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Introduction,

d%y

Solt un noyau doté atun spin I > 1/2 . Plongeons dans un champ magnétigue
oataaly g}
Ho’ orienté par conventlon le long de 1'axe Oz, Si nous notons par p son
moment magnétique et par ¥  son rapport gyromagnétigue, ses niveaux énergétiques

sont donnés par les valeurs propres de 1 Hamiltonien Zeeman :

ey
M - -—-)L‘—X’.Hl’ ':"'_V*IZHo = ‘kwI‘

Z (1)

dfoll les valeurs propres :

(2)

Dans le cas ob le noyau esht plongé également dans un champ électrique
inhomogéne statique, les nivesux seront perturbés(l), En effet, le gradient de
champ électrique interagira avec le moment quadrupolaire du noyau. Il est
impogsible de réaliser expérimentalement des gradients de champ suffisamment
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intenses pour avoir un effet visible, dtant donné les valeurs de Q (£ 10
des noyaux. Les gradiénts de champ qul perturbent la résonance magnétique

nucléaire sont toujours dus su champ cristallin.

Nous en déduirons immédlatement gue leur trace est pulle, en notation

tensorielle V,. = O . En effet, les charges créant ces gradients de champ

1i
sont toutes extérieures au noyau, les seules dont la densité n'est pas nulle
"sur® le noyau étant celles des électrons 8 ; mals ces dernlers ont une
distribution sphérique autour du noyau et ne peuvent créer de gradient en leur

centre. La formule de Poisson domne alorsg ¢

(3)
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11 est pdsaible d'éerive, dans ces conditions, 1'Hemiltonien quadrupolalire
soug la forme(a) ¢

He = 2 Q R 0r)

avee @

Q* . _ea Y& (1,1, +LL) [ ©
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Le couplage quadrupolaire alnsi déerit peut &tre supérieur au couplage
Zeeman -cas de la résonance quadrupolaire pure=, du mBme ordre de grandeur

-cas mixte- ou nebtement inférieur, Dang ce dernier cas, si le couplage est
~ldentique pour tous les noyaux d‘une mBme espice contenus dans 1'écheantilion,
la résonance magnétique nucldaire présentera une structure fine -cas du sodium

dang C1 03 Na par exemple-, Au premier ordre de perturbation les niveaux sont
donnés par la formule




Dans le cas d'un site cubique V,, = 0 . En effet, preions ocomme axes de

coordonnées les directions (100) du iubeg lea termes von diagonaux seront nuls
par syméirie, Et les termes dlagonaux seront tous dgaux, alors que nous savons
que leur somme doit &tre nulle. On ne peut donc avoir d'effet quadrupolaire que
si la symétrie cublique est détruite par une déformation. Alors vij est fonction
du tenseur de déformation Aij et l'on.peut toujours déVeEOpper cette fonction

en @érie :

V" — ‘C.a‘j ﬂ‘ﬂ A ae '+" d'LJﬁ.@m\\ A&Q A".”\- + e .. (O)

Jusqu'ici on posséde seulement des résultats trés pértiel& sur les

coefficients du premier ordre dans ce développement.

?our les mesurer, on p@ut 6pérer directement en créant une contrainte

| défirie, done une déformatlon définie sur un monoeristal et en étudlant la
résonance magnétigue nucléalre en fonctlon de eette contrainte. Cela a été
falt pour des semi-conducteurs et certains eristaux ionlquesij)( ) Maisg
pour les métaux, aussi blen que pour certains cristaux ioniques, cette
technique est inutilisabie ¢ 1'échantillon se déforme plagtiquement avant

(5)

que la résonance nucléaire n'alt domné de résultats intéressants

Une autre technigue a été proposée pour les eristaux lonigues. Elle
consiste en 1l'excitation de transitiongs A\ m = 2 par un gradient de champ
vibrant a4 la fréquence double de la fréquence de Larmorié)(T). La mesure de
1'énergie absorbée en fonotion de 1'amplitude des vibrations ultrasoniques

fournit les coefficients cijkl'

Liobjet de notre étude est double. Il consiste d'une part, en la mise
au point dfune méthode de mesure.de ce coefficient dans un métal par comparaison
entre les élargissements concomitants des raies de diffraction de rayons X
et des rales de résonance nucléaive dans des échantillons derojis . D'autre part,
on a montré & quel point 1'influence des dislocations existsnt dens un certain
cristal, m@me réputé parfait, peut fausser les résultate des mesures effectudes
par la technique ultrasonique et les précautions qu'il faut prendre pour utiliser
cette technique. | '
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A = Expression des grandeurs physiques_uﬁilisées.

Les grandeurs physigues que nous allons Studier seront la forme des rales

d'absorption nucléaire, la moyenne quadratique des déformations dans une

(8)

des corps soumis & des contraintes internes, Nous n'avons pas étudlié nous-mlme

(9)

cette énepgie dans le cas du culvre, nous discuterons les relations entre ses

divection domnée, perpendiculaire & un plan de Bragg' ', ot 1'énergie dlastique

expérimentalement cette grandeur, mais Faulkner syant comparé expérimentalement

résultats et les nBtres, dans le méme Formalisme.

Pour toutes ces grandeurs, nous allons ndgliger les effets d'anisotropie
eristalline. En effet, il est difficile d'avoir des renseignements sur 1'aniso-
trople de la distribution des dislocations. Dang le cas du ouivre,‘oﬁ nous
1'avons cherché directement, l'effet trouvé est de 1'ordre des errveurs expérimen-
tales et dans le cas de 1'iodure de césium nous n'avons aucun renselgnement,

Cela nous entrainers & traiter notre moddéle de solide comme isotrope et & le
considérer comme définl élastiquement par ses coefficients de Lamé * et ®oo
La digcussion de cette approximation est falte plus loin dang chaque casg
particulieyr,

Dans ces conditions, la relation entre le gradient de champ et le tenseur
de déformation locaux est une relation lindaire et invariante par votation.
Le tenseur gradient de champ ayant une trace nulle, il est done proportionnel

au déviateur des déformations, ce gui s'éerit tensoriellement

V.,

J

= (31[\.;1 —~S;J- /“\w) . (9)

étant le coefficient que les mesures Se proposent de déterminer,

Comme on le verra plus loin, il est possible, avec des hypothises raisonnables
de déduire toutes les formes de raies de la connalssance du second moment de
la digtribution de vzz .




Cela est intultlf guand la guantité mesurde est le secmnd moment de la
raie d'absorption : en effet, au premier ordre de perturbation, suffisant ici;
les niveaux sont donnés par la formule (7) et il est normal de dive gue le
second moment est la somme du second moment dipolaive et du second moment
inhomogéne quadrupolalire. Celulecl est proportiomnel au carrd moyen des diffdrences
d'énergle entre les niveaux perturbés (7) et les niveaux non perturbés 2),
ponddrées entre les diffdrentes transitions, done proportionnel é-%zz s
La démonstration rigoureuse de ce résultat, utilisant la méthode de Van Vieck,
est donnée plus loin.
On a donc pour la contribution quadrupolaire au second moment des raies

d'absocrption

2 3 ?
A\)q o< sz_ = «° (2 A‘z‘z. _Axw"Ag‘j)

(10)

La déformation longltudinale dans une direction donnde de cosinug
directeurs A, est donnde par la formule :

AL _ X Ay
"
l_ (11)

De plus, notre modéle étant isotrope, 11 est suffisant de ealculer cette

expression pour une direction particuliére, soit Oz, ce qui dome s

ALY e
(T} — Az.z. (12)

b3

Enfin, 1'expression de 1'énergie élastique, due ou non & des contraintes
internes, est bien comnue. 8i 1l'on appelle GQ& le tenseur des contraintes,

on a pour la densité d'énergie :

w = 4 Ty A =
2

(13)
j \,J (RANS% _5..12},,_['\&‘])(\“
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La densité moyenne d'énergie élastique dans le cristdl est alors donnde
. par 1'expression @

W o= 2 (W Aghy +2p Aglhg o an

On volt que toutes ces grendeurs sont duw type @

S —
] ., I‘\'}‘)
:E; /\ ) *)
Nous devens donc chercher comment calculer de pareilles moyermes dans un ébat
donné 4'imperfection dea échantillons.

Les barres de moyenhe que nous venons d'utiliser représentent des moyennes
priges sur le volume de 1'échantillon ; par la sulte, nous nous servirons de
cette notation de fagon systématique.




B - Représentation d'un état de déformation statistiguement isotrope.

L'isotropie d'un état de déformation sera caractérisde pour nous par le
failt gue les moyennes du type /\Lj F\Ug. sont invarisnbes par changement
d'axes. Pour exprimer cette condition, nous remsrguons gue le témﬁeur symdbrique
Aij est iz somme d'un tenseur invarient par robtastion, sa trace, et 4'un tenseur
“yrai® de trace nulle, son dévisteur. Ce dernier se transforme par rotation
selon uwne représentation du groupe des rotations, qui d'une part est irrdductible
et, d'avtre part, est équivalente 4 la réprésentatiam Sba gul transforme les

f
harmoniques d'opdre 2 (16)‘11).

Nous pouvong donc trouver cing combinaisons lindaires des éléments du

tengeur Aij qul ge transformenﬁ selon 1a ;tk’. Ce sont

oy’ ' . P
A = T(Ax,x "A‘” tzt[\xn) 1

A“I: E (A = L.A\jx) ;.(1';)

<

AT = + (*Au*ﬂn‘j*'w“)

En plus de ces c¢ing comblinsisons, la trace de Aij £

3 = A,“. ~\~A\” .‘I' sz. (16)

est invarlante par rotation.

Ces slx cowbinalgons sont inddpendantes lindaivement et de plus orihogonales

dang we Intégration sur la sohdirs unitd,

Le calcul des lxaj /ijv se raméne donc & celul des expressions s

ALA.  SA. 5¢

ou, en changeant leg indices. & celul de @




Les valeurs ) Am sont toutes nulles. En effet O oat lovariant par

rovation, les Am ge trensforment selon la '-233 . Les produits 3 A‘,,\ ne peuvent

done &tre invariants que s'ils sont nuls.
nes AX A
Quant aux moyennes - :

wm

, nous avons par changement d'axes défini par
leg angles d'Eular,.\P, 9,“’ L

A, = & <mid o)y Ae W)

: : ' . ¥ ¥
Ap = T 12008 W) > A

i

Sl D)0 w) Iy A (49)

en utllisant le falt que

les matrices 2) gont unitaires.
Alors : -

A:Ar_’ = %,<r\ 2),_-‘L\F,BJW)!“"> A:\ ,AM’ <“',‘$g L\l’.af\m#> (J‘ﬁ)

golit, en notation matricielle :

S ‘ -
Kpp = 2o, Fo pm Ko Doy )
si 1'on pose :

A: AM{ = Kmm“

L'invarience de rotation impose que 1'on ait identité entre la matrice K -
et la matrice K

wowm”

s c'et-é-dix*e gue la matrice K commubte avec toutes les
- matrices de la représentation’ ';bz du groupe des rotations




Le théorime de Schup nous permet d'en ddduire gue ls matrice K est alors

sphérique et 1'on peut poser :

* 4 | Z
— A a-
ADAL = = 5,0 (21)
On a par allleurs ¢
8 t . P - ' (82}

et comme 4éjh wu

(23)

————

¢ ALY -
Pour calculer V;,, AL ) et W i1 nous faut inverser le systime des
équations (15) et (16}, ce qui donne ¢

Axx :—%—-(S—A:)“"'
A

(AT 4 AT) )
\I—(;(A + )

_-o .-.__L A—i-& P‘—.’.
L(5-A7) %_( « A7)

il

ER.

% = —js——(g + P‘o) v (2w)

'

A
/_\ s :—-E‘—_’:__—-(A“-i _h*i)
A
A
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Pour obtenir les moyennes cherchéeg, 11 suffit de porter les expressians (24)
dans les formules (it}, k;a} et \L#; et d'utiliser alers les moyennes (21)3 (22)
8t (93) ce qui dorne aisémsnt : ' '

S P’ .
/ . & 2 Lt - : o ‘

B -3 lwera)  w

W — _}_}_%?Jf— 2 +__2;.2_p_ o)t (27)

81 1'on exprime les équations élastiques 3 1'ailde non pas des coefficients
de Lamé, mais du module d'Young et du coefficlent de Poimson, respectivement E

et ¥, ona (27') enwkllisant les foprmules de transformation ci-dessous :

v E

A =
(1+v)(1-2v)
_ £
ro= 2{1+y)
o2 . v ] (27")
[_6(1-—2v) 3(1r ¥

Enfin dans le cas pratigue ol ce coefficlent de Poisson est égal & 1/3, on

a 1'expression sulvanitepour la densité moyenne deenergie élagtique :

W = %— (2 5%+ ou2) (1)
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¢ - Importance regpective des déformations hydrostatiques et des
cligaillements.

Le modéle dtudié jusqu'ici ceractérise un état de déformation isotrope
par deux parvamétres, 1'un dbux 07 relatif & la distribution des déformations
nydrvostatiques, 1°autre Wﬂf & celle des cisaillements.
Il nous faut maintenant étudier 1'importance respective des deux effets. Car si
1'on veut comparer les résultats de deux mesures physiques différentes, pour en
tirer par exemple la constante o d'interaction guadrupolalre, il est ndcessairve
d'avoir une idée sur le vapport o7 /crj . Nous allons montrer que l'on peut
en fait négliger la contribution des déformations hydrostatigques devant celle
des cisaillements,

Remarquons que, jusqu'ilci, nous n'avons défini o} et 0% que dans le
cas d'une distribubion isotrope des déformations., Nous allons former des
expressions invariantes par rotabtion des axes, ayaont un sens dans le cas de
toute déformation et égales & 93¢ ot ¢! dans le cas d'une dlstribution
isotrope. Pour celd, commengons par vappeler que les barres de moyenne dang les
formules du paragraphe. précédent représentent des moyennes spatiales prises sur

le volume d'un dchantillon, Pour le premier paramiire on a immédiatement :

. . Ax, +A +sz.y = A AEQ 3
79 mn (28)

L'expression tensorielle du deuxiime paraméire est un peu plus délicate &
obtenir. La formule (21) nous donne s

G’;Z = Z Av: Am’ = Z Av: Am (29)




= i2 =

ce gqui, en remplacant les F\h par leurs valeurs (15),s'doprit

o = Al <Ry AL 3 A 3A 3R - AGAL AL S RLA

Remarquons que lfon a a'autre part 3

(3 ALJ - SVJ AQQ)(SA{_J _S;DAPP) = ﬂA(inJ — 3/:\“}\”

. 13 z L
-y 6 ( Ax:. +['\t]|; -+ An-,_ “+ gl'\\jz. + 3 Ax:-. + BA::uj "/‘\"}‘1}.\”- “Azle-x _A‘X!Aj‘} )

et 1'on en ddduit ¢

1
rro= A By - T Ay (50)

Bt 51, deng le cas d'une déformation guelcongque, on pose @

e

F — AU. AH\ ) G' = .z._ A\,)A\ —'%-[‘\QQ{'\N\

} {31)

nous avons alingl défini deux grandeurs F et G qui, si le systéme de déformations
est statistiquement isotrope, sont respectivement égales 3 o? et W;‘lﬁﬁﬁpus

congidérerons également, pour faciliter les raisomements, la grandeur H aéfinie
\'-‘ = Ai\i ij

Nous allong maintenant étudier la facon dont ¥, G et H dépendent des différentes

ar 1l'éguation
q

dislocations responsables de 1'état de déformation, Notre thdorie dtant du
domaine de 1'élasticité lindaire, les déformations dues & chacune des dislecatlons

s'y ajoutent localement.
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I1 n'en est pag de mBme de F, G et H qui sont guadratigues. 8i 1'on attribue

wt indige (t) & chacun des défauts contribuvant au champ Slastigue, on aura

logalement :

A‘;- = Z A»J Lt) AQQ = zt- A?_Q.Lt)

] x

ce qul donne pour 1'ensemble de L'Schantillon déformé par l'ensemble des
défauts (L) :

Ho= 2 AU AE < A0 - A Ay )
F o= Z AQ&@) HUK\:,) = 2\;— RQQU:){: + E\-' AQQU:) AN\@

81 1'on congiddre les dislocations comme aléatoires et indépendantes, la

quantité < A \.{5 U} A LD w r)

‘é;t‘ gomme des produits de varisbles stochagstliquement

indépendantes est nulle. On peut done négliger ies termes rectangles et éaive

H = = P‘L‘}Lt) A(JQ) F = % Aqlkt) AN\ Lﬂ k§8)
3
Précisons la nature de cebte approximation : exprimons pour celd un terme
rectangle @ ‘
. "{—> -y
Y = AgH AGE) = mr\ajm(a*) AylE)@) 3=

Cette guantité dépend, d'une part de la position respective des deux dislocations
(t) et (t'), d'autre part des deux vecteurs de Burgers b(t) et b(t'), de fagon
bilinéaire. Supposer que :

g¥t,¥{&t') = 0 pevient & dire que, étant une paire

de dislocations dont les lignes forment une figure géomitrique donnée ot dont les
vecteurs de Burgers sont _gbet~51, on peut leur assocler une aubre palre dont les
lignes forment la m@me figure géomitrique. mals dont les vecteurs de Burgers sont
;; et ;E?. Pour cela, il faut bien que les dislocations soient aléatoires et

indépendantes.
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Les termesg croisés gue nous négligeons représentent la contribution des

b

déformations hydrostatiques et des cisaillements & L'énergie d'interaction des
(12}

dislocations » les seuls termes conservés sont les termes carrés correspon-

dant &4 1'énergie propre des dislocations, Notye approximation revient donc 3

supposer, solt que les diglocations sont assez dloignées les unes des autres
pour pouvoir négliger 1'énergie d'interaetion de chague paire, soit que cetie
dnergle d'interaction est nulle en moyenne. Pour celd il faub que dang la
formation des dislocations, ces derniéres se solent formées indépendamment les
unies des sutres, que la présence des premidres n'ait pas trop influé sur les
suivantes. Celd revient & dire que 1'on est loin de la formation de réseaux de

Frank-Read et de la polygonigation & fortiori,

Ayant discuté cette approximation, passons au caleul du rapport Gjll/azi

Pour une distridbution isotrope, on a :

¥

o= L OFE o= TG
r

Noug nous bornons a des dislocations rectilignes en supposant gilun tiers d'entre
elles gont des dislocatlons-visz et deux tiers des dislocatbiong-ceins. Celk
revient b supposer 1'isotropie de la digtribution des vecteurs de Burgers,
pulsque 1'on est dans le domaine de 1'élastioitd lindaire. Les calculs feront
intervenir la longueur b d'un des vecteurs de Burgers, mais le résultat final
n'en dépendant pas, ancune hypothdse n'est ndcessaire sur la distribution des
longueurs de ces vectesurs. On aura simplement :

-t Fv)+ 2 F(o) G
) G (v) +2 G(e)

ol nous désignons par F(v) , G(v) et F(c), G(c) les quantitds F et G définies
par (31) dans le cas ol la seule source de déformation est une dislocation

unique, respectivement vis ou coin.,




- 15 =

Il noug reste & caleuler les quantitds F(v), Gv), Flc), Gle). Ceid est

simple car on peul cholsir les mxes comme on veut. On suppose la dislocation
le long de l'axe des z.

Pour une dislocation~-vis, les seouls éléments non nulg du tenseur de
déformation seront, en coordonndes cylindriques (13) a#) 3

A = b ce 0 A =

on = - nim B
\,.Z

L(“q_ LIT\"'O. {3}"‘)

On en déduit d'abord 5 =0 et F = 0, ce qul était évident. Et d'autre part :

- 2 . A, ~ 4 A
G = E‘ AL’J AuJ ) AE& rp
¢ L
= 3 (A1z + A;w}
solt
: . oo .
3 b
G = { > (35)
2
hs S ¢
Le caleul se fait de mlme pour une dislocation-coin ; on a alovs ¢
Ax: = b ["'2 am D+ A 2w B(ﬁ'w\.la-.tm"'ﬁ)—}
Yn e 1-vy
A — b ["Zo\mﬁ + i oma(gtmza—oﬁlﬁ)}
Ly Yna ok A~y (36)
b A ‘-0’)29 - B lb
Ax% — nwn B ( | Bva )

Lna A-vy
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On le rend plus repide en calculant la moyenne gpatiale du deuxidme invariant
du tenseur de déformation, o'est-a-dire la quantité :

[

2 T
L, = ,Bz PSR IR 2% - qu AL.+ A‘M.Axx*'A‘-'t’cn‘ﬁ'~ Aﬂ“ -Aey ——ij 373

qul, dans notre cag, se réduit & deux termes

L

La comparaison ave¢ les formules (28) et (29) nous donne par ailleurs :
4 - . /
Iz. = E_LF G) (8)

On obtient alors :

| ,
2 1-2 dr \

\_’“.S 1~y

€
\ (39)
. (
C bt A-viAyl J dr
oS (ﬂ’“’)-l £ h /

On retrouve les mémes intdgrales diverzentes que l'on a toujours dans la
théorie des dislocations yectllignes. Le choix de la borne inférieure des

intégrales est relativement aisé : il suffit de prendre le méme & pour toutes

les dislocations, émal & la distance lnteratomique. Quant b iz limite supérieure

i1 n'est pas nécessaive pour nous de savoir s'il faut prendre le rayon wmoyen des

échantillons ou celul des granules cristaliigés ;il suffit de cholsir la mBme

limite pour toutes les dislocations. On obtient alorg ¢

SR b (4 -ty oyt |
= - (40)
ot T - 10 » +%Fy
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D - Application, Energie éiastique et diffraction des rayons X.

La théofie faitedans les paragraphes A et B pérmet de représenter‘un dtat
de déformation pér deﬁx constaﬁtes 0% et o7, caractérisant respectivement
la distribution des deformationa hydrastatiques et celle des déformatmons de
elsalllements, Nous aurlmns pu aussi bien considérer en premier Lieu les tenseurs

de contrainte et nous surions alors obtenu deux Vrandeurs g

Ty o= Cee Sy (41)
3 T __ 4 c
Tl o= g Gy 7 See Spp (42)

Si nous dorivons les dquations de 1¥élasticité lindaire, non pas soug la forme

de Lamé,
r A

Ce =

) o N

maig comme deux relaticns distinctes enire les traces eb les dévliateurs des

tengeurse de contrainte et de déformation ¢

:(2)& +?1) Aee

c j (43)
nous en déduisons immédiatement T % et ¢ !en fonction de ¢ et O, .
LA :Lzy-\'\'gk)l Wyt

< zl - l., )4} U‘z.l (JM-)

8i nous exprimons ces relations & 1'aide du wodule dtvoung et du coefficient

de Polsson, on obtient

g E’
\C.ll = 7 V’|2 le = -1 qn.zl . ’ .
(1L - 2v) @+ (#5)

ce qui, dans le cas ol Y = 1/3, donne :
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Alngi, au rappovi GQ?&fm 10 correspond un rapport zl:/tf = (,6204%,
Le changement de représentation semble auvgmenter le rSle des déformations
hy&rasﬁaﬁiques{_§§i§ il faut pemarquer gue les quantitds mesurables sont par
exempls ;7' et %%ﬁzet que les contributions de O\' et ‘r;tdans les egpressionsg
de ces grandeurs ont des coefficients voisins., L'énergie de cimaillement est
cing fois plus importante que 1'énergie de déformation hydrostatigue, avec les
hypothéses du paragraphe G, eb indépendamment de toute représentation.

Un formslisme diffévent a été utilisé par Faulkner{lB) pour comparer

1'énerzlie élastique emmagasinde dang un corps écroul avec la déformation
auadratique moyenme, telle qu'elle est donnée par les rayons X. Il considire

en chague point les axes princlpaux du tengeur des contraintes ob les composantes
principales de ce tenseur Cx'

G ® i il H
! Cy’y’ 2tat Puis il pose

2 2 ¢ 2
C vy -+ C‘ﬁltj, T Czlzl —_— g ;? l

Coe + Cog Coss v G Gy = 3T R j - we)

Cjﬁ

La liaison est aisde & faire entre les deux formalismes : il suffit de remarquer
que les formules (41) et (42) écrites en notation tensorielle, sont indépendantes
des axes choisls ; en choisissant en chaque point les axes principaux des tenseurs
de contrainte et de déformation, et en exprimant les velations de définition de zl
et de T dans ces axes, on obtien$ s

TEo= 3p(re2r)

J (47)
o= 3 (4~ )
goit pour
r _— -(_‘1 -—\C:
Tl o+ 2% (48)
Paullner obfsnt alors la Tormule gdndeele
W 15 E 1 =207y .él-_)a
= —_— — 2
2 (3-hy%yt) £ 2T (L -8y+6y) ML (49)

que l'on aurailt pu aisément déduire des Formules du paragraphe B,




Dang le cas ob W = 1/3, cette expression s'dorit :

W e -l (AL
= 7% 33 18T

3
Nous avons porté sur la figure 1 le rappors V;/&ék en fonotion de | .

Cette quantité ne pouvant varier que dans 1'intervalle (-1/2,1) on voit que
ta quantité mesuréde expérimentalement ne varie que dang un repport 5/8 environ
il faudralt une grande préeision sur les deux mesures pour pouvoir déterminer
donc les rapports ‘Cf//tf-et <rf/ﬂwji par une mesure effectude sur le mBme
échantillon de 1'énergie d'dcroulssage ot de 1'élargissement des raies de
vayong X. Ba falt, les mesurss d@:‘g sont toujours entichées &'erveur ; une
mesure de 1'éuergie d'éeroulssage par analyse thermigue dilférentielle ne

peut digtinguer entre l‘éner@ie élastique, due aux dislocations et 1'énermie

erigtalline due aux autres défauts de réseau, tels que les défauts d' empilement.

On a également porté VV//L‘“ en fonetion de 9, /0* paravnctre
physique plus intéressant que [ (figure 2).
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E = Elargissement par écrouissaze des rales de résonance magnétique nucléaire,

Nous avons vu qu'au premier ordre de perturbation, les niveaux énergétiques
d'un noyau situé dans un champ magnétique Hﬁ et dang un gradient de champ
électrigue vij gont donnés par la formule :

E - Xww _,_(’;QMY.LE_ lgma _I(1+1):l
" 4T(21 -1) (7)

Ces niveaux sont d'autre part élargis par 1l'interaction dipolaire entre les spins,
reprégsentés par 1'Hamiltonien :

%
T Rk [ i
Q’E‘M = Z XZ’Q;Z “fj I,)' — 3 (IJ'QJJ’)(ZJ QJ))I

Fop My Y (50)

est le vecteur joignant le spin j au spin j'

En 1'absence d'interaction quadrupolaire, 11 y a une raie de résonance unique
& la fréquence @ = - ¥ H, . En présence d'interaction quadrupolaire la raie se
sépare en plusieurs sous-raies. Si le spin I est demi-entier, ce que nous suppose-
vout par la sulte, la rale =1/2 ¢— 1/2 n'est pas déplacde, alors que les autres
le gont. Dans le cas ol 1l'interaction quadrupolaire n'est pas homogine sur le
volume de 1'dchantillon, les rales satellites sont éparses, élargies de fagon
inhomogene et deviennent rapidement noyées dans le bruit de fond, dés que 1'inte=
raction qﬁadrupolaire est d'un ordre de grandeur supérieur & 1'interaction dipolaire ;
8l elle est du méme ordre de grandeur, 1'élargissement est homogine, cfest-d-dire
que 1'on ne peut distinguer dans 1'énergie échangée par un processus élémentaire
entre le systémg de spins et le champ radio-fréquence, la contribution de 1'énergie

quadrupolaive @¥ celle de 1'énergie dipolaire,
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Nous allons étudler les formes de rale dans toute la région allant de
1'interaction quadrupolaire nulle & la situation ol seule la rale centrale l/2 &3 1/2
est vigible. Pour celd nous caloulerons les seconds moments rigoureusement, puls
nous ferons des approximations pour étudier la varistion de la hauteur pointe &
pointe de la courbe dérivée en fonction du degrd dfécrouissage. En effet, cette
gquantité eat facile & mesurer =t souvent portde comme présultat de mesure dans la
littérature et 1'interprétation donnde de sa valeur n'est pag toujoure correcte.

Pour calculer le second moment intrinséque d'une vale d'absorption, on utilise

1a formule de Van Vleck(l6) H

T LR, 0:12}
T {Ol} (51)

P AY = -

ol geiest 1'Hemiltonien responsable de 1¥élargissement des niveaux du systime et

0 1l'opérateur du systome couplant ce dernier avec le champ électromagnétique
induisant la transition, qul se traduit pour 1'expérimentateur per une abgorption
résonnante électromagnétique, Pour appliquer cette formule, il faut, auparavant,
“tronquer” les opérateurs %, et 0 de la fagon sulvante : solt 'H . 1'hamiltonien
décrivant le systdme 3 niveaux non dlargis entre lesquels nous induisons les
trangitions ; 11 est nécessaire de travailler, non pas avec in_, mals avec ﬁi;

qui est la portion de ’}Qi quil commute avec 3€° . En effet, cette poftion qui
élargit les niveaux au premier ordre de perturbation ne mélange pas les états propres

{2)

d'états propres de 3{b , mélanges trée proches d'états purs. Mais 1a proportion de

de 36,. Or, en toute rigueur'™ ', les états propres de ?90 + ?31 sont des mélanges
mélange d'un état (a) dans un état (b) fait que, mBme dans le cas oh une régle de
s éiection interdirait une transition (b)=(c), tout en autorigant une transition
(a)=(c), on observerait cette transition interdite, & la frdquence %f‘(gk;-fa);
et méme 8i cette transition est trop Faible pour &tre vue, comme elle est tries
éloignée de la rale observée (a)=(c), elle contribue de fagon importante au
second moment dd cette derniére. En tronguant l'hamiltonien & sa partie commutant
avec ?Eo » on supprime le mélange d'états et on se débarasse de 1'effet des

¥petites rales®,
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De m@me, i1 faut, le cas échéant, tronquer 1'opérateur 0 en ne conservant
que les éléments de matrices Yyibrant® 3 la fréquence d'obaervatiqn 5 ce sont les
éléments induisant la ou les transitions observégs selon qu‘il ¥ & une ou plusieurs
transitions 4 la fréquence d'observation ; on étudie ainsi 1a largeur d'une seule
raie et non celle de tout le spectre. | |

Nous ailong maintenent éteblir l'hamiltonien du systime. Pour celd. nous
supposerons que notre échantilleon est formé de petits volumes homogenes, ¢'ogtetie
dire ofi les sping voient le m%me gradient de champ, Cedi est raisonnable, cay |
la déformation est une fonction lentament varisble de la distance, sauf aux
alentours des défauts ; mals cetie rdgion représente un volume négligeable oll,
de plus, les déformations sont vraisemblublement sufflsamment intenses pour que
1'on ﬁe voit pas le signal, D'autre part 1'intersction dipolaire entre les spins
est en rjjg-3§ done variant trés rapidement arec la digtance, 1‘'élargissement
dipolalre est dfi aux spins les plus proches ; la longueur de Bohérence” du point
de vue du gradient de champ peut Btre trés falble, de l'ordre d'une dizaine de
distances inter-atomigues.

Nous avons donc, pour chague volume microscopigue de 1'ordre de grandeur de
la longueur de conérence, 1'namiltonien sulvant s

J
‘&O\V‘z: ‘_[.2

-+ _ jz
b 41 (2I-1)
v - (52) |
— 2 _ ) _' )
—+ .24_'/ -——'—'“"‘X‘I ‘gg (1 - g (_U_)E DJ\:)[IJz Il')'z . -!-_; (Il"’ IJ'I" + 'Lj"x'_'l 4_)]
€y |

ol ij, représente L'angle que falt le vecteur rij' avec le champ magnétique Hc
aligné selon Oz, '
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On a, dans cet hamiltonlen déja trongué la partie de 1'hamiltonien gul ne commbe
pas avec 1'hamiltonien Zeeman, couplage principal.

Le cas homogéne oll les couplages quadrupolaire et dipolaire;. sont du m8me
ordre de grandeur a été étudié par Bersohn(l7). I1 congidére comme hamiltonien
d'élargissement 1'ensemble des couplages dipolaire et quadrupolsirve ; 11 n'y a

alors aucune troncature supplémentaire & effectuer, et on trouve :

— 510 Noy 4T
DNt AY, _———*——'—""—““——[ILLi—i

ot Zﬁvﬁir est la contribution dipolaire au second moment, la mSme que 1l'on
auralt en 1'absence de couplage guadrupolaire. On voit gue les seconds moments
dipolaipe et quadrupolaire sont additifs.

Dans le cas extréme ob 1'interaction guadrupolaire homogéne décompose la
rale entre satellites bien définis, le second moment individuel d'une scus-raie

correspondant & la transition ()L) — ( y_-l) est donnée par la formule s

. . L
b b 2E ) Ipe) P 2(Tepf (Toprt) + (Fopf (Eaped) #l1 pra) s d)
Z\};‘\r 9 42 T (T (2]: +4)

(54)
Cette formule est démontrée-dégé-é’appendice.ﬁ;

Ayant les moments des vaies de résonance de chague "volume" de cohérence,
il nous reste & prendre des moyennes sur la distribution de Véz . 21 pour toutes
les valeurs de sz nous sommes dans le cas homogéne, le second moment de la raie

observée sera :

2 z : F
RLF _ Rt Avy - ___?__f_,__?}w_\iii_- l[}'_(:[-vi) ——;]
¥ = r ¢ S
L, Té(2r-4)
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Pour discubter maintenant la réglon intermédiaire, entre le moment ol la
formule (55) est valable et celui ol seule la rale =-1/2 1/2 est vue, nous allons
reprendre la formule (53) et l'exprimer sous une forme un peu différente. La
contribution guadrupolaire au second moment dtant indépendante de la eontributiong&
dipolaire peut s'dorire s :

. z ; L
A - - _M__,___.__-;_——-—— -
o 'T-\,(,'Et} %’\<M‘IIIMI>1Z
(58*)

5i nous admettons que la rale dipolaire est gaussienne, ce qui n'est pas trop
mauvais dans un solide, on psut interpréter la formule (53) en disant que la raie
homogine est la superposition de 21 railes gaussiemnes, centrdes sur chague
gatellite et toutes dlavpies de la mEme fagon.; cetite largeur commune est celle
de la raie observée en 1'absence d'intepraction gquadrupolaire. Il nous reste
maintenant & prendre la composition des spectres individuels sur l'ensemble des

domalnes de cohérence. On obiient alors les formules décrivant la rale de rdsonance :

zeav“)f
LT(2x-1

AR TVERS YZw My E;(F+MJ(Ipm+jJ

(56)

PO = [ 30,0 ) T VL) AV,

ol MD est le second wmoment dipclaire de la prale de résonance non perturbée
TT%VEZ) éVéz est 1'é1lément de probabilitd de la distribution de sz sup
1'échantillon,
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Il est zertain que cette formule n'est qu'approchée, mals nous 1futilizerons
guand méme pour déorirve la zone intermdédiasive : en effet si Llon augmente sz
dans la formule (56), on obtient des satellites ayant tous la mbme forme de raie,
alors que la formule (54) nous prédit des seconds moments différents pour chagque
satellite. Ivaluons l'erreur : en dénotant par 1'indice y » la rale correspondant
& la transition {(p) & (p-1) :
pour un spin 3/2

— — (1
A\)L (3/{) 3 &Y q(/a) - _‘ﬂ__.
L = < = T
A\’ a_;‘_‘ a'\f lL\‘\
pour un spin 5/2
avt () 31 A (7)) 1eg av () _ Aol
T = p— 10§
3 L. >4}y At A
&VLA_.‘T\ ‘15 | AY A,\_r T

Les erreurs ne sont pas trop importantes et la discussion qualitative qui
suit reste correcte., En falit, lwreur gue donnent ces formules est une limite
supérieure, car dans 1°établissement de la formule (54) on &limine par la trone
cature les “"petites raies" qui sont dues aux transitions partiellement interdites.
Mais quand le couplage quadrupolaire est faible, une partie des petites rales
interdites -par la non-commutativité avec 1'hamiltonien quadrupolaire- est
seulement faiblement interdite et doit se recombiner, pour certaines, avec les
rales calculdes : leur effet ne peut Btre que dans le mens d'une forme de rale
plus proche de celle définie par (53}, caleculée sans troncature, que de celles

définies par (54).



- 20 =

Nous représentons donc la rale par les formules (57) et (58) . En effectuant

1'intégration, on obtient, pour un spin 3/2 :

O

\‘_" L\’) = &r(—- _%'{—-) + 0,¢ b(r(*- m)
VZTMﬁ My Y?W(MD +\NHJ‘) p+WAS)

e Q
et A = —

pour un spin 5/2

5 1 ¥t + N u?k‘ Y )
b= ol 10) 3 Gty 1L a0 )

\)Z
L T S— HTQ- )
e

M L3
35 V2w (Mp +4WA) 21y vy WH)

o A = A L
20

Nous en déduisons en fonction de 1'dorouissage la forme de rale observde,

{18)

W gardant la mBme slgnification.

et en partlculier la hautewr pointe & pointe de la courbe défivée . Noug
avons tracé gur les figures IIT dans le cas d'un spin 3/2 et IV dans le ces

d'un spin 5/2 la varlatiaq relative de cebtie haubeur pointe & pointe en fonetion
du paramdtre t = (WA / MDJl/E . On retrouve blen le fait que quand t est assez
grand, la valeur asympitotique correspond au fait que 1'on ne voit plus que la

raie centrale,
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Chapityre 1I.

INTERACTIONS QUADRUPQLAIRES DANS L& CUIVRE ECROVUI.

A - Pogition du probléme.

Les gradients de champ observés dans des solides cublques, su niveau de
noyaux situés dsns des sites cubiques, sont dis aux imperfections cristallines.
Deux fiypes d'effets ont été observés : premidrement, 1'effet de "tallle" dont
il a été question au premier chapitre et qui se déerit par la formule(I,S) et
1'efiet de "charge®™. Ce dernier existe en présence de défaute chargés électyi-
quement, comme des lmpuretém, Mais une impureté contribuant dgelement &
déformer le cristal, il peut @tre délicat de faire la distinction entre les deux
effeta,

D'autre part, 1l'effet de tallle est lui-mBme d) aux déplacements de
charges électriques entourant le noyau observé. Une premidre analyse en a &té
faite par Van Kranendonk(lg), A propos de 1'étude des temps de relaxation
nucléaire dans les cristaux ionigues cubiques. Pour une déformation donnde
11 considdre le gradient de champ créé par les ions proches voilsing au niveau
de 1'ion dont on étudie le noymu. En supposant les ions volsing sphériques, ce
gradient de champ est alors équivalent & celui crééd par des charges ponctuelles
et donc aisément calculable. Toutefols, ce n'est pas celui "wu" par le noyau,
car 1l faut tenir compte des effets d'"anti—écran“(zo) des électrons de 1'ion
observé ; ces effets se traduisent par un vepport ¥ entre le gradient de champ
vu par le noyau et celui wvu par l'ion. Dans ce moddle, les eéaffioients de la
formule (I,8) sont aimément calculsbles, et un facteur, c'estededire un coefficient
de proportionnalitéd, sera déterminé par les mesures effectudes. En particulier,
13%1 de la formule, écrits en notation de Voigit, doivent

vérifier la relation de Gauchy(21)2

les coefficientas o

Cio = Oy | (1)

du fait de i'hypathése des lons gphériques, dauivalente b celle des charges
ponctuelles,
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Nous ne discuierons pas icli les lmperfections de ce modile lorsqu'il
est utilisgé pour dew cristaux ionliques. Sipgnalons cependant que les effets

(22)

, de recouvrement des orbites d'lons différents(23)

de non-gphéricité des ions
de covalenoe( 4)
1teffet de charge dans les isolants, eﬁyenant compte, pour des charges éloignées,

s peuvent 8tre importants dans ces corpsz, On a également dtudié

de la palarisation diélactrique du materiau. L'ensemble de ces études montre que
ile mcdele un peu simpliste utilisé. eat une appraximatien asses grossiere.

- Dang le cas des métaux, Eloembergen et Rawland(QS)(Es)(QT) ant été les

premiers & étudier ces effels. Ils ont effectué différentes séries de mesures.
Premibrement; 1ls ont éeroul du culvre et oomparé 1'intensité de la rale
a'absorption nucléaire avec celle d'un échantillon recuit. Le rapport de ces
intensités est 0.4 ou 0,5 selon les échentillons, Les deux igotopes du cuiyre
eyant. un spin 3/2, on peut en conclure que 1'effet quadrupolaire est pratiquement
complet au premi&r ordre. Dans ces mesures le degré d'écrouissage n est pas
connu. D'autre part, 1'intensité semble voulolr désigner la hauteur pointe 5
pointe de 1a dérivée d'absorption, qumique ceci ne soit pas‘clair dans les
articles,

Puis ils ont mesuré la méme ihtensitéid’absorption dang du laiton en fonction
de la concentration en zine. Ils ont trouvé la loi sulvante :

In I =18 In (1C)

ol I désigne 1'intensité et ¢ la concentration en mine. Pour une concentration
en zinc évanescente I = 0,4 I,. Des mesures similaives ont &té Faites en
obgervant 1'aluminium dans des alliages AlZn et AlMg. Dans le cas de AlZn, en
désignant par I' la portion de 1'intensité due aux seuls satellites, on obtient
la loi @

In I' = 98 1n (1-C) |

Pour AlMgz, les choses sont un peu plus compliquées.
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L'explication donnée de ces résultets est basée sur un moddle de solution
métallique inventé par Mott(as) pour expliduer la résistivité résiduelle de
certains alliages. Le probléme est le sulvant ¢ étant donné une impureté‘de
valence différantedans un métal, comment réasgivre le gaz d'électrons sous son
influence, Mott remarque que si 1'ion impur a une charge différant de Ze de
celle des lons de la matrice, il y aura dans le gaz d'électronz, 7 électrons
supplémentaires (ou en moins selon le signe de %). Il dtudie la vrépartition
spatiale des charges supplémentalres dues 4 ces Z électrons ou trous par la
méthode statistique de Thomsg=-Fermi. En linéarisant 1'équation différentielle,
on obtient pour la variation de potentiel AV d&lectrostatique autour de
1'impureté :

AY = — ¢ (2)
la charge supplémentaire étant vépartie seclon la loi de Poisson :
vi(av) = - 4w A )

le coefficient d'deran g est donné par la formule ¢

c\z' = LITTEL“LEF) (u)

ofi n est la densité d'dtats au niveau de Fermi par unité de volume.

Les gradients de champ que ce moddle prévoit pour les atomes wising d'une
impureté sont trés pebits. En effet, dans le cas du ouivre(zg} par exemple, on

a ¢

1 X
9 = 03553'

alors que la distance entre premiersz voisins est de 2,8 R
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Bloembergen et Rowland en ont déduit que les effets de charge étaient négliges=
bles et que les effets observés étalent des effets de taille, Ils analysbrent

les mesures faltes sur ces alliasges en calculant le champ élastique crédé par

un ion de taille différente de celle des ions de la matrice, puis ils reliérent
le gradient de champ vu psr le noyau A celul orédé per les ifong voising considérds
comme ponctuels par un coefficlent de proportionnalité A . Ce coefficient

est différent du coefficlent ¥ de Sternheimer, car il tient compte, en principe,
des effets néglipés dans la théorie simple de Van Kranendonk et d‘autres effets
possibles dans un métal, Deg megures effectudes on tiye alors @

X = GO pour le culvipe
A = 30 pour 1'aluminium

Mels cette analyse des mesures, analyse qui donne 1'effet de taille dominant
dang les métaux, repose sur la validité du moddle de Mott, Or Friedel(jo)(Bl),
en faisant une analyse, non pas statistique mais "self-consiztante® du compor-
tement des dlectrons au voisinage d'une lmpureté, a montré que des oscillations
de charge se superposent au déplacement global prévu par la théorie de Mobb.
Ce phénomine esmt un peu analogue su phénomine de Gibbs d'oseillation autour deun
point correspondent & une condition aux limites, Ces oscillations de charge ont
une longueur d'onde de 1'ordre de /) , ol k est 1'impulsion de Fermi, ot une
amplitude qui décroft avec la distance & l'impureté en v 2. Blandin(ja)
Clogston(Ej)
d'électrons libres reste valable d'une part dans le cas d'électrons de Bloch,
d'autre part quand on tient compie des corrdlations. De plus Daniel et Blandin(ja)

ont montré que ce phénoméne trouvé dans 1'approximation d'un gaz

ont montré que ces osoillations expliquent les élargissements de raies de résonance
magnétigue nueléaire danz les alliagesch)(Bs)la quand ces élargissements sont

dis non pas aux interactions quadrupolaires, mais aux fluctuastions du ddplacement
de Knight autour des atomes impurs. Ces fluctuations sont dues aux osclllationg

de charge mentionnées.
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Dans ces conditions, les mesures indirectes de Bloembergen et Rowland
ne peuvent &tre utilisées pour en déduirve 1'effet de taille. Des mesures
directes devenalent donc nécessaires. Nous avons effectué les premidres en
collaboration evec Monsieur de Bergevin et le Docteur Muller-Warmuth.
Faulkner, de son o8td, a utiligzé une méthode différents ot théoriquement
moinz préc_isfe. Dang ce chapitre nous allons exposer les deux méthodes, leurs
répultats et les conclusions que 1'on peut en tirer.
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B -~ Elargigsement deg raies de rayons X.

La méthode que nous avons utilisée revient & comparer 1'élargissement
des rales de diffraction de rayons X avec 1'élargissement quadrupclaire des
raies de résonance magnétique. Si nous nous plagons dani le cas oh 1'élargissement des
raies de résonance est homogine, le second moment de cette raie sera donné par
la formule ¢ | |

[

S _— 31 }VL A . ‘
T qez?“h)a TR
I i -4
o L L 3
Vz-r. :T;' oLt oy

eat le coefflicient que nous voulons dédterminep.

On ¢bblent U7, par des mesures de rayons X qui sonnent la déformation
gquadratligue moyenne dans les directlons perpendiqulaires aux plans de Bragg.
Négligesnt les effets cristalling, comme 1l est expliqué au chapitre I, on
déduit de ces mesures de rayons X la quantité s

L us

Connaissant le rapport Uﬂa/ﬁjf pour un corps dont les tensions internes sont
dues 3 des diglocations, on peut en déduire \o(l . -
Nous allons résumer, dens ce paragraphe, la théorie de Warren: et Averbach(37)(ﬁ8)

de 1'élargissement des raiez de rayons X.

Prenons pour moddle d'un erigtal un empilement de plans de Bragg, paralldles,
numérotés et dont les positions sont repérées pay repport & 1'un d'entre eux
numéroté 0 . On a ¢

AN = (\h + ZM)CL (%)
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oli a est le paramdtre du cristal parfalt et Zma est le déplacement du plan
d'indice m. Nous étudions la réfraction d'ordre 1
@ est donné par la formule :

Z& nw\.e,

== @

ot N est la lsngueur d'onde dee rayons X utiliaés et @, est 1'angle que falt
le faisceau incident avec la normale aux plana de Bragg cansidérés, lorsque

1Yon est au centre de la raie. Posona 3

‘ . ..;‘,_Z'u O;W:e R o
R(Q) = 2 ' (7)

La pulissance réfractée par le réseau pour une directlon inecldente @ et une
dipection d'observation 20 sera :

P(®) « & exv[?ln CR (wow ZM_Z,,)]

‘fh’m" (8)
Pogons :
h(m) = o — W l
Z (W‘) = Z —_ Z ’ J
(9)
On obtient ¢
P(0) o5 eplrnn(xe s 20
NI TYRAPEAT) B
i (10)

\-;era (2w&m) Lo (Zﬂ A Zh(w\)) ~ ouwa u alhqw (2“ & anm'))]




ol 1'on a utilisé le fait que la puissance cbservée est réelle pour passer de
1'exponentielle au cosinus. ' ‘
Nous falmons meintenant 1'approximation :

Lo (Zn A zm(m)) ~ st(z-ﬂ ¢ ZW(M\)

o (2 ke Zalny) e (2elZ0)

Cette approximation est permise, car la différence de ces quantitéds est
majordée par :

B — am b, _ Wa cnbo Cn
ZW(g“'ﬂ\) Z»\.LM) = 2w ’EEE—VW'T’-“L ZW(M) = &b /T

A

A% est petit. C'est physiquement 1'angle sur lequel nous explorons la
forme de la raie, o'est-hedire quelques degrés. Zn(m) est petit égzalement et
d'un ordre de grandeur inférieur & 10"2. Notre approximation revient & dire
que Z, étant petit devant 1'unité, dans 1'expression :

com Znbhw cn Ew bR

la variation, en fonction dé ©, eat surtout contenue dans le premier terme.
L'expreesion (10) sz'éerit alors :

> (B) e g;\ [u,.,(z“ &*\)LHL’Z“ Q“Z“{\u\) - mm(Zn &v\) 2w (1592..\[’*\))]

= Z [A“ wna 2w R % Ba aw 2""4’\“] (1)

avec ¢ A, = & 2nt Zw(w)

- z am 25 Z“(‘Mq

)
38
1
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Zn ayant autant de valeurs positives que négatives, car les tensions internes
dues & des disiocations ne changent pas le volume macroscopique du ciristal,
les B dolvent 8tre nuls : la rale étant symétrique, son développement de
Fourier ne comprend pas de termes impairs ; expérimentalement les Bn trouvés
sont d'un ordre de grandeur inférieur aux A .

On a done :

p(s) = 2 Maen(2nte)

- e em e T

A= AS ALY = NS en(zne 2a)

avec

(12)

ofl Aé et ﬁ*: représentent les effets respectifs de la longueur des cristallites
élémentaires et de la déformation de ces derniers,

D'apris la formule (12) Ag est le nombre de fols oli le coefficient d'ordre |
n aupa & intervenir dans la gommation. $i 1'on suppose que 1'échantillon e et {imd de
eristallites comprenant des nombres différentsz de plans de Brags et si 1'on
désigne par 1, le nombre de cristallites contenant i plang de Bragg, on aura @

AS - S (;_ -—\vx‘)nc.
Lyhle (13)

Ja——

Az - f”’LF“Q 2“)

(13")

Nous pouvons, étant donné gue les Zn sont faibles, remplacer (13') par un
développement au premier ordre :

Af\) - A -2ttt 2 (13"

c D )
On pourra, expérimentalement mesurer AV\ et A.“ indépendamment en utlliigant
des raies de P différentes.
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Montrons snfin que de la connalssance des ﬁz on peut dédulre une longusur de
cohérence, o'est-d-dire une distance moyenne entie jolnts de grains, défauts
dlempilement ...

On a, en effet, en remplagant (13) par we intégrale s

o
A c — J n; (\. —lv\_\) GL\.
" Lol (14)
et en dérivant @
4 o]
A A L we i
. =it
how (15)
- Véna )
gul, gquand n — 0 fend vers J ny AL ¢'esteb-direYle nowbre de crigtallites.,
D'autre part @
o
[._\0 — j w; L di
L= (16)
est le nombre de plans de Bragg total dans 1'dchantillon.
On & done
€
1 d A, A
N
Ao \dn [ < (17)

ol NG est la longueur de cohérence moyenne.
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¢ - BEtude expdrimentale.

Lee mesures faites ont &té effectudes en collabopation avec le Docteur
Miller-Warmuth et Monsleur de Bergevin(jg). La méthode est de mesurer sur les
mémes dchantillons (étyﬁ,)Lem Zlv b » La comparaigon de ces grandeurs doit
donner lxl .

Les échantillons consistalent en du cuivre trés pur Johnson-Mattey,
contenant moing de 10 p.p.m. de fer, ainsi que nous 1'avons fait vérifier par
analyse spectrale. Ce culvre, livré en barreau, a été limé et tamisé. Les
grains étalent d'environ 30 microns, ce gui eglt trés ralsonnable, étant dounné
qu'sux fréquences dg régonance ol nous avons travaillé(enviren 10 Miz) 1'épaisseur

de peau du cuivre de 20 microng. Les ddphasages de la haute fréguence &
| 1'intérieur de 1'échentilion sont faibles dans ces conditions(4o)(41)
ils ne peuvent, en aucun cas, perturber une mesure de second moment, car 1la

+ De plus,

se traduisent expérimentalement par un mélange sur la courbe enregistrée des
modes d'absorption et de dispersion ; leur seule influence, étant donné la
symétrie différente des courbes de deux modes, est une diminution de sensibilité,
indvitable lorsque l'on travaille avec un oseillateur marginal, par exemple.
Mais lorsgue l'on travaille avec un systime de poit de Soutif(qa) oﬁYgébines de
Bloch(43), il est toujours possible, en introduisant un déphasage systématique
dang 1'appareil, de ratiraper la plus grande partie du déphasage a0 & 1'effet

de peau dans 1'échantillon. Ceei n'est possible, bien entendu, qu'en 1'absence

de gaturation.

Les grains de cuivre ont été observés en rdsonance magnétique nucléaire
avec un Spectromdtre commerclal Varian & large bande. On a, d'autre part, examiné
dans les mBmes conditlons expépimentales un échantillon témoin recuit une journde
4 500° sous atmosphire neutre. La résonance des deux isotopes du cuivre a été
observée et la moyeme d'une dizaine de mesures donne pour la différence des
seconds moments et le rapport des intensitda intdgrées ’
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Isotope D ( ZS**1> Rapport des intensités
63 53 Y0,5 causs® 0,9 £ 0,05
65 54 0,5 Gauss® 0,95 % 0,05

On voit que les rales de résonance magnétique nucléaire ne sont pratiquement
pas atténudes, leur élargissement causant déjd une atténuation d'origine expé-
rimentale due au fait qu'une plug grande partie de 1l'aire est dlssimulde dans
le brult de fond. Les medures falies sur les deux isotopes donnent pratiquement
le méme résultat, tous deux ayant un spin 3/2 et leurs moments quadrupolaires
étant égaux & 10% prés.

Le taux d'dcrouissage obtenu et inférieur, d'assez loin, au taux d'éerouissage

(44)n Celd tient & ce que nous avons

maximum obtenu par Bloembergen et Rowland
éeroui par limage & 1'air libre et non par limage ous eau courante plug efficace,

car 11 emp8che un recuit partiel pendant 1'écrouissage.

La diffraction des rayons X a été observéde sur les mBmes dchantillons.
Pour vérifier qu'ils ne s'dtaient pas recults enire les deux séries de mesures,
on a opéré ainsi : en Jjuin on a falt 1'étude aux vrayons X, pratiguement en m@me
temps que les mesures de résonance magnétique ; puis une seconde série de mesures
aux prayons X a étd effectude en septembre. On n'a pas obmervé de différence:
sensible: entre les deux séries de mesures aux rayons X .

Ces mesures ont étéd effectudes avec un gonlomdtre CGR A4 alimentation non
régulde, ce qui nécessitait d'opérer 4 deux et de travalller de nuit pour éviter
les fluctuations brutales de tension du secteur. Nous avons systématiquement
mesurd & la suite les rales correspondantes de 1'échantillon écroul et du témoin
recuit. Ces rales ont été explordes sur un angle /\ € = 2°, On a travaillé &
temps de comptege constant, ce qul n'est certes pas le meilleur moyen'd'augmenter
la précision relative en chaque point; mais lz rale elle-m@me n'dtant trés
intense que sur une vingtaine de minutes, cette technique nous fournissait une
précigion satisfaisante sur le centre des rales et aidaiﬁ au contrble visuel

en cours 4'expérience.,
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Un comptage d'une minute de temps a été effectud toutes lesminutes d'are, pour
avoir un taux de eompfage raisonnable, 200 coups par minute donc par point dans
le brult de fond, la fente a été ouverte & 4 minutes. Celd ne change pas les

coefficlents de Fourier des rales pour des n petits. .

Nous avons observé les raies (1,1,1), (2,2,2), (2,0,0) ot (2,2,0). Seules
ces raies pouvaient 8tre vues &tant donné le longueur d'onde de radlation donk
nous disposions. Celd présente l'inconvénient que nous ne pouviohs mesurer la.
longueur de cohérence que pour la direction (111) ce' qui rend 1'interpirétation
des régultates plue dgifficils et moins slve, . . :

Les acefficlenta de Fourler des raiez observdes ont évé calculds & ilaide
de la machine Gawmma AET de 1'Université de Grenoble. Mais on n'obtient pas
directement 1esjAn.de-la formule (12), ear on intdégre seulement sur un intervalle

T A I N

En effet, posgdons ¢

P) s a2 A efehn) = b 2h e Ersn)
avec . S S 9. Lo o .
xoz ket = 55 e [6o0)
omstntenens o dostt ;42 Uy T

PLO) =Pl = 4 Z A o (zrgy)

1'intervalle de variation de ¥y sur une raie est
I R I el
et la machine nous donne les A pour n/k = 1,2,3 ..,
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Les valeurs de n pour lesquelles nous aurons calculéd les An ne gont pas

entidres, mals comme ¢ v,
n
A“ = {‘ P(\)) LU‘;L&\T&LJ) ':L'J
.../L -
est une fonction continue de n, toutes les interpolations sont permises.

La raie de 1'échantillon écroul étant le produit de composition de la raie
de 1'échantillon témoin par la raie d'élarsissement, nous obtenons les A des
formules (13) en effectuant la difféprence 3

An(écreui - An {témoin)

Maintenant le dépoulllement se falt en deux temps. Premidrement on néglige les
effets de rupture de cohérence. Chacune d'entre elles est alors assimilée 3
une grande déformation localisde. On obtient pour les directions (111), (110)
et (100) une déformation moyenne de l'ordrve de 0,5%, indépendante de la direction.
Comme les dislocations peuvent prendre de nombreuses divections dans. les métaux
cubiques & face centrde, 11 est raisonneble de penser que la contribution des
déformations internes et des ruptures de cohérence & 1'élargissement des raies
de diffraction est du méme ordre de grendeur. D'autre part, mSme si les défauts
de cohérence [ plans de défauts d'empilement et de joints de graing) ont dea
directions privilégides, ce qui est le cas, la longueur de cohérence ne peut
8tre trés anisotrope.

Puis on effectue le calcoul préecis pour la direction (111). Pour celd il
nous faut les valeurs des A (111) et des A, (222) pour des valeurs identiques

de n, alors que les mesures ne nous ont denné que

pour la direction (111) les valeurs pour n = 10,43 (x 1,2,3 ...)

pour la diveoction (222) leg valeurs pour n = 14,72 (x 1,2,3 ...)

On a calculé les An pour n = 12,20, 30 et 43 per interpolation parabolique.

Enguite, enutilisant la formule

ae

A, = AS (1-enttt )
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On trouve le tableasu sulvant ¢

o2 | , c
n \j Zn An
12 28,4 10~ 0,96
20 38,5 107 0,91
30 56,7 107 0,87
43 64 1072 0,79

Tregant les courbes représentant Aﬁ ed V Zn? en fonction de n, on trouve
pour la digtorsion gquadratigue moyenne g

2,5 s
et pour la longueur de cohérence
1000 a
oli a est le parambtre cristallin du‘cuivre .

Par comparaison entre (I,25), (I,26) et (I,53), on trouve :

K = F 10" wlels. (£ 25°%)
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D - Caleul d'une constente d'écran d‘aprés ces résultats.

Pour comparer ces résultats avec d'autres, nous allons passer & la
représentation généralement utilisde, Cette reprdsentation est due & Bloembergen
et son principe a été exposé au premier paragraphe de ce chapitre. La loi qui
relie alors le gradient de champ A la déformation est une loi lindaire vérifiant
les relations de Cauchy, c'est-a-dive que, en notatign de Voigt, nous aurons :

\1 = Fﬂ A!x_ - F'tz (A\ﬂ ‘*‘Azz)

oox. -—

(18)

qu} = 2 Uc. Axg' (19)
ofi le facteur dans le seconde formule provient du falt que nous avons ubilisé
la composante Axy du tenseur de déformation, composante cartésienne, alors que
Voigt utilise E. = 2 Axy + Cette loi esmt ewprimée dang les coordonnées propres

=y
du eristal ; les coefficients F11’ F., et F44 sont relidés par les relations :

FL, :-12- Fa  (0)

= 21
F,, - F (21)
La premidre d'entre elles exprimant la lol de Poisson(I,3), la meconde la
conditlon de Cauchy (1)

Pour calculer ces coefficients, on remargue que i'on &, en notation
tengsorielle :

[“—41 = F Moo x

— (22)
l_ 12 — Fxxujlj

oy F



obP -, ¥ __ ,F sont les composantes cartésiennes du tenseur qui
définit la correspondance entre déformation et fradient de champ. Si 1'on
congidére que le gradient est ocrédé par les déplacements de charges ponctuelles,

on a

— Z %) D ?_._._. (E )
.. = x —— — ’
‘—b\}&t Cﬁ\mah ¢ 'Dy.l 'Bx‘) '_Bx& s (23)

ot les Xy sont les coordonndes des charges non déplacées par rapport aux axes
eristalling, 1'origine étant choisie au noyau obgservé ; » désigne la distance
d'une charge & 1'origine.

si 1'en admet que le gradient est créé par les déplacements des seuls
premiers voisins, 1t applieatian da 1a formule (23) donne 3

w? (24)

olt ¢ est la chavge des lons cu’ et a la digtasnce entre premiers voisins.
On multiplie par un coefficient A pour tenir compte des effets d'éeran,
‘et 1'on obtient slovs 3 - ‘ : ‘ : ' |

- _bAe S ' S 3
I—1" - 3 F’\Z - FHH = 7 :

“ . calt (25)

Pour interpr2ter les mesures, nous supposerons que le résultat obtenu
au premier chapltre, qui dit que le champ de déformation peout 8tre assimilé
avec une bonne approximation & un champ de cisalllement, reste vral. Nous
supposerons les déformations distribuéeg_iggﬁropiquemenﬁ et caractérisdes par

'gjL — 0 + Nous allons calculer \/1fz§ en fonetion de v? o
les coordomndes "prime” sont celles dans un systime d'axes 1ids au champ
magnétique statique.




[}
L
S
1

Exprimant \/zng en fonction des cosinue directeurs 11, 12’ 1_-_;5 du champ
magnétique dans le systéme 4'axes de l'éahantiilon% vients

Vo, = & Va, +e’1vw Y J,a(elaﬁ,,\/th MR RA'S

(26)

Mettant av carpé, et prenant la moyenne sur toutes les orientations posgibleg,
on obtient ¢

2
V‘Z,.' zt =

A (g\/x; + 4 \/1; + &Vxx\,‘m )
1y

(a7)

Si maintenant nous écrivons les relatlons (18) et (19), oh nous remplagons

les Ai par les composantes de tenseur sphérigue selon (I,24), nous obtenons,
en effectuant les moyermmes & 1'alde de la formule fondamentale (,20),:

2 l'.q — ra
th‘ s L‘—s— Qaz‘z. ('t' 41 _F1l)
2 2
\}Jt.tj =1 -—1—1—:‘ ‘3’3_1 ( r\i!,
15 (28)
Vx_\cvjj =~ % Lt (F‘M - 42
Exprimant maintenant les coefficients Fl2 et F## en fonetion de Fay » 1la
formule (27) devient :

2

\/ ! = 2 F"l"la

2 -

(29)



Cette formule remplace dans ce modele la formule (I,25) utilisée pour interpréter
les mesures dans le modéle isotrope, solt @

\/ : — _L.f— n{_l' U—&z
<
- On en tire, pour la loi de correspondance entre les deux medéles :
.2
( w? = Ty (30)
ce qui en exprimant F,, par la formule (24) donne pour

3
X o= & (31)

Ve e

I1 faut remarguer que 1‘'équation {30) n'est pas une relation entre des
grandeurs physiques., Cetie dquation exprime 1'égalité d'une m@me quantité
mesurée expérimentalement, le rapport {Z:ET// u,¢ avec ses valeurs théorigues
dans deux modéles distinots.

L'application de la formule {31) & nos résuliats expérimentaux donne ¢

X = 1 x 06 28

On voit done que la valeur 60,déduite par Bloembergen et Rowland de mesures
indirectes, est fausse. Ce résultat confirme donc indirectement les théories
de Friedel, Danlel et Blandin sur la stucture électronique des impuretds dens

les métaux nobles.
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E = Leg mesures de Faulkney,

Faulkney avait, dis 1959(45}, tenté de mesurer le coefficlent d'éeran pour
le cuivre, en opérant sur un échantillon déformé élastiquement., Ii n'avait pu assez
déformer mon échantillon pour observer un effet sur la résonance ; pour de plus
grandes déformations il sortalt de la zone élastique. Ces mesures avalent déja
montré que X < 7,

Puls 11 a vepkis des mesures en comparant 1'élarzissement des vaies de
régonance magnétique nucléaire avec 1'énergie d'éerouissage mesurde par analyse
thermique différentielle. Bien que les deux mesures n'aient pas &§té effectudes
sur le méme échantillon, comme il &tait capable d'écrouir de fagon reproductible

du cuivre, en procédant payr laminage, sur la courbe représentant A v* en
fonetion de 1'énergie supplémentaire emmagasinée, les points sont remarguablement

bien alignés.,
I1 obtient la loi @

avec

On en tire, en utilisant la formule (I,53) :

V.= W

aAygc

5@3%& ¥' =2 107 (u.e.s}e nar ery cmgﬁ

51 1'on admet que la déformation est due & des cisaillements uniquement,
o1t & par comparaison des formules (I,25) et (I,27)

VA

£
s »

P
V‘Zz =




L]
L%
&My
[}

On en tire pour A la valeuy &
I J— 2,8 ‘1015 -
de
On peut mBme en tirver une valeur de A » 801t par la formule (31) donnant

la condition de liaigon entre les deux moddles, soit bar un raisonnement direct,
en comparant (29) et (£,27), ce qu'a fait Faulkner. On en déduit :

A = 0,4
Pour expllquer ila dlfférance entre les megures de Faulkner et les nﬁtrea,
BN
on peut m', que 1l'énergie d'éerouissage n'est pas composée seulement d'énergie

élagtique localisde dans 1z masse, mals qu'il ¥y & aussi une énergie d'autres
défauts ; ot si ces défauts n'ont pas de champ élastique & grande distance, ils
ne geront pas vus par larésonance nucléaire, mais le seront par 1'analyse
thermique différentielle. C'est le cas des défauts d'empilement.

Or, nous pouvong déduire de nos mesures de rayons X la densité de défsuts
d'empilement, c'est-h-dire la surface de défauts par unité de volume. Admettons
que la longueur de cohérence donnée par (17) soit la digtance moyenne entre

les intersections d'une droite arbitralve par de tels défauts. Cette hypothdse
est celle quli donnerait une énergie localisde (par opposition 3 1'énergie des
dislocations, qui répartie dans le volume est délocaliade) maximum, car si ce
ne sont pas les défauts d'empilement qul causent les ruptures de cohéyrence, ce
sent des joints de grains, dont 1'énergie est plus grande, Et ces Jjoinits de
grains, ainsli que ces défauts d'empilement n'existent pas dens le cristal pecuit,
car les A qui permettent de calculer la longueur de cohdérence sont les
coefrieients de Fourier de la "raie 4° élargisaement“

Conzidérons alors un cube macroscopique, d'ardte A . Une droite peypendicu=
lalre & une face rencontrers AL Lé défauk d'empilement et la surface projetée
de tous ces défauts sur une face sers A3/Lc . D'autre part, cette aire projetée
vaut f‘is L«aﬁfoﬁ ds est 1'élément de surface d'un défaut et ? 1'angle que
falt son plen avec la face sur laguelle on effectue ia projection. 81 D est la
densité des défauts d'empllement, leur surface totale sera S = D A° et leur

projection gur uvne face :

g D At
p? S )ao—: 9) = —2‘— = T
e

i




On en tire la relation
Le D = 2
entre la longueur de cohérence et la densité deg défauts 4'empilement.

Dang le cag oh 1'en voudrait tenir compte de 1'anisotropie cristalline,
11 faudrailt considérer un cube ayant ses ar8tes paralldles aux axes du crlgtal.
Tous les ddfauts d'empilement sont dens des plans (111), dont 1'angle, avec
un plan (100) a pour cosinus Y 3/3 . La longueur de cohéprence mesurde étant
supposée isotrope, on aurait alors LeD =V3. La différence est faible pour
un simple caleul d'ordre de grandeur.

Dang nos échantillons, on availt @

Lo = 10600 « = 3. 6v0 ;f

ce qui donne 3 4 -y

D o= 2,8 40" e’

Cottrell( 13) dvalue 1'dnergie des défauts a' empilement dans le culvre & 500 ergs cm -2
ce qul donne une densité d'énergie de défauts dfempilement ¢

N 6 -3
Wiye = b 407 oge om

Evaluons, dlautre part, l'énergie localisde dans la masse. On a, en comparant
(I,26) et (I,27) :

Wi = :IEZ& U\TL)L (33)

ce qui pour notre échantillon donne :

Wit = 2 007 ege o

On voit donc que prés de la moitié de 1'énergie d'écrouissage est localisde dans
les défauts d'empilement. Ce n'egt pas étonnant, car dans une structure cubique
d faces centrdes, les dislocations ont souvent tendance & former des défauts

d'empilement par décomposition.
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31 nous avions utilisé la méthode de Faulkner sur nos échantillons, nous
aurions trouvé :

A w 0,7

ce qui réduit de prés de moitié la différence entre nos mesures. Il serait
intéressant de voir i, dens du cuivre dcroul par laminage, il n'y aurait pas
systématiquement plus de défauts d'empilement que dang du culvre écroui par
limage. D'autre part la lindaritd de la loi de Faulkner tend 2 prouver qu'une
portion définie des dislocations tendk ge résoudre en défauvts d'empilement,
sous 1'influence du laminage,
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F - Evaluation théorique de 1'ordre de grandewr de .\ .

I1 résulte des études expérimentales décrites gue l'effet de taille est de
beaucoup plus falble que 1'effet de charge. Ce dernier a récemment &té évalué
(46) et théoriquement par Blandin et Friedel(a7)
(48) d'autre part, Il ressort des mesures de

expérimentalement par Rowland
d'une part, par Kohn et Vosko
Rowland que 1'effet quadrupolaire dft aux impuretds est en corrélation étroite
avec la différence de valence entre le solutd et la matrice du cuivre dans

ces expériences. Cecl est plein accord avec la théorie. Les dvaluaiions ont &étd
conduites en reprenant dans le cas d'électrons de Bloch la théorie de Friedel
faite auparevant dans le cas &'éleetrons libres. On trouve les ordres de grandeup
convenables pour les effets quadrupolalves, mais ces effets dtant tris dépendants
de la forme des fonctions d'onde au nivean de Fermi, en particulier de la
proportion des caractdires s, p, d, ces thdéories ne gont ,pour 1'instanﬁ,

qu' approchées.

I1 reste & expliquer 1'ordre de grandeur de 1'effet de tallle. Une théorie
simple, basde sur le moddle des ions ponctuels n'est pas satisfaisante, En
effet les résultats expéfimentaux donnent une congtante d'éeran égéie 3 1'unité,
alors que le rapport de Sternheimer de 1'ion Cu’ ést de 15, Ppdoigons ce polint
d'aprés un calcul de perturbation fait par Sternheimer(49) et ses collaborateurs
en utilisant des fonetions d'onde de Hartree-Fock, si 1%on plonge un ion cuivre
dans un gradient de champ électrique, le gradient de champ "vu" par le noyau
sera 15 fois supdrieur & celul vu par 1'ion. Ce phénomine peut se comprendre
physiquement de la fagon suivante : supposons un ion plongé dans un gradient
de champ positif le long de 1'axe des z ; le potentiel électrique augmentant
au fur et & mesure que 1'on 8'éloigne du centre de 1'ion, 1'énergie potentielle
des électrons diminuera et ces derniers seront attirds dang les directions & Oz,
L'ion prendra la forme d'un ellipmofde sllongé et le gradient de champ créé pay
la nouwvelle distribution élecironique au niveau du noyau gera posltif comme le
gradient de champ initial. Lea éharges électroniques dtant trés rapprochées du
noyau, ce gradlent de champ est important et 1'on congoit que les couchesy
électroniques jouent le r8le d'un amplificateur pour les interactions guadrupo-
laires,
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Dans le culvre métallique ce mécanisme ne peut jouer & fond. En effet, un
gradient de champ positif le long de l'axe des z est, dang le modéle des ilong
ponctuels, créé par une compression dans cette direction. Une telle compreasion,
par effet Sternheimer, aurait tendance 3 sllonger les ions, c'est-hedire b les
déformer de fagon contraire éu reste du cristal. Les foroes de répulsion entpre
ions vont donc s'opposer 3 1'effet d'amplification, Pour éVaiuar cet effet, il
faut orthogonaliger leg fonctions d'onde des ions ; ce caleul a été fait par
tiwdin 50 (51) '

pas l'ordre de grandeur de 1'interaction guadrupolaire, Pour expliquer nos

qui a montré que la correction que cet effet apperte ne change

résultats expérimentaux, on doit donc faire intepvenir les électrons de conduction.

Ces derniefa sont assez peu sensibles aux déformations. En effet, une 1légtre

digtorsion change peu les conditions aux limites pour les électrons sur les

bords de 1@ zone de Jones, Fuchs(Sa)(SB) a pu évaluer les constantes €lastiques

du cuivre en utilisant des fonctions d'onde éleotroniques indépendantes de la

déformation ¢ 11 ne falt intervenir que les changements 4! énergie potentielle dus
& la déformation et ce modéle lui donne une évaluation raisonnable des constentes

élastiques.

Cependant, 1'effet que nous &tudions est faible et de petits déplacements
de chaprge, insuffisants bour avoir une importance énergétique, peuvent crder
des gradients de champ mesurables. Il nous faut done dvaluer 1'effet a'deran du
gaz d'électrons, Pour ce faire, nous supposerons que les champs oréés par les
déplacements des lons sont "Sorantés” selon la m@me lol que les interactl ons
électrostatiques entre électrons. Bohm et Plnes(5 ) ont évalué ce dernier effet
de la fagon suivante : les interactions & longue distance des électrons Stant
regponsables desmodes collectifs ou plasmons, ils introdulsent les coordonndes
normales des plasmons dens 1'hamiltonien du gaz d'électrons et effectuent un
changement de variables canoniques qui remplace les électrons par des dlectrons
renormalisés, dont les interactions ne gont plus qu'd courte digtance,
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La formule représentant le champ d'un électron renormalisé est alors @

| ( 2 <.
Voooe {1 -2 sk

ol 1 omx
SC (\&) = J dx
o x e
Une telle fonction est peu différente de la fonction ¢ V = o ‘x?féj Kﬂ”L)

au moing pour des disbances telles que @
&cq- < 2

L'impulsion Re est celle des plasmens de plus faible longueur d'onde,
La formule est identique & la formule d'écran donnde par Mott dans le cas d'un
moddle de Thomas-Fermi, les deux constantes d'écran varient de la mbme fagon
avec la dengité électronique mals sont dansg le rapport

ke (Pines)
Q-t. (Maﬂ‘)

[+] L4
Celd doone dans le cuivre un rayon d'éeran de 1,26 A au lieu de 0,55 A calculd
-]

_ O/H%B

pay Mott. A la distance de 2,8 A, distance entre proches voising, les interactions
électrostatiques sont réduites d'un facteur 10 enviren. Cet effet peut done

compenser 1'effet amplificateur déerit plus haut. La Ronvau e 1y ountung Sonne ~O00F
Comeme rappest 2w huel e .
Plusieurs choses restent & expliquer. Il n'est pas évident que le rayon

d'écran 11 aux interactions électrostatiques entre électrons soit le mme que

celul 1ié aux interactions ioniques. Celd n'est pas déraisonnaeble non plus dang

ce modéle qui considdre le gaz d'dlectrons comme un milieu conducteur polarisable(ss)
dans lequel les interactions se transmettent de proche en proche. Ces dernidres

ne peuvent 8tre transmiges beaucoup plus loin que la distance d'amortiséement

des interactiong entre électrons. La situation est totalement différente de

celle d'une impureté, car une impureté représente un défaut de périodicité donc

une condition aux limites supplémentaire, alors qu'une déformation, sl elle

change légérement la périocdicitd, ne la détruit pas.
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Les écarts sntre les évaluations théoriques des interactions quadrupolaires
dues aux impuretds et les résultats expérimentaux sont dens le sens d’un effet
de taille du type initlalement proposé par Bloembergen. Sagalyn, Paskin et
(56) ont discuté cet decart et considirvent qu'un A d'environ 6,7
expliqueralt mleux les mesures de Rowland. Ils proposent deux possibilitds

Harrison

pour expliquer le désaccord entre ce résultat et les résulitats expérimentaux
ohtenus par mesgure dipecte 8olt par Faulkner, solt par nous. Le premier est

la possibilité qu'autour des dislocations les fonotions d'onde des électrons
golent perturbdes et que des effets de charge;analogues & ceux produite par
les impuretés,existent autour des dislocations. Ces effets seraient é long
rayon dfaction et compenseraient presque exactement les effets dlastiques,

Une deuxidme possibllité est 1'existence d'autres interactions dans le caz des
alliages; exisbtence aui est, d'autre part, nécessaive pour expliquer certalines
largeurs de raies anormales observées dans les alliages, les rales de CuZn,
Culle par exemple, sont plus étroites que celle du cuivre pur.
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Chagitre ITI.

RESONANCE ULTRASONIQUE DANS L'IODURE DE CESIUM.

A - Les interactions quadrupolaires dgnamiques.

Ainsi que nous 1'avons déji mentionnd, 1'élargissement des raies de

résonance magnétique nucléaire par des déformations internes -ou externes-

n'est pas le seul effet des couplages du moment quadrupolaire nuclidaire avec

le champ de déformation dans un cristal cublique. Kastler(57)avait, des 1952,

prévu la possibilité d'utiliser ce couplage pour absorber ou crder des ultrasons,

Puis Van Kranendonk (19) batissait une théorie de la relaxation spineréseau

basde sur ce couplage. Il suffit, en effet, pour calculer Tl de décomposer les

Ay, de la formule (1,9 )en somme d'opérateurs de création et & annihilation de

phonons, et de porter dans la formule (I,%) pour obtenir 1'hamiltonien de

couplage spinephonons. Les phonons représentant le réservoir thermique du egig?al,
(5

dans le cas de la relaxation paramagnétique électronique, mals applicable & tous

il reste, pour obtenir T , & uiiliser la technique mise au point par Waller

les mécenismes d'interaction spin-phonon.

Que les interactions quadrupolaires soient le mécanisme dominant de
relaxation dans les solides igolants,quand les noysux pogsétdent un moment
quadrupolaire, a été mis en dvidence de différentes fagons. Ainsi dans le cas
olt 11 existe un couplage quadrupclaire statigue qui sépare la raie de résonance
en sous-raies, les probabilitée relatives des différentes transitions de relaxation
varient avec le mécanisme. En saturant une des scus-raies et en mesurant 1'intensité

(59)

des autres sous~raies, Pound a pu alnsi montrer que la relaxation étalt bien
dforigine quadrupolaire. Notons immédiatement que cette expérience n'est possible
que parce que le couplage guadrupolaire statique bloque les transitions de flipe-

flop et empSche 1'établissement d'une température de spin.
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Une autre démonstration expérimentale de 1'existence et de la prédominance
de la relaxation quadrupolaire réside dang la comparaigon des temps de relaxation

de divers isotopes dans un méme composé chimique, Utilisant une méthode pour
460)

caleouley Tl due & Hebel et Slichter

d'une température de spin, Mieher(él) a dcrit Tl comme le produit de deux facteurs

s méthode qui tient compte de 1'existence
1'un 1ié aun noyau, L'autre 1ié & la structure électronique du cristal, Puls il

a aingl montré, dans plusieurs cas, que les temps de relaxation de diffdrents
igotopes du méme éldment dtaient dans le rapport prévu théoriquement.

Dansg de nombreux caleuls, les coefficients ©4 1 et dijklwﬁ? la formule (I,8)
ont été exprimés & 1'aide d'un modiie d'ions ponctuels, semblable b celul utiligd
dang le paragraphe IID pour le culvre, et du coefficient de Steruheimer ¥
Cependant il ressort de la théorie de Waller que pour des mesures effectudes 3
des températures telles que R T hv,, ot v, est la fréguence de résonance,
lLes processus de relaxation efficaées sont des processus i deux phonons, processus
Raman. l.a mesure de Tl 5 des températures supérieures au milliime de ° ¥ ue peut
done donner que des valeurs moyennes supr 1esrorientations des coefTicients dijklmn
et non celles des ciJkl‘ Il n'y a pas forcément une llaison entre ces coefficients
& cause des différents effets de non-spéricité des ilons, de recouvrement des
orbites électroniques d'ions différents, de covalence déjd mentionnés en IIA.

C'est pourguol on ne peut espérer une trop grande concordance entre les 7/ déduits

des mesures de Tl et ceux déduits des mesures directes des ei . Cependant on

gkl
peut supposer ralsonnablement que leg ordres de grandeur sont les mBmes,

La principale mdthode de mesure des cijkl est due & Proctor et Tantilla.
- Hlle consiste en l'excitation dang le eristal d'un champ de phonons 4 la fréguence
de la résonance magnétique ou i la fréquence double., Bn effet, les transitions

quadrupolaires vérifient la régle de sélection =

+

Am=o0,%1,%2

Le champ de phonons est créé par l'intermédiaire d'un quartz transducteur
mécaniquement solidaire de 1'échantillon. On obtient aingi un chawp de vibrations
élostiques dont on peut connaltrve 1'amplitude. 8i 1'on connalt le nombre de
transitions induit par ce champ parmi le systéme de spins on peut en déduire les

%
coefficients 4’ interaction cijkl'
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On peut méme obtenlr ces coefficients individuellement en falsant varier les modes
acoustiques ou les orientations du cristal dans le champ magnétique directeur.
Signalong toutefols que la seule tentative falte dans ce sens a abouti A des

H

résultats controversdés,

La méthode utilisée pour mesurer le nowbre de trangitions induites par un
champ donné de vibration varie selon les'expérimentateurs. Proctor utilise
1'amplitude de la précession libive obtenue aprés une impulsion de 90°, Tayior

et Bloembergen'62

(63)

électrique, variation due précisément 3 1%korption d'énerzie par les wplins.

T 1'amplitude du signal d'absorption nucldaive., Quant & Bolef

et Menes ils mesurent la variation d'impddance du quartz dans son circuit

Dans le cas ob les niveaux sont vrégulildrement espacés par sulte de 1'absence

(64)

de couplage quadrupolaire statique, Abragam et Proctor ont montrd que i'on

pouvait satuver entidrement la raie de résonance nucidaire &4 1'aide de transitions
Am m_i 2, par sulte de 1'dtablissement d'une tempdrature de sping ; dans le cas
ol le couplage stabique n'est pas nul ce n'est plus vrai et les mesures gqui vonk
8tre dderites montrent 1'importance de ce phénomine dans un eristal comportant

des tensions intermes. Hous avons, en collaboration avec le Dr Proctor, mesurd
1'importance relative -le rapport des ¥ de Stermbeimer~ des souplages guadpu=
polaires des noyaux d'iode ot de cémium de 1'iodure de césium. Le noyau d'iode
ayant un couplage quadrupolaive élevé, les quelques dislocations existant toujours
dang le cristal suffisent & diminuer fortement 1'intensité de la résonance
magndtique nueléaive, ainsi gque 1'ont montrd Pound et Watkins(65). De mBme, elles
emp8chent la saturation de la réscnance par les ulbrasons, dans la mesupe ol

cette résonance est observée par prdeesgsion libre. Par contre, dans le cas du
césium & couplage quadrupoliaire faible, 1l'effet d'un trés petit nombre de

dislocations est négligeable.
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B = Variation de 1'aimantation sous 1'influence d'un champ acoustique

5 fréquenced ve .

Pour étudier cet effet, il suffit de caleuler les variations des populations
de chacun des niveaux sous les influences respectives du gradient de champ
vibrant, de la relaxetion spilne-rdseau et de la relaxation spinespin. Ce caleul
a été fait par Kvaus et Taﬂtilla(66) en détaillant 1'analyse de chaque processus.
Abragam et Proctor-su-;, de leur c8té, ont wtilisé une méthode plus simple et
plug générale, mais ne 1'ont appliqué qu'au cas d'un spin 3/2. Nous donnons ici
le calecul dans le cas d'un spin quelconque par la méthode d'Abragam et Proctor.
De plus, nous introdulsons dans notre caleul l'effet de 1'inhomogénéité du champ
ultrasonigue, inhomogéndité due & la présence d'ondes stationnaires et d'ondes
progregsives dans le cyistal,

Soit en un point M du cristal une vibration acoustique, donc un gradient

de champ vibrant 3

J (1)
avec w o~ 2w,
L'Hemiltonien induisant les transitions est :

Rwe = 3 Qu®™T (z.4)

ol les seuls éléments qui nous intéressent sont

T(ex -2)

REE o Yeuw =Vau £ 20 Vu )
NG ( VY= J
(2)

= - st v ‘“\fl]\)u + Vxlj.,) com Wl



La théorie des perturbations nous donne les probabilités de trangition i

_ ' , 2 2
Woo. = Aldwizdlayl (3)
avec ¢
Lo S el
LU . . N Vo) * b Voo | 0w 4
A z&z(squri) O Vg 4V L +)

ol f)bu) représente la forme de la courbe d'sbsorption normaliséde & 1'unitéd

Je(w) dw = 1

L'équation d'évolution pour la population b, du niveau I = m s'éorit 3

% = -AZ | w1 Ts \‘~»>'l (Fwmrw) + Fulp) ¥ 6alp) . ()

ot Fm(p) représente la contribution des transitions de flip-flop &tablissant
une btempérature de spin et oh Gm(p) est la contribution de la relaxation spin-
réseau. (5) s'dorit également :

‘%‘:\_ - _g[[<mz\If\&ﬂ{(v“—vm) sl<mm) T2 (Pw“'r\m-a)J r Fnlp) 6’“‘_(1‘)
(6

Les transitions de flip=-flop établissent une tempdrature de spins dans des temps
trés courts par rapport & Tl et par rapport & l'inverse des probabilités de
trangitions 'VVv\'kuw'. On peut done admebtire que le systime de spins ezt

continuellement en équilibre interne, ce qui entrafne :

(7)
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la tempdrature de spin TS étant grande devant & w, / & . Puisque en-a-+

Em frun? kwom

\\,M = ——*—1'-—-—-(1 - J(wp LU
2T+ LTy _

On o

(7")
D'aut.re part @

| 1+ ke Do ke I

(L) = %‘mp“‘ T 2T+t MSL Zm> AT 3 )

et 1'on peut exprimer les pbpulations
de 1'aimantation globale :

)

individuelles des niveaux en fonction

. 4 N ‘3<Iz> ™
e = 55 a ( T T en ) )
e = (CExy
\w\ w2 1(I+i)(al‘\'i) (10}

\"M" Pon r2

Si 1'on porte ces valeurs dans L'équation d'évelution on obtient :

di\m

il

= “[4"“‘1-":3\»» — (m\T AT \m>] 6Ty

6L,

T(re)Rr+ 1)

P‘}ik“‘ﬂliﬂwﬂz —~|<an|£}}“>1’] 6(X=7
N4 |

N

L3

+ F. (p) ~ G—m().,)
(11)

T(Ivad(2r+1)

. (o
Tra1)@zyy) N o) ~ & .())
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En multipliant cette équation par m, puis en sommant les équations identiques
pour toutes les valeurs de m, on obtient i

&(I'z.> <~ A -l 2N » ZM]—*—;&Q&QF——“?quFm\@h
i ?:m IT:'—“ = A %J‘@“IZK}I*\  ~ i I L LS T(r+1)(2r+1) = v M(P)]
6 (T (12)
AT T rrri o T, rere) SR LSRG Tkl

L § T(T+1)2T+1)

Les termes Z w Fa représentent la contribution des transitions de flipe
P

Al

flop ; ces derniéres ne peuvent changer 1'aimantation globales et par suite :

%ﬁam}i(l’) =0 (13)

Quant aux termes Zﬁ W G‘m (P) qui re'pr'ésantent la contribubion de la velaxation

spin-régeau, leur somme s'éerit, dans le cas ob 1l existe une température de spins :

< (r - I,
P = (14)

On a donec, en évaluant la trace dans (]_.2) 1'équation d'é\dution 2

&(Iz> - Q_B_,.’ _ Iz _ g‘_r_fz_:ii
2l - Y VI(I r1) %] {Tz) T as)

Pomant

W'o= }’_A(u(rm_)-z) 16)
S
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Cette équation s'derit ¢

Wl -
- W STy T, (17)

LTS T, -1,
dt

ce qul, en régime permanent, donne pour 1'aimantation :

(1,y= —— (18)
1 +W T,

On ne peut, cependant, utiliser directement cette formule car dans 1'expression
de W' :

’ - an | 2] )
Woe T AHERD 3 Q| (Ve Ve )+ BVt ] el
SE o 1l(er-ap I 14e) ol ¢

2

le facteur CVxx;-Vﬁﬁo)a 1“*V,19 dépend de la position dans 1°échantilion,
Noug devons done intégrer sur 1'ensemble du volume de 1'échantillon pour obtenir
< Iz> mesuré, Nous allong le faire en supposant que les ultrasons se propagent
de fagon rectiligne et que leur mode correspond & un taux d'ondes stationnaires
(T.0.8.) 8. Celd revient & népliger les effets dem bords latéraux de 1'échantillon
sur la répartition dfintenslté ultrasonigue.

Bogsons ¢

VV, — VV &1 T+ o cﬂE%i) @m.

ot W' est la probabilité de transition moyenne correspondant & la densité
d'énergie acoustique moyenne et of un coefficient dépendant du T.0.8.

$% —4 (21)
St x4
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8 étant le T.0.8. défini de fagon habituelle comme le rapport de 1'amplitude
maximum des vibrations & 1'amplitude minimum.
On &, sur l'ensemble de 1'échantillon ou, ce qui revient au m@me, sur une demi-

longueur d'onde :

by : X
[ 4 4
- 2 1 _ 2 1 x
<Iz> N ——dx = — {(22)
A 1+ W'T A AYWT ) A4 Bon X
Z2 -2 A
Iy )
avec : LW T,
F T 1 aWT

ce qui donne en définitive :

|

T, 4
- 2 —— (23}
N 14+ WT V-

ol iei 3

T wr(I+a) =3 o ot i 2 ¢ w
W = e" Q" Voo - Viyo) +4 Vo | £(w) (24)
A" jsr2(21-1) \‘( L ) ]

La moyenne est prise sur i'ensembie de 1'échantillon,

Ona W=0 Va olt V est la tension appliquée au quartz transducteur.

La quantité physiquement intéressante est :

_i_(‘*“:l} N (T, (o5
T, a(vz) T & W

[}
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d'ol 1'on ddduit € et par conadquence le coefficient d'interaction quadrupolaire,

Evaluant (25) & 1"aide de (23) et (21) on trouve :

l

6T
> (26)

comme si 1'on n'avait pas tenu compte des effets de répartition d'intengité
acoustique. On voit done qu'il .n'es%:. pas nécessalre de falre intervenir ces
effets si 1'on se borne & déduire le coefficient d'interaction quadrupolaire 3
partir de la penie & 1'origine de la courbe représentant <Ix> en fonction

de Vg.,
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C - Deseription de 1'appareillage.

Nous avons travailld a la fréquence constante, nous contentant de changer
le champ magnétique directeur pour passer de 1'lode au césium. Celd permettait
d'utiliser 1'électronique et 1'acoustique dans les mémes condltlons pour les deux
‘noyaux, éliminant par 13 de nombreuses incertitudes expérimentales. Le diagramme
d'ensemble de l'appareil egt donné par la figure O.

»

Le généprateur H.F. fournit une tension de un volt efficace & % Miz. Cette
tengion attague un amplificateur & porte. Ce dernier est en permanence bloqué
et ne lalsse passer aucun signal détectable. Lorsqu'une implilsion le débloque,
un signal H,F. est envoyé & la bobine ; & la fin de lL'impulsion le récepteur
eat saturd pendant 30 i secondes environ, puis 1l amplifie un signal de préces=
sion libre qui est visualisé sur 1'oscilloscope. En falt, le signal H.F. engendré
par les noyaux, se mélange avec wn signal auxilisire de phase et d'amplitude
variables venant directement du générateur. C'est le batterent entre ces deux
signaux qui est détecté et vu sur l'oscilloscope. La fréquence de ce battement
domne 1%écart entre la fréquence de mesure et la fréquence propre des noyaux.
Tant que cet écart eat faible on voit le signal de précession libre aussi bien,
car la haute fréquence qui attaque les noyaux étant découpde par une impuision
de 10 & 20 microsecondes contient un spectre assez large.

En faisant varier le champ magnétique, on a pu ainsl parcourir la raie
d'ebsorption ultrasonique. Les ultrasons sont engendrés par un quartz de coupe X
collé au cristal, Ce quartz est alimenté per 1'intermédiaire d'un doubleur de
fréquence, la source unique de H.F. étant le générateur. La tension aux bornes
du guartz est mesurde par uh volimétre électronique. Le quartz et toubt 1'appareils
lage & fréaquence double sont solgneusement blindés ; celd permet de travalller avec
we irrediation wWltrasonlque permanente. Au maximum de la puissance d'ultrasons,
ies Tultes & frdguence double dans 1'amplificateur de réception étant inférieures

& 50 microvolts, on peut s'en débarrasser aisément avec un filtre,

Le générateur de haute fréquence est un géndrateur commercial Hewlett-Packard.
De méme, la source d'impulsions est un générateur commercial Tektronix,
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L'amplificateur & porte est une copie d'un appersil décrit par Blume(67) .
La seule différence est que le ndtre avait été adapté pour fonctiomer b 4MHz.
Lorsqu'il était fermé, le signal de sortle n'était pas détectable & 1'aide de
1famplificateur H.F. que nous utilisions. Il est trés important, dans la fabrica-
tion de cet amplificateur, de bien découpleré%ggﬁéﬁjpériodes dans le chauffég
des filaments. Sans celd, une modulation parasite & 100 périodes se superpose

sux signaux détectés,

Le récepteur est un rdcepteur Beacon de moyenne fréguence de radar., Les
circuits d'accord ont été rebobinés afin d'8tre accordés & 4MHz, De plus, un
filtre coupe-bande & 8MHz, situé entre le premier et le deuxidme étage, permet
de se débarrasser des signaux paragites & fréquence double, signaux venant du
générateur d'ultrasons. ‘

L'atténuateur déphaseur consiste en un potentiométre, un transformateur ét
un elrcuit RC varisble sur le secondaire de ce dernier., Il est constrult sans
précavtions, sa seule fonction étant de fournir un signal & MMz qui, d'une part
fixera le point de fonctionnement du tube détecteur dans le réoepteur, d'autre
part battera avec le signal nucléaive, ainsi qu'il est expliqué plus haut,

Le schéma du doubleur est donné par la figure 10. Le premier étage est
formé d'une 5763 montée en doublewr. Le clreuit plague ost accordd & 8 MHz et
les polarisationg sont telles que le tube fonctionne en classe ¢ et qu'une fois
le potentiométre d'eﬁtrée au maxlmum, 1'angle de coupure soit inféyieur 3 90°,

N (68)

ce qui est favorable & un bon rendement du doublage de fréquence « Le deuxisme
étage est un amplificateur de pulssance accordée du type standard. Le tube egt une
tétrode & faisceaux dirigés, la 2 £ 26. Elle fonotionne avec un gain de puissance
maximum et, s'il Q'est pas en charge, 1'amplifiaateur gcorgeche, Dang ces conditions
on obtient sur le quartz une puissance allant jusqu'd W, L'adeptation d'impddance

ezt falte avec w transformateur de sortie.

Le porte-échantillon est critique. Il est en effet ndécessalire, gi 1'on
veut trevailler avec une irpadiation ultfaaonique permanente, de blinder sol-
sneusement tous les éléments sur lesguels civcule du courant & & MHz, Ceci est
réalisé en fermant un tel blindage par 1'argenture du quartz.




Le schéma est donné sur la figure 11, Un cylindre de laiton fermé par deux
plagues de clinguant forme le blindage. Sur une des plaques est fixde une fiehe
coaxiale BNC et dans l'autre est pered un trou au diamdtre de 1'échantillon.
Sur ce dernier, soigneusement poli & la poudre d'émeri, est colld le quartz.
Une pidce de clinguant formant ressort appuie le quartz contre la parol de
clinquant, assurant les contacts. Un fil, non représenté sur 1a figure, assure
le contact électrique entre la masse de la fiche BNC et la plague de clinguant
sur laquelle repose le guartz, Avec ce porte~échantillon, le 8MHz est enfermé
déna le blindage, les parties extérieures de la boftte et les feullles de clinguant
étant & la masse. Les fultes sont trés faibles, inférieuves & 120 db.

Le choix du point de fonctionnement acoustique se fait de la fagon suivante.
Le doubleur sert & alimenter un Qmétre ; le quartz, monté sur l‘éohanzillon
et le porte-dchantillon de fagon définitive, la self de mesure bobinée sur
1'échantillon, le coaxial d'alimentation du quartz est brenché entre les bornes
"eapacité" du Qmitre. Une grosse self est branchée entre les bornes "self" et
1'on mesure la surtension apparente de cette bobine en fonction de la fréquence,
La figure 12 montre les résultats d'une mesure typique. A la résonance normale
du quartz se superposent les résonances acoustiques de 1'ensemble du quartz et

de 1'échantillon, Pour une résonence domnéde, il y a ™" nosuds avec :

ol L est longueuwr de 1'échantillon, T la fréquence et c la vitesse du son dans
le cristal. La condition :

AY = = (27)
L.
pour la différence de fréquence entre deux minime, permet d'8tre sfir que les
régonances sont bien les résonances méeaniques de 1'échantillon. On a intdrdt
& se placer sur un des pices les plus profonds. En effet, la profondeur du pic
représente la portion de l'dnergie qui est transformée en énergie acoustique
localisé dans 1'échantillon,




81 1'on se plagait, au contraire, au pius faible minimum comme ce dernier dépend
ezsentiellement du quartz, une portion importente de 1'énergie mécanique serait
loceligée dang le quarts plutBt eue dans 1'dchantillon.

Pour avoir 1'impédence électrigue de 1'engembie du gystime, on suppose
Que vette impédance est wne rdsistance puve, ce qul n'est pas déraisounable
quand on ge place sur ute résonance. Dang ces conditions, ai L. es8t la gelfe
induetance de la bobine branchde sur le Qmdtre, ¢ la capacitd avee lagueile
- cette bobine rdsonne b la frdquence du minimum choisi, capacitd mesuprde
direstement sur le Qmétre, une fols le guertz retivé on a @

l = QL. - 2 _' (28)

Ainsi au point marqué d'une croix sur la figure, point qui & été choisl comme
polnt de Tonctionnement, on avait 2 = L1500 ohms.
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D - Effet des ultrasons sur les noyaux d'iode.

Préalablement aux mesures ultrasoniques, nous avons mesuréd Tl de la fagon
suivante : on sature le signal de 1°icde puis on déclenche une impulsion & 90°
& des temps varisbles aprés la fin de la satuvation. Les tiroirs de 1'appaveil
& impulsions dont nous disposions étaient suffisants pour permetire les
déclanchements nécessaires 4 ces mesures. On a ainsi obtenu @

Tl =6 mg

Puis nous avons mesuré, en fonetion de la fréquence, 1'absorption ultrasonique.
Pour celd, ainsi qu'il a été expliqué dans le précédent paragraphe, on se Fixe
une fréquence et, pour chaque valeur du champ Ho’ on trace point par point la
courbe représentant L'ampliiude de la précession libre en fonction de 1'deart Ay
entre la fréguence de travail et la fréguence du centre 82 la raie. Les rédsultatbs
sont résumés sur les figures 13 et 14. Sur la Ffigure 13 est portde, en fonction
de /vy la dérivée & 1'origine :

A ( d S )
SD ALV)—) V=0
ob 8 est 1l'amplitude du signal de précession libre,

Nous savons que 1'amplitude de la précession llbre est proportionnelle &
<.Iz:>, m8me dans le cag ol il y a des interactions guadrupolaives statiques.
Celd résulte du falt que le apectre de fréquence de 1'impulsion est tris large
et que, par conséquent, les transitions qui sont déplacées en fréquence sont
excitées de la meme fagon que celles qui ne le sont pas, Nous avons d'ailleurs
vérifié qu'il en était bien alnsl en observant les dchos de spin de signe inversé
étudids par Solomon469) dans le cas d'interactions quadrupolaires statiques.

La courbe 13 représente done :

(I,
2
A(V2) .

2
L,

en fonetion de Z} Y .
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AT
La
Contralrement & la théorie du paragraphe B, nous n'avons pu saturer la résonance.

Sur la courbe 14 est représenté pour la saturation ultrasonigue.

Celd résulte des interactions quadrupolaires statiques qui bloéuent les transitions
de flip~flop néoessaires & 1'établissement d'une température de spins, au moins
pour un certain nombre de noyaux. Le creux & l'origine est dfl au fait que, & la
fréquence de résonance 2y, , il n'y a pas de raie ultrasonique pour les spins
perturbés statiquemenﬁ. Il suffit que la largeur des raies solt supérisure &
1'écart de fréquence Avy  pour gulon ne touche pés ces sping. Par contre, en
a'éloignent un peu de la fréquence 2 v, , on atteint ces sping. Le modéle
simplifié ci-dessus exposé, fait comprendre ce phénoméﬂe«

Nous admettrons gue les sping sont répartis en groupes covrespondants &
une méme valeur de 1'interaction quadrupolaire statique: Ceci revient & une
hypothise ddjd falte, résultant de la variation lente dans 1*espace deg tensions
statiques. Puis nous admebtrons que toutes les raies de régonance magnétigue,
d'absorption ultrasonique et de transrelaxation ont une mfme largeur 258 .
Ceci revient & dire que ce sont lez nivesux qui ont une largeur %3 . Nous
admettrons que, pour saturer une rale dang un groupe de sping, 11 faut et il suffit
que la pulsation ultrasonique soit comprise entre les valeurs w -9 et w3
Nous savons expérimentalement que la saturation est maximale et ce modéle revient

4 représenter les raies de saturation par des railes rectanpulaires.
L'Hamiltonien pour un spin est @

Moo= & (w.T,+ L) (29)

olt "a" est une mesure de 1'interaction quadrupolaire qui d'allleurs varie de
groupe & groupe, Les niveaux d'un apin ont les énergles :

B = & (wom +am?) (30)
les raies de résonance magnétique ordinaive, les fréquences :

wy = W ~ Q‘;)Lﬂi}& (21)
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leg rales ultrasoniques, les fréquences :
) — ) - ,
Wy —2w0+Ufy k) a , . (31')

ot Wy, désigne la fréquence de la transition ~ P © p -4 et Luj,,

celle de la transition y <« -2,
Nous représentons la distribution des gradients de éhamp par 1la fonction de
répartition f£(a), normalisde :

f““) la = 1

Le condition de transrelaxation, ¢'est<d-dire d'étsblissement d'une tempépature
de spins dans un groupe, s'obtient de la fagon sulvante : les meules trangitions
permises par 1l'hamiltonien dipolaive (I,50) et conservant L'énergie Zeemsn sont
les transitions de flip-flop. Il suffit donc, pour qu'il y alt transrelaxation, |
que les raies de résonance A w = 1 se recouvrent c'est-d~dire gue {a_} 3. (32)%

Puis séparons malntenant lesgping en trois familles selon que |a| < %—

.'?;.: < o]l e & , v &l et dorivons :

PU = Bita) v h(a) + ()

P A O O R {, ()= O
GRS Foy = 0 LW = k@ : By ()= 0
) <]°‘\ _ | g‘Kq) - 0 EL(_#\) = o ‘ %g (q) = ﬁ(q)

et étudions sépardment la saturation de chague famille,

Pour gaturer 3 la pulsation W une raie dans un groupe, il faub et 11

suffit que 3
2w, v (b ~t)a -5 Lw oo Zw,+{up-u)+ B (33)

aun moins pour wie valeur permise de pooos
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Dans le cas de la premidre famille, les intervailes se recouvrent d'oh

il résulte une condition unique :
_(L,'[_q) \"Fl - % ¢ Aw < (MI -h)\a\ +% (34)
avec Aw = w — w,

I1 est suffisant que la plus forte de ces conditions

Grr-w) el >|aw) -5
soit vérifide, Nous en déduiscns la forme de la raie de gaturation de la

premitre famille, Pour [Aw]| < §

% o
AT L) | - '
._,i_} - - J ,P, (rm) A oo = 2 f}(m) da (35)
I, 5 ,
et pour [ZS ml > 6
< %
AT
__._i> = -2 [ ,‘iz(o\) da (36)
T, JA wj- 8
LI-4

Pour la deuxieme famille, les intervalles (33) ne se recouvrent pas. Il
est donc néecessaire qu'une des conditionsg soit vérifide et une seuls puisque
les intervalles sont disjoints. Ces conditions peuvent s'éerive :

pour les )L > 1

(37)
Aw -8 <l‘“\ <Aw—}5_
b o —h b -4

pour les = < ]

“Aw - § (37")

——

|2 p -l |5 -t}
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Ce qui donne la courbe de sabturation de la deuxieme famille

A +0 “Aw 8 x5
b pei Thyp-u)
AT
< ?'> - . z 4, (0)da — 2 fg_(q) da (38)
T, Fot 7 kaw-® X )
by -4 lp -t

Enfin, dans 1la troisiime la condition (32) n'est pas remplie , il o'y a
pas établissement d'une température de spins ; on ne peut saturer les rales
d'absorption acoustique qu'individuellement.

L'aimantation totale moyenne étant :

(1 R-’w, ) Kuw, T(T fi)(2I+1)
n, o = —— 3
w_ T
celle du niveau > est
CKw,
o

en 1l'abgence d'ultrasons et

I =B AV

en saturant la rale SRS ¢

De m@me, 1'aimantation du niveau p-2 est

o0
en 1'absence de saturation, et

(-2 = T2 (-9 (k-d)

en présence de la saturation de la m8me rale, Dans l'ensemble, la saturation de

la raie » 45 w~2 détrult la portion d'aimantation

A<Ia> - - &
T, T(Xet)(2T+1)
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Les conditions de saturation d'un groupe de la troisiime famille sont les
mémes que celles relatives & la seconde famille, mais le processus egt bien moins
efficace, En définitive, la contribution de la troisiéme famille & la raie de

saturation est

— Aw % H%w*g
‘ TN 1y -t)

A U S byl N PINS S  NAV (59
I, T+ [ M7 ) L s et ChuF
e T

La courbe obtenue en sommant les contributions (35) (36) (38) et (40) des trois
familles est représentée par la figure 15. On a pris une distribution gaussienne
pour f({a) et on choislt son paramdtre de telle fagon que le maximum de la courbe
théorique cofncide avec le maximum de la courbe expérimentale., Dans ces conditiong
la prefondeur de asaturation & Aw =0 est 0,27 alors que nous avons mesuré
0,30, La beaucoup plus grande accentuation du minimum central montre cependant la

grossiéreté du moddle,

Cependant, 11 en résulte gue seuls les spins de la premitre famille sont
saturés pour Aw =0 et, en conséquence, nous pouvong leur appliquer la

théorie du paragraphe B, Il en ressort pour ¢ défini par W = @ Va

® T, = 3,3 1072 volts 2

Nous avons également besoin de la valeur de 'I.‘2 . Nous 1'évaluons en considérant
que le pic central de la courbee 13 est dfl aux sping de la premidre famille, Dans

ceg conditions, on & @

T?. :;Tl'g - :,’DD)Loeg__
Celd est plus slr que d'évaluer '1“2 d'apres des mesures de précession iibre, car
dang ce cas noug mesurocns un TE qui est un mélange de largeur de rale intervenant
dans les probabilités de transitions et de largeur de raie due 4 la dispersion des

(70)

fréquences.
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E « Effet des ultragons sur les noyaux de césium.

Nous avons mesuré Tl et T2 des noyaux de césium par des tecimigues
d'impulsions uniquement. En effet, le moment quadrupclaire du noyau de céslum
dtant trés faidle, il n'y a pas d'élargissement des raies dfl au couplage gtatique
et 1'on ne distingue pas de différence entre Ta et Tg . Dang ce cas les mesures
par impulsiong sont spproprides, On a obtenu

T, = 600 microsecondes

Tl = 10 mn

Co deuxieme résultat n'est pas étonnant vu la Faible valeur du moment quadrupo«
laire du césium (‘Q'.lt:)"3 barn) alors que celui de 1'iode veut 0,75 barn. Ii
nécessitait cependant de changer légéfement la technique expérimentale, En effet,
pour obtenir l'équilibre thermique des spins sous irradiation ultrasonlique, on
suraht di attendre plusieurs fois le temps de relexation. Mais pendant un temps
de 1'ordre d'une demi~-heure, la chaleur dégagde par les vibrations acoustiques
aurait chauffé le quartz et 1'échantillon assez pour changer sensiblement leurs
propriétés mécaniques et 1'on n'aurait pu trevailier en &tant slr d'8tre & wn
minimum sur le diagramme de la figure 12,

Aussi, nous procédions ainsi : aprds avoir saturéd le signal de céaium par
un champ de radlofréquence, noug attendions un temps + = 5 mn sous irradiation
ultrasonique, puis mesurions < T, ) . Dans un temps de 5 m les propriétés

mécaniques n'avaient pas changd. Mais (;[Z) n'est plus donné par les formules
(18) ou (23) mais par :

{W+%)f

<-Ia 7 = @,;zé«—- :i - &
z 1w .Ti (%0)

Tragant la courbe représentant <:fz ? en fonction de Ve, nous avons mesuré la

pente & L'origine

i d<fz>] 6’ T [ -
oo = Ry (41)
(I, d(V” e (3dﬁ A

oh W = @ y< comme dans le pﬁragraphe B.




o 88 -

O a obtenu @

T, =6 107 volts™

Comparons les résultats obtenus pour 1'iode et pour le césium, résumés dans
le tableau sulvant :

T, T, o1, o
(sec) (sec) (vo.lte-g) (sec'lvolt'a)
Tode 6.10™° 7207 3,3,10™ 0,55
Césium | 6.10° 6.10"" 6.10™ 1072
|

D'aprés la formule (24)

y I -5 (Of Y
Ve RAGK :

ra)

ol o{ est défini par la formule (I,9)
On en déduit :

Q'LDCQ(I) - 2}7‘2109
Q" {Cs)

Comparons maintenant les temps de relaxation donnds par la formule de Mieher<6l)

fL- = C‘- E(i)‘ Cg% ;IE
Tl
olt Q(I) : (2If3)/.fz(gf“i)

et

ol d2 est une moyenne sur les carrés des coefficients di JkLmn de la formule (I,8)

et C un coefficient qui dépend de la température et des constantes CBlastioques oo

du cristal.
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On en déduit @
914 /.
Q" d* (1] },% o

?"4*(05)

k

Dang un modéle d'ions ponectuels on aurait :

Q) _ QM) QU
Q) QNI 0

Lféuart entre les deux valeurs eﬁ@érimentalea est un peu fort pour 8tre imputé
aux seules erreurs expdrimentales (30% environ), mals la diffdrence peut sussi
blen venlyr des approximations faites ?eur interpriter les mesures sur 1'icde
que d'un dcart au modile des ions ponctuels,

D'autre part, les calouls théorigues de effectués par des méthodes
)

(71) (72} {49) donnent :

f@ - e () -

alors que nous obtenonsg :

{+(cs) &)

en désignant par N1 et Xh les faeteurs d'anﬁiéaraﬁ corregpondant respeativemant

variationnelles et de perturbablon

0} q

et aux d de iz formule (I,8). LA aussi 1'accord est relativement

aux c 1 jimn

ijkl
satigfaimant.
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