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INTRODUCTION

Ce mémoire comporte deux parties :

La premidre est consacr@e & 1'édtude de la relaxation des
dchos spontands et stimulds dans les verres, et plus généralement
dans les systémes désordonnés. L'objectif de cette &tude &tait
1'analyse de la décroissance de l'amplitude d'échos dipolaires

Electriques spontanés observés dans les verres, du type exp(-TT).

Nous montrons que ce comportement est explicable en
utilisant la théorie de la diffusion spectrale de Klauder et
Anderson. D'aprd@s cette théorie, c'est la relaxation des spins non
résonants qui proveoque, par leurs interactions avec les spins
résonants, La décroissance de 1'amplitude des échos. L'application
de cette théorie aux verres, dans lesquels les temps de relaxation
gont largement distribués, fait apparaitre deux régimes, définis
par la comparaison entre l'intervalle de temps T entre les deux

impulsions et les temps de relaxations T; :

- Le régime des temps courts (T < Tlmin) a 8té étudié par
4 2)

Black et Halperin et conduit 2 une relaxation en exp(-T T
- Le régime des temps interm&diaires (T est & 1'intérieur
de la distribution des Tl}, que nous avons mig en &vidence, conduit
3 exp(-Tt), en trds bon accord avec les résultats expérimentaux. Ce
comportement résulte de la distribution constante de la densité
d'8tats des verres (qui donne la variation en température) et de la
distribution hyperboligue des temps de relaxation Tl'(qui donne la
variation en 7). Dans ce régime, l'expression pour l'écho stimulé

d8crit Egalement convenablemant les expériences.

la seconde partie traite de la simulation numérique par
la méthode Monte Carlo sur le modéle de frustration des verres de

spin.




Les difficultés de cette mé&thode & engendrer les E&tats
de basse énergie représentatifs de 1'équilibre thermodynamique &
basse température sont analysés par 1l'&tude de la durde de vie de
ces &tats. Le passage d'un &tat de basse énergie a4 un &tat
fondamental s'effectue par le retournement d'amas de spins. Une
simulation montre que le temps moyen de retournement d'un amas de
n spinsg varie comme nzean, ol & est proportiocnnel au nombre de
barriéres de potentiel d franchir. Ce rdsultat, différent de celui

du modéle ferromagnétique (variation comme n), =2st interprété en

terme de promenade alBatoire 3 1 dimemsion des spins libres.
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1. INTRODUCTICH

Les propriét&s des verres d basse température ont
nécessité 1l'introduction 4'un modéle phénoménologique [1,2].
D'aprés ce mod&le, il existe dans les verres des excitations de
basse énergie décrites par des systémes & deux niveaux. Les
verres contenant des impureté&s OH™ contiennent, en plus de ceas

excitations, des moments dipolaires &lectriques.

Ces défauts (syst&mes & deux niveaux ou moments &lectri-
ques), fortement couplés au champ de phonons, ont une distribution
de leur Ty trés large et interagissent entre eux essentiellement
via les phonons. Leur dynamique peut &tre traitée de la méme fagon

que celle des sgpins 1/2 couplés par interaction dipolaire magnétique.

Cette analogie a permis d'imaginer des expériences de
résonance dans les verres semblables aux expériences de résonance

paramagnétique ; en particulier des expériences d'é&chos.

L'analyse de ces expériences se fait selon le modéle de
la diffusion spectrale proposé par Klauder et Anderson [101. Selon
ce medéle les défauts sont divisés en deux classes (A et B) : les
défauts A, gqui sont en résomance avec le champ appliqué (acoustique
ou électrique) ; les défauts B, qui ne sont pas en résonance, mais
dont les transitions entre les deux &tats induisent des fluctuatiens
du champ local des défauts A. Ce sont ces fluctuations qui, en
causant une perte de cohérence de la phase des spins A, sont &

1'origine de la décroissance des échos,

En supposant que les transitions des spins B sont causées
par le couplage défaut-phoncn (&chantillen T,), Black et Halperin [22]
ont utilisé ce moddle pour interpréter le comportement des Echos de
phonons dans les verres. Cependant, leur &tude est limité&e au régime
des temps courts : T, l'intervalle de temps entre la premigre et la
seconde impulsion est inférieur au T; minimum des spins B. Dans ce

régime, ils obtiennent, pour la d&croissance de 1l'amplitude de 1'&cho




spontané : E(2T) = exp(~aT4T2). Or, les expériences d'échos dipo-
laires Electriques de Bernard et al [33] présentent une variation :

E(2T) = exp(~yTT1).

Pour interpréter ce résultat , nous avons &tudié le régime
dans lequel T est 4 1'intérdeur de la distribution des T, des spins
B. En fait, 1'expression précédente de 1'amplitude de 1l'écho se
déduit de deux propridtés des verres : une densité@ d'Etat constante
qui donme la variation en température et une distribution hyperbo-
lique du taux de relaxation des défauts qui donne la variation en T.
Ce résultat, déduit du modéle des systdmes i deux niveaux des verres,
est peut-&tre plus général :; une expérience [34] révéle que la
décroissance 4 basge température des &chos spontangs dans un échan-~

tillon de CuMn est exponentielle,

Dans le paragraphe Z, nous décrivons le modéle des systémes

i deux niveaux et leur analogie avec les spins 1/2. Le troisiZme
paragraphe est consacré 3 lg présentation du modéle de la diffusion
spactrale de Klauder et Anderson et aux calculs de la d&croissance
des &chos dans le cadre de ce mod&le, lorsque le bruit des spins B
est polssonnien et caractérisé€ par un seul taux de relaxation.
Ensuite, nous présentons nos calculs de 1'amplitude des &Echos
spontané et stimulé dans le cas d'une distribution hyperbolique du
taux de relaxation. Enfin, nous faisons une comparaison avec les

résultats expérimentaux.



2. SYSTEMES A DEUX NIVEAUX (T.L.S. : two level systems)

2,1, Modéle

Le modéle des systémes & deux niveaux a &t& propesé par
Anderson et al [1] et par Phillips [2] (modale AHV-P) pour expliquer
les propridtés des verres aux basses températures (chaleur spécifi-

que, conductivité thermique, absorption ultrasonore).

Ce mod&le suppose qu'un amorphe est constitué d'un
ensemble de "particules" (atomes, groupes d'atomes, ... ?) qui ont,

chacune , deux positions d’'&quilibre.

L'énergie potentielle de chaque particule est représentée
an fonction de sa "coordonnée'" x (distance, angle, ...) par um

double puits de potentiel asymé@trique.

Figure |
Double puits de potentiel




De plus, seuls les &tats fondamentaux |15 et [2> de
chaque puits sont supposés occupés i basse température. Le passage
d'un 8tat & l'autre & lieu essentiellement par effet tunnel (cou-
plage non diagonal) a travers la barri&re de potentiel ; et, du
fait de 1'existence de l'énergie d'asymétrie A, ce passage est

accompagné de l'absorption ou de l'émission d'une énergie A,

Dans la base {|1>,]2>}, 1'hamiltonien du systdme s'dcrit

5= ;_IA T
° 2 |T =Ap?
de couplage tunnel, #w_ 1'énergie de point zéro de la particule

dans chacun des puits (supposé&s identiques et de forme parabolique) ;
A =-% / (v.2md?) /42 s'il s'agit d'une masse m qui tunn&le & travers
une barriére de hauteur V et d'@paisseur d, et X =~% (V.2182)/ﬁ2

s'il s’agiﬁ d'un momentd'inertie I qui change de direction d'un angle

ol A est l'énergie d'asymétrie, I = hwoeikl'élément

9 3 travers une barriére de hauteur V,

2.2. Couplage des T.L.S. avec un champ extérieur

2.2.1. Champ de phonons
Les paramétres A et T, qui caractdrisent le double puits
de potentiel, sont des param@tres géom&triques, donc fonction des
contraintes locales du milieu. C'est 1l'origine du couplage entre

les T.L.S. et les phonons.

Ce couplage est décrit, dans la base {|l>,]|2>}, par

1'hamiltonien [3,4]

51 = I BA BF £
int o BF -BA oR
ol € désigne le tenseur déformati B, = 98 et Bn = L
Gl g O, Bp A r 3,

les potentiels de déformation.

Dans la base {|a>,|b>} qui diagonalise 1l'hamiltonien H_,

on a



. _1]E 0 VAV,
H = > g -gp| » @vee E AT+T
1 |D M
' - =
et Hyv "2 lw -pif >

a D= 2-é B, + 2<£ B, et M = Z-A‘B - 2-2 B, (les indices tensoriels
o E A E T E °T E A ces
dont sous-entendus). Cet hamiltonien d'interaction

permet de calculer le temps de relatiom T, d'un T.1.38. dans le bain
de phonons. En utilisant la r8gle d'or dans le calcul des probabili-
tés d'absorption et d'émission d'un phonon par le T.L.S., et en
prenant l'approximation de Debye pour la densité d'états des phomons,
on obtient, pour le processus & un phonon (one phonon-assisted
tummeling) -le plus efficace & basse température-, [4,5]

2 2

M M

IS R % £ 3 B
W = Tl = A { gt 2 5) E” coth CEET)
2mod ) v,

M2 (resp. Mt) désigne la constante de couplage d'un T.L.S. avec le

mode longitudinal (resp. transverse) des phonons.

Le potentiel de déformation B, peut &tre négligé devant

B [6] : alors D = 2-é B M= -2 L B Zt
A ? E A E A
-1 r% 3 E ]
W = T]. = C!.(‘E") E C.‘.Oth(m) N
9 9 (1)
B 2B
_ I 4 t
avec o = A 5)
210k v, v
L t i

Ce taux de relaxation W est calculd pour une valeur de A et de A,
mais la forme du double puits de potentiel est une quantité
aléatcire dépendant de la position des atomes voisins, des contrain-
tes locales, etc j les paramétres A et A sont par conséquent

distribués.

L'hypothése du mod&le AMV-P est que A et ) sont distribués

uniformément entre 0 et A et entre Q et A . La distribution
max max

<

conjointe est donc




- 10 -

P(A,A) = n pour 0 < A < A et 0 < A <A
nax max

Le taux de relaxation W d'un T.L.S., fonction de A et A, est alors
lui aussi distribué, En faisant le changement de variables

>
E =/ 22472 et W = cc(—g) g Coth(ﬁ% ,

PCAAY = 1 donne (en &crivant W(F=E}E) = WM(E) = uEBCOthGEEE))

—

= -1/2
P(E,W) = — W [l - W/WM(E}} )

2
E = =T e—lmax < E < =/ 8%l (2)
PouT & in m e Inax max o
<
et wmin{E) W < wmaX(E) B
avec Wmin(E) =
2
(—TE)W(E) si E < E < /2% 40 *
B M ? min max m
2,2
. B olnax g (8), si /A2 T < g <k
EZ M max m max

at W (B) =
max

. i < B <
WM(E), si E_ E<T

min o
2
I ,
Q??) WM(E), si PO < E < Emax

Le temps de relaxation Tl précédent (1), obtenu en
résolvant 1'éguation d'évoluticon des pobulations des niveaux des
T.L.5., ne tient pas compte de la cohérence de phase de la fonction
d'onde de ces T.L.S. . Or, pour décrire les phénomdnes de réso-

nance des T.L.S, , 11 est nécessaire de considérer cetta cohé-
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rence de phase (ce qui revient & ne pas négliger les &léments non

diagonaux de la matrice densité) [7].

Ceci se fait tr3s facilement si l'on remarque que les
équations de la mécanique quantique gui régissent 1'&volution d'un
systdme i deux niveaux, sont &quivalentes i celles qui régissent

1'évolution d'un spin 1/2 dans un champ magnétigue.

En effet, l'hamiltonien d'un T.L.S. dans la base

{|a>, Ib>} s'éerit

1 1 1
(RS | 1 = = = e
i H=-+Hint 2 £ % * 2 De Gy * 2 He U2
ol a, = (é _?) et g, = (? é) sont les matrices de
Pauli.
On peut écrire aussi
4 E2 A A
H=—2'E—A“Gz+ﬁ.2BAEUZ+'2‘E.2BFEOX,
soit H = -u E.g (3)
2
A - > > > E -
avec U = oo et B = Bo + Bl 3 - b, = (0,0, T), - B]. = Z(BA’O’BF)E

ce qui est équivalent & 1'hamiltonien d'un spin 1/Z dans un champ

N
magnétique B ; pour un spin 1/2, U = %?.

De plug, Joffrin et Levelut [3} ont montré qu'il existe

entre les T.L.S. un couplage indirect par &change wirtuel de phonons.

couplage est représenté par 1l'hamiltonien

o= J..% *s d4y, Fs ts 3
ij i3 Tz Tz ii "x "%

zZ
of avec Jij Q Rij

Ce
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Enfin, c'est 1'équation du mouvement d'un moment magnétique
dans un champ magnétique qui rend compte du phénomé&ne de résonance
magnétique ; une &quation similaire existe pour les systémes i deux
niveaux [8] : si um T.L.S. est dans 1'&tat |Y>= ala> + b{b>, on

sait que 1l'on a iﬁ-é% <G> = <E§,H]>,
01 <> = (<plo, [v>, <vlo|v>, <o [v>).

Ce qui s'écrit, avec l'hamiltonien {(3), et en utilisant les relations
d ) -+ e
de commutation des matrices de Pauli,-ag <g> = —-% <0> x B.

2,2.3, Champ de photons

Pour décrire les propriftés diélectriques des verres, on
d2finit une interaction T.L.S.-champ &lectrique par analogie avec
l'interaction T.L.S.-champ acoustique. On a vu que cette dernidre
est caractérisfe par deux constantes de couplages, D st M, et que
son hamiltonisn est-i(D H

2'M -D
un T.L.S. et un champ Electrique g(t) = (Ex(t), c, Zz) egt défindi

Y £(t). L'hamiltonien d'interaction entre

par

it E o+ U,
s Sol UpGZ\’Z Ulox‘gx s

W.E

i7x "Upgz

ol up et |, sont deux grandeurs homogénes & des dipeles é&lectriques

(permanents et induits).

Remarquons qu'il est impossible d'exprimer My et up en
fonction des paramétres A et A du T.L.S. sans une hypothése sur la
nature microscopique des T.L.S. : nature de la "particule", origine
du double puits (voir par exemple [9] pour le cas des électrons

plégés).

Ainsdi, les systémes 3 deux niveaux dans les amorphes peuvent
Etre traitds comme de vrais spins : la dynamique des opérateurs T

a,, 0, est la méme que celle des opérateurs de spin.



Fn résonance magnétique, lorsque la fréquence du champ
magnétique oscillant approche la fréquence de Larmor des spins, on
peut montrer 4 partir des &quations du mouvement qu'il apparait
une composante suivant ce champ oscillant. Pour la méme raison,
avec des champs acoustiques ou &lectriques, blem qu'il n'existe
pas d'équivalent classique analeogue au rapport gyromagné&tique Y
entre les systémes 3 deux niveaux et le champ, une résonance peut
apparaitre. Ce qui est observé (onde. acoustique ou moment dipolaire

électrique) est représenté@ par 1l'opérateur HT, -

Les phénoménes de résonance préZsentés par les amorphes
peuvent donc &tre traitég de la mBme fagon que la résonance magné-
tique nucléaire (R.M.N.) ou la résonance paramagnétique &lectroni-

que (R.P.E.} (induction libre, &cho$ & 2 ou 3 impulsiomns).
Nous allons présenter dans le paragraphe suivant la

théorie de la diffusion spectrale de Kiauder et Anderson [}O] qui

ermet d'interpréter les expériences d’'&chos.
p P P

3. THEORIE STOCHASTIQUE OU DIFFUSION SPECTRALE

3.1. Notion de raies homogéne et inhomogéne

La distribution des fréquences de Larmor d'un systéme de
spins se traduit par une certaine largeur de la raie de réscmance,
Cet étalement des fréquences a plusieurs origines que l'on classe

en deux groupes [ll].:

1) La largeur de raie est due aux différences des fréguences de
résonance des spins individuels : 1'inhomogénéité spatiale du champ
magnétique, l'anisotropie, etc. C'est un &largissement essentielle-

ment statique, on l'appelle 1l'élargissement inhomogéne.
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2) La largeur de raile est due aux interactions spin-spin et
spin-réseau. C'est un &largissement dynamique, on 1'appelle

1'élargissement homogane.

Quand l'élargissement inhomog@ne est important, on parle de
"paquets" de spins homogdnes : tous les spins d'un paquets at 1a méme
fréquence de résonance inhomogéne (statique). La raie d'absorptiom

totale est alors la superposition des différentes raies homogénes.

rdie
inhomogéne

raie
homogéne

Figure € : Schima de hale inhomogéne

Lors d'une expérience d'échos, seuls les spins qui ont
une fréquence de résonance proche de la fréquence de 1'impulsion
sont excités, ¢'est-3-dire quelques paquets de spins homogénes. Ces
spins, en nombre tr&s faible par rapport & 1l'ensemble des spins,
sont appelés spins A ou spins résonants ; les autres, spins B ou

spins non ré&sonants,
3.2, Les &chos [l@

$1 1'on soumet une population de spins (ou de T.L.S.)
& deux impulsions de champ magnétique (ou acoustique, ou &lectrique)
tournant dans le plan x~y, séparées par un temps T, on volt appa-
raitre au bout d'un temps T aprés la seconde impulsion une aiman-

tation {ou une onde acoustique, ou une polarisation) : c'est 1'écho.
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Zz z
y y
TM /Hl /H|
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M
(a) )
[ 5
R R
L /nyq L / Hy
! Mz M ol
?: X - Ma p
3 M
Mg, M" 4M5
(e) (d}
F4
Y
/Hi
M ; x
{e)
Figure 3

Evolution de 1'aimantation des paquets de spins pendant
une expérience d'8cho 3 2 impulsions dans le ré&férentiel tournant

4 la fréquence w du champ h;.

n/2

m.

)

a), b) : avant et apré@s l'impulsion

s

¢), d) : avant et aprés 1l'impulsion
(R indique le sens de rotation des paquets les plus rapides ;
L, celui des plus lents).

e) : convergence des phases de tous les paquets : apparition de

1'écho.
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La premigre impulsion, dite & /2 (on verra plus lcin

sa dé&finition), fait basculer les spins de l'axe z & l'axe y

(fig. 3.a,b). 81 hl est 1'amplitude de 1'impulsion, on doit avoir
Yh; >> largeur en fréquence d'un paquet de spin, de fagon 3 exci-
ter plusieurs paquets. Apré&s 1'impulsion, ces paquets, caractérisés
par des fréquences inhomogd@nes différentes, vont précesser autour
de z & des vitesses angulaires différentes {(fig. 3,c). Ces dipha-
sages vont provoquer la décroissance de 1l'zimantaticn suivant y @

c'est 1'induction libre

S1i une impuleion & T est appliquée 4 l'imstant T, les

" aimantations de chaque paquet de spins sont transformées en leur
symétrique par rapport d l'axe x (fig. 3,d). Aprés cette deuxime
impulsion, il y a regroupement des aimantations des paquets de
spins, d'oll apparition d'un &cho & 1'instant 27, Le champ inhomogéne
&tant statique, le déphasage d@ & ce champ est réversible ; par
contre, le champ homogéne (dynamique) crée un déphasage irréversi-

ble entre les paquets de spins.

81 la composante homogéne du champ &tait nulle, on obser-
verait un Bcho d'amplitude constante four les tamps T < TT) . En
fait, l'amplitude E{(27) de 1'&cho est une fonction décroissante de
T (On dé&finit la raie homogdne d'un paquet de spin par la trans-
formée de Fourier de E(27)). Pour distinguer 1'écho de 1'inductiocn
libre, il faut donc exciter un grand nombre de paquets de spins
{(yh; »> largeur d'un paquet) : 1l'induction libre, proportionnelle
d la transformée de Fourider de la raie composée des paduets de

spins excités, décroit alors trés rapidement.
3

Le calcul de 1'amplitude E(27) de 1'écho nécessite un
mod@le qui d8crit l1'influence de la rale homogdne sur cette amplitude.
Klauder et Anderson [10} ont présenté& un mod&le stochastique utilisé
d'abord en théorie de la largeur de raie par Anderson et Weiss
[13,14]. La présentation de ce mod3le est 1l'objet du paragraphe

suivant.
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3.3. Modéle de la diffusion spectrale

3.3.1. Induction libre
L'induction libre F(t) (aimantation transverse aprés une
impulsion & T/2, c¢'est-3-dire une impulsion hlelw°t appliquée
pendant le temps t tel que |Y|hlt = 7wf2) d'un systéme de spins A
est [15, chap. 4.E].

i, g s
F(t) o Tr [MA(t) MA] - Tr [e“ e B MAJ,
X X % b4
ofi H est 1'hamiltonien de l'ensemble des spins et Mi 1'aimantation
des spins A. (Cette formule est &tablie pour ik << 1 et en utilisant

kT
1'approximation adiabatique).

Lors de 1'application du champ d'intensité h, et de
fréguence w_, les spins qui ont une é&nergie Zeeman proche de ﬂwo
entrent en résonance avec le champ by, c'est-i-dire, dans le réfé-
rentiel tournant & la fréquence w_, pivotent autour de h; d'un
angle m/2, On sait qu'alors, la distribution g(m°+wi) des fréquences
des spins entrant er résonance est centrée sur w_, avec une largeur
de 1'crdre de wy = vhy [15, chap. 21. L'impulsion fait donc basculer
de /2 1'aimantation de plusieurs paquets homogénes de spins A,
1'écart W, par rapport ad w, de leur fréquence inhomoglne &tant

distribué suivant g(mi).

Pour déterminer 1'induction libre, on doit donrc calculer
i 18

T - —=t
MA(t) = e}‘1 MA e # ,
X X

PR ., d 5 s .
gqui vérifie - iH I Mx(t) = [ﬁ,MX(t)] (on note & partir d'ici M

pour Mi).

L'intégration de cette équation se failt généralement de la

facon suivante [}5, chap. 10].
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L'hamiltonien H du systéme est &crit H = H_+H +H; ol H|
est 1'hamiltonien Zeeman, H. un hamiltonien qui commute avec H, et

Mx,et Hy 1'hamiltonien de perturbation (qui ne commute pas avec H.).

Dans le cas de la théorie du rétrécissement par échange,
> >
B, est l'hamiltonien d'&change jzk Tin Sj'sk et H; 1'hamiltonien de
1l'interacticn dipolaire [13,14].

Lorsqu'il v a deux groupes de spins (A et B), on prend

A -
H=H + Hz + Hl’ ou

- H7 est 1l'hamiltonien Zeeman des spins A ;
B
- B = Ho + HR + Héch. + HR—B + Hl B-B

- Hy = Hpoa *Hp pa TH 4
et les notations sont

B, hamiltonien Zeeman des spins B

hamiltonien du ré&seau ;

_» hamiltonien d'é&change ;

, hamiltecnien d'interacticn réseau-spins A,B

hamiltonien d'interaction dipolaire entre spins o et B(a,B=4 ,B).
On a donc [ﬁA H ] = 0 B{ M ] = {
s’ ¢ ? ¢l x

! A
et -iff - M (1) = [H, + "y, Mx(t)j,

igh 1E4
d = SRt % T
ou -ilt EE-MX(t) = |e Hl(t)e R MX(t) s {4)
iH; 1H;
% TR P
avec MO (t) = e Me
x iHe iHa
- —E—t ~ﬁ_t
at Hl(t) = g Hl e

L'équation (4) s’éerit
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1
-ih g <EshiIES s> -

1 11 L
AZ <EfsiHl(t)[Efls”><Ef s”]leEf s'>e
b ,S"

=]

i A” Af
" " ' - _(Eo -E )t
- <EAs|Mx|EA s "><g™ s"id (t)|EA s've B °
o X o < 1 s

- oo - . p N A
0l s désigne les degrés de liberté& du systéme autres que E_ .
(L'équation précédente est en fait une &quation d'opérateurs

[15], mais on la comsid&re comme une Equation scalaire).

La.contribution des termes qui ont en facteur des expo-

Al'l_ A
éH(Eo Ee)t

nentielles variant trd&s rapidement est 3 peu prés

nulle en moyenne ; on les néglige par rapport aux termes tels que
1 1 1"
A . s A, .
E? = Eé et Eo = Ef, ce qui revient i ne considérer que la partie

de Hl gui commute avec Hf. C'est l'approximation adiabatique.

(Cette approximaticn suppose que la variastion des expo-
nentielles n'est pas compensée par celle des é&léments de matrice
de Hl(t), ou encore, que le temps de corrélation T, de ces é&lé&ments

est long par rappert 2 la période de Larmor).

L'équation précédente devient alors (en choisissant les

s tels que <E,s{H,(t)|E',s'"> = 0 quand E # E' et s # s')
q 1 > q

t - . ¥
- ik JL<EAsiMx(t)|EA s'> = <EAs[MX(t)|EA s'> <EAs|H (t)|EAs>
dt e ° o o o 1 o
Al A’
-<E_ s'lHl(t)|Eo s'>},
qui donme par intégration

t
<t ey [EY s> = <Ehs (o) (BN 57>

; £ 1 '
X exp %-{ f<Efs|Hl(t’)[Eés> - <E§ s’[Hl(t’)lEf s'>dt'}
0]
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et 1l'induction libre

2 . \
F(e) = ) <E s|M(0) ]E exp %{Ef-ﬁ:‘:‘ )t

A
275 (5)

; t ' '
x exp-% f<Efs|Hl(t'){Efs> ~ <Ef s'[Hl(t')]Ef s'>dt!
0

Puisque, pour chaque paquet de spins A, on ne considdre qu'une

A AT

transition de l'hamiltoriien H (E, -E) 7w Hw fréquence de réso-~

i '
nance), on limite la somme aux termes tels que Ef—-Eo = W oty
Chaque terme de la somme est donc déterminé& par 3 nombres :
Ef, g, s'. Avec le changement de variables
!
Ax{t) = f<E s| H (¢! }]E 8> - <EA s [Hl(t )|Ef s'>dt’ et o représen-
tant les autres 1ndlces nécessalres pour repérer les termes de la
A % Al i
somme, f<E°s[M (O)IEOS‘>] devient une certaine fonction a(g,y), et
ilw +w )t .
L
Fl(t) = fdwi g(wi) e e Z a(c,x)elx( )
g9,X
L'hypothése fondamentale de la théorie stochastique est de supposer

que ¥(t) est une variable aldatoire dont la diStribution f(y) est

continue.
Alors F(t) = e %t fdw g{w) e 10t feiX(t) D oalo,) £(x) dx
g
spit F(t) = eiwot fdw z{w) eiUJt feixct) P X(t)]dx (&)
Sachant que W +w, [<E s, ]E s> - <E '|H (B o's >1/4,

Al

Aw(t) = [}E SEH (t)lE 5> - <E [Hl(t)] .S Sj/ﬁ est 1'é@cart 4

cette fréquence provoqué par la perturbation Hl.

Ainsi, l'induction libre s'interpréte comme la moyenne

statistique de e X(t)

i wa(t ydte!

ML G(-t) <e O >,

F(t) = e
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od ¢ est la tranformée de Fourier de l1a distribution de la
fréquence inhomogéne des paquets de spins A ; et Aw(t), fluctua-
tion de la fréquence de résonance des spins A, est considérée

comme une variable alé&atoire (<...> est la moyenne sur ce bruit,
définie par (6)).

Remarque. Puisque Aw(t) est considérée comme une variable a2léatoire,
F(t) devrait en &tre &galement une ; mais le temps de cohérence T,
des &léments de matrice de Hy &tant conéidéré comme long, on peut
faire une moyenne statistique.F(t) n'est plus alors une variable

aléatoire (cf. note 14 de.[10]).

Le déplacement de la fréquence, Aw(t), provient de la

perturbation Hl(t), c'est-8-dire des interactions spins A-spins A,

B a-a " Hgoa * By pp)-
D'autre part, c'est 1l'hamiltonien Hc qui, ne commutant pas avec Hl’

réseau-spins A et spins A-spins 3B (H1 =

provoque la dépendance temporelle de Hl suivant la reiation

., d

i B () = [B,8,©] = [5,8,0] + [E 5]
La diffusion de l1a fréquence de résonance d'un spin A est donc due
au rdseau (phonons), aux spins B et aux autres spins A via, respec-
tivement, les interazctions spin A-réseau, spin A-spin B et spin A-

spin A.

Remarque. Dans le cas des verres, il n'y a pas d'interaction
semblable & l'interaction dipolaire magnétique. Cependant, 1'inter-
, z 1.3 . . 41 , ' < =1 2
action JijSzSz, contrairement & 1'interaction d Echange §7.57, ne
commute pas avec M et joue alors le rdle de 1'interaction dipo-

laire magnétique.

L'expression de 1'induction libre

t
, 1 [ Aw(e')dt!
F(t) = G(-t) el <o D s

oi <.,..» représente ung movenne d'engemble, résume le modéle de
o+ 3

Klauder et Anderson : la fréquence w(t) qul caractérise les paquets




- 22 -

de spins A est un processus stochastique ; les quantités observées

sont des moyennes d'ensemble sur le processus w(t).

Le changement de variable qui fait passer de la formule
(5) & la formule (6) consiste i remplacer la sommation sur les
Etats de paquets de spins A par une moyenne sur le processus w(t).
Ce qui revient 3 remplacer la moyenne sur les spins A par une

moyenne sur 1'histoire du processus w(t) [}2].

Tout se passe donc comme si on considérait les spins A
indépendants (bien que la variable aléatoire Aw(t) puisse rendre
compte des Interactions entre spins A : la partie de Hl(t) qui
commute avec H_ contient les termes de flip-flop entre spins A).

La quantité cobservée est alors N, fois la moyenne statistique de ce
que 1'on observerait avec un spin A "moyen" dont la fréquence est

aléatoire (NA snombre de spins A )est contenu dans G(-t}).

Avec ces hypothé&ses, nous allons voir maintenant comment
gvolue le systéme (représenté par un spin A) lors d'une expérience
d'&chos [12].

Le champ sur ce spin est B = B_ + B, + Bh(t)a ol B_ est
un champ statique paralléle & z ; Bila composante inhomogéne (sta-
tique) ; Bh(t) le champ homogéne (champ local fluctuant, di aux
interactions avec les spins, avec les phonons et aux interactions
inter-spins A). L'hamiltonien d'interaction entre le spin et le
champ E est, puisqu’on ne considére que la partie adiabatique des

interactions ,
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et 1'on observera HTr[p(t) Oxj’ od p(t) est la matrice densité,
A 1'instant t = 0 (Equilibre thermigque),
p(0) = exp [—-H/k’l‘]/'l‘r exp [—H/kT] ; et

i > +
siw, wy wh(t),

~ ﬁmo Ylu.\c, ]ﬁmo
po) = [Ch(ZkT) - O, SRR |/Ch Gyt

Une expérience d'écho se déroule de la fagon suivante,
Une premiére impulsion de champ alternatif dans le plan x-y est
appliquée & l'instant t = O pendant t;, puis une seconde 2 1'instant
T pendant tII'

Soit Ry 1'opérateur d'évolution du systédme pendant 1'impul-
sien T : Iw(t1)> = R1|w(0}> (|p> est 1'8tat du systime) et plerd =

-1
Ry p(O) Ry 7.

On définit de méme

RT 1'opérateur d'évolution entre les deux impulsions ;
RII l'opérateur d'évolution pendant la seconde impulsion ;
R, l'opérateur d'évolution 3 1l'instant t > T.

Lorsque 1l'impulsion de champ hl(-z sin wt + ? cos wt)
est appliquée, 1l'hamiltonien ast
H = :é(m +w,+w, (E))o +'E w {& sin Wt -~ O cos Wt
2 e "1 h z 271 "k v

imp

qui, déns le référentiel tournant autour de 2 & la vifesse angulaire
w, s'écrit
1 "ﬁ
= e— -+ ‘+ — -
H, 2(mo W, mh(t) w)oz

mp

{w = w°+mi+wh(t) *w ), B! = 5w O
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Puisque c'est un hamiltonien indépendant du temps, les opérateurs

, \ . -ig't
d'évolution s'éecrivent R = e /ﬁ.

L'impulsion I est dite & /2, c'est-d~-dire appliquée

endant le temps t tel que W t. = m/2 : ce gui doune
P q : g
io W 4
RI = g = lk [I + i ]

. \ ) my'rr/f2 . '
impulsion II (& 7)) donne RII = a = 1Gy. (s1i

Wy W, l'effet de 1'impulsion est quasi instantanée par rapport
4 1'8volution du systéme, soit tr = trr 0. Les opérateurs ci-
dessus peuvent &tre considérés alors comme les opérateurs relatifs
au laboratoire).

. -1 o .
L'impulsion I transforme g, en R, 0_R. =g c'est-d-dire

I z 1 x?
fait basculer l'almantation de 7/2. De m8me, 1'impulsicn II trans-

forme Gx(resp. Uy) en -GX(resp. —Uy).
Fnsuite, pulsque H est diagonal,
— = 1 '
R = expt 5 of (w°+wi+mh(t ))dte G;}
i C
et RT+t = exp[‘ Tf (m +w +w (£")dc!’ Uz}'

A l'instant t entre les deux impulsions (induction libre),

_ -1 -1
p(ty = RTRI n{Q) RI RT donne

<MX>(t} = | trace [b(t)dx]
= u th o [i(w +w, )t + ? w (t')dt'}
kT o 1 0 h

t
+ exp{;i(mc+wi)t - 'f wh(t')dt']}
0

qui représente 2 termes symétriques de la gsomme (5) (avec

t
W tw, = A A et f Wy {(t")dt = yx(t)) ; la moyenne sur 1'ensemble

des spins A (Templacee par uné moyenne sur X(t)) et sur les
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fréquences inhomogénes donne 1'expression (6).

A 1l'instant T + t,

-1 -1 _~1 _-i
plr+t) = RT+t RII RT RI p(0) Ri RT RII Rt+t
donne
<MX>(t) = U trace[p(t)sxj
Hw . 1 . '
= —thhcia% exp i{o-a') + exp -i(a-a') |,
T
avec o = [{w_+w_ +w, (£))dt
o = "1 "h
t
et a' = Tf (w°+wi+wh(t'))dt'.

Comme dans le cas de l'induction libre, ceci représente 2 termes
’ P

d'une somme sur les &tats des spins A analogue & (5).

L'amplitude de 1l'écho est donc

. T t
E(t) = pelw°(2T_t) <<exp 1ilw,(2T-t)+ f w, (£")de'= f w (t')dt'1>>
i h h _J t,
8] ‘ T 1’"h
i fs(t')@h(t‘)dt'
goit E(t) = ue1w°(2t_t)fdw g(w)elw(ZT’t)<e 0 S
Wy
t
i fs(tMw (ehae!
iwe {2T-t) = 0 h
= pe " G(t-21) <e >
Wy

Puisqu'on a vu que la raie inhomogine des paquets de spins A devait
8tre assez large pour distinguer 1'&cho de 1l'induction libre,

a(t—2T) n'a alors de valeur notable que pour t-2T = O.

L'écho apparait donc & 1'inmstant 27, en ogcillant 4 la

fréquence w_ et avec une amplitude
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t
i fs(t')wh(t‘)dt'
E(2T) = <e o >

>

ol s(t)

s(t)

l pour 0 < t < 71

-1 pour T < t.

3.3.3. Echo stimuld

On peut montrer de la méme fagon que 1l'expression de
1'amplitude de 1'écho stimulé (ou 3 3 impulsions : une & 7/2 au
temps t = O, une autre 3 T/2 au temps T et une troisidme % 7/2 au

temps t+T) qui apparalt au temps 2T+L, est :

2T+t
E{2T+t) = <exp i [ s(t')wh(t')dt'> , avec s(t') = 1{o<t'<r),
s(t') =0 (T<t’<r9t), s(t") = -1(T+r<t").

(En fait, pour &tablir cette expression, on admet qu'aprds la 28me
impulsion les spins sont ramenés sur 1l'axe z, donc n'ont plus de
composéante dans le plan x-y ; ils ne subissent alors plus de

déphasage entre T et T+t, et s(t) = 0 dans cet intervalle).
A partir de 13, toute la difficulté du probléme réside dans

le choix de la fonction de distribution P[}(t)] ou du processus

stochastique w(t).

L'approximation adiabatique (seule la partie de H qui

-

A - X
commute avec Ho est retenue) revient 3 ne considérer, entre spins
, . ; B
A et spins B gque les interactions du types S?Sz
A.'
A, Sgsz et le terme de flip~flop ; entre les spins B, tous les

termes de 1l'interaction. Le processus stochastique w(t) peut donc

; entre les spins

en principe représenter toutes ces interactions ; le formalisme

de Klauder et Anderson [lQJ, permettant de calculer 1'amplitude

de 1'écho & partir d'un processus non markovien est par conséquent
trés général. Cependant, il est trés difficile d'interpréter
physiquement un tel processus [16] {(de plus, dans le cas des
svstémes diiués, il est nécessaire de faire une moyenne sur la dis-
tribution spatiale des spins ou sur la distribution des interactions.

Pour les systémes trempés, c'est 1l'observable -ici 1'amplitude de



1"8cho- qui doit Btre moyennée [17] et non le processus w(t) comme

d'est le cas avec le modé&le de Klauder et Anderson).

On a donc recours 4 des modéles microscopiques particu-

1idrs, mais qui ont l'avantage d'8tre physiquement plus réalistes.

Les différents modéles utilisé&s ne retiennent que
1'interaction SgSi entre spins A et sping B : l'interaction entre
spins A est néglig@e, de méme gque l'interaction spins A-réseau,
clest-id-dire que les spins A sont supposés E@tre toujours en
ré&sonance ; seule leur fréquence de résonance fluctue.Les spins B

gont considérés comme seuls responsables de la fluctuation du

champ local, donc de la fré&quence de ré&sonance, des spins A.

Dans les mod@les appelés SUDDEN JUMP MODELS , ce sont
les transitions entre deux &tats de spins B qui sont & l'origine
de cette fluctuation. Le probléme du choix du processus stochas-
tique w(t) est alors ramené d celui du choix de 1'évolution aléa-

toire des spins B.

Les transitions des spins B sount attribudes, soit &

l'interaction spin-phonon, caractéris&e par le temps T, (on parle

1
alors d'échantillen.T,) ; sSoit & 1'interaction spin B-spin B,
1

caractérisée par le temps T, (échantillon Ty).

Remarquons, avant de passer 4 1'@tude de ces mod&les,
que la partie non adiabatique de 1'interaction induit des trans-
ferts d'énergie d'un spin 4 un autre ayant une fréquence de
résonance différente (interaction entre les raies homogénes). Il
v a alors migraticn de l'excitation dans le spectre. Ce phénoméne
est appelé généralement cross-relaxation [18], mais parfois aussi
diffusion spectrale [19J. Cette diffusion est différente de celle
envisagée par Klauder et Anderson : il ne s'agit pas de la fluctua-
tion de la fréquence de résonance, Dans le cas de la cross-relaxa-

tion, l'excitation d'un spin A peut-2tre transférée aux spins B,
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et ainsi le spin A disparalt du nombre des spins résonants, contri-
buant & la décroissance de 1'8cho. On peut assimiler ce mécanisme

8 une sorte de relaxation spin-réseau. Il est ndgligé dans la
théorie de la diffusion spectrale : hien que nécessalre pour
expliquer les expériences de saturation par exemple, il se préte
mal au formalisme des Echos [19] (les calculs de la déecroissance
des &chos due 8 ce mécanisme nécessitent des approximations diffi-

clles 3 comroler [20]).

3.4, Sudden Jump Models

En ne retenant que les spins B comme tesponsables de la
fluctuation de la fréquence de résonance des spins A et en considé-
rant que les moments de ces spins B peuvent avoir deux valeurs
uB(t) =t by (sudden jump model), on a, pour l'Ecartement homogéne

en énergie d'un spin A,
= i j
%mh(t) 2 ng Jij(rij) N UB(E) ,

ol Jij(rij) est la constante d'interactlon entre deux spins i et 7,

Dans le cas d'une interaction dipolaire magnétique entre

deux spims 1/2,

Dans le cas d'une interactiocn entre deux T.L.S. par échange virtuel
de phonons [},22],
i 4
U =— et J,.(r,,) = ==
B 3
A, opt 13747 r,.3
1]
ol Cij dépend du tenseur des constantes de couplage-déformation aux

sites 1 et j, et de l'orientaticn spatiale et ces tenseurs

o - 1 ))
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On &crira :

AL (B ,00)
ho (0) = ] S o),
jeB rij

avec hj(t) défini par uj(t) = [uj{hj(t), soit hj(t) =1 1.

Pour les spins 1/2,

2
.. Y. Y0
- i3, 2 __A B _ 2
Aij 2uAuB(l 3cos eij) S (1 3cos Bij)
et pour les T.L.S.,
. Al Ad
i3 AT A
A,, = 2 C,.(6,.,0,.) =2 ——0C,.{(8,, I I
ij uAUB 13( ij wlj) orl 0wl 13( lj’*lj>

L'amplitude de l'observable s'écrit alors

. A,
E = <exp{f% Z ‘-ilg X,W>,
jeB 1., 3
1]
t
ol Xj = f hj(t')dt' pour 1L'induction libre ;
G
27
Xy = f s(t)hj(t)dt pour 1'échc spontané ;
0
2T+t
Xj = f s(t)hj(t)dt pour l'écho simul&, avec les fonctions

s(t) définies plus haut.

<..,.> représente une moyenne sur la variable al&atoire Y
et, dans le cas des systZmes dilués, une movenne sur la répartition
spatiale des spins B. Pour les syst@mes trés dilués (le seul cas
que nous envisagerons ici), la moyenne sur les spins B est faite
en utilisant lz théorie statistique de Margenau [23,15 page 134] :
On suppese les spins B indépendants, et leur distribution spatiale

uniforme (p(?i) - = ol V est le volume de 1'échantillon), alors

V’
1 ay],
, L 3 3B
E= lim & [ d7r [ dy PCGO eM r

'NB—)-OO v
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NB est le nombre de spins B et P(X) la fonction de distribution de

X,
3 m 2m ®,
L'intdgration sur l'espace [d°r = [ sinfd8 [ ay [rfar
0 0 0
donne
g 2ﬂ2 - NB
E = lim [l - <= = <lyl> ,
oo N, 3% |4
3
. 1 zm T
ol |A] = 7= [ dav [ d6sinBla(e,v) ],
0 0
N

<|X|> = f dx P(X)!Xl et n, =‘?§ est la concentration

de spins B,
2
. 2T -
Finalement, E = exp{} e g |A[<{XI>J s

ﬁz'—g—— pour les spins 1/2

avee TAT = v,
I A'B 373
— A A — o
et |A] = <|Ciji><E>A‘§§ = <|cij[>.2uAuB pour les T.L.S., ouA;]Cij[>
est la moyenne de lcij(eij’wij)t et <§>A ia moyenne de -+ sur

. . ~ E
les spins A [22}. Soit encore E = exp[rﬂwl/2<[x|>j, od 2Aw1/2 ast
la largeur de la rale due 3 des spins B statiques.
I1 reste donc & déterminer <|x|>. Nous allons d'abord
calculer <|¥|> pour 1'écho spontané, puis pour l'éche stimulé. Le

cas de l'induction libre est traité dans 1'appendice A.

3.4.1. Echo spontané (3 2 dimpulsions)

2T _
0n a <|{x(21){> = <| { s(t)h(e)de|> = [ dx P |x| avee

s{t) = 1 pour 0 < t < T et s(g) = -1 pour T < t,

.

Pour T trés grand, on peut s'attendre i une distribution

P[X(ZT)] gaussienne
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2
PO = ——— exp|—is
-2ﬁ<X2> 24>
400 e 2>
alors <[x|> = [ |x|pGodx = __%__ ’

et en considérant un processus Markovien tel que <h(0)h(t)> =
-t
e

, 01 a
2 2T 2T
> = [ dr; [ oat, s(e)s(ty) < h(O)nlr -ry)>
0 0

y .
41 1 ~WT H =Wt
ﬁi: -ﬁ(l - a ) -T?.Hﬁ(l - e ) :I.

C'est le résultat obtenu par Mims Elﬂ.
Pour WT >> 1, <|y(21) |> = 2/ % V—%

Lorsque T est inférieur & 1/W ou du méme ordre de grandeur
que 1/W la distribution gaussienne n'est certainement pas valable.

Le modé&le suivant permet d'envisager ces régimes.

Ce mod&le suppose que les spins B passent de 1'&tat -+ Ug a
1'état - b, avec la probabilité@ par unité de temps W, et de 1'état

- Ug a 1'état + lip avec la probabilité W (On peut identifier

2

W= W1+W2 = TI , le taux de relaxation spin-réseau).

Hu et Walker [26] ont calculé la transformée de Laplace
[ee)

x(a) de <[x(21)|> (x(o) = [« w2ty |>e 7T an).
0

swlwz 5 -1/2
= [(0+2(W1+W2))(U+2W1)(U+2W2)O )1

(cf. formule 16 de [26]).




- 32-

W

A 1'équilibre thermique, le bilan détaillé donne ﬁg = e—BE(B=l/kT), et
1
~BE -1/2
x{o) = “§E5:g§“§ (g+2W) (o+ zﬁsE)(c+ ZWBE)03 (7)
(I+e ™) l+e l+e

~ La limite hautes températures (T = «} donne
2 3]7%/2
(o) = ZWI:(CHZW) (T+W) Gjl R

dont la transformée de Laplace inverse [?7] est 1'expression de
<[x(2T)]> obtenue par Hu et Hartmarnn [23] (en notant que le W uti-

lisé dci est le double de celui utilisé par ces auteurs).

~ Pour les temps courts (WT << 1, © >> W),

3 2

T - — —
WG , et avec TL l(c 3)

x(c) = —
Ch=(RE/2)

¥

=
2

w21y [> 2yt

ch? (BE/2)

<

C'est le résultat obtenu par Klauder et Anderson [10] i haute

température (8 = 0),

- Pour les tempe longs (WT >> 1, o << W),

(o) = 202
XN9) = TR BE/ )

Jx@ ) [> = g 2 /2 /T

T
Ch{BE/2) T W

~-1/2 0—3/2 1, -3/2

W (o )= VT,

, et avec TL™

2.
y

On retrouve le résultat obtenu par Mims (distribution gausdsienne

et 3 = 0).

- Pour les temps intermédiaires, Hu et Hartmann prétendent, sans

justification rigoureuse, que <|X(2T)|> varie en T. Une variation
P . e -2

en T, Equivaut & umne variation de ¥(g) en g ". Or, X(0) n'a pas de

. -2
rézime en o .
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Figure 4 : Variation de <|x(2t}]|>

Seule la petite région de transition entre le régime en
T2 pour T petit et le rdgime en+/T pour T grand peut présenter
une variation en T. De plus, la dépendance en température de ce
modéle (formule 7) n'est pas en accord avec les résultats

expérimentaux,

¢)Lla _distribution P(E,W)

On a vu gque, dans les verres, le taux de relaxation W
spin-réseau et 1'élargissement en énergie E d'un T.L.S. sont
distribués

P(E,W) = 1z,

raiE |

WL - W ()T

I1 faut donc moyenner l'amplitude sur ces deux paramétres
[?8]. Le terme nB|A|<!X(21)j> de 1'exposant de 1'écho est alors
remplacé par

[[ dE aw p(E,W) A <[x(27)|>
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et 1'amplitude de l'&cho s'écrit
2ﬂ2 —
E(27) = exp[f-gg— [ dE [ aw p(E,W) TA] <|X(2T)l%}
Ceci a &té fait par Black et Halperin [22], mails en utilisant les
résultats de Klauder et Anderson valables ssulement pour les temps

courts.

Nous allons calculer E(2T) pour T quelconque en utilisant

le formalisme de Hu et Walker. La formule précédente s'écrit
E(2T) = exp|~- Eﬂi <|c s<Bs £(am)
T i3 7B A ,
avec £(21) = [ 4B [ 4w P(E,W) f% <Iy(21) >,

On a (cf. formule 7)

— _2E
F(o) = T.L.[%(ZT)} = [[dEew = 2We
W (l+e—8E}2 (a+2W) (c+ W Y (o+ 2W )63 1/2
e-BE 1+eBE

ol nous avons utilisé %—= {1l - W/WW(E))l/Z.

(Pour les systémes magnétiques dilués, cela revient i prendre, au

lieu de P(E,W), une distribution hyperbolique de W : p(W) = 1/W et

une distribution constante du champ inhomogéne ).

Le changement de variabie x = E/kT, u = 2W/¢0 donne

max 2Wpax (x)
— kT a -1/2
oy = 2L p R dul (Lom) (1r —25y (14 2y |
4g o Ch (3) Zwmin(x) l+e l+e
O’.

Aux basses températures iix = ® {(la terme l/ChZG;

justifiant cette approximaticn). 3 régimes apparaissent alors,

définis par la position de T {ou T) par rapport i Woaw €€ Woipn-
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- >> <<
» Temps courts grands 0 (O W ax (), T < l/WmaX(x))

S et e Y o e e e e e e T 408 e R

W. (=)
—EE%——— << 1 entraine u << 1 et l'intégrale sur u est

= é[max(x) - W in(x)]

Le terme —"%~§*-permet de ne considérer que les faibles
valeurs de E ; les Ch Cﬁ)

3.3 _ _
a(kT) "x coth{x/2) et Wmin(x) = 0 (on prend Amax = o),

formules (2) donnent.WﬁaX(x) = JM(X) =

Alors F(o) = 22U 4y ZCOthe/2)
20° 0 ch? (x/2)
_ Fon o
CR
4, 4
et £(21) = 59%35— 42,

C'est le résultat obtenu par Black et Halperin [22].

® 1 - ts 0 (0 << W_, >> ,
Temps_loags - petits o ( min ()0 T2 VW, (00)
Remarquons d'abord que si A = o glors W ., (x) = 0, et
max min
ce régime n'existe pas. Cependant, A &tant proportionnel 2 v
(V, hauteur de la barri&re de potentiel), il doit exister une borme
supérieure Amax 1 cette hypoth@se a permis 1'interprédtaticn de mesures

de chaleur spé@cifique et de conduction thermique [29,30].

Zwmin(x)
Pour ce régime, u > ———— >> 1 et 1l'intégrale sur u

peut étre approchée par /20 [l/v’ﬁmin(x) - }'/Yﬁmax(x)}'

Alors F{(O) « 6_3/2

et £(27) a v/T.

1
* Temps intermédiaires (W min (x) << g << Wmax(x), lfﬂmax(x)<<r<<l/wmin(x))

W‘m:i‘n (x) wmax(x)

Dans ce cag, —— = 0 et —m——— = @
i g a
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~1/2

nkT ; dx N
p.o

[ra)
5 > [ du [(l+u) (14 u_x)(1+
46° 0 Ch (%) 0 l+e l+e

u

ét F(g) =

L'intégrale double est &gale 2 8 ¢ {(cf. appendice B), oll G est la
constante de Catalan (G = 0,915965...), et £(2T) = 20nkTT. ‘

L'expression de 1'é&cho est done

4W2 ' A, -
= - < >
E(27) exp[ P G |Cijl T nkTT]

ou E(21) = exp(- %i)
2

LN 2 é o
avec T) = 3h/(2m G<[cij | ><g>, nkT)

Remarque : Les valeurs de T pour lesquelles ce régime apparait

dépendent de la température. En effet, la condition

3

g << WM(x) = a(kT)Bx coth(%) définie un x{(J) au-dessous duquel le

P ) 2 ‘o :
régime n'est plus en T, mais en T . La condition pour 1l'existence

du régime en T est domc x{(g) << 1 | c'estni-dire‘O<<WM(X=1)=WM(E=RT),
soit T >> Ty in(Esz) o ! 7 -

o 200 (kT)

De méme, 0 >> W _, (x) = &FZ. kTzcoth ~ définie un x'(0)
. min min 2
au-dessus duquel le régime est en /7. La deuxime condition est donc
x'(0) > 1, c'est-d-dire ¢>> W _, (x=1) = W__. (E=kT), soit
) min min
T << Tl (E=kT) = Pl .
max ZCCF ) kT
min

3.4.2, Echo stimulé

De la méme fagon que nous avons calculéd 1'&cho spontané,

nous allons maintenant calculer 1'écho stimulé,

Ce dermier s'Zerit

2
27 —
E(2T,t) = exp [- 3% nBIAj< x{271,c) |>J
2T+t
avec y(2T,t) = f s(e") hit") dc!
G
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et s(t') =1 pour 0 < t' < T 3
s{t’) = 0pour T < t' < ¢t ;
s(t') = -1 pour t < t'.
La transformée de Laplace par rapport & T de
o
<Ixt,t) >, x(o,t) = [<|x(2t,t)|>e”77dT a &t8 caleculée par Hu

et Walker [26] : 0

~-(Wi+Wo)t

_ 4 WIW» 2(W1+H2)+ (1-e )
X(O;t) - 2 3 1/2 ’
(W1+Wp) © [(o+2 (W1 +W5) (0+2W1) (0+2W4) 07 ]
. . W2 -BE
soit, avec le changement de variableg W = W1+W2 et T e )
1

- Gy _a-WE
x(g,t) = x(@ [l + Zw(l e )]
avec X(0) donné par la formule (7) (paragraphe 3.4.1.),

A haute température (T = =), on retrouve trés facilement

les résultats de Hu et Hartmann [25] :

% Temps courts (WT << 1, g >> W ; Wt << 1)

x(a,t) = ——E—EEL—~—j§ {1+ %;9 et <lx(2T,t)]> N S WT(T+t)

Ca”(BE/2)0 Chz(BE/Z)

1
x{o,t) = x(a) et <[x(21,t)]> = ca(BE/2) 2 /2?1V€§“

b) La distribution P(E,W)

Lorsque E et W sont distribués, on obtient, en suivant la

méme démarche que pour 1'écho spontané,

on? A
B(2T,t) = exp|:— T <Jcij]><E>A f(2T,t)J ,
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avec f(21,t) = [ dEdW P(E,W) —2% <|x(2T,t) > ;

et les mémes changements de variables doanent F(c,t) = T.L. £(21,t) =

— Em /kT 2W s -1/2
nkg ax ixx max du | (1+u) (1+ u,x}(l+ u 3
40° 0 Ch (5) W . /o l+e l+e
min
_ gtu
1 2
x 1 + E(l—e )

LA encore, on peut distinguer 3 régimes :

<< > ., L'inté 3
% Temps courts (wmax(x)f 1, @ Wmax(x)) L'intégrale sur u se

ré8duit 3
gtu
20 /o - —
p - f max du[l+%(l-—e 2)]
W . /o
min
eax = (ax)n
En utilisant f —— dx = fu x + Z ————r et en premant W_, (x) = 0,
R nmy Ben ! min
. n
w0 o (—hmax(x)t)
g L
g n.n!
n=1

Si, de plus, Wt << 1 alors I = W (x) Eg + t}. Finalement,
nax max

3.3 X g
avec Wmax(x) = a(kT) " x COthCE),

2 {0

— 4 4 [« <) 3
nok T [2 t] [ i X coth(x/2)
4a 0

Flo,e) = R T 12,
Chz%)

/ —
. Tartttt 2
= gt
160

— 4
nOﬂT'kaT4

et £(21,t) = T2

T(T+E)
* ?g@gg_%ppg;u(wmiﬂ{x)T >» 1, 0 << Wmin(x)).

L'intégrale sur u peut-8tre approchée par

/2 Mnax!C il 1 T
I =" (l4a™™ i S VT /2{}+ G{l—e )J,

W, /o
min
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soit, puisque u >> 1|

2w /o
I = ex/2(1+e—x) f max du u_3/2
w_. /o
min
Aimsi, pour W . T >> I, 1'écho stimuléd ne dépend pas de t

F(o,t) a 0—3/2, soit £(271,t) a V/T.

Pour ces 2 régimes, aussi bien dans le cas de 1'é&cho
spontand que dans le cas de 1'8cho stimul&, on retrouve les
résultats obtenus avec un taux de relaxation W unique. Ceci cor-
respond au fait que, pour ces 2 régimes, T est hors de la distri-
pution P{W) ; alors seule la borne wmax est importante pour les

temps courts (et Wmin pour les temps longs).

Dang cet intervalle,

: otu

_— oo oo} _1/2 -
kT dx 1 2
F(o,t) = = | i dul:(l+u)(l+ L )] [1+ ~(1-e )]

452 0 Chz(?-‘z-) o l+e¥ u i

, ] - 3 . . - .
qui s’ écrit, aprés avoir effectué les changements de variables de

1'appendice B,

¥(C,t) = E—lf F‘E . I(Gt)]

L 20tx (l—x)z
3 arctg x.

avec I(Gt) = J. dx |1l - exp(- 2)
] (I-x)~ X
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La transformée de Laplace inverse de EL%EL , calculée
dans 1l'appendice C, est t j(%h,,avec o
[(2) = 2(1+D)g [R(D] - 262+ 7 @ @) D)
] gx x(z) '8rcre x 2x(Z)
p:S
2(x) = f arctg x dx et x(2) = 1+Z—;22+1 .

0

_ nk? t .,
Alors £(2T,t) = —E—-T{}G T J(t)]

t ., T - . .
La fonetion %'J(EJ est trac@e figure 5 en fonction de t/T.

[}

Pour t/T petit, j(%? %{}G - O(Vt/T)}

Al

€Lk x T
.Pour t/Tt grand, = J(t) 2(1-G) + Rn(T) + o(t)

Note : Les conditions pour l'apparition de ce régime sont &videm-

ment les mémes que dans le cas de 1l'écho spontané :
= << T << =
Tlmin(E kT) T TlmaX(E kD)

De nlus, remarquons qu'il n'y 2z pas de condition sur t puisque le
p » q q ¥ P P q

déphasage de la composante transverse entre T et T+t a &t& négligé.
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4, RESUME, DISCUSSION ET COMPARAISON AVEC LES RESULTATS
EXPERIMENTAUX

4.1. RéEsumé

Jusqu'ici, la relaxation directe des spins résonants a &té
négligée. Nous allons d'abeord résumer les résultats que nous avons

obtenus ; ensuite, nous discuterons la validité de cette approximation.

Hypothéses du modéle

1} La décroissance des &chos provient de la perte de cohérence de
la phase des spins résonants {(A). L'interaction des spins A entre

eux est négligée, ainsi que leur relaxation directe.

2) Le déphasage des spins A a pour origine la fluctuation du champ
local aux sites de ces spins. Cette fluctuation est due aux transi-
tions aléatoires des spins B entre deux &tats, par 1'intermédiaire
d'une Interaction entre spins A et B de la forme-gii5%§i. Le bruit
des spins B, supposé poisonnien, est caractérisé pail une fréquence

de transition W.

3) Les spins B sont trés dilués. (pas de corrélation spatiale) et

sont distribués uniformément dans 1'é&chantillon,

Ces hypothé&ses sont celles du modile de Hu et Walker 526],
ou modéle & un seul taux de relaxation des spins B. Elles conduisent,
pour les amplitudes des Echos &8 2 ou 3 impulsions, 3

B - expl-tiny /<X [},

s(t')h{c')dr!

Q

[t

s

1l
Ot
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(h(t) est le processus semi-télégraphiste représentant le bruit
d'un spin B. s(t), fonction d'écho, spécifie 1'écho considéré :
8 2 ou 3 impulsions}, '

4ﬁ l

et Aw /2 3ﬁ

LTI

L'énergie d'interaction entre un spin A et un spin B Etant
de la forme H,, = __lEigl , 1/2<|XI> représente la valeur absolue
moyenne de la phase i d'un spin A, & 1'instant de 1l'observation
de 1'écho, placé& dans le champ local d'un spin B situé 3 une

distance moyenne (nB)_l/3.

* Temps courts (WT << 1)

<yt i> = L W

ChZ(BE/Z)

Le terme l/ChZ(BE/Z) traduit le f£ait que ce sont les spins
"non-gelés" {(dont le splitting E £ 2kT) qui provoquent la décrois-

gance de 1'écho.

% Temps longs (Wt >> 1)

<Jy(zoy|»> = N 2/?/?

chege/2y "7

% 11 n'y a pas de régime intermédiaire.

b) Echo d -3 impulsicns (stimulé)

x Temps courts (Wr, Wb << 1)

<‘X(2T,t) [> = —H-—---—-—z 1 WT(T‘E‘t)
ch? (BE/2)
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% Temps longs (WT >> 1)

B S -o/a

Ch{RE/2) T W

4,1.2. Mod&le avec la dlstrlbution P(E,W)

L'hypoth&se suivante est celle de l'existence d'une distri-
bution conjointe du splitting E des spins B et de leur taux de
relaxation W :

P{E,W) = 2

2

C'est-d-dire une distribution constante du splitting E et une dis-
tribution hyperbolique du taux de relaxation W entre W . et W

min max
(ou une distribution hyperbolique du temps de relaxation).

Dans le cas des verres, c'est la relaxation T.L.S.-réseau
(processus d un phonon) asgociée au mod&le AHV-P qui donne
n

MBP(E’W = E‘ﬁ .

la distribution constante du splitting E : n, a pour affet
de changer np en nkT (= nombre de spins B qui fluctuent). Alors

Awi/2 devient :

P AT a
Awl/Z £V <|Cij[> uiuj nkT

a) Echo & 2 impulsions

% Temps courts (v <<l/W_,.)

Ce régime est situé hors de la distribution 1/W ; il n'y a

dene pas de changement : seul Wmax est Important.

¢ 2
<ol = [ ——— (x) T (x=E/KT)
o ch? ( /2) “nax

Pour les verres, wmax(x) = a(kT)3x3cothC§), et on obtient
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4
<fx(m > = e @n?

* Temps intermédiaires (sous la distribution /W o

14— in+ On a vu que le domaine de définition de ce

régime, dans le cas des verres, est Tlmin(kT) << T << Tlmax(kT)).

<< T << l/wm

Les bornes de la distribution (W_,_ et W_. ) ont une contri-
min max

bution négligeable, et la dépendance en  devient linéaire :
<|y2T)|> = gt (¢ = 0,916)

b} FEcho & 3 impulsions

% Temps courts (W__ T, Wt << 1),
max max

Comme dans le cas de 1'écho & 2 impulsions, la variation

en temps est inchangée

" dx
<x@r,e)|> = [ ——— W ___(x) T(T+£)
0 chi(x/2) M8X

L'application aux verres donne :
an® 3
<xem,e) > = S Gm” (T,

* Temps intermédiaires (1/W << T << 1/W L)
max min

1t T
= — = 1 (-
<iy(2T,t) | ’L‘[G * T J(t)]
. t . T ~ - .
La fonction ?‘](EJ est représentde figure 5.

4.2. La relaxation directe des spins A (TLil

Jusqu'd présent, nous avons négligé la relaxation directe
des spins résonants, Celle-ci est prise en compte en multipliant

1'expression de l'amplitude de 1'écho par le facteur
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A
F(t) = | My e/l P(TlA) dTlA

Pour les &chos de phoggné dans les verres, on a vu que
P(E,W) = /20 ; alors I(t) = &f me¥ &2t
U , = n ; alors =3 Woig W
rend la contribution des W grands (ou T; courts) négligeable :

dW. la distribution 1/W

dans-le régime qui nous inté@resse (Wpint << I << W_axt), on montre
facilement que I(t) varie comme - Zn(W ;.t). Négliger la relaxation

directe des T.L.,S. A est donc lé&gitime en premiére approximation.

Cette faible dEécroissance par relaxation directe des T.L.S. A
a pour origine la relation entre le "moment' u = é% =-% V150 [y (E)
et le taux de relaxation : aux W grands (T| petits) correspondent
des 1 petits. Les petits T; qui provequent une relaxation directe

rapide sont. alers neutralisés.

Dans le cas des échos dipolaires &lectrigues, on a vu qu'il
n'existe pas de modéle permettant de relier le moment dipolaire
induit au temps de relaxation ; cependant, les résultats expéri-
mentaux [32] montrent qu'il existe une correspondance analogue
aux moments dipolaires induits petits correspondent des Tj petits.
Ceci permet de penser que la négligence de ls relaxation directe
des spins résonants, pour interpréter les expériences d'Echos
dipolaires électriques dans les verres, constitue une assez bonme

approximation.

4.3, Comparaison avec les résultats expérimentaux

4.3.1. Verres

Les ré&sultats exp8rimentaux pour les Echos dipolaires
électriques spontanés dans le verre suprasil I contenant des icns

OH™ [33? réviélent_une décroissance de 1'écho en expé:%z), avec
. L 2,5.107 2
2(sec) T{K)
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la variation en temps de 1'écho, ainsi que la dépendance
de T2 en température est donc en parfait accord avec la théorie que

nous avons présentée,
L'expression de T, que nous avons obtenue :

- 2 =
T, = 3R/ (2n <|Cij|>“;\ n Gk T)

donne, en prenant'ﬁ; = 1/2, <iCij!>E = 1,0.10“5.

Black et Halperin [22] ont estimé&, pour le méme matériau,

' . . =35
la constante d'interaction acoustique <[Cij|> £ 1,6.10 erg.cm3

et n = 2,2.1031 erg_lcm"3, soit <IcijjSE S 3,5.10_4.

b} Echo stimulé
La décroissance de 1'écho stimulé@ dans le mEme é&chantillon
est représentée figure (6). Nos résultats conduisent a une décrois-

2 1t
sance suivant exp —‘E%—(G+-Z-? 36%)) .
2

Les points de la figure {(6) sont tracés figure (7) en fonctiom
de G +-%-% jQ%) . Les droites en trait plein varient comme Tt
A 23,16 mK, on obtient T, = 4,5 pus alors que Ty = 11 us pour 1'&cho

spontané pour la mEme puissance incidente.

Excepté ce ldger désaccord entre les T, obtenus, la formule
précédente rend assez bien compte des ré@sultats expérimentaux,
notamment la variation en température de la décroissance. Le
"décrochage' pour les t plus grands peut provenir de la relaxation
directe des spins A ou de l'effet du déphasage entre la 2éme et la

38me impulsion que nous avons négligé

Nous avons vu que nos résultats s'appliquent sussi bien aux

verres qu'aux systémes magnétiques tels que les verres de spin.
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Levitt et Walstedt L34] ont réalisé des &chos R.M.N. &

2 impulsions sur du CulMn.

Leurs résultats sont présentés sur la figure ci-dessous.

T, {psec)

106k ) 3 0 EXPONENTIAL DECAY
& GAUSSIAN DECAY

o MIXED DECAY-
EXPONENTIAL ASYMPTUTE

o 1 Lot 1yl i s s o]

' 19 100
T (KX}

Plot of spin-echo decay time T, ve IuT at
peak of ¥Cu resonance for £ =25.5 MHz, Gaussian de-
eay at 77 K is due to nuclear dipole-dipole interactions,
Mixed decay at #, temperatures was initially Gaussian;
the asymptotic exponential decay constant is plotted,

On remarquera qu'id basse ‘température, la décroissance de
1'écho est exponentielle. Dans le cadre du mod&le que nous avons
développé, ceci ne peut provenir que d'une distribution hyperbolique
des taux de relaxation des spins B. Ici, les spins B {ou paquets de
spin B} seraient les spins &lectroniques du Ma en interaction avec
les spins nucléaires.résonants du Cu. Les "spins B" pourraient &tre
par exemple des grains magnétiques se réorientant par activation
thermique par dessus une barriére de potentiel ; une distribution
plate des barrifres entraine une distribution hyperbolique du taux

de relaxation de ces grains.

Les gquatre points 3 basse température ne permettent pas
de déduire une loi de variation précise de T, en fonetion de la

temp&rature, d'autant plus que deux de ces points sont probablement
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dans une région de transition. Une variation de Ty, en T pourrait
s'interpréter comme résultant d'une distribution n(E) des splittings

~n+
n E o l.

Enfin, la wvaleur plus importante de T2 g 77 K semble
provenir de 1'interaction dipole-dipole nucléaire, 1l'interaction
hyperfine devenant négligeable. La décroissance gaussienne serait

alors un régime de temps de relaxation nucléaire long (W7 << 1),

Ces résultats expérimentaux, bien que quantitativement
insuffisants, montrent qu'une interprétation en terme de diffusion
spectrale est envisageable. Le mod&le que nous avons présenté pour-
rait constituer aleors un outil intéressant pour &tudier les Echos

dans la phase verre de spin.

5. CONCLUSTION

Dans cette partie, nous avons montré que la dé€croissance
des échos dipolaires &lectriques dans les verres peut 8tre comprise

au moyen de la théorile de la diffusion spectrale.

La décroissance exponentielle des &chos spontanés provient
de la distribution des temps de relaxation spin-réseau ; 1l'influence

de la température (T, v T_l) résulte de la densité d'état constante.

La comparaison de l'expression de 1'é&cho stimulé que nous
avons obtenue avec les résultats expérimentaux montre que la diffu-
sion spectrale est le mécanisme principal & l'origine de la décrois-

sance des échos stimulés.

Des mesures plus nombreuses qui préciseraient 1'&cart entre
la décroissance due & la diffusion spectrale que nous avons calculée
et la décroissance observée, permettraient de déterminer la contri-
bution de la décroissance par relaxation directe des dipoles réson-
nants, et ainsi fourniralent des informations sur la nature des

dipoles électriques.
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Résumé. — La relaxation des échos spontanés dans un sysiéme de spin § ou de systémes a 2 niveaux en intéraction
est traitée dans le cadre du modéle Klauder-Anderson. L’hypothese d'une distribution hyperbolique des temps
de relaxation T, — ou « bruit en 1//'» — conduit & une loi de relaxation trés générale en exp(— yT7) ol Test la
température, t 'intervalle entre les deux impulsions et y un coefficient ne dépendant que de I'interaction moyenne

entre sysiémes 4 2 niveaux excités thermiquement.

Abstract. — In a system of lwo level systems or 4 spins, the relaxation of spontaneous echoes is obtained in the
framework of the Klauder-Anderson scheme, The assumption of a hyperbolic distribution relaxation times T,
{or « ljf noise ») leads to a general relaxation law ; exp(— »T3) where T is the temperature, t the delay time
between the two pulses and v a coefficient depending only on the average interaction between the thermally excited

two level systems.

Introduction. — It is now well established that in
pure giasses low energy excitations exist which are
termed tunnelling modes. These tunnelling modes are
described as two level systems exhibiting an almost
constant density of states for splitting energies below
| K. They are also strongly coupled to the phonon
field and possess a very broad distribution of their 7).
In addition to these two level defects, OH doped
glasses mtroduce electric dipole moments with more
or less the same characteristics as the two level systems
that is a uniform density of states as well as broad
distribution of their 7, [1, 2]. Finally, these defects
interact among themselves via the phonon field rather
than via the electric field [2]. Therefore in pure as weil
as in doped glasses a set of two level defects exists
which are coupled by interactions varying as r~° :
The dynamics of these two level systems may be
treated by the same methods used for systems of true
spins S = 1/2 coupled by dipolar magnetic interac-
tions. Following the scheme used by Klauder-
Anderson [3] for spectral diffusion in spin systems,
we divide the two level sysiems into two classes A
and B : A contains the 2 level defects whose splitting
energy is in resonance with the applied field-acoustic
(resp. electric) for the acoustic (resp. electric) dipolar
echoes. The number of A defects is small and largely
diluted in the sample and the interactions between
them may be ignored. But they are coupled 4] to

the B deéfects viz the elastic strain of the medium
usually described by a hamiltonian J;; S! 8! where
the S are the diagonal Pauli operators in the repre-
sentation of the two states of the defects. Transitions
between the two levels of the B defects induce fluctua-
ting local fields at the level of the A defects. The
frequency distribution of the excited packet of A
defects therefore becomes broader due to the dephas-
ing effect of fluctuations of the local field. It is assum-
ed that the system is of T,-type : ie. the rate of
fluctuations is caused by the spin-phonon coupling.
This scheme constitutes the basic model proposed
first by Black and Halperin [5] for explaining the
phonon echoes first discovered by Golding and
(Graebner [6]. However, they focus attention on the
short time regime where 7, the delay time between
the two pulses, is shorter than the shortest thermal
B spin 7, of the T,-distribution : In this regime they

found that the decay of the echo amplitude is given

by :
EQR 1) = exp(— aT* %) (1

where « is a coefficient taking into account all the
ingredients of the coupling between the 2 level defects.
This regime has been studied in previous experiments
by Golding and Graebner [6] and Schickfus et al. [7]
but several recent experimen:s of Bernard er al. [1, 8]
at lower temperatures of dielectric echoes in glasses,
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and In smoky quartz [9], indicate strongly that the
decay function £(2 <) varies as

E(2Z 1) = exp{— yT1). {2)

The purpose of this article is to derive in a simple
way this type of variation. This law emerges in the
regime where 7 is inside a broad ayperbolic distribution
1/T, of the defects T, In this regime remarkably few
parameters enter into the coefficient y : it is simply
the product of the spectral and volume density of B
spins Vg (in K" m~?) and the average local dipolar
field on spin A, Nothmg refers to the detailed mecha-
aism of relaxation as the one phonon assisted tunnell-
ing moticn. Neither the cut-off in the hyperbolic
distribution 1/7, nor the dstails of the one-phonon
process are important. We believe that this regime is
much more commen at very low temperature than the
one described by (1), particularly if one considers the
hyperbolic distribution as the 1/f noise which is often
invoked at low temperature (Clarke and Voss [10i).

In the Black and Halperin paper {3], this regime is
qualified as « a roughly exponential decay bounded
from beiow by exp(— ™ Y3 mT| ) » m their notation.
However the expression and its derivation are not
satisfactory because while they use the cut-off for the
T,-diszribution as well as an extrapelation of the
coefficient m from the short time regime to this
intermediate regime {11].

. Echo amplitude. — Let us derive the expression
for the spontaneous scho amplitude E(2 1) of a
collection of two level systems characterized by an
energy spliting £ and a reiaxation rate W = |7,
with a density of states per unit energy and volume
N(EY and a joint distribution p(H¥, £).

The two pulse echo amplitude is given by Klauder
and Anderson {3] and Mims {12] ;

,"l ‘/ it
E2 1) = \(\ exp{r’} S(8y A8 di }> \ (3

)
0 it
. J

Ne [2

where

S = 1 if 0<t=<r

SN=-1if t<t <2zt

and 7 Aw(t) = ) J; SH2) is the time fluctuating
j&B

locai field on the i-th spin A. As §/is the standard Pauli

maltrix, we write

g Syt
i 3
R
where 4 are the dipole momentis and C;; the coupling
tensor.

{ .-+ »; represents the spatial average over B defects
and ¢ -+ »; the spatiai average over A spins, is replaced
by a time average over all histories of B spins. Siace
the two level systems possess two parameters £ and
there are additional averages to be considersd here,

The time average is performed through an uncorre-
iated sudden-jump model where the excitarion flipping
rate W, can be different from the desexcitation
flipping rate ;. In thermal equilibrium

W /W, =exp{— Eikg T)

and W = W + W,

This average as well as the spatial average of B
spins has been caleulated by Hu and Walker [13]
using the [/r° range of the interaction energy and the
details of the calculation will not be repeated here.
Let us write ¢

E2 o = exp {‘" g Crms 4 S12 T)} {3

(4)

where C.ne = /< C5) is an average value of the
coupling constant and g, another average dipole
moment of A defects. Both factors define an average
dipolar local deld.

The Laplace transform of f{(2 ). f{g) has been
derived in reference {13] for E and /" fixed (ses (13)
and (16) in this reference) and has the following
sxXpression

(4, Wy (W, + W) [lo +2 W, + 22Wy) (0 + 2 W )le = 2 Wy a2, (6)

By considering the additional distribution of £ and W : p(£, P as well as the detailed balance of W, and W,

we directly obtain ¢

~

Floy = JJ PE. WY AE AW ug sech® (E[2kT) =

x 2W[g + 2P (e + 2070 + e 5N (g + 2 W (1

- eE.’kT)‘) O.J}- 10d {7)

2. The hyperbolic. noise. — Suppose now that the B-two level defects have a hyperbelic distribuiion law
for their relaxation time T, or in an equivalent way for their relaxation frequency W = |/ T :

oW EY =

R
n(E}W if Wax =

W 5 I'V—,\f{ A

0 elsewhere

and a constant spectral density mi &) = a4 for £ € Eiax.
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The argument of the decay function F (o) has now a very simple form in the dimensionless variables x = E/kT

andu = 2 W/o:

no kg T J‘EM""H
Hy

F(o) = g dx sech? (x/2) x

0

Wsiaxio
x f duf(1 + ) (1 + w1 +e =) + w(l + ]2,

Waan/e

At very low temperatures, T <€ Fyax and the
sech? (x/2) enables x to be integrated to infinity.
3 different regimes now appear, defined by the value
of o compared to the cut-off Wy, and Wy !

2.1 SHORT TIME-LARGE 6 {0 » Wyax). — u Is
aiways less than one since ¢ » Wy,x. The second
integral gives Wyax/c and F(o) varies as T/6® Wyax.
The inverse Laplace transform In E(2 1) varies as
— ©? TWyax. For the one-phonon assisted tunnelling

o =43 ' 172
J dv J du [(1 + ) (1 + -_i’-:—) (1 + o )} = 2.635
x ), l +e* 1 +e¥

O ch?=

2

we get for Flo) .

g kg T

F{g) = 2.635 —dz——uB . (1

Now the mverse Laplace transform gives for the
echo amplitude :

C kT
rms /"‘LA:B Hg T}. (12}

As ny kT can be interpreted as the average number
of excited two level systems at temperature 7, the
product C_.. ita g 1 &T represents the average inter-
action energy among the thermally excited two lavel
systems : it is the inhomogeneous thermaj linewidih
of the probiem. Very striking is the disappearance of
any mechanism of relaxation process in (12) : this
comes formally from the fact that ¢ is well inside the
hyperbolic distribution law of relaxation times.

E2v = exp{— 2.635

3. Disordered substances, — The original model of
Anderson, Halperin, Varma and Phifips {14] intro-
duced twe tunnelling parameters ; 4 the asymmetry
energy and the tunnelling coupling energy given by
dq = hwy e % The energy splitting is obtained by
the relation E = (47 + 4HY2 It is assumed that 4
and A are uniformely distributed between two limits

9

relaxation Wy.x & 7> which leads to the 12 T* law
obtained in reference [5].

2.2 LoNG TIME-SMALL ¢ (6 € W) — u 3 1 and
the u-integral can be approximated by ¢! chx/2
which gives a F(e) varying as o~ ¥ The inverse
Laplace transform gives the usual central iimit regime
In E(2 1) as — t'2 (Ref. [11]).

2.3 INTERMEDIATE REGIME @ Wiy € 0 € Wiyax. —
The convergence of the w-integrai is possible when
Wan/o =0 and Wy.x/oe = co. Using

(19

Ay < A < Ayax. The defect-lattice relaxation time
T\(£, A) is given in reference [3]

W= T7U(E, 4) = AES = 2= 4w coth (B2 iey T) |
(13)

The distribution can be rewritten in terms of the
variables £ and W :

1
W
Wun < W < Wyax

ME W) =5 2 (L= W W)™

(14)

where W,.x is obtained from (13) with L = Ayn.

In addition of this distribution law the permanent
elastic dipole moment g is multiplied by the factor
AJE = (1= Wi Wyax)V2 The factor (1— W] Wy 2
cancels in the product of the two expressions giving
the hyperbolic distribution law (8) from which the
exponential exp( — »T7) regime is derived. These are
basically the standard assumptions necessary for
analysing the echo measurements on doped glasses,
From the expression (12) recast in the standard for-
muia @ E(2 1) = exp(— 2 ¢/T;), the phase memory
decay time is defined

Ty = h{1.31 Coq, o in kT) (13)
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which is interpreted as the inverse average interaction
frequency among the populations of the thermally
excited states of two level systems. Only the order of
magnitude of these parameters are known
Co Ha tg = 107%% ergs ¢cm® corresponding to an
average zlastic coupling energy M = 1.5 eV/defect
(see Ref. [3]);

em™? or 1.6 x 10%%evV-lem™?

ng = 107 ergs™' cm
from reference [13].

The product C . ia lp 1y B dimensionless and is
estimated to be 1077, From these values we get
T, =10"% s at T=10"% K instead of 107* s at
T = 107* K from figure 4 of reference [1]. Taking into
account the uncertainty of various parameters we
conclude that the order of magnitude of T, from
glectric dipolar echoes is roughly described by the
gxpression (13).

Since T; ' is linear in temperature, the lower curve
of figure 4 of reference {1] is therefore wel] expiained.
As the limits of the hyperbelic distribution of T
de not enter tn (13), they cannot be determined.
However the limit of validity of this regime is reached

at lower temperatures [17] when B\ .x 1s comparable-

to L.

Omne can consider crystalline materials doped with
randem dipolar impurities sach as KCl @ OH as a
similar situation o gagses but with clustering effect
of dipoles at very low temperature. This case of

JOURNAL DE PHYSIQUE -— LETTRES
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weak tunnelling is characterized by a distribution of
tunnelling energies 4, cut-off at some low energy 4,
instead of ranging up to kT (4, <€ &T). This smaller
value of the cut-off would reflect the collective nature
of the tunnelling motion of clusters of dipoles. For
these defects the noise distribution is purely hyperbolic
since " <€ Wk and the correction 10 the permanent
elastic dipole is also 4/E =~ | + Q(W/Wy.x) in such
a way that the hyperbolic distribution is still valid.
This type of weak tuanelling has been used in the
analysis of the dielectric properties at very low tem-
perature of ionic glasses BK7 (18],

4. Conclusion. — In summary, the regime of expo-
nential decay which has been established here is based
upon the assumption of a hyperbobe distribution of
the relaxation time T, in addition to the standard
ingredients of the Klauder-Anderson mode! namely
long range r~* interaction, and Poissonian noise.
We emphasize the generality of this regime already
observed for various disordered substances at very
low temperature. The hyperbolic distribution of T,
s usually attributed to the broad distribution of
potential barriers for tunnelling motion. However
since the spectral power of this noise is [/ (f = fre-
quency) the origin of this hyperbolic noise 15 perhaps
more common than usually invoked in the context of
disordered sysiems. Tnerefore the spontaneous echo
decay measurement could therefore be an useful
method for the investigation of this type of noisé,
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APPENDTICE A

CALCUL DE L'AMPLITUDE DE L'INDUCTION LIBRE
A PARTIR DU MODELE SEMI-TELEGRAPHISTE

S -

Nous suivrons, pour ce calcul, ia méme démarche que Hu et

Walker [}6] pour le calecul de 1'écho spontané et de 1'Echo stimulé.

L'amplitude de 1l'induction libre est (cf. paragraphes
3.3.1. et 3.4.)

- 2
P = §¢0) exp|- 2y TA] <[X;;J

Le modéle semi~tél8graphiste suppose que les spins B sont indépen-
dants, qu'ils possddent chacun 2 &tats et qu'ils passent de 1'&tat
*lg i l'atat -y avec la probabilité de désexcitation W, et de
1'état “Hg i 1'état g avec la probabilité d'excitation Wy
T .
Ceci conduit & x(T1) = f h{t')ydt', ot R(t) = ¥ | est un

processus semi-télégraphique.

hi(t)
+1
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h(t) passe de la valeur +! (&tat 4) & la valeur -1 (8tat ¥) avec la
probabilité par unité de temps W, et de 1'8tat ¥ 4 1'état + avec la
probabilité WZ'
T
11 est clair que ¥ = [h(t')dt' peut s'dcrire
t, - t, =2t - T, ot t+(T) (regp. t+(T)) est le temps passé dans

+ ¥ +
1'8tat t (resp. ¥) dans 1l'intervalle (0,T).

Une fonction sp&cifique h(t) est une réalisation du proces-
sus stochastique, et posséde donec une probabilité d'occurencs. De
mnéme }h(t')dt' est une variable aléatoire. Pour calculer sa moyenne,
on dé?init les probabilités PT(S,T) et P+(S,T). P+(5,T) est la pro-
babilité que le spin soit dans 1'&tat + & 1'instant T et que
2t+ - T =354 et de méme pour P+(S,T).

La moyenne cherchée, <ix|>, est alors

+oo

T
<lx{>= <] [h(eyde' > = [ E%(S,T)*‘P@(S,T):Ilsfds
9]

O

En comparant les &tats du syst@me 4 1'instant T et &
l'instant T-dT, on peut dé&terminer les &quations différentielles

qui sont satisfaites par PT et P+.

Au premier ordre en 4T, on a
P+(S,T) = P+[s (T—dT),T—dT} (l-wld"r)
+ qu[s (t-dT) ,T—dr]wzd'r.

(8gquation de Smoluchovski)

dP+ ap, 9P, 3s ‘
U TT T AT T as v gr T T WPy o+ WoR,.

De s{T) 2t+(T) - T on d&duit

s{t-dt) = Ztﬂk(r-df)-(r-dr) = 2t+(’t)-2t+(d“f) - T+dT,
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oll t+(dT) est le temps passé dans 1l'état + entre T-dT et T.
Done s{T~dT) = s(T) + dT - 2t+(dT)

Lorsque le spin est + & 1-dT et + & T, t+(dT) = dt, et

Finalement 1'&quation vérifide par P+(s,T) est

9P ap

3 A
3T T Is T T WPyt WP
De m8me, on peut &tablir
p, P
v ¥
5T T Fe T T WPy WPy

La résolution de ces 2 Equations se fait en utilisant les trans-

formées de laplace :
e o)
- -CT
P(s,0) = f e P(s,T) dT.
C
Les équations précédentes s'&crivent alors

a ~ ~
(‘g“g + 0 + WL)P+ - w?_P+ = Pf(s,o) (1)

d = 5 =
(- Tt O WZ)P+ - WPy = P+(s,0) (2)
Quand T =0, s = 0 et P(s,0) = &(s) a. o est, pour P+(s,0) (resp.

P+(S,O)) la probabilité d'8tre + (resp. +) & t = 0.

Pour un processus stationnaire, on a

W

W1+W2

W
P,(s,0) = §(s) WZ:%E’ P, (s,0) = 8(s)

(L) + {(2) donne
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a ~ ~
5=(Py - B)) + o] = &(s) (3
avec Z =3, + §+.

+

Ecrivons (1) et (2) sous la forme :

3 = _

(Fg* 0+ W + WP, —WZZ—P+(S,O) ) ("

-9 P = '

(Bs O W+ WZ)P+ - WIZ = P¢(s,0) (2"

t 1
a(és) - a(gs) donne

L5l Fo (0ol #,) 2 (3,8 )+ () = | = 2= [2,(5,0)-P,(s,0]
2o 1™Wo) w5 (By-P )+ (W =W, 52 ye F4(8,00-F (s,

qui s'écrit, en utilisant (3) et en posant

W, =W
1 72 _ _
5 = A etx W1+W2 =W,
32 3 2A
—5 L+ 2052 ) - o(oR] = —[(O*-W}Ms)*“ e 5'(5)}
s~
-~ 400 ,
La transformée de Fourier Z(w) = f e‘lSwZ(s)ds vérifie :

e (W) +2iwA] (w)=c (o+W) [ (w) = -{o+W) - 24w %~ dont la solution est

A
+W+ =
C+W+2 1 W (]

T

wz—ZiAw+0(O+W)

qui peut s'@crire encore

N A B
L) = w-c T a-d
2
avec K = v A"+g{g+W) ;
2
ow-2 &= 2 &g
A= 5 W .
21K !
2
A A
o+§=-2 W +2 E\T. K

od
]
e

-2iK
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c = 1(A+K) ; d = i(A-K)

ics

Alors Z(s) iAe pour s > 0

If

wiBeldS pour 5 < 0O

u

et la transformée de Laplace de <|y|> est
400
x(o) = [ J(s)|s|ds

)((U)=————2

En &crivant explicitement les termes A,B,c,d, on obtient

Hg+24°
x(a) =
oA 4o (o)
W, -W W
- _ L "2 ~2  -E/kT
avec W = Wl+w2 , &= 5 at wl = e .
35 b & =T gy 2 B E
A trés figute température , A = > th(2kT * KT
done ¥ (o) = 5 e
Wo Vo (o+W)

(A trds haute température, dans le cas des verres, A ne tend pas
vers zéro. La raison en est que W, pour E et I fixés, est propor-
5
tionnel 3 coth(xrm
& Gir

Hartmann [25]. $i 1'on tient compte de la distributicn P(E,W),

Y} v T), C'lest le résultat obtenu par Hu et

1'induction libre devient

=~ Zﬁz A
F(1T) = G(-T)[}xp ST <|Cij]><E>A f(T)}

avec F(0) = T.L. £{(1) = [[dEdw i% x{o).

E/LT et u = 2W/a,

il

Et en posant x
u 2,x

- 1 + = th™ &)

nkT A 2

F(o) === [ dx [ du

1/2
4o RN th%})}

u[}+
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Comme dans le cas des échos, on peut distinguer 3 régimes

<< >>
® Temps courts (w (X)T 1, o Wmax(x))

L'inté&grale sur u est environ &gale 3

I(x) = Qnﬁﬂﬂax(x)/wmin(x)]
at F(o) o 0_2, soit £4(1) a T.

>> <<
% Temps longs (W i (x)t I, o Wmin(X))

5i Emin # 0, une bonne approximation de 1l'intégrale sur u

est

I(x) = th(—> Rn[ COVL AN (x)}.
L& encore F(J) « Udz et £(1) o T.

Remarque ! On ne trouve pas le régime en VT caleuld par Hu et
Hartmann, parce que ce régime n'existe qu'd T ==, S1 T < « et

o< ot oo am en?(B/RT), on oa x(o)
w 7
A Wo

Cn peut obtenir ce résultat avec une distribution gaussienne, comme
au § 3.4.1., mais centrée sur une moyenne non nulle. Quand T est
fini, Wl # wz, et l'on peut 8crire f h{t)dt = fT h +h (t)dt, ol

hl = - A/W est la moyenne non nulle de h(t) etoh (t) un processus
de movenne nulle. Aux temps longs, O < A /W f h (t)dt donne une
contribution en vT (c'est-i-dire um ralentissgment de la décrois-
sance de l'induction libre : le "moticmal narrowing''), mais est
masqué par fT hydt = byt : il y a disparition du "motional narrowing”

- 0.
4 basse température.



- 63 -

On ne peut pas ici, comme on l'a fait pour les échos,
remplacer W . /0 et W___ /0 par O et » car 1l'inté&grale sur u diverge.
min max
Cependant, il est possible de calculer cette intégrale en fonction

de wmin/g et Wmax/o. On cbtient (pour Wmin(x) << g << Wmax(x))
I(x) = a(x) + b(x) &n o.
Alors F(g) = 0_2(a+b tn g) et £(1) = a't + b'LnT.

L'expression de 1'induction libre F(T) &tant proporticnnelle
i G(-1), transformée de Fourier de la distribution des paquets homo-
gdnes de spins excités, qui dépend des conditions expérimentales,

nous n'expliciterons pas les coefficients a' et b'.

Notons que, pour les trois régimes, on peut montrer que
kT E?ax/kﬁ
4o’E /KT

F(g) = dx I{x) diverge lorsque Emax/kT > o,

min
Cette divergence -qui n’apparait pas dans le cas de 1'&cho-

est due au fait que la décroissance de 1'induction libre provient

des déphasages statiques et des déphasages dynamiques Induits par

les spins B : l'effet des déphasages statiques dus & 1'inhomogénéité

du champ local sur les spins A est représent& par a(~T}, et 1'effet

sent? par exp|-0< > ., Dans 1'expérience d'8cho, la deuxiéme
P P 3

desg déphasageq_dynamijues (dus au mouvement des spins B) est repré-
impulsion annule l'effet des déphasages statiques (réversibles) ;
G(-T) disparait donc de l'expression de 1'amplitude E{ZT), et seuls
les spins B qui ont bougé provoquent la décroissance de 1'écho
(principalement ceux pour lesquels E/kT < 1 : c'est l'origine du
-BE)Z

facteur e-BE/(l—e ‘dans la formule (7)). Par contre, tous les

spins B participent & la décroissance de 1"induction libre.
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APPENDTICE B

CALCUL DE L'INTEGRALE

bt
. 4 o0 u ~1/2
T [ s oy s S
0" cn* @ o l+e l+e” |
Avec le changement de wvariable v = I_X,
7 l1+e
1 - , ~1/2
1=4 [ dy | du[(1+u)(l+uy)(1+U(1-Y))]
1/2 0 :

H

o0 1 —1/2
4 f du(l+u)"3/2 { dy[bf%a + T%E-y)(lﬁ liu y{
0 1/2 :

L'intégration sur y domne

o
I=8 [—3%  (arceg/Toa - m/4)
0 uvli+u

co

vi+du - 1
f —— arctg| ———
0 uvl+u Yied + 1

8

Finalement le changement de variable

¥y1i+u - 1

x = ————— conduit &
vidw + 1
1
T =8 f dx arctg x _ 8¢
o X
od G est la constante de Catzalan [31] (G = 0,915965...), soit
I =7,32472
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APPENDTICE c

Calcul de la transformée de Laplace inverse

1 2
de I(US) =-J§ [ x|l - exp(- 20tx 2) (1—;) arctg x
g a0 {l~x) x
On a I(OZ) = t2 J(ot)
o] -20%
leexp———)
L (l—x)2 (1~x)2
avec J{o) = f dx F(O,x)-———i—— arctg x et F(O,x) = 5
o X a
On a [271 s
T pour O<T<——— ou x(Ty<x< 1
_1 (1-x)
T.L. F(g,x) = f{v,z) ={
——2{—-5 pour —-—2—}(—-2-<T ou O<x<x(T)
(I-x) (1-x)
x (1) est défini par l'équation-——gg—g = 17, soit
(1-x)
x(T) = T+1-y27+1
T
1 2
Donec i(1T) = T.L -1 J(o) = f dx £(x,T) Sé:%l— arctg ®
0 x
% (1) 1 2
= 2 f dx 2ECEE X T f dx ﬁi:%l_ arctg X
0 x(T) X
= arctg x b n X2n+1
En notant g(x) = f -~§3~"-dx = Z {-1) —
0 ‘ n=9_ (2n+1)

et en effectuant les autres intégraticns, on chtient
(1) = 2(1+m) g [x (1) ]~20T+7 |2 @ (] e - x|
. gl k() TETERS % (T) |

Finalement, en utilisant TL_1 J(ot) = %‘j(%ﬁ, on &
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SECONDE PARTTIE

SIMULATION RUMERIQUE
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1, INTRODUCTION

La simulation numérique avec la méthode de Monte-Carlo a
été largement utilis@e avec succ@s pour &tudier les transitions de
phase et les phénomeénes critiques [11. Par contre, son application
aux verres de spin, en particulier au mod&le de frustration, n'est
pas satisfaisante. La raison essentielle de 1'inguffisance de cette
technique est sa difficulté 3 engendrer des &tats représentatifs de
1'équilibre thermodynamique 3 basse température. Ainsi, 3 T = 0 X,

il est trés difficile d'atteindre un des états fondamentaux.

Nous avons, dans un premier temps, essayé d'améliorer la
convergence de la méthode Monte-Carlo en utilisant diverses variantes
de cette méthode. Ces tentatives ayant &té un &chec, notre Etude
s'est portde sur 1l'analyse de la durée de vie des &tats de basse
énergie du mod&le de frustration. Ces &tats de basse Energie sont
caractdrisds par 1'existence d'amas de spins qui doivent &tre retour-
nés pour atteindre un &tat fondamental. Une simulation montre que

2 _0n -~

le temps moyen de retournement de ces amas varie comme n"e *, ou 0

est le nombre de spins de 1'amas.

Nous avons ensuite analysé ce résultat en terme de marche

aléatoire dans l'espace des phases.

2. MODELE DE FRUSTRATION POUR LES VERRES DE SPIN

Les verres de spinm canoniques sont des systémes cbtenus en
diluant dans une matrice simple (métal non magnétique : Cu, Ag, Au ...)

des impuretés magnétiques (Fe, Mn, ...).

Les moments magnétiques des impuretés sont distribués
alBatoirement, par une trempe, parmi les atomes non magnétiques et

interagissent entre eux suivant 1'interaction indirecte (R.K.K.Y.) :

N A cos(2kFrij+¢)
H., = - J..3.5. avec J,, =
i 137475 ij . 3
ij

(kFrij >> 1).
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Les spins sont donc répartis aldatoirement dans 1'espace et leurs

interactions varient en grandeur et surtout en signe.

Ces systémes désordonnés ont, entre autre, comme caracté-

ristiques expérimentales

a) l'absence d'ordre classique (ferromagnétique ou anti-
ferromagnétique) & longue distance |

b) un pic de la susceptibilité en champ nul & une tempéra-—
ture Tf H

c) cette singularité n'apparalt pas dans la courbe de

chaleur spé&cifique.

Afin d'expliquer ces résultats expérimentaux, Edwards et
Anderson (EA) [2] ont proposé un modéle qul représente le verre de
spin par des moments magnétiques disposés sur un rdseau régulier,
et dont les interactions sont distribudes alZatoirement suivant une

loi gaussienne.
L'hamiltonien du systéme est alors :
# =- 7 3,833 - guums”®
1% i371i73 B S 1

2 2
et P(Jij) o expi- Jij [2(A0)7}
ou, si 1l'on considére le mod&le d'Ising :

2 [ — — = +
éEgIsing Lo 9148585 - aughIs; (5= 2 1/2)
i, i
Ces auteurs caractfrisent la phase verre de spin par un
paramétre d'ordre qui traduit la corrélation temporelle entre les
orientations d'un spin : g = lim << Si(O)Si{t)>>. Ce paramdtre tra-
. " 1k} ] t—)OO = :
duit le "gel" des spins au-dessous de la température T¢ 5 onm aurait

q# Opour T < T¢ et g = O pour T 2 Te.
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Un autre concept a &té introduit par Toulouse [3] pour
dégager l'aspect compétition entre interactions de signes opposés :

la frustration.

Les spins des impuretés sont sur un réseau régulier et
interagissent parrdés interactions de premiers voisins toutes &gales

en module mais de signe aléatoire,

Dans le cas & 2 dimensions, la cellule

Elémentaire est appelée plaquette

|+

(figure ci-contre). Une plaquette dont
+ _ le produit des signes des liaisons

formant son contour est -1 est dite

n frustrée (notée x). On voit facilement

qu'il est impossible de disposer les
spins sur le contour d'une plaquette
frustréie de fagon que toutes les liaisons
solent satisfaites {une liaison ij est satisfaite si Jijsisj = +]1).
Lorsqu'une liaison n'est pas satisfaite, on trace une ''corde’ au
travers de cette liaison ; une configuration est alors représentée

par un ensemble de cordes reliant les plaquettes frustrées. Chaque
plaquette frustrée est l'aboutissement d'un nombre impair de cordes.

Un dtat fondamental est caract&risé@ par une longueur totale de

cordes minimale.

Trés peu de mod@les connus peuvent &tre résclus exactement
{calcul exact de Z) : de plus, dans le cas des verres de spin, méme
les méthodes d'approximation ne rendent pas compte des résultats
expérimentaux. L'approximation du champ moyen appliquée au modéle
d'E.A., prévoit bien un pic de la courbe de susceptibilité mais elle
prévoit aussi une singularité dans la chaleur spécifique. La techni-

que du groupe de renormalisation est aussi un &chec.
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Une autre technique, & mi-chemin entre la théorie et
1'expérience, qui permet de calculer les propriétés thermodynamiques
du modéle est la simulaticon numérique utiligant la méthode de

Monte~Carlo,

Leg résultats de simulation sur le modéle E.A. dans le
cas d'Ising & 2 dimensions s'accordent assez bien avec les
résultats des mesures sur les alliages réels [4] 5 ce qui montre
1'importance de la simulation numérique puisqu'elle indiqué que le
modéle E.A. est capable de décrire les propriét@s qui caractérisent
les verres de spin. Cependant, une simulation Monte-Carlc faite par
Bray et al [5] laisse penser que le pic de.la susceptibilité est
un phénoméne de non-&quilibre, provenant du fait que le temps
d'observation pour calculer ¥ (ou le mesurer expérimentalement) est
fini. Pour des temps de mesure infinis, la susceptibilitié suivrait
alocrs une loi de Curie pour toutes les temp8ratures, et le paramétre

d'ordre q serait nul.

La nécessité d'attendre des temps trés longs pour tester
cette conjecture pose le probléme de la rapidité de la convergence
de la méthode Monte-Carlo. Nous décrirons d'abord le principe de
cette m&thode, puis les modifications que nous lui avons apportées

afin d'am&liorer sa convergence.

3. METHODE MONTE-CARLO (1]

Les grandeurs thermodynamiques d'un systéme de N particules

sont déterminées & partir de l'ensemble cancniaue
q

f dx A(%) exp [-%(Q) /k.BTJ
YT E S R @ ]

<

ou, si l'espace des phases est discret,

Z A(;k) exp[;;a(gk)/kBT]

<A> =

E exp[—?%(zk)/kBT]

Gﬁ? est 1'hamiltonien du systdme et ¥ un point de l'espace des phases),
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L'idée de base de la méthode Monte-Carlo (M.C.) est
dévaluer numériquement ces sommes ou. intégrales sur 1'espace des

phases.

On gait que si 1'espace d'intégration est de dimension
g P

.

importante, il est préférable de choisir les points x,, au hasard

plutdt que d'utiliser un ré&seau régulier de points. Lorsque le

-
tirage des points X,

© est mauvaise du fait de la variation de plusieurs ordres de grandeur

est uniforme, la convergence de la méthode

de exp[uﬁﬁ(gs)/kBT] ; on choisit zlors les points ;5 dans la région
de 1l'espace de phase ol les contributions & 1'intégrale sont les

plus importantes.

s t . ‘ . s > N ] P
831 1'on choisit une distribution P(xv) et 81 1'on génére
M états, l'estimation de <A> est :

M -> -1 = -
vzl A(Xv) P l(xv) exp[}gg(xu)/kBT]

M
- -1 - -
Ugl P (x) exp R (x,) /k,T]

On choisit, en général, pour calculer les grandeurs thermodynamiques
3 1'&quilibre :

exo[-¥ (5 /%,T]

]

}?(;\)) = Peq(;\))

[ a% exp[-& () /1T

M
— 1 -
alors A=g E A(Xv) (1)
v=1
La distribution Peq(§§) n'est pas connue puisque 1'int&grale du
dénominateur n'est pas calcul&e. On utilise alors un processus de
.= . . - -
Markov qui génére une chaine de M points X, TR T e

). Ce processus est construit

avec la
babilité de transition W(g > %
pro v v+l
de telle sorte que, lorsque M - «, la probabilité& que le systéme
soit dans 1'&tat ; est Beq(z ) i alors lim A = <A>. La probabilité
hY) - AY) Moo

de transition doit satisfaire la conditicn du bilan détaillé :
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e > eq ,~ eq .~ - -
W(xv - x\),) P q(xv) =7 q(xv,)W(xv,_ > x\))

On peut moatrer que :
Hx,n-Fx)
kBT

> - :
W(xv > xv,) = exp |-

Siﬁ(x 1) >%(X )
A WV
I autrement
vérifie ces proprités asymptotiques.

Pratiquement, on utilise des nombres pseudo-aléatoires
- + . ,
pour effectuer la transition X, -+ X1 Généralement, cette transition
consiste 34 changer un seul spin choisi au hasard ; on calcule alors

: -+
1'énergie SE = ?@(;&,) - ?g(xv) associée an basculement d'un spin :

- si 8E < 0, on retourne le spin (W = 1)
- 51 8E > 0, on tire un nombre pseudo-alBatoire £ (0 ¢ £ € 1) qui
est comparé i exp(~6E/kBT) ; le spin n'est retourné que si

£ g exp(—ﬁE/kBT).

Ensuite, un autre spin est choisi au hasard, et ainsi de

suite.

Aprés un certain nombre de pas, le syst&me est en principe
proche de 1'&quilibre ; la moyenne (1) peut alors 8tre calculée.
(Un programme de simulation Monte-Carlo est reproduit dans 1'appendice
1).

A trés basse température, les états représentatifs de
1'8quilibre thermodynamique sont les états fondamentaux et les
premiers &tats excité&s ; donc, pour que la movenne (1) soit réelle-
ment une moyenne statistique d'équilibre, la chaine de Markov que
constitue la mEthode Monte-Carlo devrait conduire principalement

aux é&tats de basse &nergie du systéma.

Les simulations Monte~larlo que nous aveons faites sur le

modéle d'Ising & 2 dimensions avec 50 % de liaisons négatives ont



montré que la convergence vers un état fondamental est pratiquement
impossible pour une grille 16 x 16 ; le systéme reste blogqué dans

des &tats excités.

La nécessité de franchir des barriéres de potentiel pour
passer d'un &tat excit& i un état fondamental explique trés bien ce

phénomdne. En effet, consid&rons l'exemple suivant.

¥-+ - -t %

trait plein : &tat excité

trait pointill& : fondamental

Ko fm d - X

Pour effectuer le passage, tous les spins inté&rieurs au
contour doivent 8tre retournéds. Le spin A, par exemple, doit d'abord

dtre retourné ; mais pour cela, il faut 'pbayer’ de 1l'énergie.

L'exemple précédent montre qu'il peut &tre avantageux
d'effectuer le retournement d'un bloc de spinms plutdt que celui
d'un seul spin. Nous avons alors réalis@ un processus M.C. qui
consigtait 3 tester, pour envisager le retournement, descarrés de
4 gping et de 9 spins. Mais il s'est avEré que ce procédé est trés
mauvais. La raison est que les blocs de spins qu'il serait avanta-

geux de retourner n'ont pas en général une forme simple,

I1 est domc préférable d'emplover la méthode & 1 spin.
Lz nécessité de franchir deg barriéres de potentiel a conduit &
faire des chocs thermiques de l'&chantillon. Ua choc thermique
consiste 4 retourner quelques spins choisis au hasard sur la grille,
Ensuite le systéme relaxe suivant la méthode M.C. & 1 spin. Il est

alors possible d'atteindre des &tats d'énergie inférieure & celle




de 1'&tat du systéme avant le choc.

la modification suilvante que nous avons réalisée est de
supprimer le tirage aléatoire du spin & tester : l'ordre dans lequel
les spins sont testés est celui d'un balayage horizontale ou verti-

cal de la grille,

Cette méthode, combinée avec les chocs thermiques, a
ermis d'atteindre pour la premidre fois plusieurs états fondamen-
P P P P

taux d'une grille 16 x 16 en un temps trds court.

L'amélioration de la convergeunce que nous avons obtenue,
bien que sensible, reste cependant insuffisante : les états fonda-
mentaux, qui sont les états dominants de 1'Equilibre thermodynamique
4 T =0 K, ne sont atteints que trés rarement ; de plus, si, aprés
qu'un &tat fondamental a &t& atteint, la relaxation M.C. est prolongée
sans effectuer de chocs thermiques, le systéme reste bloqué dans

cet &tat fondamental.

Alors, afin d'avoir une estimation un peu plus quantitative
de ce phénoméne de blocage, nous avons essay@ d'analyser la structure
des états de basse énergie. Cette &tude est exposdBe dans l'article

ci-dessous.

Nous présenterons simplement ici, avec um peu plus de
détails, le moddle de la marche aléatoire dans l'espace des phases,
utiligé pour interpréter la variation du temps moyen de retournement
d'un amas de spins tel que celui de la figure 2a de la publication ;
les calculs exacts faits pour de petits amas de n spins (2 £ n & 9)

sont décrits dans l'appendice 2.

Mod&le de la marche aléatoire & 1 dimension

Nous considérons qu'en premidre approximation, 1'é&volution

de tels amas est identique 3 celie d'un amas linéaire.



Les chiffres représentent les spins ; les croix, les

plaquettes frustrées.

L'état dans lequel se trouve cet amas (caractérisd par
les cordes joignant les plaquettes frustrées) est considéré comme

1'8tat initial (Etat 1).

A température nulle (aucune énergie n'est fournie au
systdme), seul le spin 1 peut Btre retourné sans que 1l'amas passe
dans un &tat d'énergie supérieure. L'dtat dans lequel se trouve

1l'amas aprés le retournement du spin 1 est noté : Etat 2,
p P

On voit facilement qu'd partir de cet &tat, toujours
sans fournir d'é&nergie, le spin 1 peut revenir 2 sa position ini-
tiale, ou le spin 2 peut 8tre retourné ; en d'autres termes, 1'amas
peut revenir dans 1'état 1 (de 1'espace des phases) ou passer dans
1'8tat 3. 51 ni le spin 1 ni le spin 2 n'est choisi lors de la simu-
lation M.C., l'amas restera dans 1'état 2. Il y a domc une corres-
pondance biunivoque entre 1'@volution de cet amas et celle d'une
"particule" effectuant une marche alé@atoire dans 1'espace des

phases de cet amas :
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Tci, les chiffres indiquent les &tats de 1'amas.

Lors d'un pas M.C. un spin de 1'amas est choisi au hasard ;
la probabilité qu'un spin soit choisi est donc 1/n, si n est le
nombre de spins de l'amas. Si 1'amas est dans 1'état i, il passera
dans 1'état i+l si le spin i est choisi ; dans 1'&tat i-1 si le
gpin i-1 est choisi., La probabilité de passer de 1'&tat i & 1'état

i+1(Pi

' - .
,i+1)’ ou de 1'érat i 3 i_l(Pi,i—l) est donc I/n ; et la

probabilité de rester dans 1'&tat i est 1-2/n.

Le schéma de la marche aléatoire est donc le suivant

(p=1/n}) :

Ce qui est &quivalent & une marche aldatoire avec une barriBre

r&fléchissante 4 la position 1/2 :
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L'état n+l est 1'état dams lequel tous les spins de 1'amas ont été
retournés par rapport & 1'état initial. Ainsi, le temps moyen de
retournement de l'amas linéaire que nous considérons est &gal au
temps moyen pour qu'une particule, partant de 1'é&tat 1, arrive
pour la premidre fois & 1'état n+l en effectuant une promenade
aléatoire. 8i 1'&tat n+l est considéré comme un &tat absorbant, ce

temps moyen est alors le temps moven d'absorption.

On peut calculer ce temps moyea d'absorption pour une
marche alfateire & 1 dimension trés générale [6, chap. 3, problémes
6, 7 et 8]

qi ) j = i-1
st Piy "4 P71 , 3 =4+l i,j = 0,1,...,n+L
I-py-q j=1

i =i

Alors, si 1'état initial est k, et s'il vy a une barridre réfléchis-
sante en 1/2 et une barriére absorbante en n+l, le temps moyen

d'absorption?k est

14}

— 1
t, = — + ( )( O + ( ——( P )
kop) a=k Zz qlp Z 1Ek+l 9y pl 1 az

qplq-
ol , = —————— _ pour i 2 Z et = 1
Pi PyPg-++P3 P - 1

Les formules utilisées dans l'article ci-aprés se déduisent

, Ps = q. = 1l/n).

trés faclilement de la précédente (avec k = 1 5 5
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An analysis of the low energy excited states of the * J medel of
Ising spins on a square lattice is developped in terms of clustering

of solidary spins. Two types of cluszers are exhibiced :

sntvopic gad

pinned clusters regarding the occurence of poteatial barriers ia the

relaxation. The mean reversal time of
interpretaed as one dimensional random

these clusters is determined and
walk in pnase space. The size de-

pendence of this mean reversal time varies as nl {a denotlng the number
of spins in the cluster) or ns x exp(~ &E/RB ) where AE is the poten-—
tial barrier, instead of n in the case of ferromagnetic Ising model.

1. Incroduccion

The spin glasses rise the problem of occu-
rence of a phase transition in a system of spins
where the lataractions are antagonist at the mi-
croscopic scale. Does 2 aew phase exist at low
cemperatura in 3 so chwartad system ? The ans-
wers 4rs very concroversial both on 2 theoresti-
cal and sxperimencal lavel and the numerical
simulation involves many z2mbiguicies (see :
XK. 3inder for instance®). The difficulties of
the Monta~Carlo method of relaxacion a2t low
temperacure hava alveady besn discussed
- In zhe study of zhe ramanent magnecization ia
the ¥ J model obtained by cooling under amagne-~
tic fiald, a metastable magnetic defacc scruce
ture has been axhibitad by Klrknatrlckz ia form
of dowmain walls nooked to oimming centervs. The
activacion energy of defects pravencs the rala-
xation towards the groumd sctat2s or the squili-
brium states.
- The =mecastable states rszached by the MYMonfe
Carlo method at T O Xareabout 10 % higher ia
energy than the ground scates 4 procedure is
used ro improve the couvergence by first "aging"
the system at some intermediate temperature then
quenching to T % 0 X. The anomalous ralaxaticn
at long times has deen attributad either to the
kinetics of domain formation of oppesite order
parametar or to the slow rotation or random dif-
fusion of cthe order parameter through the space
spanned by L3 components-,
Finally these vary long relaxation times ap-
pearing at low temperaturs are at the hearc of
the conjscture of Bray, Moors and Reed” who de-—
ny che s=xistance of phass transition in two and
carze~dimensional Ising spin zlass.
~ Moreover, thers is an lacreasiag evidence of
chase long lifacimes of excicad scaces from ra-
laxa-ion af r=maqent magnetization and anchaloy
experimentsd O

This presaat work
stand the occursace of
staces in a spin glass

Ls an attempt to under=-
so long-liviag esxcitzd
systam. The model used
in chis study is the ! J model of Ising spias
on a squars lactize of modest size 22 x 22. The
coancsacration of negacive bonds is just 0.3 and
the iacsraction energy L3 % Jo;s; betweea a2a-

R : . IR A
rest neighbours spias J; and 7

337

The ¥ J model or frustration model {s in-
deed an oversimplified wversion of true spin
glasses. However fthe fTue ground staces can bde
generatad by hand ar by au algorithm of mat-
ching in che graph of fruscrated plaquetcesLO
and comparison with scatss cobtainad by the
Moace—-Carlo mecthod can te achisved quanticati-
vely.

2, Relaxacion mechods

The Monte~Carlo method Is well ¥aown and
nas dSesn described in many dezaills (se2 3indevr
The srinciple of the method consiscs in genara-
cing 2 sampla of configuraciocas | governed v
the 3oltzmann discributioa Pryy ™ 27Ea/%gT. The
finice sequence of coufigurations is developped
by using transicion probablliitiaes P+ whers
Puyyt gives the probability that state 3 will be
foliovad Lmmediataly by scace 3’ (Markov pro-
cess). The practical resalisation of P+ makes
use of one spin Elip rrzosicicon obeyiang the
standard procedure.

A spia Uy 15 chosen at
gze in energy AE which would
ilip of is computed Lt
raversad and Lf E > O then
with probabilicy 2~2E/kgT, Mexrt, anocher spin is
selactad and the process 1s rapeated.

1t can be shown thac chis process satis-
fias the necéssary and sufficiesnt condicioniZ far
producing a reprasentative sequence of coafigu-

il

random and the chan-
corraspond co the
AE ¢ O the spin is
the 3pin Ls reverssd

I
~i

rations which tands towards 2 Boltzmann distri-
bution when the lengch of s2quence fz2nds to
infinicy.

At some polat the s sequancs i3z cruncated and
neglecting some of the inicial stares ia thae
chain, the scates of che finlce sequence are

usad zs an ansemble ro calculate the average
lue of phvsical parametars.

In any case the major 4diffleculty affizeccing
tna efficisacy of the MC method is the rate of
convergeaca rowards the saquencs of raprasanca-
cive stac2s of aquilibrvium. It does not exisc
zeneral cricerion o decide the degras of repra-
sancacivicy, but only in sowe privileged sicua—
tion whara the 2xacrt solucion axigcst’. This se—
quence has bdeen generarted in rzasonable compu-
ting cime. However, rthe danger of che mefhod has

7E—

).
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already been noticedl® in cases when two or more
subsets of states of relatively high probabili-
ty of occurence are linked by very small transi-
tion probabilities. From the previous discussion
it is expected that for the spin glass problem
we are precisely ip this situation which corres-
ponds to the trapping of the Markov chain in
pockets of metastable states.

Practically the standard one spin Monte-
Carlo relaxation has been performed on samples
of size 22 x 22 at low temperature up to 1000
steps per spin without reaching one of the ground
states. The terminal state of these relaxations
has been exhibited in order to analyse the cri-
gin of this blocking (ef. § 3). Other variants
of the Monte-Carle method have been tried in
view of accelerating the rate of convergence :

- random choice of blocks of spins of various
size (b~-9and shape (squares, crosses, ...).
- random vertical or horizeountal scanning of
sping with the same elementary markovian
transition,
= thermal "annealing” as ref. 2 where a percen-—
tage of spins (about 25 %) chosen at random are
flipped, then relaxed. X
1t turns out that the first method is the
worst omne. It dramatically slows down the rela-
xation, and the final state is always a highly
excited omne.

The combination of both last mentioned stra-
regies accelerates the relaxation towards one of
the first excited states as compared to the stan—
dard ome but without more success for reaching
a ground state.

3. Cluster of solidary spins

Let us consider first the problem of the
relaxation at low temperature of the well known
two dimensional Ising model (or the Mattis mo-
del of spin glasses}. From an initial random
configuration of spins, the system evolves to-
wards the ground state by shrinking of the do-
mains of wrong oriented spins, The average time
of coalescence is proportional to n the size of
the domainl% while the snergy of the domain va-
ries as +/n, the perimeter of this domain. Note
that these excited states decrease monotonically
to the ground state without energy barriers.

For the frustration model the situation is
radically different : first, the ground state
is not unique but highly degensrate. Some of
these ground states can be generated by hand by
using the method of perfect matching of minimum
length first propesed by G. ToulouseB. The des-
cription of these states can be achieved in a
very suggestive way in the dual lattice of the
plaquettes : the frustrated plaquettes -defined
as the elemeantary squares for which the pro-
duct of the J;: along the perimeter is negative-
are linked by striugs of unsatisfied bonds the
total length of which is minimum in the ground
state. A particular ground state is then repre-
sented by a perfect matching of the frustrated
plaquettes,

We have pictured similarly the terminal
state generated in a zun of the Monte~Carleo re-
laxation, state which was, in general, a first
or second excited state. When this excited sta-
te is compared to a ground state, it appears
clearly that a cluster of spins of relatively
large size {tens of spins) must be flipped it
same time to £fall down in the ground state.,
This situation is new and different from the
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Ising system where the first excited states
correspond to a very small number of wrong spins.
All these clusters of solidary spins we have
observed can be classified in twe distinct
categories

= Entropic cluster which can be reversed by flip-
ping spin by spin at constant energy (except the
last spin where the energy decreases to the fun—
damental energy) following some very precise paths
in phase space {fig. la).

~ Pinned cluster which contains at least one spin
the flip of which costs energy -the potential
barrier-., When this spin is reversed, all the
others of the cluster follow without any cost of
energy {(fig. 1b).

These clusters can overlapp each other !
the structure of thess states are not a simple
partition of the set of spins. Moveover, there
is a strong correlation between thess clusters
since the nature of one cluster can be modified
by reversing the state of the neighbour over-—
lapping clustar. Therefore these clusters are
not independent and the model is not reducible
to some sort of superparamagnetism ; also the
number of these clusters (if known) would be su-
pericr to the degeneracy of the excited states.

The origin of the failure of standard me-—
thods of relaxation resides in these clusters
of spins, the dynamics of which is studied in
the pext section.

4, Dynamics of clusters

In this section an analysis of dynamical
properties of the clusters is presented.

A) Entropic clusters

We define the reversal time £ of an entro-
pic cluster as the number of steps with one spin
transition in Monte~Carlo method necessary to
reverse ail the spins of the cluster for reach-
ing the ground stace.

a) The distribution function F(t) is deter-—
mined either by direct caleculation for small
size 2 £ n & 5 or by simulation for larger size
¢ n g 14,

In simulations, the various clusters are ~
obtained from the 14 spin cluster shown in figu-
re 2a by shrinking it up to 4 spins. We reverse
aach cluster 100 times. If N(&) is the number
of reversals having taken place in less than t
steps, then F(t) = N{£)/100 gives the distribu=
tion function of reversal times (the probabili-
ty law is just the derivative dF(t)/dt.

For the small size clusters we can obtain
an exact solution of the Markov chain on the
¥ = 2% states of the cluster. Let 1 be the
transition matrix of this stochastic process the
elements of which are given by :

TTiJ =0

if i and j differ in the flip of more than one
spin, aud otherwise

£

O
/0.

0, then .
¢, then m,
1)

- if AE = Ej Ei
if AE = E_] Ei

s

i/n is the probability of chaosing one spin at
random among the spins of the cluster,

Lf pi(t) is the probability for the clus-
ter to be at step t in state i, we have

s

B8 = ple-1).m=p(0). 7 (0
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Fig. la :

An entropic cluster of 41 spins in zhe plagquetcs representacion.
frustrated plaquettes are designated by crosses.
the full line strings, the ground scate to che dotted line strings (2 unit sctring
represants an unsatisfied bond, L.2. costs am energy of 2J).
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Linear zluster whose stafes are those of a one dimensional random walk.
che simulation was made on.
to obtain clusters of smallar ziza.

The numbers indicacz che flipping
Firse, spia L was flipped

and blocked to have 2 13 spin cluscar, and so aa.

wnera a(c) is the row vector {p {t), o
p“(t)). Ts obrain () we consider the
state 3 of the reversad clustsr as an ab
state (i.2.71,. = Q, ] oAy Ty = )
1s the probabili:y for the cluster o be i
te 3 at step t. [f the inicial staca is st
I : p{0) = (1,0,0,0,...}), we nave F(L) = o,
Pwnc‘ The result of this aumerical study of a
4-5pin clustar is shown om fig. 3 as also che
simuiation tesulc for the same cluster and Ior
the la-spin cluster,
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These discribution funccions ars typical of
tinite Markov chains wicth exponencial variazcion
at loung cimes'?,

For long time, thes2 distributions
approximatad by an 2xponencial law, § =
Polsson process whlch defines T.
to che mean
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deper a_Lsysrsal
shown in igure 4. T i3 the mean of
.C. simulacad tevarsal cimes.
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Fig. 3 :
clusrer, (o) :

Distributioca function F{t},

50 t

Full line : exact result for the 4 spin

simulation on the same cluster.

{0) : simulation oo the 14 spin clustee.

this stochastic process in terms of random

walk.

In phase_space : One can see in Fig. 2 that re-
versing the cluster corresponds to flipping the
spins in definite ordar with few possible se-
quences. As an example, in fig. 2, the labelling
of the spins corresponds to one sequence.

We consider only one sequence for the or-
der of the spin flips and neglect the multipli-
city of sequences. Therefore the successive sta—
tes of the cluster are constituted in chain and
this approximation corresponds to a linear clus=~
ter of spins (fig. 2a).

Let the state | be the initial state {full
line). State 2 is the state in which the spin |
has been flipped. A transition from state 2 to
state 3 is done by flipping spin 2, and so on,
up to state n+l,

Therefore, the reversal of this cluster is
equivalent to a random walk of a particle ou
o+l discrere states (1,2,...,n+l}. The jump from
state i to i+l corresponds to the flip of the
spin it of the cluster. If the cluster is in the
state i, the probability of choosing the spin i
is I/n (uniform probability of choosing a spin
of the cluscger). If we choose z spin which is
nct i~! or i, the cluster will stay on state L.
This corresponds to one M.C. step.

Cne M.C. step is equivalent to cmne step of
a one dimensional random walk with the probabi-

lity theparticle moves to the vight, p = I/m, to
the left, q = |/n and stay on place, © = l-p-q,
with a veflacting parrier at & = 1/2 and an 2b-
sorbing cne at x = a+l.

When the cluster is rvreversed, the fictive
particle reaches the posiclion nt!l., So the mean
reversal time of the cluscer is just the mean ab-

2

sorbing vime for the particle. Thus we obtain'?:

n2+

zn) steps. (2)

- _1
t = =(
P

At each step, about 2 spins can be flipped (see
fig. 2b}, Sa p = q = 2/u and T :{a"+nl/4 MCS/
spin. If a free spin {in a zeroc Field) is only
flipped with probabilicy 1/2, then p = q =
1/2.2/a = 1/u, and :

2
D70 (in MCS/spin). (3)

L = 7

in figure &, the rslation t versus n is plotted
for comparison with data obtained by simulation
on samples of Fipite gize. These data are located
systematically below the theoretical curve :
thig comes from the neglect of many sequences
of spin flips in the approximation of the one
dimensional random walk, approximation which
lengthens the mean reversal time. But the points
indicate unambigously a 22 variation characte-
ristic of a random walk at any dimension. This
‘means that in the part of the hypercube inn
dimension figuring the accessible states of o-
cluster, the evolution of the state Ls well des-
cribed by a random walk. Usually, the random
walk in phase space iz oculy possible at high
cemperature where all the correlatiouns are ne-—
gligible : it is exceptional to find this beha—
viour for large clusters in ground states,

For the regular Ising model, the mean life
time of an excited state corresponding to a
cluster of n spins down.}n a sea of spin up, has
been determined by Yang'™ and does not vary as
n~. In this case the island uf spin down is im—
bedded in a sea of spin up and shrinks more oU
less irveversibly towards O {n a non-random was
{(p =1, q =0). Therefore the mean time for dis-

iand is unly proportional

aranze «f this is

Vol.32, No.7
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to the size n in MCS/spin. Contrasting with this
tasult, the mean reversal time of entropic clus—
ters varies as n“ reflecting the stroang degene—
racy of these first excited states.

A) Pioned clusters

For a pinned cluster, as the ome pictured
in figure Ib, in the one spin flip process, pe-
tential energy barriers are met which lengthen

100 T T T T T 777

(steps/spin) 0®

{ | R NV SRS N N N B S WA |

4 6 8 10 121

Mean reversal time versus the number of
spins of the cluster, (@) by zimularion on the
cluster of fig. 2b., (o) by simulation on the
same cluster when the probability of Elipping a
zero field spin os 1/2. Full lines : random walk
approximation.

Fig. 4

at low temperature the mean reversal time.

In the approximation of this stochastic
process in terms of one dimensional random walk,
we replace transition probability p; = 1/2n by
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p; = 1/2n e~BE/RBT yhere i is the "site" of the
barrier and AE the energy of this barrier.

As above, the mean reversal time T is ob-
tained for the problem of one barrier located
at site z

S o_1 [n2+n+2(n+i--z)(eng - I)].

n 2

For two barriers,one in z and one in u, the same
general formula gives

T AE
—égl = %(n2+n) + (Z-u) [ztekB;éE—z—n-l}]
+ (o+l-u) |z eksT - u]

Indeed, when T + O the exponential terms domina—
tes and for a pinned cluster with oy, identical
barrviers, we get

np AE
T

t(ﬂb) A exp 3

In conclusion, we have analysed the structure
of the low energy excited states of frustration
model in terms of clustering of spins. Contras-
ting with the ferromagnetic Ising model, the
excited srares are characterised by large clus-
ters of spins. These clusters can be divided in
two groups entropic ¢lusters and pinmed clus~
ters. We have not been able to estimate the re-
lative fraccion of these two types of clusters
but we have noticed that the biggest cnes are
almost always pinned. The teversal time has been
estimated in both cases and interpreted as the
result of a one dimensiocnal random walk in pha-
se space. These results give a deeper insight
in the failure of the M.C. simulation to gene-
rate an ensemble of equilibrium states. Since
the n® size variacion is purely diffusive, it
is also valid in 3 dimensions and permits us to
estimate the gize of dominant clusters in the
relaxation of energy and magnetization experi-
ments?>7. In a sample of (Laj_yGd Jaly it is
found a preexponential factor T, ™ 1077 sec
which, in units of one spin flip progess of the
order of 10712 sec, correspomds to n” w 10 or
a cluster of n ™~ 100 spins. This value is com-
parable with the generally accepted size of
clusters.
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APPENDICE 1

10 REM MONTE CARLO DIMENSION 2

20 DIM 8(22,22),H(22,22),V(22,22)

30 Y1i=13

40 REM C=CONCENTRATION DES LIAISONS W
50 N=22 : C=.5 : T=0 : L1=2*C*N#*N

60 PRINT "N=";NW,"c=";C,"T=";T

100 GOSUB 1000 : GOSUB 2000 : GOSUBR 300
110 PRINT "ENERGIE-AIMANT. VERSUS STEPS
120 PRINT "E, INIT.=";EO0,"M INIT.=";M
200 FOR Z=1 TO N=®N

210 GOSUB 5000 : I=INT(ABS(R#N-1E-5))+1
220 GOSUBR 5000 : J=INT(ABS(R#N-1E-5))+1
230 GOSUB 4000

240 NEXT Z

250 Q=Q+1 : PRINT Q;" * ";EOQ0;" * ";M
260 GOTO 200

300 END

1000 REM TLRAGE DES LIAISONS

1010 MAT H=COWN : MAT V=CON

1020 FOR L=1 TO L1

EGATIVES

0
/8PIN"

1030 GOSUB 5000 : I=INT(ABS(R*N-1E-5))+1
1040 GOSUB 5000 : J=INT(ABS(R*N-LE-5))+1

1050 GOSUB 5000 : IF R].5 THEN 1070
1060 IF H(I,J)=-1 THEN 1030 : H(I,J)=-1

GOTO 1080

1070 IF V(I,J)=-1 THEN 1030 : V(I,J)=-1

1080 NEXT L

1090 RETURN

27000 REM TIRAGE ORIENTATION DES SPINS
2010 FOR I=1 TC N : FOR J=1 TO N

2020 GOSUB 5000 : IF R].5 THEN 2040
2030 $(I,J)=-1 : GOTO 2030

2040 S{I,J)=1

2050 M=M+S$(I,J) : NEXT J : NEXT I

2060 RETURN

3000 REM CALCUL DE L'ENERGIE TOTALE
3010 A,B=0

3020 FOR K=1 TO N

3030 A=A+S (K,N)*H(K,N)*S(K,1) tB=B+S (N,K
3040 FOR L=1 TO N-1

3050 A=A+S(K,L)*H(K,L)*S(K,L+1):B=B+S (L
3060 NEXT L : NEXT K

3070 EO=-A-B .

3080 RETURN

4000 REM CALCUL DE LTENERGIE DE RETOURNEMENT D'UN SPIN

4010 REM ALGORITHME MONTE CARLO
4020 X=J=-1 : GOSUB 4100 : E=-S(I,J)*sS{(I
4030 X=J+1 : GOSUB 41460 : E=E-S(I,J)*5{

YRV{N,K)*S(1,K)
LK)*V(L,K) *S (L+1,K)

, X)*H(T,X)
I,X)*H(I,J)

4040 X=I-1 : GOSUB 4100 : E=E-S{I,J)*S{(X,J)*V(X,J)
4050 X=I+1 : GOSUB 4100 : E=E-S(I,J)*S(X,J)#®V(TI,J)

4060 GOTO 4200

4100 IF X]N THEN 4110 : IF X[1L THENW 412
4110 X=X-W : GOTO 4130

4120 X=U

4130 RETURN

4200 IFP £]0 THEW 4220 : IF E=0 THEN 421
4210 GOSUB 5000 : IF R[=.5 THEN 4220 :
4220 S(I,J)=-8(1,J) : EQ=EQ=-2*E : M=M+2
4230 RETURN

5000 REM NOMBRE PSEUDO-ALEATOIRE

5010 G1=2.147483648E9 : C3=899 : Y1=INT
35020 IF (Y1-Gl+1)[=0 THEN 5030 : Y1=INT
5030 R=INT(Y1)/(Gl-1}

5040 IF (Y1/2-INT(Y1l/2))=0 THEN 5050
5050 Yl=Y1+1

5060 RETURN

0 : GOTIO 4130

0 : GOTO 4230
GOTO 4230
#S5(I,J)

(ABS (C3%Y1))

(Y1)=Gl*INT(Y1/G1)

GOTO 5060
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APPENDTICE 2

CALCULS EXACTS POUR LES PETITS AMAS (2 £ n € 5)

Un amas de n spins d'Ising posséde N = 2% &tats

1,2,...,N-1,N.

Convenons que l'@tat 1 est 1'&tat initial de l'amas ; et
N 1'état final, c'est~d-dire 1'état qui correspond au renversement

de tous les spins par rapport & 1'état initial.

Nous avens vu que la méthode de Monte-Carlo est une chalne

de Markov 4 temps discret sur les &tats d'un amas.
Soit

-~ pi(t) la probabilité que 1'amas soit dans 1'8tat i au pas t.
- 7 la matrice de tramsition du processus de Markov (Wij est la

probabilité que 1l'amas passe de 1'&tat i 3 1'&tat j en un pas).

Pour calculer le temps moven de retournement t de 1'amas,
nous considérons, comme pour le modéle de la marche aléatoire,
1'état N absorbant ; t est alors le‘temps moyen d'absorption. La
fonction de répartition F(t) du temps de retournement, d&finie
comme la probabilité que le temps de retournement soit § t, est

alors &gale 4 la probabilité que l'absorption ait lieu au pas t.

t
On a (py{t),py(t), v py(e)) = (py(0),. .., py ()T 5
et, puisque l'état ! (p1(0)=l : pi(0)=0, i # 1) est 1'état initial,
_ _ [
F(t) = PN(t) = (7 )lN‘
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Comme N est un &tat absorbant, on a [ 1 et HNi = 0
pour i # N. On peut montrer [6] que le temps moyen d'absorption t
est &gal & l/uy -~ 1, ol uy est la probabilité stationnaire pour un
processus auxiliaire T d'8tre en N (ﬂx egt défini & partir de T
en remplacant la dernidre ligne de T par ﬂle = 1 et ﬂNiX = ¢ pour
i# 1), Les u, sont les composantes du vecteur propre T de ™ de

valeur propre 1.

Ainsi, le temps moyen de retournement t et sa fomction
de répartition F(t) peuvent &étre calculés facilement lorsque la
matrice de transition 7 est connue. Les &léments ﬂij de cette derniére,
probabilités de passage de 1'&tat i & 1'état j lors d'un pas Monte-

Carlc, sont déterminds en consid&rant tous les &états de l'amas.

La figure de la page suivante montre comment est détermi-
née la matrice 7 associée 3 un amas de 4 spins. Considérons 1l'&tat I
de cet amas. On voit facilement gque les Etats accessibles 3 partir
de cet &tat lors d'un pas M.C. (retournement d'un spin de l'amas)
sont : 2, 3, 5 et 9. Pour passer de 1'8tat 1 & 1l'&tat 2, il faut

fournir de 1'énergie ; donc 8 T = 0K, 7 C. Pour passer de

12~
1'8tat 1 & 1'8tat 3, il faut choisir, lors du pas M.C., le spin C ;

done T3 1/4. Et ainsi de suite pour les autres &léments Hij'

Le calcul du vecteur propre'g de 7 doumne uy = 14/391,

alors t = l/uN—l = 26,9 pas.
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CONCLUYSION

Dans la premiére partie, nous avons calculé la décroissance
par diffusion spectrale des Echos spontanés et stimulés dans les

systémes désordonnés.

Nous avons fait apparaitre un nouveau régime : celui pour
lequel le temps T entre les deux Impulsions est & 1'int&rieur d'une
distribution hyperbolique des temps de relaxation des spins non-
résonants. Lorsque la distribution des splittings est constante, nous
obtenons une décroissance selom exp{-TT), en tré&s bon accord avec
les observations d'échos dipolaires Electriques dans les verres,
pour lesquels la distribution hyperbolique des temps de relaxation
provient de l'interaction spin(T.L.S.)-réseau et du mod&le des

systémes & deux niveaux,

La comparaison de nos calculs avec les résultats expéri-
mentaux, pour le cas des &chos stimulés, montre que la diffusion

spectrale est la cause principale de la décroissance de ces derniers.

Des écheos R.M.N. spontanés sur un verre de spin présentent
ggalement un compertement expenentiel ; nes résultats pourraient

permettre une meilleure comprihension de ces résultats.

Dans la seccnde partie, nous avons analysé les raisons

de 1'8chec de la simulation numérique Monte Carlo.

Nous avons estimé la durée de vie deg &tats de basse
énergie du modé&le de la frustration des verres de spin ; c'est
cette dure de vie, tr@s longue, qui explique la difficulté de la
méthode Monte Carlo i engendrer les états de basse Znergie repré-

sentatifs de 1'quilibre thermodynamique 3 basse température.




Ces &tats de basse énergle sont caractérisés par des amas
de spins, de forme tré&s irréguliére, qui doivent 8tre retournés pour
passer & un &tat d'énergie inf8rieure. Ces amas, qul sont peut-&8tre
l'origine microscopique des syst@mes 2 deux niveaux, montrent la

complexité du probléme.



