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INTRODUCTION

L.a mesure de la perturbation de la corrélation angulaire de deux rayonnements
s i 'ﬂj M1 p)
gamma d'une cascade nucléaire, I (YI) L. (V7) IZ , permet d'atteindre la valeur de Ulinten-
. 1 L

; Vs
sité de 'interaction hyperfine agissant sur le nwan dans 'état infermdédiaive de spin Iil. Fn
tant que produit de deux facteurs, ' dlorigine nucléaire, Paulre atomigue ou extra ~atomique,
cette énergie d'interaction contient des informations sur le milieu dans lequel est plongé Vatome
Ainsi, pouvons-nous déterminer des valeurs de champs hyperfins, de moments magnutiques toni -
ques, de champs d*échange, de gradients de champs électriques, de temps de velaxation électra.
nigue, ete ... 1l faut toutefois souligner que e nombre ef ia nature des parametres qui inter -
viennent, rondent rapldement les calculs inextricables dans le cas de structures complexes.,
Néanmoins, la méthode des corrélations angulaires perturbées permetl d'observer directement
1'influence des propriétés mdgnétiques at cristallines de la microstructure avtour d'un ion d'im-
pureté en concentration maéme tres faible dans une matrice solide.

Dans la premibre partic de ce travail nous nous bornons & quelques rappels sur
1'origine ot le comportement dans la matikre condensée des champs magndtigues hyperfins. La
seconde partie décrit des mesures de corrélations angulaires que nous avons réalisées sur le
noyau de 1o Tm dans des composés dilués d'ytterbium dans de 'avgent ef dans un grenat fer -
ytterbium, Les résultats obtenus intéressent la microstructure du solide autour du noyau radio-
actif utilisé comme sonde et sovlignent les possibilités de la méthode des corrélations angulaives

perturbées dans ce domaine,



CHAPITRIL I

QRIGINE DES CHAMPS MAGNIETIQURES HYPERFINS

I, INTRODUCTION

Les édlecirons d'un atome ou d'un ion sont déerits par des fonctions d'onde gul
définissent en tout point de l'espace les densités de charges, de courant et de spin dlectroniques,
Les interactions enire les champs magndtiques ou les gradients de champs électriques créds pay
ces distributions et leg moments dipolaire magnélique et quadrupelaire &lectrigue déterminent la
structure hyperfine de 'atome ou de 1'ion,

On peut atteindre par un calcul élémentaire les expressions des champs magné-
tigues hyperlins en utilisant les lois de la magnétostatigue. Clest ce que nous exposons dans ce
chapitre pour 1'ion libre paramagnétique. Sans juger de la rigueur ou de la validitd de cette mé-
thode, elle illustre 'obtention de ces champs ot fournit un suppert & la compréhension d'expres-
siong qui bien souvent, de prime abord, gardent le secret de Jeurs origines,

Nous nous intéresserons seulernent aux champs hyperfins magnétiques, ceux-ci
élant la source prédominante des periurbations que nous rencontrevons dans la partie expérimen-
tale, Le plan de ce chapitre est largement inspivé de B, Bleane y‘“). T.es deux paragraphes sui-
vants décrivent les deux composantes du champ magnétique régnant & 'endroit du noyau :

- la composante orbitale, pénérée par les moments magndétiques associds aux moments cindtiques
orbitaux ) des électrons,
- ta composante spinovielle, produite par les moments associds 3 leurs spins intrinsaques

1. EXPRESSION DE LA COMPOSANTE QRBITALE,

Lie potentiel vecteur d'induction ma-

q ~
. guétique A induit au point r de l'espace (fi-
s | 3 3 P
y gure 1) par un noyau supposé ponctuel, placéa
!T 'origine des coordennées et doué d'un moment
h ~F )
- dv magndétigue MI s'exprime pay :
¥ - - wd
H 4 r
e ¥ Ry o LA 0
- 4w’ 3 -
"
MG étant la permdabilité du vide,
Li'énerpgie dlinteraction eatre le champ qui dé-
X
; . . el
rive de ce potentiel et le moment magnétique
. .. . eme
Figure 1 - Lie noyau ponctucl est caracté- associé au mouvement orbital du k €lectron
risé par son moment dipolaire e
slécril @
Mo
! -4
-y (PR
w = Al Jlx T
= . rojodi 2
Ie ( k) ( k) @)



3.

) représente Ja densité do courant au point R due av mopuvement orbital de 1'électron,
<

ot J( o1

R
Le domaine v diintdgration s'étend sur toul Hespace ol J(r;) est non nulle., Remarquons quo
: N . ]

ad erh JErp— .t Py . . L
J(r, ) av « v(r, ) dg, otgue m [r v () T n'est autre gue le moment cindtique de 1'é1ément
kk k k o kA k
de charge dql, do masse m . S m_ ast la massc de 'dlectron, la quantité [ dqi J-e)lre-
' N o . € ‘ ¢
. L N . - N
présente la prohabilité de trouver le k Glectron du coriege au point 2 de 1tespace,  Appli-
. T - —F -
quons maintenant la relation d'équivalence : An) [ rk A v (rk)} = ,@,} By il vient pour exproes-
C < A8
sion de W
I
L dqy,
o ¢ b S k
w2 (B E Yy e (3)
k 4 v Zm I ke 3
] ’;) RESEN
k

Comptle-tenu de la remarque précddente, intdgrale pout encore  s'éevive !

w* - 3

¥R e Y - .:3 37 om <y T o> ‘
})5‘/ (},k, ) : Y(lk, Y d - L (1)

3y

_— p 3 . . o
Ceed est la valeur moyenne de Vopdrateur 1/4c7) prise sur la fonction d'ende totale ¥ (r} , s) de
Y
I*électron considdérd, Li'énerpgie dlintervaction peut épalement s'éerire
b -t . { )
W IR S SRR 5
Ik I S
I . . P, . sas 1 : ame
ol Bl est Je champ d'induction magnétique orbital créd a 'endroit du noyau par le k dlectron
<
du cortége électronique. Kn faisant 1'hypothise que tous les électrons d'une mme couche {n, &),

N -3 o : I
ont la méme valenr de <r "> gue nous indicevons par (n, §, nous en déduisons la contribution au

chamjps hyperfin magnétique d'une telle couche :

3!
o ) -3 7
B s == 2p o <y E £ (6
n, & 451 1 n, £57 i
la. sommalion étant étendue d tous les éleclrons présents dans la couche, La quantité HB = eh/2m
; 0

est le magnéton de Bohr,
Lie champ magnétique hyperfin total sera dommé par la somme des contributions
élémentaires (6} :

B ' :
n, £ (7
1,

¥
3 total

En géngral, seules quelques couches interviennent dans la sommation {7) | en ef-
fet, on peut remarquer que l'expression (6) s'annule dans deux cas @
- lorsque la couche (n, £) est pleine,
- lorsqu'elle est & moiti¢ pleine,
Ceci est une consdquence de la loi de Hund gui régit l'ordre de remplissage des sous-états magné-
tigues m, (nombre gquantigue magnétique). Dans ces deux cas, les moments magnétiques élémen—_
taives produits par chacune des boucies de courant assocides & chaque électron, s'annulent deux a
deux puisqu'alors chaque valeur de m, est occupée, soit par deux €lectrons, soit par un électron
célibataire.

Soulignong, & l'aide de cette remarque, qu'une couche s{f = 0} a une contribu-
tion nulle au moment magnétique orbital, puisqu'elle ne peut 8tre que pleine ou 2 moitié pleine seu-

lement.



Tous les lons, & Vexceoption des ions lourds, obeissent au mode de couplage L8
i
de Russcl-Saunders,  Soit done un ion ayant pour moment ¢indtique ovbital total 1. de (6) et (7)
nous ddduirons la composante orbitale du champ magndétique répnant & V'endroif du noyau ; elle est

donndée par @

{%} 2 < T s (8)

" A4

) e -3 . . N . P s
e cocfficient <y 7> caractérisce la couche incomplite doe Hion considéré,

I3, EXPRESSION DIS LA COMPOS G SPINORIELILE.

Nous cavaciériserons les moments magndédliques associds aux sping dos Sectrons
par une dislribution spatiale continue de densité de magnétisation, dite de spin 1:4'%( ‘1"" V.oAw magné-
tisme apinoriel est done substitué une "matizre aimantdée’ équivalente,

It nous faut distinguer ici deux cas, sclon que lc noyau est extérieur ou plongé
dans celte matidre aimantée. Nous calculervons d'abord Lo champ hyperfin dl aux électrons ayant
une probabilité négligeable de se trouver & Pendroit du noyau ; ¢'est e cas des dlectrons des cou-
ches £ 4 0. Ensuite, nous considérerons les dlectrons pour lesquels cette probabilité  est im-

partante.

1/ Cas des couches ,Q,}{ 0

L.e noyau cst extérieur & la matikre almantde équivalente & la distribulion des
-y
moments de spin (figure 2}, Lfélément de volume d7 dont la densité d'aimantation st M,

. . ¥ vt
produit un potenticl veclteur éldmentaive dA
a Vendroit du noyau, supposd penctuel cf, pla-
¢é & L'origine du systdme de coordonnédes
dA e, : : (Oxy=z),  Dans la suite les calculs sont effec-

tués dans le référonticl (Q'§ n () 1id 2 1'd1&-

ment de velhwme d7,

Nous avens done

jL M
- o e 8
; v e Rt [ e : s
dA o Rot ( . )ods (9)

gui induit un champ d'induction magnétique

. Lo N élémentaire
Figure 2 - Le noyau est extéricur ala

maltiere airmantée dont la dis- u I\:;
tribuiion est représentde par d [o T 8

CRTES! ! aB = == Wot [Ret () 1 dr  {10)
le nuage de poeintilléds, s 4 iy

Utilisons les relations de fransformations de la géométrie vectovielle, il vient :

. Moo M LM
d}}-S = T { irad [ Div ( "";"""") ] . A ¢ ( . ) } ' {11)
-
. Moo e , - - M,
d'Bs i {(:rad { Ms' Grad (""1"" )+ “l'_""Dlv (M) 1A E;(“";“) } ar  (12)

& est le laplacien vectoriel calculé dans le référenticd (O'€ n¢). Nous avons d'autve part ;

T



Biv (M ) = 0
- &
L Mg -
ok Il ¢ { *}) Ms
-4 -t
car M esl 1é au peint O et Grad (1/v) .
1 reste alors
- M .
Al s - e Grad (ML
I3 4 1 s
- =
H M- 3 (M
(”JS - - .;im.“.},. . P 5
.
ol ¥ osl le vecteur unitalre de la direclion r.,
O

£ effectuant Vintdgration dans tout le volwne contenant cotle distribution dladrnan -

lalion, on obfient e champ dfinduc

N p N .
nous reste 2 présent A relier

oy

le vecteur densitéd d'almantation

M

jon magndtique tofal créé h Porigine par ceite distribwtion,
-

o

11

aw spin dectronique, La va-

leur de ¢e vecteur au poing v n'est avire que Lo valeur moyenne du moment magndéboae inkrinstgue

en e point,

mamenis de spin ol éovire .

-

ot g
comptle du

.eme
i

-
ro, muldtiplid

Geopar

0N

infinitdsimal,  Co lerme, divi

_ 72

. 2
me v >

Compte-tenu

o
s8¢ par »r

-y

)
et intéprd sur tout 17

idenligue A celui que nous avons introduil dans (4).

de (15) et des

pression du chamyp hyperfin d'orvigine spinoriclle @

o

i)

la sommaltion sur 1
Pour

(Lo)

, spin

lation identigue a

4
5

remplacd par total.

Dans

ricur d'une sphiére magndtigque creuse (tore de rdvolution) uniformdément aimanté
¥ # ¥

résulte que la contributien a

. -
mais dans laguelle le sipne Z

i
5

Ll — N
e . e ! > < p
4o L

s'étendant & tous les électrons préscents,

ies ions obeissant pux regles de couplage

stannule pour :

25

représente le facteur de Landé du mouvement intrinstque de 1'électron,
fnil que le moment magndtique associd au spin ost oppos é

Sectron,  Ouant i la quantitdé o (r} qui représente o probabilité de trouver be i
i

pace,

Li-5,

et les indices 1

les cours de magndéloslatigue éldmentaire, on montre

e - - e xr e ot . o 5 DR, 1 5 - . S -
81 nous sommes on présence de plusicurs declrons i faut considérer Fa vésultante do:

{15

le signe {-) tenanl
-
- . .
A oce dernier ;o s, estle spin da
i
Chme L
Glectron

41 elle donnera la probabilité de présence de cet électron dans ce volume

fourniras un facteur de la for-

romarqgues précédentes, nous déduisons de {(14) L'ex-

— -

r e ]

Q O

est donnd par une re-
-t

sont supprimdés, s, dtant
1

que le champ & l'intd-

est nul, Il eon

- unc couche dleclronique plaing, car tous ies dtals sont cccupés par deux dlectrons de spins

"haut' el 'has' ce gul assure une densité d'aimantation uniformément nullc,

- une caouche éleclronigue & moitic pleine, en consdquence de la loi de Hund qui prédit que chague

sous-altat magndlique m, ost occupd par un dectron seulement, tous ces électrons ayant la

mame proejection de spin,

.
S,

Bn particulier une couche s

a la distribution de spin i extdricur du noyau,

n'avra aucune conlbribution

Dans ces conditions, la symdétric gphérique d'aimantation cst réali-

au champ hyperfin due

(1 6}



6.

)

2/

Lo seule contribution au champ hyperfin des ¢lectrons & ¢st due 2 la présence

d'une distribution de moments magndtiques de spin dans le volume du noyau  (figure 3). Ce terme
est généralement appeléd Merme de contact! ou de "Fermi" . Le probléme est de caleuler le champ
auw cenlre diune sphere représentant le noyau, sachant gue la densité ’aimantation y est non nufle,

-3
Nous appellerons M celle densité et la supposcrons constanfe dans Ltout e volume du noyau,
o

Piry .
o 107107
10 y
Llgare 2.
a i~ N
.
G S m O xemple de distribution de proba-
’ P hilité de présence radiale des édlec-
4. l, \\/" /--/‘ = trons de la couche (3, £)
KR
! f\& ]
e r(10 g
0 P \ —

a 2 4 6 8 90 12

Appelons Bf le champ & calculer, I s'derit @

Bo= o 4+ M 17
Boe o e (1)

1

olv M estle vecteur excitation magnétique, Afin de le caleuler, imaginons dans le noyaw, une

cavité infiniment petite nous permettant de négliger L'action des dipoles ainsi éliminds (figure 4).
! glig #

Figure 4 . Les points représentent la densité de magnétisation <de spin,

Lia cavité cst réalisée dans le velume du noyau,

Nous aurons au centre de cetie sphere, un champ d'induction magnétique dgal A :

Bl i (1 o+ 17 (18)

o
H' étant 1e champ d4 3 action des charges magnétiques fictives apparues & la surfacée de la sphire
-t 4 A
intéricure et dont la densité superficielle de magnétisation au point P(x, 6,® )} s'écrit : olx) =M ., a5,
)
-

dS représentant vectoriellement 17é1ément de surface infinitésimal de centire P,

On démontre aisédment gue !

e

f—i' i e {}‘9)

-4 -
D'autre part, le champ B' peut 8lre ¢considéré comme cngendré par le potentiel vecteur A' dont

V'expression est :

M " M, dB 20
K! = rot (w;._) CdT = __%T_ ....IL]...\{I._ A - (“ }




fes domaines Vool S étant respectivement le velume de la sphirve intérieure of 1a surface la dé-

lismitant,  Dans {20} 1'égalité des deux intéprales traduit le théoretme d'Ostrogradsky pour le rota-
- Rad

tivnel,  La densité d'aimantation M dépend du point dlintégration,  Iei A’ sera nul puisgue

oy -t

M= M sur toute Ia surface limitant la matiere albmantée, annulant ainsi Mintégrale de surface
o :

dans (200, Ce qui implique

- E 2' » :
Appelons “P (O)J ia probabilité de présence de 1'¢lectron & Mendroit du noyan et, en écrivant !
5 '

e - T
b - L4 5 y rys
1\/[0 by I]B s WYS (O)J (22)
on obiient {inaloment
I - .
O -} . B ‘ R 54
By i EgMy 3o [0 (23)

Clest P'expression du champ hyperfin produit par un électron d'une couche s ;

évidemmoant, &1 la couche en queslion est pleing, ce champ sera nul.

IV, CONCLUSIONS ET RIMAROQUINS

L'expression du champ magndétique hyperfin de 1on libre et donnée par la som-
ma des conlributions (8} et (16} ou (23) précédermnment caleuldes,  En supposant le couplage 1o - S

valide, an peut éorirve

- . ) ~ - - - -
on & estle symbole de Dirac.
Ce rdésuliat suppose cependant que
- los elfets diamagnétiques des couches {erymées et les elfets relativistes sont négligeables,
le noyau st ponctuel,
Comme Bleaney, nous incluerons dans le parambire <rm3 > les corrvections dues

aux eoffets diamagndtique et relativiste ainsi que écart par rvapport & 2 de g, (= 2,0023), On dé-

finit donc Lrois nouveaux paramaetres [ < 1']—3 >, <rSM3 > et <rch3 >, Ll'expression (24) devient
alors

= Mo . -3 -3 ~ e -3 "

13}1[ ::"*:1"_; 2 !1]3 <r1 - L+ <1~S ={5 - Z(S. 1‘()1‘0,’]—{*51’ 0 < ]-'C P (2‘3)

Ces corrections sont en géndéral trés faibles, sauf 'efiet relativiste qui peut deve-
niy impoertant pour les électrons s,
—
; 1 . . . N
Supposer le noyau ponctuel et ne considérer gque e moment dipolaire I.i1 revient a
faire U'hypoth@se que la distribution du mapgnétlisme nucléaire a une symétrie sphérigue. Une dévia~
tion par rapport & cette symdéirie traduirait Vesistence d'une transition octupolaire M3 du niveaun

nucldéaire.  Or de telles transitions sont tras rarvement observées, ce qui justific T'hypothése,



Une conséquence plus importante du volume fini du noyau concerne le terme de
contact. Bn effet, la valeur de la densilé de probabilité de présence de 'édlectron dans le noyau
a été derite comme [‘i’g(O)] g el supposdée constante, alors gqu'il faudrait considérer la distribu-
tion de cetle valeur dans le volume nucidaive., Bleansy incluf cetle correction dans <r{\ = = Un
tel effet est mis en évidence par la mesure de l'anomalie hyperfine.

Nous terminerons ce chapitre en donnant l'expression de ﬁhf en fonction du

mement cindtique total,  On montre que {25) peut se melire sous la forme :

¥ (2.6}

ol HN est le magnéton nucléaire et A ol t gont respectivement la constante de structure hyper -
fine et le facteur gyromagnétique duniveaude spin I dunoyau sur lequel s'exerce ce champ, Pour

une couche £ # 0 ot dans les conditions de validité du couplage L5 on peut écrive !

Ap e A s e <y Iy > (27)
HI .N, ¢l A
avec !
- i A B b —_ —
<STINW Y »= m';(ﬁ'_{){['(h S)1 g [ L(L41)(8-T) - 3(L. 8){L. JH}
el :
¢ 2441 - 48
(26 -1y 24+ 3) (2L - 1)
Pour une couche £ = 0, on éerira de méme
- Al s
B, = - 8 (28)
!
hi gILN
ot A' se déduit de (26)
1
Al o . -3
e e <y > z9
1 P N
2 }N 41 3 I8
Enfin si nous écrivons le moment magnétique de tion libre !
fd e
5 E- S J
Hon By M (30)
ltexpression (26) devient
- A s
,,, A
h{ T Hoon . (31)

ce gui traduit la proportionnalité du champ magnélique hyperfin et du ynoment muagnétique de L'ion

libre.



CHAPITRIE IO

CHAMP MAGNETIHUE HYPERITN DANS UN SOLIDI

I, INTRODUCTION

Dans la maticre condensée nous devons aliendre des interactions lon-selide unc
modification du comportement magnétique de 1'ion par rapport & 'état libre.  Les propriéiés cris-
tallographiques of magnédiiques du milien environnant sont délerminantes pour décrire les compo-
ganles statique eof fluctuante du champ hyperfin,  Non sculoment 'intensité de sa partie ¢leclroni-

que peut 8ire alfectée, mals encore d'autres contributions peuvent apparaitre.

il est hors de sujet de vouloir déerive ici tous les m¥ canismes susceptibles d'agir
sur Hiow plonp¢ dang up solide.  Ils dépendent du nombye, de la posilion et de la nature des ions

velsins ainsi gue de paramelres comme la tempdérafure, la concentration en ions paramapgnéliques,
les traitemonts préalables de 1'échantillon, la pression, ete ... Dans les deux paragraphes gul

suivenl, nous nous hornons b préciser les définitions des champs statiques et (Ouctuants, LYmpor-
tanve de ces termes rdside dans le Tail que ces deux grandeurs nécessitent doux analyses différen-
les guand aux calculs des perturbations de corrvdlations angulaives gqu'elles provogquent, Nous au-
rons, au passapge, foccasion de souligner l'aspect magnétique de quelques-uns des processus d'in-

teraction ion-solide,

1. CHAMP STATIQUIE,

s
Litévolution dans le ternps du moment cinétique total J, dont la projection m i
pu B
sur un axe de guantification quelconque Oz est comprise entre les valeurs - J et + J, imprime au
moment magnétique lonique et au champ hyperlin (26} le nfome mouvement angulaive.

On appelle champ statique, la valeur moyenne dans o temps de la projection de

.
sur Oz,

5i 'envirennement d'une impureté paramagnétique tres diluée ne posséde aucun

axc privilégidé, le champ statique hyperfin sera évidemment nul, Par contre, une dircction prélé-
renticlle, c'est-d-dire non éguivalenie & toute autre choisie arbifrairement, supportera éventuelle-
ment la composante slatique,

Un tel axe peut &re celui d'un champ magnétique extéricur ou d'un champ électri-
gue cristallin ¢réé par les charges du réseau,

Nous distinguerons quatre sources principales de champs conlribuant & la compo-
sante stalique., Ce sont ;

~ e

champ hyperlin électronique,

.

charmp extdricur éventuellement appliqué o 1'échantillon,
- le champ d'¢échange meléculaire,

champ de polarisation des couches complites,

t
>
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1/ Conlribution dlectronique

Suilt un ton possédant wne conche {n, 4 incomplete.  Le couplage des moments
cindtiques orbitaus el de spin des dlectrons présents dans celie couche deme naissance A une sé-
rie de terimes spectranx caraclérisés pav {1, 5).

Ghacun d'cux engendre & son Lour, un ensemble de mulliplets décrits par les
i !

valeurs de J =
Ltétat fondamental de 1'ion est donné par les riégles de Hund !

- 1o terme spectral be plus bas ast obtenu on couplant les dlectrons & L et § matlmwm,

- le mulbiplet fondamental a pour valenr J = L - 8 sila couche est moins quid moilié pleine, ot

Jo= Lo+ 8 81 elle est plus gu'l moitid occupée.
! 1 i

Lilexpression (28) donne offectiverment le module et la divection du champ magndé .-

lgue hyperfin 1B

) oy
| r(J) répnant  Vendroit du noyauw, Oy, 'état fondamental de 'ion libre soumis
of ;

% aucune source de champ oxidérienr étant 2J+) Jois dégénéré, toutes les valeurs du nombre quan-
tigue magnétique oy sont également occupdes, il en résulte donc que la composante statique d'un

tel champ est nulle.
. oy -
Applicquons un champ mapndétique extérieur B dont I'axe Oz csl cholsl conmume
i I & axt .
axe de guantification, La dégéndrescence cst complialement levée., Clest leffel Zesman. A 1réqui-
libre thermigue 13 contribution élémentaive au champ statique de chague soua-état Jom | > est
] I ¥

pondérdée par un polds différent donnd par la loi de Boltumann régissant la population p  des ni-

VAU,

e champ statique résulfant stéerit alors
1

Ty . 1o J "
< B = R k (32}
hi
el
3
N _— . . g oxt ” ;
ot k estle vecteur unitaire de la direction Oz el p, i) pgt la population du
. i
.eme i, cpa WV
1 niveau de l'ion de moment magnétigue M, o .

T.a situabion nfest pas aussi sbmple dans un solide. Lies charges ioniques du ré-
seau produisent un champ électrigque agissant sur le mouvement orbital des &lectrons, Supposons
en premier deu que linteraction du champ cristallin soit faible devant le couplage spin-orbite,
ctest-A-dire qu'il intervient dans 'hamiltonien du systéme comme un terme de pe riurbation,

Dans ce cas, L i S rostent de bons nombres quantiques ef le multiplet fondamental subit un dé-

couplage selon une séquence de niveaux gue 1'on écerit en toute géndralité
3 ] ] 2

- - E i : - R
i )d, dJ', m 1‘1’ sz (23)

J
i m oy

IYindice 1 représente le iémC état de l'ion ot di sa multiplicité, ai my sstun coefflicient denorma-
H

lisation, Nous avons évidemment )flidi = 2 J 41, TLes valeurs de m impliquées dans une somme

telle que (33) dépendent de la gdoméirie de la distribution des charges environnant Hion considé-

ré ow en d'autres termes, du groupe des transfovmations de symétrie du champ cristaliin, Sil'or-

dre de celle symétrie est supdérieur ou égal & celui de 1'ion libre non perturbé, alers aucun déclouu

plage ne se produit. Far contre, sila symétrie du champ.est plus basse, id leve complétement ou

particllement la dégénérescence du multiplet fondarnental.
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Il faut rappeler ici deux thderémes fondamentaux dus & Kramers :
le premier dit gqu'un systeéme contenant un nombre impair d'électrons aura tous ses niveaux né-

cossalrement dégénérés ; sl le nombre diélectrons est pair, il pourra exister des niveaux dégé-

néres.
l¢ second indique qu'il est ndécessaire gu'un état quantique soit dégénéré pour qu'il possade un
moment magnétique permanent,

Les considérations prdcddentes traduisent bien a quel point le comportement
dlun lon paramagnétique dans un solide est 1id A Ia structure cristalline, Par exemple, considd-
rons les deux lons voisins Yi)g.l_ el 'J"]ms-!-. Lie premier a 13 élecirons dans la couche 41, Do co
qui précede, nous pouvons conclure gue fous les niveaux d'YbBIl- sont dégénérés. Supposons que
dans celte mame structure les états de Tm 31' solent, cux non dégéndérés.  Cecd est possible puls-
que ceb ion pogsede 12 dlectrons dans la couche incomplite. A l'endroit du noyau d'Yiterbium
existe un champ statique alors pour le Tm ce dernier est nul puisque cet ion ne posséde pas de
moemenlt magnélique permanent,

Supposons maintenant gue 'intensité du champ cristallin soit plus grande que
énergie dlinteraction spin - orbite. ‘ 5 reste encore un bon nombre quantigque car les forces élec
trostatiques ne perturbent pas le mouvement intrinsegue des électrons ; le mouvement orbital, au
conlrairae, délant frés affectd, il en résulie une absence de dégénérescence orbitale,  On démontre
qua  celle condition est suffisante pour amnuler les valeurs moyennes des composantes du moment

cindtique oriital :

<Y, 0% ow S, s o < L, o= 0 (34}
x y %

On dif alors gue le moment cindtique orbital est "bloqué”.  La relation (34} implique que e mo-
ment magndligue associé a 1~‘-= est nul. 11 faut alors ne considérer que le magndtisme doe spin.
Pour des valeurs intermdédiairves du champ cristallin, le blocage du moment n'est gue partiel,

Comparons & cet égard les déments de transition de la famille du fer cf les ter~
res-rares,  DDans la premuiére série, les électrons de la couche extérieure 3d participent aux liai-
song avee le réseauw. Ils sont soumnis directement & des champs cristallins tres intenses qui détex -
mincntl les plans orbitaux électroniques, La description du mouvement orbital des dlectrons sou-
mis & un chamyp central coulombien n'est plus valable. Pour ces éléments, indépendamment du
composd, L ne sera jamais un bon nombre guantique dans la plupart des cas, On assiste donc au
blocage du moment orhital pour les ions de ceftc série,

Les éléments de la famille des terres rares ont leurs électrons 4f partiell ement
protégés des inflluences du réseau par les couches extérieures compidtes 5s et 5p.  Pour eux, L
restera en général un bon nombre quantique, sauf aux trds basses températures, ol les champs
cristalling devenant trés intenses, le moment orbital peul &tre partieliement bloqué. Ceite pro-
pri¢té conftre aux terres rares une sensibilité magnétique & la structure ambiante plus grande que
celle des éléments de transition 3d ou 5d, qui sont beaucoup moins influencés par la géometrie de
Penvironnement.

Pour terminer, indiquons que les cffets du champ cristallin diminuent lorsque la
tempdérature croit,  Lie mouvement d'agitation thermique des charges du réseau s'amplifie. On ne
peul plus les considérer comme ponctuclles et il en résulte une atiénuation des valeurs de champs

¢lectriques.
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2/ Champ exiéricur

-
Appelons B ¢ le champ magndétigue extéricur dans lequel est plongé un ion para-
. ot . :

-
magnétique. A Il'endroeit du noyau, ld champ statique effectif B o est donné pay
‘ el

-y _— o -
JE) = B 413 = 3B 5
off int axt f ext (33)

1, cat la composante statigue du chamyp interne résultant de la polarisation de 1'ion paramapgnéti-
int ! 1 i B
que par le champ extéricur. Lo coefficient de proportionnalité f est appeld "ecoefficient de mul-
tiplication paramagnétique, Ila &té caleuléd payr Gunther et Lindgren'’ pour les jov - fiivalenis

} 3 i & ¥
de lerres rares on fonction de i tempdérature par une mdéthode de perturbation. On veivouve aisé-

Wkl . r > k4
maoent 'expression de ce coefficiont pour un ion libre en remarquant gque B, ; est donné par la for--
: int

mule (32}, Soit :

% A
Bi/nl g M (36)
1)1 N
Hogym, B
81 1 B ;1‘_—"5"5—{" << 1, on peut éorire
T
4+ J 4 B
TR 2 | Bgﬁ ext
,ow o, e el
) i i )
m, = -J
R : (37)
mt &y l‘lN : “I\ Mg, m
’ 3 13.J i ext
: kT
=~ ’
i
en remarguant gue :
T
=N
E » ¥ 0
m, = -J !
i
by
o= 2J41
m, = -d
i
4+
2 1
a e JOY 2341
P S CRRMNCERRY
m, =-J
i
il reste
4 daIEE
s LA by gy FT 1) . o)
int By i-lN 3 kT ext
dioli1 l'on {ire :
_ A Hy gy 3034 1)
Bo= b 3 KT {39
;2}' N

Ceile expression n' ¢st plus valable dans un solide., Le potentiel cristallin leve
en partie Ia dépgénérescence du mulliplel fondamental. En présence d¢'un champ magnéiique ex-

térieur, i'ion n'est plus caractdrisé par la séquence des états de L'ion libre. On peut toutefois cal-



cuter A nonvean B en somumant ta relation (31) air tous les dtals de 1Tion, on obtient :

N -
vy 7z
i3 i (T (40)
inf on
1 .'-5
0y 2 (R EE'S 1
Fon m ooext
o ¥ osb la susceptibilité paramagndtique de ion,

m
L sommation est valable si J  reste un bon nombre guantigue, cest-d-dive

s fes chinps extéricur et ceristallin sont faibles devant le couplage spin-orbite, Nous déduisons

de (10

[j - ; ‘|‘ [ X i (q])

3/ Champ d'dchange moléculsire.

Cette composante ntapparalt gue dans les composés ferromagnéligues cn-dessous
de to tempdrature de Corie. L'alignement des moments dang un domaine magnétigue peut 8ire at-
Lribvid 3oun champ ];;vi appelé "ehamp de Weissoumoléculaire™. 11 traduit de fagon empirigue le
comportement collectif des moments.,  II ¢sl proportionnel a la densité dlaimantation 1\71 du domai-

ne

B = A M (42)

Loestla constiante de champ moléculaire.

Quantigquement, ce processus collectif est 1id au phénomine d'échange de spins.,
Considérons deax dons  {a) ot {b) de spin STL et g}), IMHamiltonien du systéme contient un ltex-
me dlinteraction spin-spin ou d'déchange de la {orme

% - -8 8 {43)
ach a b
bn conslante ’H est épale & 1'intégrale du .recouvrement des fonctions diondes décrivant les deux
ions,

81 Ij‘ est positif, 'dnergic du systéme esl minimum pour un alipnement paral-
lele des spins, Glest ce gui se produit dans un compesé ferromagnétique, Par contre si 'a a5t né-
gatif les spins s'orientent antiparalidlernent comme dans les composés anti-ferromagnétiques ou
ferrimagndliques.

D'un point de vue microscopigue, on appelie champ d'échange Bcch(a) agissant
sur un ion  {a) , le champ moléculaire produit par la magnétisation i\hjlb du sous-réseau {b);en

utilisant {43) , on peut écrive :

" o
B {a) = A M
cch b-a b ( 44)
- —
el de osméme B (b) e I
cch a-h a

Ces expressions sont formeliement idenliques 3 {42) mais ici on ne considere que
les aimantations respectives de chacun des sous-réscaux, el non pas 'aimantation résultante.
On a évidemment :

~ LB A
b5} 1(a).ma = B b).m, = }

cal “ech I

wrl

3 .
. S} (45)

a >

enfe lo moment magnétigue de Lion de type i, Cette dernikre expression {45) ot la
4 i !

oh M, repra
i

connaissance des concentrations ioniques de chaaue type permet de caleculer X et A .
1 1 a-b

Y
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Lie champ d'échange n'a pas diexislence physigue & 1'endroit du noyau, il produit

un charap interne donné par !

—t —4 e
B =13 = 3o 1) Bt 4
int Teff (s ) ech (46)
3! L st e champ fictif dquivalent av champ d'échange qui agivait sur le moment total de 1'ion, In
ach ) ” .
effet tel qu'il est définit {44) et £45), B( " n'agit que suxr le spin élecironique,
s ‘
Ce champ &tant ficlif, choisissons le paralldle & B ok il vient :
ech
B g J o= B 28
Tech’ B cch
B g (LS Bt (L 2s
ech g.l’ { ) ’ ech (1 )
d -y -3 "
3! PR PR 37 )
ech o ech
g
.
Poypy o
dlon ; B . 2 .
B! J B! O i) s B B AN
cch B.J ’ ech °J( I‘J’J -1 ) cch
finalement 5 {g] S 1)
B’ I .
ech # ech (47)
on définitive, le champ interne (oa effectif) s'derit :
oo 2{g, - 1) o 3
Boooow B s (e 1) et 1
eff int f gy “ech (48)

4/ Polarisation des couches complites

Eerivons 'énergic Hartree-Fock de 1'ion en uwtilisant la fonction d'onde de Slater.

Elle contient un terme dit "d'échange" gui la minimise en mettant en évidence les effets d'intercor-
g i

. . " N L3 - : : . .
rélations des électrons ayant mdme projection de spm( ) Cette interaction mutuelle est négative

et s'oppose & la répulsion coulombienne. CGrossidrement, tout se passe comme siles deux dlec-

trons avaient une "préférence' & se trouver dans le veisinage 'un de 'autre ot A échanger leur s

orbites, alin de respecter le principe de Fermi. Ce principe est d'ailleurs b l'ovigine de l'exis-

tence de ce phénomine d'échange puisque H'éerviture déterminantale de lafonction d'onde est un Moyen
de l'introduire dans la théorie de la structure atomigue.
-4
La résultante 5 des spins des électrons d'une couche incomplete détruit Ia sy -

mélrie inittiale dos distributions de spin des couches complétes, Ce désdquilibre induit un champ

hyperfin appelé champ de polarvisation du cocur, Toute couche fermdée peut Gtye polariséde si elle

esl soumise & une résultante de ¢pin non nulle appartenant ou non aw méme ion. 51 nous désignons
—t —~
respectivement par Y '?“E {r) et V¥ ¢£( r Jles fonctions dlonde des diectrons de spin "haus" et
1, T,
- _
“bas' de la couche (n, £} complite et polarisée par un spin S, la. densité de magnélisalion trans-

- .
mise au point r de l'espace sera la somme des contributions de chaque couche remplic et s'dcri-

ra(5)

2

e ) - [t

La somunation se fait sur les couches complites seulement.

gt & E
s Py -

n

o Z,0023, La distrilution de

16
i

cette densité d'aimantation Par conséquent,

de spin induite présente une symétrie sphérique.
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-
5

scules produiront un champ hyperfin les distributions intérieures aw noyan, Parmi celles-ld, nous
pouvons comme nous L'avons {ait dans le chapitre précédent (111/2), négliger la contributien des cou-
ches 44 0.

e (23) ot {45) nous déduisens le champ B de polarisation des couches S 1
c

. [vnx!fs (0)] (50

it 2
B s T (SN

o a 8]

—t—

S f ~
8 ) v A {0)
) A~ D
ng N -
Ce processus ¢'échange est responsable de Mexistence de champ interve sur les
noyaux d'éléments non magnétiques plongdés dans une substance almantée.  Ils peuvent 8tre trés
{4)

intenses et atteindre le Mégapgauss dans des matrices de for par exemple,

L CHAMP PLUCTUANT

La composante {luctuante B!_ du champ hyperfin, dontle module esl celui du
champ instantand, suit le mouvement de relaxation du moment magnétique, Si T est un bon nom-
bre quantigue le champ fiuctuant est donné par 'expression {26) pour autant que seul soit peuplé le
multiplet fondamental.  Lorsque la probahilité dloccupation des éiats excitds g1, g ! 2o,
n'est pas nulle, Te champ bhyperfin moyen agissant sur le noyau est donhé par la somme pondérée
des coniribulions instantandes de chaque multiplet. 51 le champ cristallin cst suifisamment intense
pour bloguer le moment orbitel, J n'’est plus un bon nombre quantigue.  Dans ce cas, le module du
champ [luctuant sera différent de celui de 1'ion libre.

Du peint de vue dynamique, la fluctuation du champ hyperflin est lide aux corrdla-
tions spatiales du moment magnétigue de 'ion dont le mouvement est caractérisé par une constante
de Lemps 'l'C appelde "temps de relaxation ou de corrdlation'. ILies vibrations thermiques du ré-
seau peuvenl 8lre représentées par une distribution de phonons d'énergie Dw ., Ilinteraction ion-
phonon induit des transitions entre les états électroniques el provogue ainsi la relaxation du moment
magnétique, c'est ce que l'on appelle linteraclion spin-rdéscau.  Pour les ions terres rares, du fait
que le moment orbital n'est jarmais complétement bloqué, influence des vibrations thermigues du

: 3 ; . 34 24
réseau sur les dlectrons 4f est importante et, la plupart de ces ions (saul Gd et Bu pouy

: . < . . ~12
lesquels 1. = 0) présentent des ternps de relaxation spin-réseau [rés courts (v ~ 10 s. ).
) c .
T . : ; , _— (5, 6)
Trois processus essentiels contribuent 4 la relaxation spin-réseau :

1. l.e processus divect cu & un phonon, dans lequel un phonon d'énevgic hw = 8§ d&gale & celle
perdue (ou gagndée) par la magnétisation est émis {ou absorbé) par 'lon, Le temps de relaxation as-

socié & un tel processus s'éerit :

ot T estla température ct Kl une constante dépendant de la structure des états de t'ion, Lors-
que & << 27T on obtient une dépendance en 1 /T du temps de relaxation,

2. Le processus Raman dans lequel un phonon d'énergic D w >0 sublt une diffusion indlasti-
que sur un don du réseau qu'il laisse dans un &tat final d'énergiec 6. Ce processus dépend frés for-
terment de la température car il est 1ié au nombre total de phonons présents d'énergies supérieures 3

6. .o temps de relaxation osl de la forme

1
T = bT 57
¢ R 4 (52)

I'exposanl n étant un nombre supéricur ou &gal & 5 selon la nature du niveau subissant la diffusion.
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3. Le processus Orbach enfin, suppose 'absorption puis 'émission (ou vice-versa) par pro-
cessus direcls de deux phonons d'@nergies diffdrentes,  la relaxation s'cflectue alors entre deux
niveaux voising par l'intermeédiaire d'un troisitime état d'énergie 4. lie temps de relaxation st

donné par !

2 .
TCO = KZ sh h {53)
pour & <<27T la dépendance de T g Sur 1a
¢

IV, CONCLUSIONS,

Lics généralités gue nous venons d'aborder britvement soulignent la dépendance
étroite entre le champ magnétique hyperfin et la structure du solide.  BElles précisent qualitative-
ment les limites et les possibilités des mdéthodes expérimentales dans le domaine des interactions
hyperfines, Il serait en effet téméraire de déduire de telles mesuves des paramtres nucléaires
sans une analyse précise des propriétés physico-chimigues de Uenvivonnement de 1'ion dludié et
des facleurs gui les influencent, Nous aurons un exemple des possibilités de la méthode des cor-

rélations angulaives perturbées dans les doux chapitres sulvants,



CHAPITRE 11

CORRELATIONS ANGULAIRES PRRTURBERES

C
pu %0 DANS DES COMPOSES v - Ap

O INTRODUCTION,

Liorsqu'on étudie les interactions hyperfines agissant sur une impuretd dilude dans un
réseauw cristallin, les dchantillons sent fabrigués par une méthode i.}}()).‘ﬁWi(]Ul’_‘. (fusion, diffusion, ,..)
ou par implantation. Les interactions magnétigues el dlectriques entre le noyau radioaclil ot le mi-
lieu ambiant peuvent apporier des informations sur la microstructure autour de tion dilué, 11 sem-
ble intéressant de velr 1influence du mede de {abrication de 1'dchantilion sur la structure de L'allin.
ge en mesurant les interactions hyperfines,

Lies atomes de terres rares ayant des moments magnétigues bien localisds el des o~
ments nuckéaires dlevés se prétent bien A ces études, Nous avons ainsi introduil de Pytterbium dans
un réscau cubigue of non magnétique d'argent par simple fusion, puis par bnplantation i aide d'un ‘
séparateur d'isotopes.  L'ytterbium 169 qui déercit vers le thulium 169 permet des mesures de cor-
rélations angulaires différenticlles et intdgrales desquelles nous déduisons les perturbations apissant

169, .
sur le noyau Trn dans les deux types d'échantillons,

II. METHODIES DE MESURISS

1 / Rappels théoriques

MNous rappelons brivvemaent dans ce parvagraphe quelgues éléments de théorie sur les
méthodes de moesure et d'analyse des corvdlations angulaives perlurbées différenticlles ot inl.é;;gran
les(‘/).

On sait que la probabililé d'émission d'un rayonncment €lectromagnétique dépend de
I'angle entre lc spin 1 du niveau excité et la direction d'émission. Il en résulie une corrdélation
angulairve divectionnelle entre deux transitions gamma d'une cascade nucléairve !

i T
Y Y2
I 1 i " 2 . 7 ©
1 o

I.a fonction de coridlation :

cos Q) (54)

] -
W(o, 1) - >i"" AL G 1) P
i

représente la probabilité pour que le noyan émette au temps U la seconde vaie {vy 2) dans une direc-

tion faisant un angle 0 avec celle de la promibre ( 'Yl) émisce & ’instant t= 0, Dans l'expression
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(54}, tes A, sontles coefficients de la corrdlation angulaire non perturbée caractéristiques de la
. :

séquence des spins (II . 1, 1), des multipolaritéds des gamma de la cascade et de leur facteuy de
o i

mélange. Il.es Pk(cos B) wsont les polyn@mes de Legendre ; k ast pair (k= 0, 2, 4 ...) pour tra-
duire la symétirie de révolution axiale des noyaux atomiques, Le facteur d'attéouvation Gk(t) (= 1)
traduit les effets de réorientation dans le niveau intermédiaire I au cours de Uintervaction entre
le noyau et les champs oxtérieurs ; il contient toutes les infoermations sur la structure hyperfine.

T'expression de W(0, 1) que nous donnons, suppose que la source est polycristalline ef la perturba-

tion créde par un champ statique de symélrie cylindrique, Pans ces conditions :

% 11 ok \z SN G
T}
G (i‘.} = CoS8 L 8
I , ) : b
5, 2 m -~ N 1

10 désigne 'dnergie du sous-état nuciéaire de nombre quantique magndtique m  du niveau 1.
m 3 H 1 5

Nous poseroens |

. —
i} w1, m!

Dans le cas d'un champ magnétique statique B, 1'énergie d'interaction entre ce champ

¢t le moment magnétique dipolaire du niveau 1 dans un état de projection m  est

AN = - g H 13
m. I’I.F N
- g}i.lNB .
On peut éerive alors, en fonciion de la {réquence de Larmor u}B = *vﬁ"‘}"{‘" """""" du spin 1 :
= (m - m'pw = on W
iy, ' ( '} 3 B

Ceel donne

Z T K\ 2
(,;k(t) = cos (n LUB t) (56)

m,m im - on

ot la somnmation est étendue sur tout les m et m' déflinispar: m-m' = 0 et -k < n < k,
, ) , L , 31 3ey

Siun pradient de champ électrique de symétric axiale : V S o o I
A d Aa?

gne & V'endroit du noyau, 1'interaction avec le moment quadrupelaire Q du niveau I ibve la dégé-

nérescence de cet état selon la formule

© = ' = . ’
B 4 1(21-1) eV,

31 nous définissons la fréquence fondamentale d'interaction quadrupolaire comme :

e 3V
T S
0 b 4 1(271 - 1)

on peut éerire
2

=03 (:‘n& -m') W

1M, 1y o}
* 8 L estentier, la plus petite fréquence d'interaction possible ® s'devit :
w =} B 3w

et en posant 1 N = [m? - m' | . (57)

W y T
m, m o]



* Do omdéme, s T est demi-enlbier

U d i - oW

o S /2 Q
of aved
Noe /2 Tt e (58)
on oblient
4
uin. m! SN wo

Compte-tenu de cos remarques

EW’* 1 | I 2
Gl cos N Wt
k( ) ) . , o ¢}
"1, m m'o - mon
au cnCcore
Ik
!
Cr, {1 :: 4§ os NoWo L
[k( ) - kN L o
Nk
aveo s (59)

N Z

m, m! m

Cette dernitre expression ¢st caleuldée en sommant sar tous les m ot m' vériliant
les relations (57) ou {58) seclon le cas. Rappelons aussi qu'elle n'est valable que dansg le cas ou le
gradient de chimp est de symdétrie axiale {(D12/dy) = {32/ 3w},

Liorsque la perturbation est crdde par un champ non plus statique, mals dépendant du
temps, fe facteur d'alténuation est une {onction exponenticltie décroissante sclon la théoric do A,

(8)

Abragam el R, V. Pound

K(le + 1) u]: . (60)

[

A
i

dans le cas d'une perturbation magnétique. W I est la {rdguence de Larmor du spin I dans le

charnp Tuctuant isotrope Br
(N
I3 h
el 7 le temps de relaxation de ce champ,
«

LDans Je cas d'une interaction dlectrique dépendante du femps dont laxe {luctue avec un temps de cor-

raélation

u%.' bk {k ) LAY -k (k) -0l {61)

2/ Méthodes oxpérimentalus

Si l'on connait les propridtds nucldéaires do la cascade étudide, le but d'une mesure de
. . - . NS Arimenta -
corrdlation angulaire pervturbde st d'extralre les facteurs (_11 {t}. Sdon les conditions expdérimenta
i <

les, deux mdéthodes sont wtilisdes,



VALS

al Méthode diffénentielle
iBlle se propose dfatteindre dirvecternent la fonciion Cvl (t} en analysant le spectre de
<
coincidences corrélées en temps.  Pour cela deux conditions sont requises :

- 11 est nécessaire, afin de pouvoir mesurer les elfets de la perturbalion, que celle-cl ait eu le

temps d'agiv appréciablement sur Jes sous-états du nivean 1 dont la duréde de vie est T La

quantité 2w /0 , donne une idée de 1a période dlintevaction, La premi®re condition s'dcrit :
I, m ' :
4 om . )
BB e
u , N
n, m

Adnsi, tous les noyvaux subirvont le temps de leur existence dans 1'état 1 le plein effet de la per-
turbation,

- lsa technigue de mesure nous impose une durde dfobservation définie par le temps de résolution
2 ’l‘o de notre apparcillage dlectronique. 81 'on veut alteindre la valeur de la fonction (}k(t) a

chaque instant t, il {faul réaliser la scconde condition :

Ces deux indga. “és ne sont que rarement vérifides compte-tenu des ovdres de gran-
deurs respectifs des interactions rencontrées, des durdes de vie et des temps de résolution né-
cessairement finis des voles de coincidences,

Lia fonction effectivement mesurée est un facteur dlatténuation expérimental Gl (i)
e

®p
défind pay !
LT 1/
-/
R N (£ dat
k
£ - T
G, (1) £ (62)
I exp £ T e
3 ] 8
¢ dt!
t -1
¢

Liintégration sur la duréde diobservation a pour effet de moyenner la structure fine de

la fonction G {t).
k -t/ Ty

A/TN
Cependant dans les conditions idéales, on peut poser dans (62) @ e @
3

et G (L) ™ Gk(t) quel gque solt I appartenant & l'intervalle de temps [t - ’TO R S
<

0
oblenir alors

Qk(t)exp B (Jk(t)
169

Lia cascade 63-308 keV du Tm {figure 5) sur laquelle nous avons réalisd des mesures de cor-

rélations différenticlles passe par le niveau [ = 7/2 . Le seul coefficient non nul  de cette
corrélation angulaire étant A? ; NOUS avons
W(o, t} = 1+ A G_(1) P, (cos @)

2 27 Texp 2
. , . N 4 0 ; .
En mesurant les taux de coincidences N{8} & 0 = 90 ot 180 on obtient directement le facteur de

periurbation.

2 N180° ¢ ] - N[90° t]
Ao w180 e T 2 [90% ¢ ]




AR

p ; < =0t N
Lia durée de vie de cet dtal 7/2  étant tris longue, 7., = 970 ng, elle nous permet

N
d'analyser la fonction d'atténuation sur une large gamme de temps et de mesurer les fréquences

et constantes de relaxation des interactions eventuellement présentos {{ormules 56, 59, 60, 61),

b) Méthode intégrale

Lorsque la durde de vie du niveau excité est inférieure & quelques nanosecondes,
seule une mesure dite intégrale pout 8lve effectude. Le temps d'observation cst alors compris
entre t= 0, instant d'émission de la premidre radiation et ¢ = “t'o. Généralement 'I‘Q étant tres
supdrieur i ’I'_N, on peut étendre A 1'infini la borne supérienre d'intépration dans ia formule

(62). L. facteur d'atténuation intdgrale s'dcrit

[¢a]
-t/
Gk(“’) ® E"i”"“ Gl (t) e N <t
N o ‘
I Iokiy2 o
1'o-m n P4 {nw. T .]2
BN
gui se réduit pour k = 2 A
2
G, (%) = ~i 14 - . (63)
. roye (2 Y
1 (w}3 N) 1+{2 Uy N)
Pour une interaction electrique nous aurons :
1+ k ]
G, (#) = o KN (64)
K U+ (Ww ot ) &
N=-k o N

-alors quiune perturbation dépendante du temps nous donne un facteur de la forme @

I

¥ )Lic TN

G (=) = (65)
k
11 est nécessaire de mentionnes ici, que les expressions de la corrélation angulaire
(54) et des facteurs d'atténuation ne sont pius valables en péndéral dans le cas ol plusieurs souvces
de perturbation sont simultandment présentes. Des termes additionnels d'interférences figurent
alors dans l'expression de (}k{t) (?). Cependant, lorsque les infensités des couplages avec les mo-
ments nucléaires ont des ordres de grandeurs différents, on peut négliger cor termes. Alnsi, la

présence d'un champ fluctuant ef d'une interaction quadrupolaire statique intvoduisent vn facteur

d'atténuation intégrale

B A Y4 -kt
Gl (=} = wr-r*l-m a N. e k‘: SkN costt} dt
¢ N 0 N o
s0it @
+ k 8
B S, k N

Gk( ) [ W Ne T 2 (66)

k N - o N

N=-)k P f'%’?\ P

k N
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. 3
111, PROPRIETES DE LUON Tm .

Lfion thulium trivaleni a pour configuration dlectronique fondamentale

i 2 1o 12
[Xe 14 8° 4 p(’ qat? gt

5 sz 5 1)6. Sa couche 4 £ incomplite avec 12 électirons est plus qu'a
moitid pleine, Desregles de Hund on déduit que le niveau fondamental de Hion libre estun dtat
BH(; {J =46, L.=5 8= 1), La constante de couplage spin-orbite individgglle dcjs dlectrons 4 f,
.(,41. vaul 2750 cm (9}. Li'énergie toiale d'interaction spin-orbite ?ﬁf gfif (f'1 e -:'33:1), nous indi-
quo que le premier état oxciid 3”%’ est situdé A 8250 c:mhl, s0it enviren 12.000°K. Dans un so-
lide, les potentiels cristallins sont de 'ordre de quelques centaines de degrés X, lls levent la
dépéndrescence du multiplet fondamantal mais J reste dans la plupart des cas un bon nombre

guantiguce pouwr le thulivwm, ‘
{10) |

Lies champs magndtiques 3 Vendroit du noyau de thuliwm ont pour origines :

1. ta contribution orbitale of de spin des électrons 4 f

2. la pelarisation du cocur produite par la couche 4§
3. la polarisalion des &lectrons de conduction induite par cette méme couche
4, et enfin, Ja polarisation des électrons de conduction par les ions avoisinants,

R, 1. Cola(zn(] o) a estimdé dans le composd }f‘e? — T les ordres de grandeurs. des di -
verses contributions.  La semme des champs de pelavisation dus 2 la couche 4f g'éléve & 60 kG et
ia contribution 4) & envivon 20 kG,  Cette dernibre est d'autant plus {faible dans nos alliages gue
ceux-ci sent dilués et que Ta matrice d'argent est non magnétique. La contribution 1) provenant
des moments orbital et spinoriel des dlectrons 4f, telle qu'elle est exprimée par (26), peut &tre

caleulde,  Fn effet, le moment magnétigue & saturation de Pion Tm est :

g - L J
* By Yy
soit 1 7 l.-tﬂ i la valeur du paramétre < 1'~3 >4£ est de V'ordre de £2 v, a, pour le thulium trois
{3, 9, 11)

fols ioniséd , en introduisant ces quantités dans {27} et {37), le champ hyperfin calculé
est do l'ordre de 7 MG,

Nous pouvons alors négliger toutes les autres contributions et admettre pour valeur
du champ magnétique instantand, la valeur expé1'.211'1@1&'41(—: du champ interne mesurde par Cohen

(10)

dans f‘(z? Tm , soit :

- " () S ]
Bhf = 7,3 10 Gauss

Quant au gradientde champ ¢lectrigque 3 endroit du noyau, il provient essenticllement de la cou-
che 41 lorsque 1tion Tm3+ ocecupe un site substitutionnel dans un réseau cubligue. L‘éﬂe&'gi@ de
couplage guadrupolaire mesurée parv Co}mn(l 0}, pour 'état nucléaire '3/2'1- 48,4 keV du T‘Hl3'§‘
dans un réscau cubique, donne :

1/2 o Q(:s/z"'} v w22 1077 v
ol Q(B/Z‘l.) = 1,4 barn  est le moment guadrupelaire électrique de ce niveau.

Nous pouvons remarquer que cela conduit & une interaction quadrupolaire de un ou
deux ordres de grandeurs inférieurs a linleraction magneélique. Considérons par exemple le cas
de 1'élat '?/ZLIV 2139 keV, J¥n utilisant

3 K% . T4 1)
o (1+1)(2143)

Q

i

Q
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e . . Ti . N .
et 7/2 appartienvent i la méme bande rotationnelle

on obtient, puisque les deux dtals 3/2
K=1/2

4 . ‘.l.

a{e/e) = s/3 la/z)

Alasi, dans Péat 2 139 keV, Vénergie d'interaction guadrupolaire, entre lo noyau ot le gradient

de champ dft aux électrons 4, est

& Q_(?’/’B‘i‘) Y

tandis que Pénergie dinleraction mapnélique de co mime ni veaw est dennée par @

-6
h o= b B = 9,10 2V
I By My By 7900 ey

Vo TECHNIQUES EXPERIMIENTAILL

1/ oPr

Pour inftroduire le minimum d'impureiés, nous avens utilisé de ytterbium 169 & for-

l')_[‘i()]‘l dos S()\l'l.'()('?fls:“._

te activitd spécifigue.  Pour cela nous avons fait ivradier de 1'ytterbivm métal dans un flux de

69

i3 P
2,410 " anfem” s pendant deux semaines.  Ouire Yh de période 30, 6 jours, nous obtenons
s 175 . . . . -
Pactivité parasite ¥Yh de période 4 jours qui disparafi complitement si 1on attend 15 jours
pour comumencer les expériences.  La source allide a éLé préparée dans un four 1 induction par
Pévitation, en fondant dans une capsule scellée sous faible pression d'argon un mélange d'environ
1,4 % at. d'Yb dansde 'argent.  Apris oblention de co composé Yh-Ap, nous l'avons marteld
peur avoir une feuille trés mince n'absorbant pas dans la spurce elle-méme, la vaie 3 63 kaV que
Hon veul détecter dans les moesures diffdrentielles.
. , 169 e s . . " ) N
Litimplantation de Yh oa été faife dans une feuille mince (™1/10 mm) d argent a
l'aide du séparateur d'isotopes d'Orsay.  L'activitd d'environ 6 HCi  a &té obtenue avee une dose
e . s 13 2
totale inféricure ou égale & 5. 10 at/em .

Afin de vérificr le bon fonctionnement de notre dispositif expérimental, nous avons éga-

fement mesurd les corvdélations angulaives dans une source liquide trds dilude en ions Yh.

2/ Dispositifs expérimentaus

Le niveau 316 keV pris pour dtat intermédiaire permet d'étudier trois corrdlations
angulaires en différentiel 1 63 - 177 keV, 63 - 198 keV et 63 - 308 keV {(figure 5}, Ces corré-
lations n'onl jamais été mesurdes car, avec une sonde & scintillation, on na peut séparver la raie
63 keV des raies Ka at Kf} d'énergies respectives 50 et 57,5 keV., Pour las séparer, ;101155 avons
utilis¢ un détecteur Ge{li) de 4 C.Jm2 x Soanm. Seule la corrdlation angulaive 63 - 308 keV o été
éhudide.  La longue durde de vie du niveau 316 keV imposge une source peu intense afin d'éviter un
trop grand taux de coincidences accidentelles,  Pour améliorer la précision statistique, nousavons
travaili¢ avec deux photomultiplicateurs 56 AV couplds i des Nal{T1) de § 1,5 x 2 pouces faisant
entre eux un angle de 90 {(figure 6}, Le détecteur Ge{Li) se déplace automati.qucment sur une ta-
ble de corrélation angulaire. Ainsi, lorsgue celui-ci est sur une position, la mesure se {ait si-
multanément & 180° pour le PM I el a 900 pour le PM 2, puis inversement lorsqu'il se trouve suy

NMautre position.
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Pour confirmer la mesure différenticlle faite avec la source implantde, nous avons
entrepris sur la méme source, deg mesures intégrales des corrélations angulaires 198 - 110 keV
et 177 - 130 keV.  Tes yaies v de 110 et 130 keV ont 6 analysées aveo un détecteur Gel(ii) de
) 3 . . . . . . . .
3em”. La résclution en énergie de ce détectour est ndcessaire car ka présence d'une rale de
118 keV {figure 7), cn colncidence avec la raic 198 keV, peut introduire une grande crreur dans
la délermination des coefficients de la corrélation angulaive 198 - 110 keV, dans le cas d'une
mauvaise sélection on énergle. Sur la figure 8 nous présentons le spectre délived par un photo-
multiplicateur mettant en évidence la nécessitéd de ne preondre que les partics oxirmeoes du pic
O L0

{177 - 198) keV dans les sdlecteurs on dnergic,  Les colncidences ont 648 mesurdes a0

@ <o : 7 :
el 900 ot toutes les expériences faites A température ambiante,

Nous avons fail deux mesures différentielles inddpendantes, Mune aveco la source mar-
teide, HMaulre avee cette m8me source ayant subi un recuit i 660°C sons vide, afin de déterminer
sile martelage pouvail modificr le réscau cristallin,

Ltdvaluation des mesures a mentré qu'une forte perturbation est présente dans les
deux sources.  lle se manifeste par une atténuation rapide de la fonction (jiz(t). Pans une siruc.-
ture cublque non magnétigue, 1'état fondamental du 'I‘mBA'A cst un singulek (voir fig, 14, chap. 1V}
nécessairement dégénéré, ne possddant pas de moment magnétique permanent.  L'éventualitd
d'une interaction magnétique statique csl i dcavter.  Pour déterminer les grandeurs caractéris -

tiques de Vintervaction hyperfine, nous avons ajusté la formule
b2

Dt -
G?({:) s e & 4 g cos (N wt)
2 Mo 2N o
sur les poinls expérimentaux,  Puisque la trapsition 63 keV est ¥ 1 pure, le seul cocfficient de
la corrdélation angulaire 63 - 308 keV est A = 0,2, Les résultals obtenus avec unce (iabilité
d'ajustage de 50% sont :

- pour la source non recuile

4 . .7 -+ )
I/X) = (0,6 -0,5 10 " s, W - 5} M rad/s
- pour la source recuile
+ i +
1/&2 = {12 0,810 s w e (55 ~ 8) M rad/s

Sila différence des valeurs obtenues pour )\.? n'est pas significative, il est remarquable que

Hajustage donne la m&me valeor pour © dans les deux sources. Ceci montre que cette pertur-
s}
bation pe provient pas du martelage et que les deux mesures peuvent 8lre tyaitées cansemble. Luos

figures 9 et 10 donnent les flabilités du nouvel ajustage on fonction de }\2 et de W ot la figure
: o :

Il représente le résultat global de M'ajustage. l.es paramblres ainsi trouvds sont

i
w o= {55 Mrid/.;

+ O,J 1
)\2~ {1,1 - 0.4 )1() g

Avec les valeurs de )\2 ot UJO ainsi déterminées, la corrélation angulaire intégrale 177-1230 ke'V
: P . . 5 F - . .
serait atténuée d'un facteur (;?(‘”) 200,992 - 0,004, Cette mesure, effectude sur un alliage pré-

p " fy *
paré dans les mémes conditions, donne : G?(‘”) =0,97 --6,03, en bon accord avec la mesure
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différenticlle (la méihode d'évaluation csl exposde dans le paragraphe V. 3},  L'atténuation n'dtant
pas supdrieure & l'erreur standard, on ne peul donner gu'une limite pour ?LZ, déduite de l'erveur

H

standard mosurée,  I'm considérant & = 85 Mz':.u.ifss, on obiient K? <h, 107 s T,

0 -
2/

L''ajustapge de 1a fonclion (¢
o =]

8
?(t} a monird gue la corrvélation angulaire 63 - 308 keV
dlail effacde dans un femps infdricur & 10 nanosccondes,  La probabilitd de Majustage ost si fai-

ble gue V'on ne peoul atiribuer une valeur @ W et gque scule une lhnite inféricure peut 8fre donnde
0
B )\2
8 -]
)\ P l 0 ’ 5
2

Cotte valour limite bmplique que Patténuation intépgrale do la corvélation angulairve 177-130 keV
est mesurable.  Nous avons compare les résullais des mesures des corrdlations angulaires inté-
grales 198-110 keV et 177-130 keV obtenus dans les sources liguide et implantée,  Cetle précan-
Lion est indispensable car, pour tirer des conclusions d'une mesure intégrale, il faut connaitre
avec précision la corrélation angulaire non perturbdée que H'on dtudie.  Le fait que dans les ligui-
des les temps de velaxation sont courts, done gue atténunation provenant d'une inleraction dépen-
dant du temps est faible, permetira, par comparaison directe des mesures dans des sources 13-
quide et implantée, d'éliminer toutes les incertitudes résultant d'une mauvaise évaluation des fac-

fleurs géomdétrigues ou diune mauvaise prise en considération de corrdélations angulaires parasiles.
ul ] =]

3/ Evaluation des corvélations anguwlaires dans les sources liguide et implantée

Nous avons porié dans le tableau T les résultats corrigés des corrdélations angulaires

198-110 keV ot 177-130 keV micsurdes dans les sources liguide et implantée,

Sorrélati Nives
Corrdla '1011 ) il\f 1-\1 . Source A G, A G
anguiazrc intermédiaire & 2 ‘1 4:
(198110} keV 118 (5/2) tiquide +.0,337 - 0,008 ~ 0,001 - 0,008
,{‘
implantée + 0, 342 - 0, 008 - 0,007 - ¢, 008
(177-130) keV 139 (7/2) liguide + 0,272 - 0,005 + 0,036 - 0,012
‘i. _i.
implantée +0,255 - 0,006 + 0,013 - 0,008
Tableav I -~ Rdésultats de  corrélations angulaires mesurées dans les sources liguide et implan-

téoe,

Quire lMatiénuation des coefficients AZ et ‘Ad des corvélalions angulaires due atlan-

gle solide de détection, i1 fauf fenir compte, pour la corrélation angulaire 198-110 keV des con-

tributions :

- du Compton (1,1 %} de 1a raic 261 keV sous le pic 198 keV dans e détecteur Nal{T1)

- du pic 118 keV (1,4 %) sous le pic 110 keV dans le détecteur Ge{Li}. Ceci donne une corrélation
angulaire avec la raic 198 keV dont le cocllicient A2 = - 0,288 ! 6,010 publié par Gunther et

al, 4 influence beaucoup la valeusr trouvée,

Ces résultals sont en accord avec ceux publids par dlauires groupes., Dans le tablieau
¥ I g i

IT, nous avons reporté la compilation des factcurs A G, mesurés pour les deux corrélations dans
1 2 1

272
une source liguide.
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(’:;;ﬁ;j :1;:‘11 AZ G?,. GZ("’ ) Détectours Références
(198 - 110} keV | 0,338 © 0,007 2 Ge(Li) Becker, Steffen (12)
0, 347 ! 0,006 Gelli) - Nal Kaufmann et al. {13)
0,341 © 0,003 3 Cre{ii) Ctinther et al. (14)
0, 340 ! 0,006 Ge(ld) - Nal Notre mesure (iguide
+ implantée)
(177 - 136} keV 0,985 1 0,013 | 2 Nal Koicki et al. (15)
. h, =0
0,253 - 0,008 2 Ge{Li) Beckar, Steffen (12)
0,268 * 0,010 0,95 2 Nal Bowman of al. {I6)
0,956 ! 0,012 | Ge(li) - Nal Kaufmann el al, {13)
0,983 ~ 0,015 ] 3 Ge(l4) Gimther ot al, (14)
0,272 L 0,005 0,964 © 0,021 | GelLi) - Nal Notre mesure (liquide)

Compilation de résultats sur des corrélations angulaives mesurdes dans une sour-
ce liguide danse ta décroissance de 16%¥h,  Tous les gjustages, A l'exceplion de
celui de Koicki et al. oni fenu compte du coefficient AgGyg, Pour dvaluer Gp{(*) de
la corrélation angulaire 177-130 keV, Ay = 0, 282 10,002 & 4t accepté par tous
les avteurs,

ableaw 11 -

Nous n'avons pas déduit de valeur pour le facteur d'atténuation G? affectant le coeffi-
cient A,(, de ta corrélation angulaive 198110 keV car les résultais concernant le parambtre de mé.
lange % de la raie 198 keV trouvés par mesure des coefficients de conversion et par mesure de

(32, 13,14,15,18)

corvélations angulaires ne concordent pas suffisamment,

A n'en est pas de m@&me pour la corrélation angulaire [ 77-130 keV pour laquelle les

(17) (14)

duisent & un A? égal 0, 282 - 0,002, permettant de déduire GZ(“’).

mesures de § 7 faites par Kel'man et al, ¢t Gunther et al, sont en excellent accord et con-

vIo DRISCUSSION

1/ Bourge Hquide

A partir de la valeur de G?{‘“ ), nous tirons celle de la constante de décroissance A

pa
(tableau 1), Pour évaluer le temps de relaxation (formule 60), nous admettons que l'intensité du
. L 3t 21/ '
champ instantané est celle de 'ion libre Tm r <8 > / = 7,3 MG (cf. paragraphe 3),

int (13)
prédominante devant les autres contributions. Le rnoment magnétigue du niveau 139 keV' étant

connu, nous frouvons

Ce temps de relaxation dans une source liquide est en bon accord avec ceux trouvés

{18, 19, 20)

pour diflérents sels de terres rares dissous dans des acides et avec ceux que l'on peut
déduire des facteurs GE(“’) rassemblés dans le tableau III.

En incluant la contribution du gradient de champ électrique des couches 4f, nous devions
derive (foymules 60 et 61) ;

1 2
)\k = Ik(k+1) Wi T

2
1 Ai-% . »—%‘l—' (4 T+ 1) - ek + 1) - l)]
. "
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ct corriger la valeur de T oblenue de 4% (1= 7/2, k=2] cormpte-tenu du rapport U%')/(U]% (ef.
I St
parvag. 111}, Nous n'eifectuens pas cette corroction car elle est noyde dans la précision attachde

Ala mesure de colle grandeur,

2/ Hou;

Adnsi que nous Havons vu dans leo paragraphe V, la moesure différenticlle ne nous donne

qulunc Himite inférieure de ¥a constante de déeroissance > de la covedlation angulaire.,  l.a souv-

cedmplaniée ctant considérée comme une solulion solide diluée, nous admetbovs que le chamyp fluc-
2 I
tuant instanland est colui du Trm™ . Pour évaluor lo temps de relaxation, i) faut connaitre e fac-

teur g de 1'état intermddiaire 316 keV de Yo corrdlation angulaive 63-308 keV.  Celui-cf n'élant

on :op o= b 0,37 Aveo celte valour ¢

pas mesurd, nous adoptons ta prévision du modole de Nil

Loo caleul du ftemps de relaxation b partiv du facteur d'atténuation intéygral G ntest
[
possible que si la contribution d'une éventuelio perturbation quadrupolaive est connue  Puisque la
mesure différentielle n'a pu mettre en évidence une telle inte aclion, nous pouvons supposer que
sa {réquence est au plus égaie & celle trouvde dans 1a source allice,  En portant dans {66} 1a va-
Teur Hmite trouvée pour A 5 dans la mesure différenticlle, Vinfluence dhune telle perturbation sur

P

(*} s'avire infériecure & 0, 5%, négligeable vis-a-vis de la précision expérimentale,  La compa-

i
2
alson des coeflicients A, oblenus dans la source liquide et dans la source implantée, avant la

correclion d'angle solide de détection, monlre qug e

- __; 2
T (implantde) - T  (liguide) = {5 ~2)10 7 s
: e

Cetle quantitd est inddpendante dos paramitres de m clange & et des conditions expérimentales,

Lie lemps de relaxation est done supérieur i celui existant dans la source liguide. Fn utilisant la

. . . . -t . . . L -13
valeur du factour dfattdnuation (,}?(‘” Jo= 0,905 - 0,024, on obtiont: T = {#-2)10 "7 4., en
Ca o .
Cor . L 21
accord avee la limite trouvde par fa mesure différenticlle el celle de 1. De ronas of al. ( )

3/ Sourge ailide

La fréquence de la porturbation quadrupolaire dans Iz source allid¢e, permet de dédui-
re Ménergie dlinteraction quadrupelaire h température ambiante @ o Vy,,z = 5,10 eV, Si
nous supposons que lo déformation nucléaive dans 1'dtat 316 (K = 7/2) est identique & celle de la
premizre bande rotationnelle, la valeur absolue du moment quadrupolaire, calculée par le modale

de Nilsson, serait ™ 2,5 barns {(¢f, parag, 135, d'on le gradient de champ dlectvique présent

dans Halliage

, b
v “ 2407 v/ em

%7
Ce gradient de champ ne peut s'expliquer que sian moing une partic de Pytterbium a

précipité pour former un composd YbJ\gn de structure non cubique.  Le gradient de charnp
ntayant pas changd avec le recuil, nous devens admelire que celte formation est stable dans le ré-
scauw de Havgent.  J, Pierre ot B, Pauthenot 22) ont déji notd gue yiterbium dans Margent ne don-
ne pas naissance 3 un composé de structure cubique.  Dos diagrammes de phases des alliages di-
lués en texres rarves dans argent et 'or, communiquds aprés Vachbvement de ce travail par
K. A, Gschneldner et al, {(Aimes Laboratory, Jowa} montrent qu'a la température ambiante, la so-

(23)

. . : . . -0 : .
lution solide Yh -Ag n'existe pas Ada tempdrature cutectique {685°C), la solution contient

&3

1, 8% at. d'ytterbium, Par refroidissement, une transformation de structure en phase so lide
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ambene la création dans l'argent d'un composé intermétalligue dans lequel 'ytterbium est divalent
mais dont la structure n'est pas délerminde.
Pour estimer le temps de relaxation il faul connaltre le champ magnétique instantané
. 169 L3 . ,

agissant sur le noyau Tm, Il est d'envivon 7 MG pour Tm et peut &tre estimé & 4, 2 MG

. : p : 13 2+ N ' 169 \
dtapris la configuration électronique 4f du T . Apres capture K de 1! Yb, l'atome rési-
duel se trouve dans un état multi-ionisé gui se réduit tres rapidement pour atteindre 1'état stable.
; : : Wt . . p . .
Le thulium se comporte comme un fon 3 dans un alliage intermétallique dans de Margent mais
'examen de la systémaltique des températures cutectigues dans les composadés terres-raves - ar-
gent a conduit le groupe d'Aimes & attribuer une légére tendance 2 la divalence pour le thulium

23 . p
dane Vargent ) il n'est pas exclu que Hion T se trouvant 116 2 un réseau stable dans leguel
Prytterbinm est divalent, soit lni-mame divalent, ILestemps de relaxation correspondant 3 des
¥

p T L + ; . LT -13 gt -13
élats d'ionisation 3 et 2 servaient alors respectivement (0,3 - 0, 1) 1¢ s, ou ™ (1 -0,3)10 s,
La premibre valeur particulidrement courte semble donner une préférence & la seconde hypothé-
se,
F,T. Parker et J, C, Walker onl morixé que le chamyp effectif dans les composés
intermétalliques de terres rares peut Btre trds inférleur & celud de l'ion libre. Ils ont étudié en
particulier des composés cublques de néodynium par effet Mosshauer & basse température (‘LZOK)-

il

Ces mesures monirent une dispersion des valeurs de champs effectifs : 1, 76 MG pour NdNi?
2,95 MG pour Nd i, au lieu de ™4 MG qui est la valeur de l'ion libre l\TdB'{'. Cette diminution et

cette variation esl davantage caractéristique d'un blocage plus ou moins partiel du moment orbital
que d'un effet de valence. Contrairement au thulinm, le couplage spin-orhite produit un état exci-

. 3+ -1 . . .
té de 1ion Nd 4 1800 cm ~, assex bas pour dire facilement perturbé par des champs cristallins
Bien qu'il ne puisse &ire exclu, le blocage du moment est meins probable pour notre composé

éventuel Ybh -~ Ag , A moins gque sa structure n'engendre des champs cristallins tres intenses,
n

VII.  CONGLUSION

Nos principaux résultats sont résumdés dans le tableau III,  De la différence des cons-
tantes de décroissance )\2 pour les sources allide et mplaniée, on peut conclure & une difidrence
de la microstructure autour de L'ion Yh, Ce changement ne peut &tre un effet de concentration
(1,4 % at. pour la source allide, ™0,14% at. pour la source implantée) car, méme pour 0,1 %
at,, le diagramme de pbase n'indique pas de solution solide A la température a,mbiante(zzl). Nous
interprétons la différence de mlcrostructure par une précipitation auw cours de la fabrication de
notre alliage, car celui-ci, formé par fusion dans un four & induction, a été refroidi trds lentement
ce gui a favorisé la {ormation du composé Yh Ag5 non cublqur,  Nos deux mesures {alies dans la
source allide confirment la stabilité de ce composd vis-2-vis dlun traiternent thermigque.

Des conclusions semblables peuvent 8re tirdes de deux mesures vécentes faites sur

169 (24)

Yb implanté dans le fer. Une mesure de F. Rava et al. '’ montre que la microstructure au-

tour des ions Yl implantés ne change pas pour des concentrations variant approximativement de
0,014% a 14% at., couvrant fargement notre gamme de concentrations, [En revanche, ces auteurs

. ot . N sy o
ont dhservé une précipitation de l'ytterbium aprés un recuit a 200 ¢ dans une source, dontla dose
. . ) 14 ‘ N . 25
d'implantation 5,10 at/cm  correspond } la concentration de notre alliage ) De m&me, AT,

{26}

Becker ¢t R, M, Stellfen dtudiant 'influence de la température suy la perturbation des corréla-
. . 169 . o
tiong angulaires dans le Tm implanté dans le {ex, ont montré gu'apres un recuit A 425 C, on ne

retrouve pas la perturbation initialement mesurde A la température ambiante,
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CHARPITRE IV

168
CORRELATIONS ANGULAIRES PERTURBIEES DU 6}'1‘11'1

DANS UN GRENAT DIYTTERDBIUM

1.
Un grenal de terre rare ost un composé ferrimamétigque de formule & ,F'(‘,?Gs 3’|I\Ji?0,3
o Mo désigne un élément de Ja famille des terves raves, Lo structure grenat fut découverte on
: ey o {29) .
1956 pav I, Beriaut et ¥, Forvat . En 1957, 1. Paulhenel présente la premidre ¢tude sys-

tomatigue des propridtés magndétiques de ces farrites,

Nes leur apparition, les grenats ont été utilisés dans les technlgues d'hyperi{rdquen -
ces cn leur vendant accessible le domaine des puissances élevées (téldcommunication, radar, accé-
lérateur pulsé, satellite, ...J. Ils ont avssi permis ia réalisation d'appareils micro-ondes spécifi-

{(30)

gques {Himiteurs, ...) L'éatude du comporternent mapgnétigue de 1'ion ferve rave dans ces com-

posés présenie de ce fait un intérdt fondamental,  Depuis 1957, de nombreoux travaux onb été réali-
§és sur une grande varidtd de grenats par diverses méthodes ! mesure de susceptibilité, résonance
ferrimagndiique, diffraction de neulrons, effet Mossbauver, corrélation angulaire perturbée (C. A F)
- sst intéressant de comparer Jes vésultats qu'elles donnent cax aucune nlalteint directement
le moment magnétigue de L'ion étudié,
Lies mesuves de corrélations angulaires perturbées que nous avons entreprises suy
169

le Tm dans un grenat d'ytterbivm {Vh. I G = Yiterbium tron garnet) complitent celles déji réa-

lisdes sur le maéme é¢iément mais dans deux prenats voisins @ Lu. [, G, et Tm. L G.

H, GENERALITES SUR LIES PROPRIZTES MAGNETIOURS DINS GRENATS DI TERRIES RARIS,

Lies ions Fe, trivalents, se répartissent sur dewx résecaux a et d dans le rapport
2/3. Cos deux sites sonl carvactérisés respeciivement par des distributions de symétrie tétraddyi-
que et octadédrigue des ions oxypine environnants (53 Fure 12).

Le couplage a-d ferrimagndétique, produif une aimantation résultante non nulle
piag .a

—3
MF . Bur un treisidme réscau, ¢, les moments magnétigues des lons terre rave, trivalents égale-
o . :
wt
ment, ¢'alignent antiparalldglement & le .
v e

La densité d'aimantation des ions d  produil sur un site a, un champ moléculaire

- -

de 5, 7 MOz A la température ambiante, I.es deux réscaux soni ainsi tr2s fortement couplés, M
i 1 Fe

est pratiquement indépendant de la terre rare présente; son comportement en fonction de la tempdéra-
ture et sa grandeur sont covrectement décrits par Vaimantalion 4'¥ L, G, , puisque U'ytirium est non

magnétigue, I.e champ d'échange induit par M sur un ion terre rare est d'un ordre de grandeur

Fe
inférieur (M oh ~ 200 kGa} et varie peu d'un grenat & autre, Enflin, les iniervactions terre rare -
@c -

terre rare sont considérées comme négligeables,



Représentalion des
] 35 (o) a, d el ¢ de fer et
de terre rare {T.R,) of des jons
4 04" {e) Tes définissant (d'apris
e (d ) M. AL Gilleo el S, Geller (31)),

. . . ; . ‘ o O
détermine le point de Neel compris antre 540 et 570 K scolon

Liinteracton a-d

le grenal. Jon abaissant la température, 'alignament des moments magndtiques des lons terre ra-
re augmente, Haimantation de 'échantilion diminue, sfannule & une tempdératuve Tc el change de
sipgne au-dessous, '1“ est appelée "lempdérature de compensalion' et v:-i.r.i.u dtun gl"cmat 3 l'suirve.
Liw eristal est de structure cublque ot Ja divection de facile almantation ast gé-

néralement paralléle & 'axe de symdirie dlordre trois [ I,1,1] . J.es tons lerre rarve occupent les
cenires de doddéeaddres non rdgulicers, dd&inis par huil ions oxypgene O." que 1'on peul représenter
par des cubes Toporement distordas (l'.igu re §2) les six orientations possibles de ces cubes pax
rapport aux axes du cristal délerminent six sites cristallographiques se déduisant deux & deux 'un
de Uautre par réflexion dans les plans {110}, (101) ¢t (01 1)(;3&}. La figure 13 reprdsente deux gua-
drants de Uellipsoide du facteur spectroscopique magndtique g, assoclés 3 deux siles ; les orien-
[1,1,17. Siia divection

[

talions des gquatre aubres s'obilennent par rotation de 2v /3 autour de laxe

Texo

{01,711 NeAV NN

_—

e Deux ovientations

—_

du fenscur g d'un ion lerre rare,
définies par Les ellipsoides d'axes
(s Eyo J,/) en trait plein, et
(B'% g'y _'i,‘z) ecn pointillés, l.es
points i/‘.{ el M' différencientles
moments magnétigues de ces deux
sites lorsque aimantation est pa-
rallele 3 1'axe [1,1,17 .

17,001



e " . . . ) . s
est parvallele a L 1,0), ces six sltes evistallographiques se regroupent en quatre siles magnétiques
peuplés dans les vapperts 202 01 0§ par contre, st la divection d'aimantation est paralléle i

. I . . . o -
L1, 1, 13, il ne subsisto phus que deux sites magndtigques dgalement poeuplés,

NI OBIET DBE L'ETUDE

MNous reportoms dans le tabloan TV dos résultats concernant le thuliwm sur le réseaun

do terw rare dans Tm LGy oot L LG Les nltres, obfenus dans Yho L G, leur seront comparés,

Ro& s o 1 & a & s
Groenal Références
Math »
Grandeurs 1771 300 OK, Méthodc
EXper.
M'J“ (“n) 0,9% 0,42 A R, Pauthenct {29)
M B
(1, 89 0, 24 A 5, Geller et al, {33)
0,206 A J. Perel et M, Schicher (34)
0,19 N . Tchéou et al. {35}
11 h {(kx2) 189 5 5. Geller et al, {33)
. o
i 1
o 17 - 16 A R. Z. Levitin el al. (36)
N E
-t 196 - 14 A M, ¥, Caspari et al. ({37}
f H, l {leC} 570
s ;”' M
M ! {1} 1240 R, L., Coben (38)
antk
| i -7 . L. ;
~ eV (L0 ) 0,7 (les indices ! et 2 sont rela-
4 he X . e
! 2 ” tifs aux deux sites, différen-
- eV (10 ev) 0 tiables par cette méthode)
3 Yovs
LR, El -
Ho o (kOu) 523 - 15 206 - 30
N . 8. Koicki et al. {15)
o o {kOe) 157 116 C.AP
. cch
= -12 + +
. F( (10 8. ) 1.8 - 0,4 0, 38 - 0,10
o )
I'—‘.I Al.
5] 54 - 0,8

TABLEAU IV - Compilation des résultals obtenus par mesures d'admantation (A}, de susceptibi-
lité {8}, diffraction neulronique (N} et d'interactions hyperlines (Mosshauer (M)
et CoAL ) sur Tm T dans Tm. I.G. et La 1. G,

Pour utiliser un mdme langapge,  nous wliliserons le champ magnétique M(Ce) plutdt
que le champ d'induction B{T). Dans les expressions littérales {chap, T et IT) nous remplacerons

pour ccla B par M, M 0/4-11 par I, ol nous exprimerons les autres grandeurs en unités C, G, S,

. -3 PR . 10 . .
Avec la valeur <1 >4f = 12,5 - 0,7 u al.{ ) que nous avons accepltée précédem-
ment (chap. III, parag, 1), la relation entre champ mapgnétique hyper{in Hl ¢ (= Hint) et moment
L : N i
magnéiique M'l’ de 'ion Tm sféorit
i

Hoow {104 ! 0,06) M

hi Tm

on H] [ est axprimd en MCe ol M, enanapgnéton de Bohy (1), Nous calculons aussi, le coefli-
o : :

i
. e s . . 3 0
cient de multiplication paramagnétique de Vion libre Tm a 300 K
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i} gL
R P A T

en bon accord aveo fa valeur expérimentale de S, Koleki el al.

.
3

Ala tempdrature ambianie, les rédsullats concordent dans Ja limile des erreurs ox-

périmentaies. La valewr duonoment magndiigue oblenue & tempdrature ambiante par R, Pauthenet
est cevtainement due i la composition de dchantillon dont 90 % sculemont est de structure grenal
Depuis, Jes conditions de {abrication se sont amdliordes.,

A hasse tompdrature par contre, los moments magndéligues du thulivm dans Tm. 1. G,
ct b L Goosont en ddsaccord, La valeur woyenne des champs internes mesurds par R. L. Coben

a

donne M w0, 87 1 dans Tm. 1.G. en accerd avec . Pauthenet et &, Geller ef al. En référen~
T I (,) (})

co, nous aignalons que S0 Oler el al. ' 7 ont rédvalué le specire d'absorption Méssbaver obtenu par
Af-

R, Coben ef ont ddduit M, = 0,898 - 0,08 4
(33} 13
Dans lo grenat de lwddliarm, 1o mesure de corrdlation angulaive pertarbdée conduit &
i

. RE
une valows beaucoup plus faible M = 0,5 0,1 1

" Oun pourvait attribuer cel dcart A une diffé-
hm

ith

rencoe de structure autour de on (hulivm comme semble Pisdiquer Vorlentation diffdrente de Ve

de facile aimaniation dans ces doux cristaux,  Dans Tm. [ G, cetic direction asi parvatinle

. . . , - 4 ; . o3
tandis que dans Lo LGl oelle s'oviento selon 11, 0,0]  Dans le premicer gronat Tmo peuple deux

sites ymagnétigues dans un rapport de 111 5 dans te second, deux siles sont occupds mais dans Lo

rappoert 4o 1.

B consdéquence, ignorvant Hanisotropic du thulium ol celic-¢i nouvant atre diffdren-

te dans les deux grenats, on ne peul comparer directement les valeurs des champs inlernes obtenus

i
ici par effet Mossbaucr ot G, A, . Par contre, les mesures d'aimantation de S Geller ot al., et
R, Pauthenet gqui atteignent des valeurs moyennes de momoents magnétiques ioiques dans Tm, 1. G,
révilent elfectivernent Pécart de comportemaent du thulivm dans ces doux gronais,

Lies mesures de corvélations angulaives perturbdes que nous avons effectudes dans
Yh, LG, peuvent Btre comparées 3 la mesure Msshauer puisque dans ce cristal P'axe de facile ai-

mantation est également dirigd selon [1117] .
6 ,

ERD d

Enfin, signalons les travaux de K. R.

40 ‘ . p .
Liea ) et al, gui ont caleulé 'action d'un

N o
[e= 800 K -1
&2 a
IPy= 875 °K -3 champ crigtallin cubique sur les sous-élats
. ]
By =826 K- 3

des multiplets J dus & des électrons .
ol . (4] } ry . 3
M. Schieber et al. en déduisent la sdé-

guence des niveaux électroniques du mulli-

. 3 L34
plet fondamental ", de Tm {fipure 14)

¢
D A— en ajustant les dewx parametres du proble-

PP . - :
T ) me {échelle d'énergie et rapport des ter-

mes dlordre 4 el & du potenticel cristallin)

. " 02,
Ca 300 K -0 N P : .
2 de fagon & représenter les valeurs expdri-

menlales de la susceptibilité de cet ion

£y = 150 K -3 dans Tm. 1 G, entre 00K et 1000°K,

Ly 0K - 1

Figurve 14 - Schéma des niveaus Glectronigues

du multiplet fondamentat du Tm3" dans T, 1 G,
selon M. Schicher ot al, V) 13 reprasente 'éner -
e de 'état. A 1'éner-

gie i on trouve deux dlats singulets superposds.

gic en PK el d, la multiplic



e cchantillons polycristalling (91' 2mm x 5 mm) de proenal d'yviterbium naturel ont

e priépavds par M. Mardchal, au Laboratoive de Cristallogéniise du Centre d'lBtudes Nucléaires
i . L . 5w - 13 2 . s

do Grenoble, ot irradids dans des flux de 2 & 3,10 n/em”s B Saclay.  Ils n'ont éLé utilisd gue

tivité restante - provient alors uniquement de

plusicurs semadnes aprés leur tryadiation,  L'ac

«
i())YI

2/ Disposilils

expariment;

Nous avons utilisé essenticllement I technigue des corrdlations angulaires intégra-
les déjna britvement décrite dans Je chapitve HIL Scule la corvélation anpulaire 177130 keV a dd
Gtudide,  Cerlaines moesures ont ¢d rdalisdes aveo un systémae de coincidences triple lent-rapi-
de (Tigure 15), afin de diminuer fe taux de coincidences aceidentelles,  Pour les autres, un systa-

me lent a A6 sulfisant,

.5/ D)(E roulement des mesuras

Nous avens {ait des mesures anx fempdratures ambianle el de t'azotle liguide,
aveo of sans champ extéricur.  Afin de polaviser Udchantillon, nous 'avons placé entre Jles pdles

p ; . N T p .
dfun petil dlectro-aimant,  Pour travailler 3 777, Pensomble a 8té placd dans la gueue d'un

cryoslat of baignait dans azote liguide.  Les angles de mesures dlaient ‘)00, 1357 et 180 et les
champs de polarisation alternativement dirigés vers 1o haut of vers le bas.  Toutes les mesures
onl ¢té faites dans la mBme géomdlrie,  Dans le cas dos mesures sans champ extérieur, les po-
Jes doe Patmant éladent remplacés par des pitees identiques de culvre pour dviter toute polarisa-
tion asccidentelle.  La géomdéirie de Papparcillage introduit une atténuation supplémentaire de la
corrélation angulaire, qui s'ajoute & celle due & Vangle solide de détection.  Pour corriger des
diffusions ¢t absorptions créces par 1a présence du cryostat et des pdles de Haimant, nous avons
mesurd la corrélation angulaive 177-130 keV dans une source liguide placée hors et dans le dis-
posilif expérimeaental,  Chague fois que cela a 8b¢ néeessaire, M'échantillon a été démagndétisé en

. . . . . 0.
fo maintenant plusieurs heures d une lempdérature plus élevée que le point de Néel {~540 K pour

Yh.1, G

V.o METHODRINS D'ANALYSE

Nous pouvons raisonnablement penser que les gradients de champs électriques sta-
tiques sont du mérme ordre a I'endroit du noyau 169 Tm o dans Tm. 1LG. et YhoIL G, Les énergi.es
diinteractions quadrupolaires mesurées par R. 1. Cohen ((ahleau V) sont sulfisamment faibles
pour nous penmettre de négliger Hattdnuation de la corrélation anpulaive 177-130 keV qui en ré-
sulte & 7775, et 3 fartior: A 300°K,

Les sources de perturbalion proviennent donc des champs {luctuant el statiques
magndtigues dont les énergics d'interaction seront notées respectivement ot U)I‘Jh. . Les con-

ditions de validité de la théorice de A, Abragam et PP, Pound s'éerivent ui:T(: <4, o T(‘ <<l et

PN . . s P L0,
u}l, T M w[. . Dansg notre cas, cetie derniére condition n'test pas réalisde, A 777K par exemple,
C L

D 1 Y - -
aveo Hf ~T. 106 Qe }'{;H ~EIOTOr et T~ d PS5, NoUus avons ! UJ? T, an 8 ])NUJI (™9, 1{)8 & :
‘ nt « [ ¢ .

i
Cependant, on monl,rc( ) que lfon peut utiliser 1a théerie de AL Abragam ct P. Pound lorsque la

fluctuation est de symétrie sphérigue ou cylindrique, comme ¢'est le cas dans un grenat,

)3
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1/ Mesure avee champ extéricur

Pour up échantillon polarisé par un champ magnéligue extéricur H o be rpendicu-
‘ : 3 exck

lajirement au plan de détection, ia corvélalion anpulaire différentielle s'éorit

)t

T Ak -

Rt Yo 3 , 08 1 .
"\Ti (e, E}(‘.XL' t } >i hk ¢ cos i (0 “, t

&,

AVEC :

w
I

gy . - N . - .
|31 i © st le champ statique orienté & Vendroit du noyan,  Siles termes dlordre k 2 4 sont négli-

geables @

Lie facteur exponentiel traduit la préscence dhune inferaction dépendante du temps, Ko mesure

intégrale, on détocle alors ;

w, (0, @) = La b, g (=), cos 2(0 TAD)

Fent? 22

Le facteur d'alténuation intégral ot la votation de la corrélaiion angulaire s*expriment par .

280 = are ty

Ces deux grandeurs nous permoe tient de tirer ke ol
g A

En romarguant gue @

cos 2 bR = ﬁ,l
b “
¢l en posant :
! L
T
1 ~¥-k21‘ N

. O o
Nous tirons des mesures & 90 ot 180,

o a -+
! i [ ¢ w) . W a0, - F
V\J_ ( 807, ~ ' , ) " {90", ”cx

exl .
- s 2b, G, (e) (67)
17, o + ot 2 72 L
- - ¥ oy | ¥ - 1
ZLWJN(H%(} R L L LA S w)]
et des mesures a F.350 :
S [
134 4 1 L 1 oy I , @ 2 T
WL( 387, bHL - w (1357, B ) ’ q 20, T
! o T AR R TS (¢8)
- 1135 o). W 250 ¥ ) - -
> [W"L{ 357, 4L O)EW, (1350 -1 )J 2N

De ces deux guantités expérimentales, nous pouvons déduire wI et )L?, clest-A-dire le champ

¥

: . - N . Eg z : Y
effectif statique résultant de la polarisaltion de la source I ¢ et le temps de corrélation T |
@ ¢



R/ Megure sans champ extéricur

Dans un dchantillon polycristalling les aimantations des domaines magnétiques sont
dirigées dans toutes les directions de 'espace.  Les champs effectifs statiques & l'endroit des
noyaux sont donc oricntds alcatoirement, Dans une mesure intégrale, la rotation de la corrdéla-
tion angulaire n'est pas observable divectoment malis se manifeste dans le facteur d'atténuation

intégral donné par

{69)

expression de mtme structure mathématique que {(63) ou {65).

. L o 0 . .

Des taux de coincidences 3 907 et 1807 nous caleulons anisotrepie de la corrdla-
tion angulaire

wso", o . w900, =)
W(ggo’m}

dlon 'on tive

Une telle mesure ne nous permel pas d'atteindre indépendarmment les valeurs du
champ effectifl statigue et dutemps de corréiation, 11 nous faudra introduire 1'une pour obtenir 'an-

froe.,

VI, RESULTATS

1/ Mesures dans une source liguide

Afin de tes ter le bon fonctionnement de 1'¢lectronigue, nous avons enbtrepris unc
measure de Hanisolyepie dans une solution dilude de chlorure diytterbium.  lLie coefficient A? X -
périmental de la corrélation angulaire vaut :

o ..‘L
AP 6,261 - 0,003
Apries correction d'angle solide de détection (.'J'?(Q) = 0,926) ce coefficient devient :
o1 +
A;‘” = 0,282 - 0,006

d'ott Von déduit pour notre source liguide :

+

Q. (m) = - - = 1,00 ~ {,03
2 HRS

2 AZ N

In négligeant de nouveau la contribution du gradient de champ électrigue {luctuant, nous obtenons

o€ 290713 g,
<

ce qui est en accord avec une mesure déerite précédemment (chap. 111, tableau 131).
Une mesure idenlique avec la mtme source liquide placée entreles pdles de L'aimant
a ltntéricur du cryostat nous a donné @

A@;‘P « 0,248 T 0,03

Li'atténuation introduite par la gdomélrie de 'aimant est done !



2/ Maesures avoe champs polarisanls

Nous avonsg Ltraité nos résultats praphiguaomoent.,
£ 1

Un exemple du procédé d'extrac-

tion est présentd sur ta figure 16 of sont tracées on fonction du temps de relaxation, les courbes

donnant le¢ champ effoctlif statique orienté.

tales de 1'atténuation

G 5 (o) N

et do coclficient

quécs sont maximalisdes puisgue le traitement considire les mesures de C}?(‘”}J

mdépendantos.

larisants,

et do

Files sont paramdirvisdes par les valeurs expdérimen-
Bofef, formules (67) et (68)1  Lies errours indi-

R comme

Nous avons portd dans le tableau 1V fes rdsultate de nos mesures avece champs po-

Tompérature ”(:):t, G? (=} iz 1"10“. ic
oK O g - kO 10-12 4,
16800 0,800 - 0,015 0,080 ~ 6,005 204 - 20 o Yo,z
300 4500 0,812 10,026 0,083 « 0,008 204 - 30 0,87 - 0,32
1500 0,832 - 0,020 0,0617-0,0050 150 21y 0,97 - 0,22
) b ) e . 130 I
4500 0,502 - 0,017 0,0933 ~0,0007 505 oo 3.7 - 0,3
77 "
7500 0,476 -~ 0, 034 0,0827 - 0,0018 510 (100) 4,5 {1, 8)

LABLIEAU

K -

2560

Résultats expérimentaux déduits des mesures avee champs extévieurs

FH (,/}f( b O )

Iy

Gy (ol

oo

e

= (.800 2 0.0715

o=

/ I,ﬂa Al oo g e e D e

Hepre allepy b

1H0 ).

joo

Q08¢ ¢ 0.005

Gy +AG,

(;7(0’))1_

(;?(CO) F A(;_?

Figure 16

Exemple

T AT,

T (10"s)

dtextraction des résultats

¥



En présence d'un champ extéricur, les orientations relatives des moments magné-

tiques et des champs hypeufing sont représentées suriafigure 17, Cetle géométirie est valable aux

3
deux températures pulsque le grenat de thulium n'a pas de point de c:on'lpensal.ion(j}b).
Y
o Figuze 17
—
H
ext
Qurientations velatives des divers
i woments of champs dans un gra-
nat av-dessus de la température
j do compoensation.
-
Wb M
- % baa %H_
ech int

Lie champ effectil mesuré cst la somme vectorielle

s -
Il = 4 1
off ind ot
soit !
wooo= nt o o.on
ofl ing axt

] " 1 - A v '
quae l'en p(}ul. anecere scrive )

| i - ] 4 3 -
H()f[ ? “(txt i 1

uisque, rappelons-le, le champ d'échange moldcuwlaire n'a pas dlexistence physique & endroit du
P ) 3

noyau,

La contribution H, ‘ ¢st le champ interne statigque produit par la couche 44 pola-
- int s
2lgg-l)

risée par le champ 1 - H ; B0iL
coh ext

-7 -
P
s = Ji + B = {3 -] - I
f int aff ext (5-1) [ ech ext

IEn uwtilisant les valeurs de lon libre, g s e f/() et B o= 5,45 - 0,25, nous sonumes en mesure de
caleuler la valeur du champ d'échange 4 la température ambiante, Nous oblenons ainsi des trois

mesures & 300°K

.1.
3! = 164,55 - 24,7 kOa pour H = 1000 Oa
ach . axl
180 33 kO pour H st ” 4500 Qe
ext
,;,
150 - 21, 8 ke pour Hc%t = 1500 (e
dont la valeur moyenne pondérée est :
151 = 162 L5 ke
cch

est en excellenl accord avec les valeurs de 8, Koicki et al. et R, Z. Levitin et al. {cf. tableau IV).
Lorsque le champ extérieur tend vers zéro, i} ne subsiste plus que la polarisation

induite par le champ d'échange. Elle produit un champ inlterne que nous noterons !

#
H, Ve (M)
int int ].{th -0
Hin 3 B Hcaff P H(—:xt



Nous distinguerons cotte valeur du champ interne de calle produite dans un cham
I }

extérieur nul 5 en effet dans un dchantillon doud d'anisolropic magnétique nous aurons !

H ¥ M
int A inL)H =0
exk
En utilisant foujours f = 545 - 4,25, nous obtenons la valeur
. |
k. & (2’.0 5 - 13]kCe
int

dégalement en excellent accord avec 8. Koicki et al,
Nous pouvons alors déduire le moment magnétique 2 la tempdrature ambiante de
. w371 ,
Hion T dans un grenat diytterbium :

o ES
4 30K) = 97 . 241
1\.1,:{}_1_} { K) 0,197 0, 024 N

Lie champ d'é¢change suit la dépendance en lempérature de la rdsultante des moments magnétiques
des résempe de fer.  Des courbes d'aimantation M{T} du grenat diyttrium, nous firons le rapport

{29, 33)

Ainsi

M(77URY/M(200"K) = 1, 28

1 (77°1) = faza T2 ks
ach

De la mesure la plus précise effectude & basse température, nous tirons :

o i, 4
A - = g
B (77714} 9,6
ef encore
H < {sag TP e
int O\ - 26 -

dion nous déduisons

Lo o
M, (77°x) = (0, gy V00T

T 0,05 B

Enfin les valeurs du temps de relaxation déduites de nos mesures sont |

+ -1
- A 3000}{, la valeur moyenne pondéiée @ T o= (9, 8 - 1,4) 10 3 5.
[ -
! ?'?DK, la valeur la plus précise : To= (3, 7 i 0, 3) i{}"la 8,
<

3/ Mesures sans champ extérieur

La préscnce d'anisotropie magnélique se manifeste par une dépendance anpulaire
par rapport aux axes locaux d'orientation du mement magnétique de 1'ion, donc du champ hyper-
fin,  Dans un Schantillon polycristallin polarisé, la valeur de ce moment est distribude uniformé-
ment enlre les deus valeurs extrémes correspondant :;m‘ plus petit et au plus grand des axes de
I'ellipsolde d'anisotropie, Dans ces conditions, les champs mesurds peuvent 8tre d¢fldrents de ceux
obtenus dans un échantillon non polarisdé,  BIn effet, dans ce cas, 1'ovientation de l'axe de facile ai-
mantation par rapport aux axes cristallins est la mdme dans chaque domaine magndligue et définit
ainsi unc ou plusicurs valeurs discrates de champs internes,

Nous avons mesuré anisolropic de la corrdlation al.ngulaire 177-130 keV en champ
nul aux deux températures, 51 nous acceptons les valeurs des ternps de relaxation déduites des

mesures avee champs polarisanis, nous pouvons extraire de V'atténuation (formule 69) ta valeur

moyenne de ce champ @ (Hint}H {tableauw 1V}
ext = O
T(7K) g AEFP G () ) (kOe)
bA 2 int'H

ext=0
300 0,346 - 0,012 G,207 - 0,004 0, 84 ! 0,02 188 { L7

+ § EN R -
77 0,218 - 0,018 0,135 - & 007 . 6,55 - 0,03 625 ff)g

TABLREAL Vi
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Lies moments mapgnéliques correspondants oblenus ici, sont :

Mo (3007K8) = (o, 161 -0, 0261

Tim 3

3 5
I\fi,ml(?'zoji) (0, 60 * g ;;) M

Pour domner une idée de la sensibilité de cetle analyse, l'atténuation calculée prow
duite par un champ movyen de 960 ! 90 kO et un temps de ralaxation de 3, 7 ! 0,3 10"]‘2 sec, est
dgale & :

Lcal
G
2

(=) = 0,475 - 0,028

Sinous faisons ce calcul avece los deun valenrs discrites obtenues par R, L. Cohen soit, 570 kQe ot
1240 ke, la moyenne avithmétiqueobtenue est 1 0,478, Les offels de non lindarilé de G?(“’) en foncg-
tion du champ sont négligeables,  Ceocl nous assure que les valeurs oxtrvaites sont bien des valeurs

moyennes de champs,

4/  Analyse des rés ulfats

Nous avens rassemblé Hensemble de nos résultats dans le tableau VI,

H 30(]%’&. 7 '70}.( Rernargues
exi :
12 + +
(10 2‘;) 0,98-0, 14 3,7-0,3
¢ Théo rie Al raoam of Do .
M (kQu) 505 + 13 548 + 37 Théorie d'Abragam et Pound (A, P.)
int 26
+ + 1,4 2 300°K valeur de 1'ion libre acceptée
" " - g 3 - a5 I ofe
- 1) 450,25 8'(~ 1, 2 avee <x~3> 212,57 0,7 w a,
H 4o AL
oxl
e { .
" (ko) 162 715 224 - 21 3 777K valeur déduite de 1 (h(.'S(X)UK)x:I,%
ech o
+ 10,07 +
197.0,02 L 53 d, o= (1,04 10,00
M,I,m(uB) 0,197.0,024 | 0 ENT Ho { 9,06) M.
+ S AL Valeurs de T ci-dessus, acceptées +
. Y . “ 31 . -
{HinL)H(ko") 188 - 17 625 _ " gq théorie A, PC
exl=0 .
H xt 0 f 1+, 15 ( ) +
¢ 20,0 R H, = {1,040, 06)M
M, () 0,181-0,026 0, 60 " - ind'n w0 { Mo
TABLEAU VII - Nos résultais, obtenus dans Yb.I.G.

Les champs internes obienus ici, aux deux températures sont en {rds bon accord
. s . Ce o walre : )
avec ceux de 8. Koicld et al, dans La, 1, G, mais 3 77 K, inféricurs & la valeur moyenne des deux
sites mesurde par R. L. Cchen dans Tm. I, G,

Nous remarquons aussi que la mesure & basse température sans champ extérieur
appligqué n'exclut pas la possibilité d'une anisotropic magnétigue du thulium, I.es valeurs des mo-
ments magnétiques ionigques déduites directement des champs infernes subissent les momes rermar -
ques !

0, . oos . Y¥Yh.I, G, o
- 2 3007K on peut accepter la moyenne des deux types diexpériences soit, MT (300°K) =
m
1 . .
<0, 19 - 0,02 Hy.  Cette valeur est dans la limite des erreurs, comparables A celles obtenues par
mesures de magnétisation ou de diffraction neutronigue.
N o . .. ¥h,I. G. 0 40,07
- a 71K, notre mesure avee champ extéricur, la plus précise : M. (71 K)=10, 53 7 Mo est
T ~0,05/' 13
bien inféricure a cdlles de 8, Geller et al, ot R, Pauthenct dont nous acceptons la moyenne® :
Tm. 1. G,

o] 4
MTrn (777K} = (G, 92 - 0, 03)%3,
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Notre valteur de champ d'dchange a 300"K ¢t an bon accord Ggalement dans la limi-
te des erreurs avee celles mesurces dans Tl G ou Lu 1 Go Notons cependant qutelle est oble-
nue en faisant I'hypothise du comportament en ion lbre gu thuliwm A la tempéralure ambiante. O,
aux corrections de champs extérvicurs, qui sont ici ndgligeables, la quantité atteinte expérimenta -

lement ¢et proporiionnelle au produit (B-1)H , {ou wH ; puisque (B-1} est proportionnel & ¥,
: ¢ cch

ch
cf. chap, I, formules 39 et 41). Lo prisc en considération des offets du potentiel cristallin 3 la
lempdrature ambiante aurail pour influence  de diminuer la susceplibilitd, diaugmenter d'autant
nolrve valeur du champ d'échange, done de réduire encore 1'éeart entre celle-cl el celles mesurdes
dans Tm. L G, Dvidemment, cela n'affecte pas les valeurs de champs internes ou de moments ma-
gnéliques,  De la relation M‘l‘m = x,}_,mI'l“Ch, le champ d'échange devant 8lre identique dans YBI, G,
el Tm., I, G., nous avons |

M't’f‘b. I, G,
SO X L
. ,M?;J b G o
" . y
. 47K i m 7K
soil cxpérimentalement :
RN CXP
A - [ 0,04
Tron. 1. G, TBST g0y
X Trrs O
TR

Nous avons caleulé co vapport & 'aide de 'expression de la susceptibilité donnde
par M, Schicboer ot al. (41). Cetlte grandeur cst une fonction de la lempérature of des édnevgies des
étals électroniques,  FEn admetfant dans Tm, B G, e valeur 'El = 15071 {cf. fig. 14) et en faisant
I'hypothse d'une structure cristalline de m@me symétric autour du thuliom dans Yh. 1. &G, et

T LGy le rapport expérimental nous permet de fixer I'échelle d'énergie, Nous oblenons ainsi

dans Yb, 1. G,

- wpp T O..
Bos (350 ~ 60)'K
soit une valeur deux fois supérieure & celle déterminde dans Tm. 1. G,  Les distances terve rare-
s . . L34 2 o ) o
oxypgine idenliques dans ces deux grenats {I'm - O = 2,44 A et 2,34 A dans Tm. L. G, et
KRB - ; O . (8] . “ 25
Yh 0" s 2,410 A et 2,33 A dans YhoL G (35) ne peuvenl 8fire la cause de ce facteur 2 dans

I'effet du potentiel cristaliin, C).uai,i!:atiwm:mni/ en admettant une distorsion lecale du réseau A L'en-
droit du Tm dans notre grenat, on pourrait justifier ce comportement moing magnétigue.

A la température ambiante, le rapport calculé des susceptibilités devient alors

+ T I G, .
0,83 - 0,03 En excluant les deux valeurs extrémes nous acceptons la moyenne : M}l‘?; G(.&OGOK)
,{.,
0,25 - 0,02 Hy {tableau 1V), ot on ddéduisens
_ axp
Yh. I, G,
Ko &
- —— - 16 T 1
m b G 0.0 -0
X T o
300K

lei Maccord  est plus indicatif que significatif étant donndes les marges d'erreurs ot la dispersion
des valeurs dans Tm. I, G,
Lie rapport des temps de relaxalion aux deux températures cst
7, (300°K) .

""""""""" — i 2 - ,0(-
TO{TTOK) 6. 21 0, 04




alors que le rapport Inverse des températures vaut 0, 255, T.e phidnomene de relaxation électvoni-
I PR .
que est principalement dd & un processus diveet.
L différence des temps de relaxation dans Lu L. Go et Y1 G, indiquerait éga-
lemaent une différence de structure antour du site de thulium dans ces deux grenats, ce gqui n'est pas

contradit par les valeurs respectives dos champs internes.

VIl, CONCLUSIONS,

Lia méthode des corvélations angulaires perturbdes permet d'atleindre la suscepli-
bilité d'un ion magnélique, en concentration méme trds dilude dans une matrice. Nos résultats 2
la tempdrature de Parote Hauide semblent indiguer une différence de microstructure aulour de ien
thulium dans un grenat selon Ia nature des lons lerve rave volsins, Il gserail intéressant de complé -
tey ces expériences par des moesures identiques dans T, L G,

Infin, soulignons une fois encorve, que 'enscmble des méthodes expérimentales
effct Mbsshauer, mesure d'aimantation ¢f de susceptibilité et corrélations angulaives perturbées,
complémentaires lorsqu'clles ne sont pas dquivalentes, permettent une analyse frucluense de la

structere cristalline el magndétigue des solides,



CONCILUSION

Nous rappelons bribvement les principaux résuliats expérimentaux obtenus dans
catte thése,
Dans ¥Yh-Ag , nous avons, i la température ambiante

- dans la source allide

2

v 2 101? V/em
b

i b
T (1 ~0,3) 10 ’ &
C

- dans la source implantée

g = {8 <) 107h?
<

- el dans la solution ligquide :

La présence d'un gradient de champ électrique dans 1'alliage tradult la formation
d'un compoesé stable non cubique, Yiy,Agn {n = 5) dans lequel le thulium serait divalent,

Dans la souvce Implantée, la valeur du temps de relaxation et la non-observation
d'interaction quadrupolaire lectrique statique indique une différence de la microstructure du so
lide autour de P'ion thullum dans cet dehantillon et 1'¢chantillon allié..

I faut noter 1'influence sur la nature et 'inténsitd des interactions hyperfines du
mode de fabrication et des traitements de 1'4chantilion.

Ians le grenat fer-Yiterbiwm, 1'ion thulium occupe un site bien défini dans upe
structure fervimapnétique,

Nos résultals expdrimentaus :

- 2 300K .

H, = 206 L 13 kCe o= (98 141070 e
int ¢
et & 777K
40,070 + 12
B = KA ) | = - 5
Mo = 850 00 s KOs T {3,770,3) 10

confirment les résultats obtenus par 5. Koicki et al, dans Lu, L G, mals révilent un comporte-
ment différent de celui obscrvé par diverses méthodes dans Tm. 1.G. Il semble que la nature des

ions ferre-vare voising alent une grande influence sur les niveaux électronigques du thulium,
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