dans la paroi) ; la relaxation lente et exponentielle étant, elle, associée aux noyaux des do­
maines. 

Le fait que la relaxation soit .plus rapide dans les parois suggère qu'il existe dans celles-ci 
des excitations magnétiques supplémentaires. Ceci n'est pas surprenant : en effet les excitations 
élémentaires dans les domaines ont une pulsation supérieure ou égale à YH,(H, champ d'anisotropie. 
YHâ >5. 10*). alors que le mode uniforme d'une paroi de Bloch (associé aux déplacements de parois 
qui ont été étudiés dans le chap. VI) aurait (en l'absence d'impuretés et d'effets de champ déma­
gnétisant "superficiel") une fréquence propre nulle. De façon analogue la paroi possédera des exci­
tations de basa* fréqumnee, correspondant à une déformation en "tôle ondulée" de ladite paroi (fig. 30a) : 

u. 

Fig. M 

processus de relaxation dans les parois sont «gaiement étudiée dans les référencée (70) (71) et (73). 
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•n effet, si leur vecteur d'onde perpendiculaire à Ot) ëat suffi aomsnt petit ( | k | « j ) , déte l les 

excitations ne modifient pas appréciablement le profil de la paroi (c. a. d —2L pour x, y f ixés) et 

par suite l'énergie de déformation correspondante est petite. Ces excitations pourront donc, lé cas 
échéant, donner lieu a des processus de relaxation nucléaire directe. 

Nous commencerons donc par faire une étude détaillée des modes de basse fréquence de la 
paroi. Nous calculerons ensuite leur contribution à la relaxation nucléaire 

B - ETUDE DES EXCITATIONS DE BASSE FREQUENCE DANS LES PAROIS DE BLOCH -

Dans tout ce paragraphe nous allons nous inspirer fortement d'un article de Néel : Bases 
d'une nouvelle théorie générale du champ coercitif" (77)*. Il existe, en effet, beaucoup d'analogies 
entre le problème des déformations périodiques d'une paroi et celui des "déplacements d'une paroi 
déformable" qui a été traité en grand détail par Néel. 

1/ Considérations qualitatives. 

Une déformation périodique (fig. 30 a) de la paroi (fig. 29) élèvera son énergie pour deux 
raisons : 

- d'une part, sa surface ayant augmenté, il en résulte un accroissement de son énergie 
superficielle proportionnel à k*. 

- d'autre part, les distorsions de l'aimantation von£ engendrer des champs démagnéti­
sants importants, qui dépendront fortement de la direction de k . En effet : 

a) Si km f 0. k = 0 (fig. 30 b), la surface de la paroi déformée n'est pas parallèle à 
l'aimantation des domaines adjacents : i l va donc apparaRre sur la paroi des masses magnétiques 
fictives qui engendreront un champ de "dispersion" (Néel) auquel correspondra une énergie déma­
gnétisante élevée. En pratique (fig. 30 c) cette formation de poles sera évitée par une distorsion 
de l'aimantation des deux domaines adjacents (Néel). D'où une réduction très importante de l'éner­
gie magnétique de dispersion, qui reste néanmoins assez élevée. 

b) Au contraire (fig. 30 d), s i k„ - 0, k, f 9, l'aimantation des domaines est parallèle 
à la paroi déformée et - subit donc pas de distorsion. L'énergie magnétique de dispersion est 
alors nulle. 

On voit donc que. pour | k | donné, l'énergie d'une excitation de vecteur k sera d'autant plus 
grande que k, sera plus grand. 

Nous allons maintenant confirmer ces considérations par un calcul quantitatif. 

2/ Loi de dispersion des excitations élémentaires. 

[Nous utilisons dans ce qui suit les mêmes notations que dans le chapitre précédent]. Con­
sidérons donc dans un cristal parfait une paroi a 180" dont la position au repos est donnée par 

Cette référence noua a été indiqué* par Monsieur de Genaes, 
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W * 0, l'aimantation des deux domaines adjacents étant orientée suivant tOx (fig. 29). 

Etudions un mode pour lequel la paroi est déformée sinusotdalement : 

W - h(t) cos (k. x + k, y) • h cos (k ri) [VIL 1] 

Nous calculerons l'énergie potentielle correspondante U (par cm* de paroi) en suivant la mé­
thode de Néel ((77) p. 313) : en dehors de la paroi, le champ magnétique et l'aimantation sont ré­
gis par les équations : 

div H » - 4* div M [VIL 2] 

M, » £M#. M, - i ^ S i . Mf « M^-« [VIL3] 

où Ht est le champ d'anisotropie et e * * 1 selon que z S 0. Dans (VIL 3) nous faisons usage de 
la susceptibilité statique du milieu, ce qui est correct aux basses fréquences (u «YH*). Posant 
H - - V» , on peut mettre (VIL 2) et (VIL 3) sous la forme : 

avec : 

Q = 1 «••*—* [VIL5] 
**» 

Au voisinage de la paroi, le potentiel % doit satisfaire à la condition de conservation de flux 
de l'induction : 

( l ï~)««" (H") .* = 4n"* l**1"** " **«-#1 = •*Q"*M#hk,«lB(kr) [VIL6] 

où tf est un vecteur unitaire normal à la paroi. La solution de (VIL 4) et (VIL 6) s'écrit : 

* B ^W* **• e"" , , , 8in(k***' (VIL71 

avec : 

K* » Q~l(*ï + Qk,1) [VIL8] 

La déformation de la paroi s'accompagne donc d'une distorsion en volume de l'aimantation sur 
une épaisseur de l'ordre de K*1 » e (cf. fig. c). L'énergie (magnétostatique et magnétocristalline) 
correspondante vaut (par cm*): 

/ > [ £ • * *•***]•-£ xv* "*« 
On peut vérifier que l'énergie d'échange correspondant à des déformations sur des distances 

de l'ordre de K" ou k est négligeable. • 

Par contre nous devons ajouter, à l'énergie de "dispersion" (VIL 9), l'énergie due & la varia­

tion de. surface de la paroi soit - k* h*o (où a est la tension superficielle de la paroi). 

Donc, au total, l'énergie potentielle de la paroi est égale à : 

u * flr"2 *+ i k * ° ] h * iv* 1Qi 
Pvr ailleurs, si m, est la masse de paroi (par cm*), son énergie cinétique est égale a : 

c •£».(£)" •?-(£)' .va... 
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et la fréquence-^ du mode étudié est donc donnée par : 

Dans le cas particulièrement simple considéré p. 62 (milieu -iniaxe), le paramétre d'épaisseur 
de la paroi est 

2AY 2KY 
avec u#I * -y. t * YH,,, <*us "TT" YH»« o u H«« e«t le champ d'échange et,a, une distance de l'ordre 

de la distance interatomique. 

Sa masse est 
m-*T7Y*e 

et sa tension superficielle est (53): 

o - 4 (KA)UI 

La formule (VIL 12) se réduit alors ft : 

"* ' W " " W + "* ** k*e** w* *ok + w" w"a*k* Ivn*181 

(avec a i , 1 4 i Y M). 

Enfin, s i le cristal est imparfait, on pourra sans doute tenir compte assez correctement de 
l'effet des imperfections sur les excitations de grande longueur d'ond* étudiées ici, en remplaçant 
(VIL 12) et (VIL 13) par 

uj "—[a* MÎ%K + k ,°J + «?* [vn.ii'1 

QK "î = ^"oïT + w" •*• •* ** * w?' [VILll ' l 

/où ui** = a été défini dans le paragraphe B. 1 du chap. VI p. 59). 

Nous pouvons maintenant écrire l'équation de mouvement de h : 

Dans cette expressiou S est la surface de la paroi, f3k est un coefficient d'amortissement phé­
noménologique et fk est une "force" extérieure éventuelle (variable conjuguée de h) dont l'introduc­
tion nous sera utile lorsque nous voudrons calculer la fonction de corrélation de h. 

C • CONTRIBUTION DES MODES DE BASSE FREQUENCE A LA RELAXATION NUCLEAIRE -

1/ Formules générales. 

Calculons la contribution des modes étudiés ci-dessus ft la relaxation d'un spin nucléaire s i ­
tué dans la paroi ft la cot» z. Au repos le spin électronique auquel il est couplé fait avec Ox l'an­
gle 9. (s). Lorsque la paroi est déformée conformément ft (VIL 1) cet angle devient 9 , • e (s. rj., t) 
avec; 

e * - i | i - c o s (it ri) h(t) [VU. 15} 
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Les fréquences de relaxation longitudinale et transversale correspondantes sont : 

Y ' 4" ' \ U* £* < c (o)e (t) > e"" dt (VIL 16] 

.J*. (^ | - ) ' Ç /"e"*' < hk(o)h„(t) > dt [Va 17) 

Four évaluer la fonction de corrélation de hk, nous remarquons qu'en vertu de l'équation 
(Vtt. 14), la réponse du mode k a une excitation sinusofdale fictiire fk * f e*1"*' peut-être caractérisée 
par une susceptibilité a telle que : 

hfc * a f e 

avec : 

-i«t 

. . . m.(u£ • ux) + 1& u a * a' + io" * 2 m . Vil .f. t*—: S [ny(ug - ut)t + %* u* ] 

D'où l'on déduit par application du théorème de Callen et Welton (78) (cf. Landau et Lifshitz 
(79) eq. 123-8) 

£dt < hfe(o)Mt) > e - = m . ( ^ y C B t f |̂ ('ft "I * k 'T) t m 181 

D'où en reportant (VIL 18) dans (VIL 17) 

• i=•£ s w? »* k«T (%)7 * . * . •ioii-Sj '^itg [ m l93 

Enfin si l'amortissement est faible ({3 « m t u j . on peut, en utilisant la définition de la mas­

se: m , « ^ ^-.y ( ^ i ) * dz, mettre (VIL 19) sous la forme : 

I T T " 5 Y,k«T {(•£)'/ 1 d* (&)'} /*.*.*<*-*> tva20] 
2/ Relaxation nucléaire dans les isolants. 

Pour voir dans quelles conditions les modes envisagés ci-dessus peuvent. effectivement con­
tribuer à la relaxation nucléaire, nous allons étudier en détail le cas où l'amortissement est négli­
geable. Il en est ainsi dans les isolants, comme le grenat de fer et d'yttrium, que nous prendrons 
comme exemple dans les applications numériques. Dans un tel cas (formule VIL 20), seuls contri­
bueront à la relaxation les modes k tels que <iç» « H, . 

Considérons donc dans l'espace à deux dimensions k„ k, la courbe C telle que u (k) - u)(k„ k,) * u.. 
Soit n sa normale, dsk un petit élément d'arc de C : (VIL 20) se récrit 

Vdk7. 

Dans cette expression la quantité entre crochets est de l'ordre de - (e paramètre d'épaisseur). 

La seule quantité inconnue est donc l'intégrale 

I« jPTdk.dk, 6(«. -«„) * f H - [VIL22] 
C Vdk/. 

* Dans ces équations c et h sont traités comme dea variables classiques. 
• • 1 

H peut exister d'autres contributions à ^r. 
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a) ttude da la courbé C 
Supposons que l'effet 'des imperfections soit négligeable, C est donc le lieu des points tels 

que 

.ik*,< 
"• * W""5K" + u" u,â k* e* (KV^-+fcî) [VTL2S] 

Cette courbe admet les axes Ok, et Okf comme axes de symétrie : on peut donc se contenter 
de l'étudier pour k,, k >0. On remarque également que tous ses points se trouvent à distance fi­
ni (k'finl) 

D'une façon générale wj sera très petit par rapport à wj et uH wà. De même <oâ sera inférieur 
à uiu et donc uS supérieur à uH <i>*. Enfin : 

Q = 1 + ±£Î£ « ±£*L »J£ï. 8 e r a supérieur à l ( Q . 5 à 30) 

Donc 
a) ke est toujours très inférieur à 1, conformément à nos hypothèses de départ ; 

p) le point d'intersection de C et de l'axe Ok, est tel que 

Y) le point d'intersection de C et de l'axe Ok, est tel que : 

k- e » • = ^ ^ = J 2 s 4 S * . J 2 a JÇf 

[VU. 24] 

(Vn.25] 

et l'on voit que kj e » k[ e ce qui veut dire que la courbe sera étirée suivant la direction Ok, 

6) Les points à tangente verticale sont : 

- u'une part:k„e - k'.e, kye = 0 (intersection avec Ok,) 

- d'autre part le point de coordonnées : 

VT Ji* ^ • • • i f t - ^ i ^ ^ Q - e r ^ » ! * . 

V e - w £ Q-Wk?e (kT » kD 

[VU. 26] 

[VU. 27] 

La courbe C, inscrite dans un rectangle de côtés : k,e =• * kf e ; kfe * * k'̂ 'e est donc constituée, 
comme le montre la figure 31, par deux lobes très allongés. 

•> * * « 

Flg.31 

Cette formule, plus parlante que (VIL U), n'est strictement valable que dans le cas uniaxe,maia lea formules 
qu'on obtiendrait pour d'autres types de parois et de symétrie n'en différeraient que par des coefficients nu­
mériques de l'ordre de S ou 4. 
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b) Longueurs d'onde des modes de fréquence v»dane le irenat. 

Dans le cas du grenat a très basse température : 

M * 200, K « —iâ. . 24,7. 10*, A • 4,3 10"' (et p. 53) 

donc : 

w* -a 4. 10» ; Wi * 4.10w et Q * U 

Les fréquences de résonance des deux sites du grenat sont voisines de 60Mc/s donc u^y 4.10 ! 

— ..Jf «.»'.. ml 
En résumé 

•^-^ 10"1. Q « 11. e « 4. 10"* cm • 0.04 n « 400 À 

Nous en déduisons que 

k'.e ^ 3. 10 donc X.» » 2n/k' -v 10 cm ^1 mm -v 1 000 y. 

k*e A. 2. 10"* donc X"* 2n/k" •* 10"3 cm <* 10 u 

k^e~(2/^3). 10"1 donc \« « 2w/k" -v 6. 10"* cm ~ 6 n 

et ceci nous montre que dans, les particules de très petites dimensions (d 4 6u dans le cas du grenat) 
tl n'existera pas de modes de paroi de pulsation us, car les longueurs d'onde de ces modes seraient 
supérieures à la longueur d'onde de coupure \ •*. 2d. Il n'y a donc pas, dans res particules, de pro­
cessus de relaxation nucléaire directe même dans les parois. 

c) Relaxation nucléaire dans les particules de dimensions supérieures à 30u-

Supposons maintenant les dimensions des particules qui constituent l'échantillon assez grandes 

pour que tous les points de la courbe C* représentent des modes réels et calculons I * J -5-i- : 
C (dk) 

en pratique, comme on désire surtout obtenir un ordre de grandeur, il est commode de reaiplacer 
C par le rectangle dans lequel elle est inscrite. On trouve alors 

,1 •> 2 ( — 1 S-»- — 
\ « b / e» t^ 

D'où en reportant dans l'équation (VIL 21) 

et l'on voit sur cette formule que la fréquence de relaxation longitudinale n'a pas la même valeur 

en tout point de la paroLcar-=- a (-5-2-) : 1» relaxation est donc plus rapide au centre de la paroi. 
L'existence d'une distribution des temps de relaxation est en accord avec les observations expéri­
mentales de Robert (39). 

A l'exception peut être 4e ceux qui sont situés tout près de l'origine si la particule a moins de 1 mm de dia­
mètre : mais leur contribution est faible. 
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Valeurs numériques : 

Le rapport ( î V ^ ) ' 1 / / L _ s . ) dz, de l'ordre de l / e , dépend du type de paroi conaldé-
3z 

ré. Pour une paroi à 180• et une symétrie unlaxe, il est égal ft («10*9/26) ; donc: 

/ 1 \ 1 ~l«t Yk.T /ui.\;<a 

TOL ~ B" W " M ^ V «T/ 

d'où,en utilisant l es valeurs numériques relatives au grenat : 

(•4-) .v 10J sec ' 1 et Tx „,„ - 1 msec & 4*KW 

d) Comparaison avec lea résul tata expérimentaux. 

Robert (76) a mesuré les temps de relaxation de "Fe dans le grenat 
- d'une part sur une poudre, de 1,7 ft 77*K, 

- d'autre part sur un monocristal de 3 mm,à 4°K. 

Il a obtenu 1ns résultats suivants : 

Poudre : temps de relaxation dans les parois de Bloch 

[VIL 29] 

TTC 

T l H . 

T l ««4 

T l lia 

Ti tu 

1.7TC 

58 ms 

4.2'K 

12 ms 

24 ms 

1,4 ms 

4 ms 

12*K 

6 ms 
a 

11, 5 ms 

20*K 

4 ms 

7,5 ms 

77*K 

2,1 ms 

2,6 ms 

0,42 ms 

0,85 ms 

Monocristal ft 4.2*K s i t s 2id. 

Ti domaine * 180 msec 

Tj paroi I e exp. » 1,87 msec 

Tj paroi 2 e exp. » 2,6 msec 

Tt paroi ~ TL paroi 

On remarque 

- que, dans la poudre, (Tx paroi) décroit régulièrement lorsque la température croit, ce 
qui permet d'éliminer une éventuelle contribution des impuretés de terres rares. 

. que, dans le monocristal, Ti mesuré est du infime ordre de grandeur que Ti calculé. 

- par contre, dans la poudre, Tx mesuré est 10 fois plus long ; ceci tient sans doute 
a ce que les grains de la poudre sont trop petits pour que tous les modes de fréquence v. puissent 

exister : l'intégrale I, qui ne doit porter que sur les modes réels , est alors réduite. - = - diminue 

et Tj augmente. H n'est donc pas possible de comparer les résultats détaillés qui ont été obtenus 
sur la poudre, aux prévisions théoriques que l'on déduirait de la formule (VU 29). Il est néanmoins 
satisfaisant de constater qualitativement que le site 16 a, qui a la fréquence de résonance nucléaire 
la plus élevée, a également le temps de relaxation l e plus court 

* Résultat qui ne peut ttre exact qu'à un facteur de l'ordre de 2 ou 4 près : on raisonne sur des parois ft MO* 
et une symétrie uniaxe,alors eue le grenat est cubique et possède aussi des parois ft 70* et 110* (et chas, V). 
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- enfin le processus étudié ici conduirait à T, « 2TX : cette relation n'est pas vérifiée 
pour la poudre, ce qui semble indiquer que, tout au moins dans cet échantillon, il existe d'autres 
contributions a la relaxation transversale. • 

En conclusion, il semble donc bien que, dans le grenat, la relaxation longitudinale des noyaux 
des parois soit due aux fluctuations thermiques de basse fréquence de ces parois. 

e) Remarque. 
On vérifie aisément que dans un cristal imparfait la formule (VIL 29) doit être remplacée par : 

(TT).« •é^ M y r m.m 
(où l'on a supposé u>* > wj* : si w* <oiJ'1 la relaxation directe est interdite et 1/Ti - 0 dans les iso­
lants). 

On a donc dans le grenat : 

W " < ( i l . < <i>, . 
' " »M * 1*» 

Par ailleurs les formules (VIL 29) et (VIL 30) ne fourniront pour Tx „,. des valeurs apprécia­
tif . wf* i 

blement différentes que si -3 « . . . . Or dans le grenat les faites 16a et 24d ont des fréquences 

de résonance nucléaire assez différentes : v. tu • 65 MHz et v, l4. - 76 MHz à 4*K, Par suite, si 
vr" avait une valeur bien définie et très voisine de v1M, on devrait avoir : 

( l / T x ) u . / ' 1 / T 1 ) ^ > 3 . 5 

v*w - ( V) ce qui est contraire aux^pbservations de Robert Donc le rapport ' moyen n'est certaine­

ment pas très petit et (wj - u>"* )1,n*tt>¥* ; c'est la raison pour laquelle nous avons négligé l'effet 
des imperfections dans les paragraphes précédents. 

Expérimentalement v* devrait être fourni pas l'étude de la perméabilité initiale de l'échantil­
lon en fonction de la fréquence : des mesures de ce genre ont été faites (à la température ordinaire ) 
par Duffle, Cunningham et Anderson (80) (81) qui trouvent v,"- 10 MHz (pour un échantillon en for­
me de tore) et Boyd et aL (82) qui observent (sur des échantillons de formes moins bien précisées) 
un très grand nombre de "résonance de parois" dont les fréquences s'échelonnent de 20 à 70 MHz. 
Même si a*" dépend quelque peu de la température et. également de l'échantillon considéré, comme 
semblent l'indiquer ces mesures, ces résultats sont donc qualitativement en bon accord avec les 
considérations précédentes. 

3/ Relaxation nucléaire dans les métaux. 

Comme nous l'avons vu, les études de résonance nucléaire dans les métaux utilisent, à cau­
se de l'effet de peau, de très petites particules, dont les dimensions sont de l'ordre du micron. Il 
n'est donc pas certain que des modes de parois basse fréquence puissent exister dans ces particules. 

Dans le cas du cobalt cubique par exemple : 

«•V - 3. 10" ; wA -v ÎO10 ; u,, -v 1.3.10* ; e ~ 3. 10** cm -v 300 À 

Donc 

—!~v 0.2. 10** ; Q «. 30 
"fa 

k'.e -v 10~* donc X« *. 2.10"1 cm «.2 mm -. 2 000 u 

k»e .». 1.5. 10•* donc X' -w ÎO"' cm ~ 10 u 

n n'existe donc pas de mode de fréquence w„ dans les petites particules de cobalt : en fait 
la pulsation du mode le plus bas est, pour une particule de 2|i de diamètre (d • 2 \i) 

« »-^fe=ke avec k « - | j * 1.5.10* ; ke ^ 6. 10"* 
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soit : 

u) « 3. H)' 

Cette pulsation est à peine inférieure à celle des ondes de spin de plus faible énergie dans 
les domaines (u^-vlO1*). Par ailleurs, le coefficient d'amortissement P k, très grand pour le mode 
uniforme à cause des courants de Foucault, doit l'être beaucoup moins pour les déformations en 

"tôle ondulée'de la paroi. On est donc conduit à penser avec Weger (75), que la relaxation dans les 
parois de Bloch des particules métalliques est essentiellement due aux fluctuations thermiques, très 
amorties par les courants de Foucault, du mode uniforme de ces parois (75, 71, 73). 

On trouve ici encore (cf. eq. VIL 17) que : 

'/*.« (4-)' 
en accord avec les résultats expérimentaux de Weger, qui mettent en évidence une distribution des 
temps de relaxation à l'intérieur d'une même paroi. 

D - EN CONCLUSION -

- La relaxation nucléaire dans les parois de Bloch des taolanta parait bien due aux exci­
tations basse fréquence de ces parois. Cette relaxation est caractérisée par un effet de taille : elle 
est d'autant plus lente que les particules (et donc les dimensions des parois de Bloch) sont plus 
petites. 

- Par contre ces excitations basse fréquence ne peuvent exister dans les très petites 
particules métalliques où la relaxation nucléaire est due aux fluctuations thermiques, très amorties 
par les courants de Foucault, du mode uniforme des parois. 
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CONCLUSION 

Nous avons essayé d'interpréter les résultats d'expériences de résonance nucléaire dans les 
ferro- et ferrimagnétiques, en insistant sur les caractères particuliers qui résultent du couplage 
entre spins nucléaires et spins électroniques. 

Nous avons ainsi pu expliquer de façon satisfaisante un certain nombre de propriétés générales 
(effet des champs dipolaires, intensité des signaux, déplacement de fréquence). 

Dans le cas particulier du grenat de fer et d'yttrium, une étude détaillée, menée en parallèle 
avec les expériences de Robert, nous a permis de prévoir et de comprendre la structure des raies 
de résonance nucléaire dans les échantillons mono- et polydomaines. Nous avons également réussi 
à établir une théorie complète et cohérente de l'effet des impuretés de terres rares sur la relaxation 
nucléaire et la résonance ferrlmagnétique dans le grenat Enfin, nou* avons montré que la relaxation 
nucléaire dans les parois de Bloch était due à des excitations propres de ces parois. 

La résonance nucléaire apparaît donc comme une méthode de choix dans l'étude des excitations 
collectives des substances magnétiques (en particulier des excitations basse fréquence), et des per­
turbations produites par les impuretés ; et l'on peut penser que les composés isolants de faible 
anisotropie, en particulier ceux du manganèse divalent (KMnFj, MnFe*0«, MnCO,), ainsi que les 
grenats de fer et de terres rares, devraient permettre d'obtenir de nombreux renseignements nou­
veaux et intéressants. 
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APPENDICE A 

RELATIONS ENTRE LES SUSCEPTIBILITÉS RADIOFRÉC «ENCE 

ET LES FONCTIONS DE CORRELATION DU MOMENT MAGNETIQUE 

Dans cet appendice nous donnons les expressions quantiques des susceptibilités radiofréquence 
et les relations entre susceptibilités et fonctions de corrélation du moment magnétique. Nous nous 
sommes inspirés, d'une part de Landau-Lifshitx (79) (p. 375 à 408), d'autre part d'Abragam (14) 
(p. 100-102),mais certaines des formules obtenues sont un peu plus générales que celles qui figurent 
dans ces deux livres. 

I - SUSCEPTIBILITES ET FONCTIONS DE CORRELATION "TRANSVERSALES" -

1/ Définitions. 

a) Considérons un échantillon magnétique de volume V. éventuellement placé dans un champ 
permanent H#. Etant donné un système d'axes trirectangles Oxyx, nous supposons qu'en l'absence 
de perturbation les composantes M.V, MrV du moment magnétique de l'échantillon suivant Ox et Oy 
sont nulles. Appliquons à cet échantillon un champ magnétique oscillant de composantes 

H. = Re Ht e -'"» = Re H, , H, * Re HJ e- ,«- ,'• , - Re H, (A. 1] 

Ce champ va induire un moment magnétique oscillant M(u)V. Dans ce qui suit nous nous bornerons 
à envisager le cas où. lorsque g . et g , sont suffisamment petits, les composantes M. (w)V, | f |(ii>)V 
sont des fonctions l issai ras de g . et H, (la composante M,(u) étant, pour simplifier l'exposé, sup­
posée négligeable). Pour Hi et H? petits on écrira donc, par définition des susceptibilités radio-
fréquence complexes : 

M«(w) - X"(w)H. + X'MwJH, 
[A.Ï1 

M f(u) = X T » H . + XM(<»>)Hf 

Avec x"J - X'" • i X," ( X "̂ . X^" réelles). 

b) Si les axes Ox et Oy jouent le même rôle 

X'm
m « X»J X'J - - C lA- s l 

c) Si le champ radiofréquence appliqué est un champ tournant : 

H. - Hx cos ut. H, » - Hâ sin ut. H, = - i H , , 

et s i l'on pose 

M* - M. + i Mf. H* « H, + i H f , xl » 5 (X" + X'J + i X^ - i X^) 

on a : 

* • « X*.H* (A,4] 

Cette relation est valable quel que soit le champ radiofréquence, s i les relations (A. 3) sont véri­
fiées. 
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2/ Puissance moyenne absorbée. 

Cas (la) 

P »J |L ( x « » H*1 + X : " H ; * + (X«" - X'w") H* H.; sln a • (Xi'1 • Xi") iCHf'eoa a ] [A. 5] 

Cas( lr ) 

P - "f-HÎ [ x i " + XV' + X'f - XL"' J ' u» Hî Im (xi) [A. 8] 

3 / Expressions quantiques de la susceptibilité radiofrequence. 

On obtient ces expressions en utilisant la méthode de calcul indiquée dans le livre d'Abragam(14) 
p. 100. Soient X, le hamiltonien total de l'échantillon, E a , E k . . . etc, |m>, |k > . . . etc. pa< 

pk . . . etc, respectivement l es niveaux d'énergie"fonctions propres et populations (à l'équilibre 
thermique) correspondants en l'absence de perturbation ; et soit 3tt l'opérateur amant Magnétique de 
l'échantillon**?' On trouve*"*'(p. a * x.y) : 

X? - --£ I (p. - P.)»! XI jfV^^dT CA.7J 

* - - • ? £ < * - p>>«! < f « B . - k * M - i 1 t6(-gTgjL+ M)1 •*•« 
& L ft 

Soit pour les parties réelle et imaginaire de X : 

X? ' "Hr 2 (P. - H) a d a C / " e ' ^ ^ c o s m d T [A. 9] 

. /•" 'fesisk 
'*1 "ft S (B» - A>*i*i4 e * 8in ut dT [A. 10] 

ou encore en posant 

A ^ « % * ^ * ( r ^ 

B £ »— ai * " ** * ' 

».-ïj><p.-pl.j<[«^u-s^.J^.[K^-)-(V'--)]J 
•M V ft ft ' 

S [A. 11] 

tf-[.(Ssa«)-Ks^-)]--S[«ïiï„.--sis.J 
ft ft J 

* - 2ft 

[A. 12] 

• Supposas m» dégénérés : e t Landau-Ufshits (79) p. 404 note en bas de page. 

Puisque par hypothèse M. » M, * 0 ea l'absence de radiofrequence : 

£ A < m | « " |n» > • X o < m |3K'| m > « 0 

*** Si lea éléments de matrice diagonaux de at* et an' ne sont paa nuls, l'application d'un champ statique ou len­
tement oscillant provoquera une variation au I e ordre des populations des niveaux, n n'en est paa de mtme 
pour lea champs radiofrequence. dont la période est très courte par rapport au temps de relaxation du ays-
tème macroscopique étudié. 
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On déduit aussi de ces formules que : 

X*<"> - X*(w) *« XL*- X'*+ i (X"/-+ X ^ - ^ Ç - J (P. - P k ) !*&»£«0(^5-^ + u ) IA. 13] 
ait 

X*(u)) + X* (oi) *- X* • Xj* + l ( X-J* - X**) « - ^ s r S (P. - Pfc)3BÎk<.« -W^W t*- M> 

4/ Relations entre susceptibilités et fonctions de corrélation. 

Venons en maintenant aux relations entre les fonctions de corrélation des fluctuations trans­
versales du moment magnétique, et les susceptibilités calculées ci-dessus (nous utiliserons certaines 
de ces relations lorsque nous étudierons la relaxation dans le grenat). 

L'opérateur associé aux fluctuations de la composante du moment suivant a est ôm'tel que 

© * £ " »C<1 - 6„ ) 

Nous considérons les fonctions de corrélation'*! 

avec 

j*(w) + i k*V) « / " e ,*r \BaKo) fat(- x) + 63tt*t-T)&J&Ao)Jdi « / e"* S * dx (A, 15] 

l*(w) + i m*(M) - / " • « - • fcarto)&JBT(-C) - 6»1- i )63KAO»da - / * e"» A* dt lA. 16] 

j^( u ) « £ V - - Ç - d T « 2 (p. + Pfc)6a£ôait;.Kô (u + ^ ^ ) 
•ta 

*•• + — 5 — 

* « . w + — 1 — 

D'où l'on déduit, en comparant à (A. 13), (A. 14) (cl Landau- Lifshitx p. 404 eq. 124-10) : 

i*<"> - - j ^ r c o t h ( ^ r ) ( X* - X?') [A. 17] 

l*(u>) + im*(u) - - - ^ 1 x * (w) tA. It] 

l*(u) « - -JL-<x*(w) - X*( m)\ et. m*<w) « - ^ r ( X"(W) + X*< ">*) UL ISj 

I S fia, I 

t ~ f r l « l . V m e t k (hypothèse de très hautes tempéra­
tures): 

**<** " --5&S-<*"<*> • X*(o>) - X*(o) - X«V)) tA-») 

* 63R*(T) «te : opérateurs dépandaat du tempe eo représ—UUan d'IMecaberg. 
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Nous remarquons (eq. (A. 18)) que X*(w) n'est pas autre chose, à une constante près, que la trans­
formée de Fourier de la fonction de corrélation "antisymétrique" par rapport au temps A*(eq. (A. 16) ). 

5/ Expressions complémentaires. 

Posons 3K*« 3tt'+ i3K'. * * - 3K* - IXL". On trouve: 

• - ^ r c o t h ( ^ r ) l m ( x : ) [A.221 

II - GENERALISATION -

On vérifie aisément que les expressions établies dans les paragraphes L 3 et L 4 restent va­
lables quels que soient a, 0 • x, y, s. 
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APPENDICE B 

COMPARAISON DES SIGNAUX DE RÉSONANCE 

FOURNIS PAR LES PAROIS ET LES DOMAINES (12) 

A - EVALUATION RAPIDE DE LA SUSCEPTIBILITE ELECTRONIQUE DES DOMAINES -

Comme beaucoup d'auteurs l'ont remarqué, l'étude du mouvement des spins électroniques des 
domaines constitue un problème extrêmement compliqué, qu'on ne peut traiter que d'une façon très 
approximative «17) p. 285J Une étude rigoureuse devrait, en effet, tenir compte simultanément de 
i'anisotropie, du champ démagnétisant dû aux masses magnétiques superficielles et éventuellement 
aussi du champ démagnétisant en volume (si les spins de deux domaines adjacents vibrent de la fa­
çon qui est indiquée sur la figure 32). Expérimentalement, dans les cas très simples où l'on peut, 
en choisissant convenablement l'orientation du champ radiofréquence, exciter sélectivement la ré­
sonance d'un seul mode propre du système, on vérifie effectivement (83) que les pulsations de 
ces modes s'étalent sur une large bande (qui, ici, s'étendrait en gros de <o * YV Hâ(Hà + NI*1) à 
w«YV(HÂ+NM)(H,+4uM)soit, pour le cobalt cubique, de 3. 1010 à 1,7.10 " rad sec-1). La situation est 
donc très complexe, et, dans les métaux, les courants de Foucault apportent encore une compli­
cation supplémentaire. Aussi ne ferons-nous ici qu'un raisonnement très schématique, basé sur 
une comparaison parois-domaines. 

On remarque en effet que la susceptibilité local» dans les parois: 

J M X'~ * * M 
p " Ne A 128 o. iule „„ e A 128 q, l u e l „ 

1 ne1 1 «c 1 

est inversement proportionnelle à e, paramètre d'épaisseur de la paroi, c'est-à-dire en fait au 
nombre (petit) de spins électroniques mis en jeu (ce qui explique qu'elle soit grande). Par analogie, 
on prévoit donc que la susceptibilité associée aux rotations de l'aimantation des domaines, qui font 
intervenir un beaucoup plus grand nombre de spins, sera de l'ordre de 

Y vio.5., M / e 1 \ 
*' *" » 1 ~ 1 2 8 a. iwl'M VI ^ 4 0 / NM - . ne* 

En fait, cette expression ne tient pas compte de I'anisotropie et, au dénominateur, NM devrait 
être remplacé par (Hâ + NM)* (mais, dans les cas considérés, H»<NM). Par ailleurs le terme re­
latif aux courants de Foucault,! * . -h devrait peut-ttre faire intervenir les dimensions d 

» ne* ' 
de la particule elle-même, plutôt que celles des seuls domaines ; mais ceci n'est pas grave non plus,car 
un calcul simpliste (assimilant la particule à un cylindre de diamètre d. d'aimantation uniforme per­
pendiculaire à son axe (fig. 33)) fournit pour certe contribution, le résultat : 

„- iwd*M 
c* 

^ a . * Oa remarque que pour un échantillon polydomaiae n ̂ n • MM *** l iaait* P** l M •**•*• d« champ demagaêtt-
sant MIM si l'échantillon **t spMrlqsa. n n'en est pas de même poor lea échaatilVwis uniformément aimantes 
v "•HT+S"'" *** différence vient de ce que. dans un échantillon polydomauM. le champ dëmagnétisaat dO 
aux masses magnétiques superficielles est sensiblement u( en l'absence de champ appliqué. 

M 



1 )>w 

Fig. 32 Pig. 33 

qui, pour des particules de l'ordre du micron, (d ~2 \i par exemple), est du même ordre que la pré­
cédente. 

Nous supposeront donc, dans ce qui suit, que l'on a bien : 

e 1 
« * x» 1 40 x* 

et nous admettrons également (cf. chap. II et VI) qu'en présence de spins nucléaires la déflexion 
angulaire e de l'aimantation est donnée par une formule analogue & (VI. 28) : 

Me 
X, - a* X, S, 

H" 

B - APPLICATION : COMPARAISON DES SIGNAUX DE RESONANCE FOURNIS PAR LES PAROIS 
ET LES DOMAINES -

La contribution des domaines a la susceptibilité d%> la particule est donc égale à: 

._!£.*_ J^ a*X* 
ïNrt - — g - ~ y m Y, + _ _ 1 

4 

o* X, 

et, dans les mêmes conditions « celle des déplacements de parois est donnée par-. 

«MU m M W M 

s inr* i H„ 
»!•« Vi l _ 

— — t > — - — X l , e I " ~ " ' e a' X^ 

soit encore, puisque X, «-̂ —X̂ ** ( - ^ X^"): 

r„-a*r 

[B.D 

[B.2] 

XMct , „ ^ 1 a X< 

* ' «JL a.v.« 
( B . 3 J 

et l'on voit immédiatement, en comparant les formules (B. 1) et (B. 3), que 

a) Pour v / v« ( £„ * 0) les déplacements de parois et les rotations de domaines appor­
tent a la susceptibilité radiofréquence de la particule des contributions du même ordre (17). 

b) Par contre si v •* vB (a 400 kc/s près, ce qui correspond a la largeur de raie inho­
mogène observée par Portis et Gossard : 400 Oe) et si l'on suppose (cf. chap. VI) le déplacement 

de fréquence négligeable fè- - a* X YT") '• »i#*ol de riaononc* imelialra fourni par les noyaux des 

parois sera 40 fol» plus tstsss* ans estai fourni par les noyaux ass douât*** (A largeur de raie égale ; 
sinon ce résultat n'est évidemment valable que pour les intensités intégrées). 



En pratique, il paraît à peu près impossible de vérifier ces prédictions, s'il n'existe pas de 
différence appréciable entre les fréquences de résonance des noyaux des parois et des domaines 
(de façon que ces deux espèces de noyaux donnent naissance à des raies de résonance bien séparées). 
Et, de fait, il existe toujours une différence entre ces deux fréquences : Suhl (84) et Winter (70) 
ont en effet démontré que les excitations thermiques plus importantes de l'aimantation électronique 
dans les parois avaient pour effet de diminuer la fréquence de résonance |ui| des noyaux des pa­
rois ; mais cet abaissement de fréquence n'est important que pour les substances dont les parois 
de Bloch sont très minces, ce qui n'est le cas, ni pour les métaux Fe, Co, Ni, ni pour le grenat 
de fer et d'yttrium. 

Par contre Gossard, Jaccarino et Remeika (57) ont effectivement pu observer séparément les 
résonances des parois et des domaines dans Cr Br, (où l'effet précédent s'ajoute à un déplacement 
de la fréquence de résonance dans les parois par effet dipolaire ; cf. chap. V), et ils ont constaté 
que l'intensité intégrée de la raie fournie par les parois était égale à environ trente fois celle de 
la raie fournie par les domaines. Donc, bien que Cr Br, ait des propriétés très différentes de cel­
les du cobalt, ce résultat semble indiquer que notre estimation théorique, faite longtemps avant 
cette expérience, n'était pas déraisonnable. 
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