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Annexe ()

MISE AU POINT
Effet du champ cristallin sur les propriétés

des ions magnétiques

Dans cette mise au point, on considére bridvement, du point de vue
du facteur de Landé et des interactions d'échange, les propriétés d'un ion
présentant un couplage spin-orbite et soumis 3 un champ d'anisotropie
uniaxiale (axe de symétrie : Oz). Nous supposons que l'ion est caractérisé
par un spin total S et un moment orbital total L. Nous nous bornons au
domaine des basses températures, en considérant que le terme de Boltz-
mann, kpT, reste faible devant 1'énergie qui sépare le fondamental du
premier niveau excité. En fait, la plupart des aspects que l'on peut obser-
ver sont déja présents dans le cas simple ol le moment orbital est égal a
la constante de Planck % (L=1), et ol le moment de spin est égal 3 R/2
(S=1/2), ce qui serait le cas pour un électron unique dans un multiplet

tyg» avec déformation axiale du site octaédrique.

En l'absence de champ appliqué, l'hamiltonien peut étre écrit sous la
forme :
Fe,=2ALS + k(L»? . (AO-1)

Dans la base des états IL%,8%>, la représentative de F, s'écrit :



Annexe 0

MISE AU POINT
Effet du champ cristallin sur les propriétés

des ions magnétiques

Dans cette mise au point, on considére briévement, du point de vue
du facteur de Landé et des interactions d'échange, les propriétés d'un ion
présentant un couplage spin-orbite et soumis a un champ d'anisotropie
uniaxiale (axe de symétrie : Oz). Nous supposons que l'ion est caractérisé
par un spin total S et un moment orbital total L. Nous nous bornons au

domaine des basses températures, en considérant que le terme de Boltz-
mann, kT, reste faible devant l'énergie qui sépare le fondamental du
premier niveau excité. En fait, la plupart des aspects que l'on peut obser-
ver sont déja présents dans le cas simple ol le moment orbital est égal 2
la constante de Planck H (L=1), et ol le moment de spin est égal 3 R /2
(§=1/2), ce qui serait le cas pour un électron unique dans un multiplet

t, , avec déformation axiale du site octaédrique.

2g’

En l'absence de champ appliqué, I'hamiltonien peut étre écrit sous la

forme :

$,=2ALS + k(LH? . (AO-1)

Dans la base des états IL?%,S?>, la représentative de £, s'écrit :
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Si on applique un champ d'amplitude B suivant la direction Oz, la pertur-

bation

a pour représentative :

(%”

38z,:-nag. _ (2Sz 4 Lz) B
(2 0 0 0

0 0 0 0

.mas-)= B 0o 0 -1 0
0O 0 0 2

0 0 0 O

.0 0 0 O

oSO O o <C o

(A0-3)

(A0-4)

Si le champ est appliqué suivant une direction perpendiculaire 2 Oz (ici,

la direction Ox, mais ce choix est sans importance), la perturbation

%x.mag. — (251( + LX) B

a pour représentative :

g &L s D
-1 0 0 0
(gex,mag.)= B -t 0 0 0
0O 0 0 O
0 0 -r -1
-1

N

(AO-5)

(A0-6)



La représentative de £ , est diagonale dans la base des états
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Dans ces expressions,
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Les valeurs propres associées sont :
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En l'absence de champ, les niveaux d'énergie se rassemblent donc en

trois doublets sauf lorsque le couplage spin-orbite est nul ; dans ce cas,

les niveaux E,, E, (ou E, selon le signe de k), E, et E; (ou E;) constituent

un quadruplet. Si I'on admet que A n'est jamais strictement nul, et si l'on

s'intéresse aux susceptibilités initiales (B=0), on peut d'emblée ignorer ce

cas, et considérer que nous n'avons affaire qu'a des doublets. Dans la

nouvelle base, les perturbations F£ % ™28 et FL ™38 ont pour représen-

tatives :

(Sex;nag) = B

L'effet de ces perturbations sur le niveau fondamental donne

©C O s © o

S O O o © oo

0

S-rc

2 00
0 00
(%z.mag.)=B 0 0
0 0 O
0 0 0
0 0 O
(0 -(c+18) §-1C
-(c+rs) 0 0
§-TIC 0 0
0 0 0
2 2
0 -s(2rc+s) -r(c -s ) -(c+rs)
-C$
0 —r(cz-sz) c(2rs-c)
\ -C§

0\
0
0
, A0-21
. ( )
0
2
c )
0 0
-8(2rc+s) -r(cz«-sz)
s |
-r(cz-sz) c(2rs-c)
-CS
-(c+rs) S-IC
0 0
0 0
J
(A0-22)
lieu 34 une



modification linéaire en B de l'énergie correspondante. Au zéro absolu, la
composante du moment magnétique dans la direction du champ est
donnée par la valeur absolue du coefficient de B. S'agissant de doublets,
on leur attribue habituellement un spin effectif 1/2, de sorte que le fac-
teur de Landé associé est égal au double de cette valeur absolue. L'exa-
men des représentatives des deux perturbations montre que le moment
magnétique dépend de la direction du champ appliqué : ainsi s'introduit
la notion de tenseur de Landé. Dans les conditions de symétrie que nous
avons définies, ce tenseur, qui est symétrique par essence, se trouve étre
aussi diagonal, avec :
grm gt =g" . (A0-23)
Nous utiliserons dans cette annexe la notation g, pour g®*, et g pour g**
et g¥v,
On doit alors considérer diverses situations caractérisées par les
valeurs de k et de A.
Lorsque k est positif, si le couplage spin-orbite est faible, le doublet

non perturbé fondamental est constitué par la paire (I Xy2, 1 Xg>) et les

€léments diagonaux du tenseur de Landé valent, au second ordre prés en
Ak :
g, =2 , g =2(1- 2) : (A0-24)
" 1 k
Le moment orbital est maintenu dans le plan xOy par le terme d'aniso-
tropie. Le tenseur de Landé est principalement associé au moment ma-
gnétique porté par le spin. Sa valeur est légérement modulée en fonction
de la direction d'application du champ, en raison de la faible contribution
orbitale.
Si le couplage spin-orbite est positif et fort par rapport i l'aniso-

tropie, les éléments du tenseur de Landé ont pour valeurs :



2 4k 2 2k
g” 3‘[1"' J [ gl=—(1-—-—J W (AO-ZS)

oA 3 9A

Le mutiplet fondamental est toujours formellement constitué des mémes
états ; mais le moment orbital et le moment de spin, fortement couplés,
forment un moment cinétique résultant J de nombre quantique 1/2
associé 2 un facteur de Landé égal a2 3/2. En présence d'une faible aniso-
tropie on observe une légére modulation en fonction de la direction d'ap-
plication du champ.

Si le couplage spin-orbite est fort mais négatif, les éléments du ten-

seur de Landé deviennent :

4 2k 8 k
g”=-§-(1 -57?) : gl=—(l-———) : (A0-26)

Dans ce cas, le moment cinétique résultant a pour nombre quantique 3/2;
cette valeur est suffisante pour que le quadruplet associé éclate en deux
doublets sous l'effet de l'anisotropie ; la composante J* prend, dans le
doublet fondamental les valeurs * 1/2, ce qui lui permet, sous l'action
d'un champ, de présenter une composante non nulle dans la direction
correspondante, quelle qu'elle soit. Mais cette composante varie forte-
ment avec la direction : dans un schéma classique, tout se passe comme
si le vecteur J était astreint 2 s'orienter suivant les génératrices d'un co-
ne de demi-angle au sommet Arctan(2-7k/36A).

Considérons maintenant le cas ou l'anisotropie favorise l'axe Oz

(k<0). Si le couplage spin-orbite est faible mais positif, nous avons :
g,=4 , g,=0. (A0-27)

En l'absence de champ, le doublet fondamental est encore constitué par

les états | X3> et | X6>. Dans la limite des trés faibles valeurs de A, ces



€tats se réduisent 2 11,45 et I-1,t> : le moment orbital est orienté suivant
I'un ou l'autre des sens de l'axe Oz ; le trés faible couplage spin-orbite
positif étant suffisant pour oriente_r le moment de spin en sens inverse,
le moment magnétique total s'annule. Les €léments du tenseur (g) se-
raient rigoureusement nuls si ce couplage ne contribuait pas, en méme
temps, & introduire des contributions respectivement de type I0t> ou
104> (de moment non nul) dans I'état fondamental. Ces contributions
expliquent les faibles valeurs de ces €léments, et le fait qu'elles croissent

avec A.

Dans l'autre limite (A » Ikl), nous avons :

2 (. 4Kk 2 (. 2k
=—|1l+—], =—1-—1. AQ0-2
S 3( +97\J g 3( 97\J (40-28)

Les états | X5 et Xs> qui constituent encore le doublet fondamental

sont trés proches maintenant des deux états associés A la configuration
J=1/2 dont le facteur de Landé vaut 2/3. Ce facteur, isotrope dans la
limite ol k est nul, présente une légere modulation en fonction de Ila
direction d'application du champ lorsque l'on tient compte de I'aniso-
tropie uniaxiale. On remarque que les deux dernidres expressions sont
identiques 2 celles qui ont été obtenues dans la méme limite, lorsque k
est positif.

Considérons maintenant les valeurs négatives de A, qui favorisent
un arrangement ferromagnétique de L et §. Quelle que soit la valeur du

rapport A /k, nous obtenons :
g, =4 , g =0 . (A0-29)
Le doublet fondamental est associé aux états | X1> et | X4>, c'est-2-dire

I1,t> et I-1,4> : les deux moments magnétiques s'ajoutent et sont retenus



suivant 1'un ou l'autre des deux sens de l'axe Oz par le terme d'aniso-

tropie, conférant une valeur nulle a g .

I est clair que les valeurs parfois élevées de g, ou g, sont liées au

fait que l'on introduit dans tous les cas un spin fictif 1/2 pour décrire le

doublet fondamental, alors que le moment associé peut atteindre 21 .

Si on s'intéresse maintenant au couplage d'échange entre deux ions
du type que nous venons d'examiner, on doit noter que I'échange est fon-
damentalement une interaction spin-spin, mais que la constante de cou-
plage dépend de la disposition des orbitaies mises en jeu. L'hamiltonien
correspondant, pour les spins s et s' de deux électrons, portés par les
orbitales de moments cinétiques £ et £', sur deux sites voisins, peut

s'écrire par exemple :
7" = (1, + 1, €)D, + €7 s.s' (A0-30)

Il se trouve que, pour £ égal 21, les représentatives de (€5)2 et (€' )2 sont
sphériques dans les bases réduites qui interviennent dans cette étude, de
sorte que les termes tI(P,z)2 et tl((’,'z)2 n'introduisent pas d'anisotropie
dans la constante de couplage. En revanche, la représentative du produit

scalaire s.s', exprimée au moyen des composantes s ets' des spins fictifs, a

une nature anisotrope ; dans tous les cas, A l'exception de la situation

{k<0,A<0}, nous avons :

Tz 47

Rep.(s.s') ~ Rep. ((cz-sz)z s7s +c's o ) . (A0-31)

Dans ces conditions, la constante d'échange doit étre considérée comme



un tenseur, diagonal dans les axes que nous avons choisis, et caractérisé
par deux termes J et :
_ 2 252 _ 1 A4
Jy=3(%s9 , J =Jc" . (A0-32)

Dans ces expressions, nous avons posé :

T=(ty+ t, <€)ty + t, <€) (A0-33)

ol <(£?)2> représente l'élément diagonal de la représentative de (£%)2
dans la base réduite. En reprenant les divers cas de figure que nous
avons examinés du point de vue du tenseur de Landé, nous avons, au

second ordre prés (en A /k ou k/A selon les circonstances) :

8A 4n
0 Ax0 I =T|1-— |, J =T|1-—|,  (A0-34)
k k
J 16k 47 (. 4k)
k>0 APk T ==|1-—|, J ==—[1-— |, (A0-35
I 9[ 97\) L7999 : )
B0 AR Tmie|enl] 1=ty K] (A0-36)
) oA ) T L9l Ton )’
2
8A A’
k<0 A=0 , A0 J = 1-? , I, =1 = (A0-37)

J 16k 4] 4k
k<0 A >kl IH=—9-(1-——J ; JL=—[1-9—J' (A0-38)

Pour {k<0,A <0}, nous avons simplement :

IH=I » J,=0 . (A0-39)

En comparant ces deux ensembles de résultats, il apparait qu'il
n'existe pas de lien aisément prévisible entre l'anisotropie du facteur de

Landé et l'anisotropie de l'échange. Ainsi, pour k>0 et IAIKk, les tenseurs
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(g) et (J) sont pratiquement isotropes. Pour k>0 et A >k, le tenseur (g) est
isotrope au premier ordre prés tandis que le tenseur (J) est trés aniso-

trope. La situation est exactement inverse pour k>0 et A «-k. Pour k<0 et
A faiblement positif, les tenseurs (g) et (J) sont trés anisotropes avec g;
(respectivement J ) négligeable devant g (respectivement J //)' Pour k<0
et A » -k, le tenseur (g) est presque isotrope et le tenseur (J) trés aniso-

trope. Enfin, lorsque k et A sont tous deux négatifs, les tenseurs (g) et (J)

ont des composantes normales négligeables.

En définitive, nous 6bservons que deux spins peuvent présenter un
couplage de Heisenberg et des tenseurs de Landé anisotropes ou encore
un couplage trés anisotrope et des tenseurs de Landé isotropes. Il se pro-
duit méme dans un des cas étudiés que le couplage est de type z-z alors
que le moment magnétique n'a jamais de composante suivant l'axe Oz

(k<0, A faiblement positif).

Dans un cas plus complexe, en particulier si le nombre quantique
orbital était supérieur 2 l'unité, d'autres contributions a l'anisotropie de
I'échange seraient mises en jeu du fait que la représentative de (£*)? ne

serait plus sphérique dans le doublet fondamental.
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Annexe 1

LONGUEUR DE CORRELATION POUR UNE CHAINE
HOMOGENE, INFINIE, PRESENTANT UN COUPLAGE Z-Z

Considérons une chaine finie comportant N+1 spins de nombre
quantique s : Sy, S;, ..., Sy_;, Sy - Nous supposons qu'il existe un couplage
z-z d'amplitude J entre premiers Qbisin’s et qu'il n'y a pas de champ ap-
pliqué. Nous remarquons que, dans ce cas, la matrice (J) est hermitique.
En reprenant les conventions du paragraphe I-2.1, nous avons :

Zy=(TNZ, . (A1-1)
Nous nous intéressons plus particulidrement a la corrélation :

1
<J_11;,Lj>=—z<mimj> y WLi€i=eN) , (Al1-2)
s

ou m, représente la composante z du spin s, Nous pouvons écrire :

1 &
SHp = (A1-3)
avec
2=2. 2 .2 .2 mm @) " @ @ 7", a1
o m om my J N™ i ™ i Mo

et ot B est obtenu en remplagant dans & le produit m,m . par 1(3B est

simplement la fonction de partition). Posons :
(T) =S¥, (A1-5)
ou la matrice (2 ) est obtenue en diagonalisant (J ) de telle sorte que les

valeurs propres v,, v,, , soient écrites dans l'ordre des modules

cee V25+
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décroissants. L'expression (A1-4) peut alors s'écrire :

A= .Y .2 . EZZEmm(s) gvé“'j(S)g‘mj

W5 m; s MmN

m

X Ve O, Oyl Ot Zy - (AL6)

Nous supposons que, i et j restant finis, la chaine s'allonge indéfiniment

de sorte que N-j et i tendent vers l'infini en meme temps que N. Dans

N-j

ces conditions, pour £'et £" différents de 1, (va/v ) et (vp./v, ) tendent

vers 0, de sorte que nous pouvons remplacer & par :

4=y .3 .3. I mm @, ©],®,
J J

My i me "N
ot sal = -
X vy (), m, (3)mi 1 (), my Z, ., (A1-7)
B étant 2 son tour déduit de &, comme B de A .
Nous pouvons poser :
=2 . 2 &y 1 ¢ (8) (Al1-8)
_]+l
-1 ™o
n =2 Z (8)e PGS A (A1-9)
Mo e

Nous notons de plus que, pour j-i suffisamment grand, nous pouvons ne

considérer que les deux plus grandes valeurs propres v, et v, dans les

sommations sur ¢ intervenant dans & et dans B. Nous obtenons alors :
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Nous remarquons alors que nous avons :

ZmE), . =0 . (AL-11)

En effet, appelons m 'le vecteur de l'espace des Z dont toutes les compo-

santes sont nulles sauf la composante d'indice m, prise égale a 1. Soit e,

le vecteur associé 2 la valeur propre vi;. Ce vecteur a pour composante
courante (S)1 n dans la base orthonormée des m. En raison de la symé-
trie associée au changement de z en -z , il vient :

($)y p= (&) m - (A1-12)
De méme, puisque la matrice (J) est hermitique et, par conséquent, les
matrices (&) unitaires :

(&), ,=®," . (A1-13)

D'ou découle immédiatement la relation (A1-11) et, par conséquent, la

171
; m

corrélation < mm, > . En définitive , lorsque j-i est suffisamment grand,

nullit¢ de la contribution en rnirnj Fm G dans le numérateur de la

nous pouvons écrire :

& g \'
< mm, >| ~ ™t u=2 . (Al-14)
Y
1

En utilisant la définition (I-50) de la longueur de corrélation et en
remarquant que le rapport u est toujours inférieur 2 l'unité, nous avons

simplement :

2 1 lu(1+ hab

£ == (A1-15)

2
(1 - lul)
Dans la limite des basses températures, le rapport lul tend vers 1 et la

longueur de corrélation se comporte comme :

o (A1-16)

T—go 1 - Ml
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La nature exacte de la divergence de la longueur de corrélation £ 2 basse
température suppose donc la connaissance exacte (ou le comportement
limite lorsque T tend vers 0) des deux valeurs propres de plus grand

module v, et v, de la matrice (J).
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Annexe 2

SUSCEPTIBILITE D'UNE CHAINE HOMOGENE, INFINIE,
PRESENTANT UN COUPLAGE DE HEISENBERG ET UNE
DISTRIBUTION CATIONIQUE A CARACTERE ALEATOIRE

Nous avons vu dans le paragraphe II-2 que la susceptibilité initiale,

ramenée 2 un site, s'écrit pour une telle chafne :

(A2-1)

=;S:ZZ g,

<S§ S _.> ,
=00 g=t] qmzl Mo Ny @87 Gm)

ou la barre coiffant I'expression sous le signe somme signifie que l'on
prend la moyenne sur toutes les configurations permises affectées de
leurs probabilités respectives. Cette moyenne peut s'écrire sous la forme

suivante

Z . <S(0,E)'S(i,n) >apn 8r 8y o (A2-2)

g7\(0,e) g;\(ivn) < S(O,a) (111) ea P -

< i 5 repré la v 2lati
ol S(0 &) S(m) A eprésente  la valeur moyenne de la corrélation

<SS S > , lorsque les sites (0,€) et (i,n) sont occupés respectivement

(0,e)"" (i)
par un cation A et un cation i, tandis que les sites intermédiaires sont
occupés de fagon aléatoire.

Nous définissons l'ensemble des matrices carrées (C e).my)» de di-

mension A x/A\, et de terme courant :

(C <S S >ap (A2-3)

e An = <06 S

ainsi que les matrices-colonne a4 A éléments, (G, et (Gn), de termes cou-
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rants g, p., et g, Pry - Compte tenu de ces définitions, la relation (A2-2)

s'écrit :

S._>=G) (C

A0 Fram © Sw.e) S ) (G (A2-4)

0,€),(,m)

ol T en exposant représente la transposition matricielle. Nous avons donc

pour la susceptibilité initiale x :

):(G) Z(C

ooy Gy (A2-3)

Pour déterminer la matrice (C(o E)(i“)), nous tenons compte que, dans le

cas d'une chaine isotrope de spins classiques, la corrélation entre deux
spins peut étre décomposée en un produit de corrélations faisant inter-

venir les spins intermédiaires (I-45). Cela nous permet d'écrire ici :

<8065 > = <S0.6S6m-1><Sim-156m >+ (A2:6)

ou (i,n)-1 représente symboliquement le site se trouvant immédiatement

a gauche du site (i,n). Ainsi, nous avons, si (i,n) est supérieur a (0,¢) :

Coeoam =§ (C <S Sy >y + (A2T)

0,8),(im) - 1)7\11 p-mv Gim)- 1" (i,n) " vH

oll nous avons tenu compte que m change de signe de site en site. Par
ailleurs, la barre de moyenne a été supprimée sur la dernidre corrélation
qui ne présente aucun aléa de distribution.

La corrélation < S(i,n) i I'S(i,n) >vp est indépendante de i ; mais elle

dépend de n car, selon le signe de ce paramétre, elle renvoie 3 deux spins
d'une méme cellule, ou a2 deux spins voisins sur des cellules adjacentes et

les valeurs des interactions d'échange mises en jeu sont a priori diffé-
rentes. Il est alors pratique de définir la matrice diagonale (I q) d'élé-

ment courant :
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May =AM Py - (A2-8)

Nous définissons aussi la matrice carrée (I" ) par son €lément courant :

o =SSy >an (A2-9)
de sorte que la matrice (J T1) s'écrit :
(3',]) =@)T,) . (A2-10)

En général, la matrice (3'11)(5 .n) D'est pas hermitique. Nous pouvons montrer
par ailleurs que, 3 température finie, sa valeur propre dominante a un module
inférieur a Tl'unité. Soit u un vecteur quelconque 3 A  coordonnées. Nous  nous
intéressons au vecteur u' qui s'en déduit par action de (J )(5 -Tl)‘ Plus précisé-

ment, nous cherchons un majorant de la somme = des modules des coordonnées de
u. Nous avons :

== ): lu'y | = Z I(:Tn) (:T-q)u|?\

A=1
Compte tenu de la définition de (J a1 11 v1ent ;
A
== (n )?\7\(1" b TLLLES T (N PP ||
Kol piat o VAR v B

Nous remarquons que les éléments des matrices (") sont des corrélations entre
premiers voisins. Soit C_ la plus grande de ces corrélations en valeur absolue. Nous

pouvons écrire
2
=z (C,” 2 PnA P Ul

ALY
En tenant compte des définitions de p_n A et Pn,u » Dous avons immédiatement :
2
Z|uy |
=

Ainsi, dans la transformation envisagée, la somme des valeurs absolues des
composantes d'un vecteur est réduite dans un rapport inférieur ou égal 2 sz. En

appliquant ce résultat au vecteur propre associé a la valeur propre dominante du
produit (J T])(27' -n)» Dous montrons immédiatement que cette valeur propre domi-

- nante est majorée en valeur absolue par sz. Elle est donc inférieure a 1.

La relation (A2-7) s'écrit simplement :
Co.o.amm = Conam- 0T Dap (A2-11)
ce qui correspond 2 l'écriture matricielle :

(C(O.s).(i.n)) = (C(D.s).(i,n)-l)(gn) (A2-12)
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Nous pouvons encore écrire, si (i,n) 2 (i,e) + 2:

(C =(C )(ST_n)(En) : (A2-13)

(ng)f(ivn )) (O.E).(i-l,ﬂ)

En fin de récurrence, nous aboutissons 3 la matrice (C(0 e).(O.e)) dont nous
devons préciser la signification. Nous notons tout d'abord que c'est une
matrice diagonale. Nous remarquons ensuite que nous avons formelle-

ment :

('C(O,e).(ﬂ.s)ﬂ) = (C(O,e),(O,E))(g'_e) ’ (A2-14)

avec, compte tenu de (A2-10) et du fait que les corrélations sont indé-
pendantes de i :

(3‘-5)7\;4 =Per <SS c)- 1°5(0.-¢) > - (A2-15)
D'aprés la relation (A2-3) :

(C(O,e},(o,e) + 1)7\;1 =8 S(O,E)'S(O.e) +1 >7\p : (A2-16)
(ici encore la barre de moyenne est inutile). Nous remarquons par ail-

leurs que Ie. changement de (0,-¢) en (0,6) + 1 laisse invariante la corré-

lation < S(o.-e) i l'S(O.-e) > de sorte que nous pouvons écrire :

< S(o,-e) : 1°S(o.-e) >?\p = < S(o,e)'sco, 41 >?\}l : (A2—1‘7)
La relation (A2-15) prend donc la forme suivante :
(5’_€)M =P, A <S(0'E).S(0‘£)+I P (A2-18)
Compte tenu des relations (A2-4 et 18), nous avons :
(C(O,e),(o,e) + I) AR = (C(O.s),(ﬂ.s))?\p Pea < S(O,e)'s(ﬂ,e) +1 >7\p : (A2-19)

De (A2-16 et 19), nous déduisons immédiatement l'élément courant de la

matrice (C(O,e),(o.e)) :

-1
Coe0e)ru=8AP - (A2-20)

La méthode de calcul des éléments de matrice (C dépend

(O,E).(i,n))7\ H

des valeurs de € et m et du signe de i. Nous la présentons ici en détail :
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120:
Si i est supérieur a 0, d'aprés (A2-12) :
(C(O,E),(i,E)) - (C(O.E),(O,E))( (g‘-e)(g’s) )I * (A2-21)
Nous remarquons que cette relation peut étre étendue au
cas i=0.
i<0:
Nous posons : j = - i, (j > 0). Nous avons alors :
Coaaer: = Cooeers - W2
D'aprés (A2-3), il vient :
(C(U,E),(-j.ﬁ))ﬁp =< S(O,E)'S(~J'-E) >7\J-1 ’ (A2-23)
ou encore :
Coonem=<SGeoS0smmn (A2-24)

et compte tenu de la symétrie de translation (des sites) :

=<S0.eyS6.0 >

(C(O,s).(-j,e))?\p (A2-25)

Nous pouvons donc écrire sous forme matricielle :
= T
(C(O,e).(i,e)) _(C(O,E)'(_i,s)) , (A2-26)
de sorte qu'en définitive :
i T T il
(C(O,E),(I.E))-((gﬂ) (g-_e) )1 (C(O,E).(O,E)) . (A2'27)

Nous définissons, d'une fagon générale, la matrice :

0= & Gl (A2-28)
qui peut donc s'écrire ici :
Oee) = Coo0)0/ +{§1 {(C(O.e),(O.a)) (T T
+((T E)T & _e)T ) (C(O,e),(o,a))} (A2-29)
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Compte tenu de la remarque, la somme sur i est conver-

gente et nous avons :
&) = Cppive)
+ Cer 0.6y T NT ) ) - (T )T D)
+H(T NI DT - (T IUT DT (C g 0y 0,6)» (A2-30)

ou encore, aprés réarrangement :

1 5|
=z {[ €060 1O+ T NTHE - T )T )]

+ Transposée } . (A2-31)

=2l nN=-l"

i»0:
(A2-13) s'écrit :
(C(O.l),(ﬂ,-l)) = (C(O,l),(i = 1,_1)) (gl)(g-l) L] (A2'32)
ou encore, compte tenu de la structure de la chaine (fig.
II-1)

(C(O,l),(o,-l)) = (C(O,l).(l,-l)) ( (5'1)(9"_1) ¥ (AZ3%)

Pour i < 0, nous notons tout d'abord que :
" T
(C(O,I),(i,-l))_(C(O,-l).(-i,l)) : (A2-34)
Nous procédons ensuite comme dans le cas (em = 1, i<0) et

nous obtenons :
T T il T
(C(U,l).(i,-l)) = ( (3‘]) (3’_1) )1 (gl) (C(O,—l),({),-l))' (A2'35)
Cette relation peut 3 son tour étre étendue au cas ou lil = 0.

Ern sommant sur toutes les valeurs de i, nous trouvons :

(S+,) = (C(O,l),(o,l)) (3—_1) [(‘9) - (g‘l)T(g‘_l)T}-l

+[ oy @O - T I P]T . (A2:36)



21

eE=-l.n=+1:

Nous remarquons que, nous passons du calcul de la somme C)

d celui de la somme (S ,J)» en inversant l'ordre des vecteurs spin

au sein de chaque corrélation ainsi que l'ordre des sommations.

Le premier changement se traduit par la transposition de toutes

les matrices (C(,.,J e)(in)) ; le deuxiéme est sans effet. Nous avons

donc :

S)=6)" . (A2-37)

En utilisant les matrices (Seﬂ) que nous venons de calculer, I'expres-
sion (A2-5) de la susceptibilité s'écrit :

B T
x== a G S, @G - (A2-38)

Nous remarquons que :
T

G Cp ey 000 =@ (A2-39)

ou (g) est la matrice-ligne, d'élément courant g, . Nous obtenons :
aB{T[lszsrwyfr 9-@ TN G
x=21@® |5 (D +2F) + (T )T DU - T )T D) @)

1 <1
+ D+ 2T )+ T )T DHE) - T (T ) (G_p]

+Transposée} , (A2-40)
ou encore, puisque l'expression 3 transposer est en fait un réel :

i .g‘_ {@[t@+25 )+ ) )N - T )TN G

HO +2AT )+ T )T DUG-F )T )1 Gl . azan)
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Annexe 3

FONCTION DE PARTITION ET CORRELATIONS EN
CHAMP NUL, POUR UNE CHAINE ALEATOIRE ALTERNEE,
CLASSIQUE-QUANTIQUE, DE LONGUEUR FINIE,
PRESENTANT UN COUPLAGE DE HEISENBERG

La fonction de partition en champ nul Zy,+1(0) de cette chafne qui

débute 2 S0 et se termine 23 SN b s'écrit :

ZN+1(O) = f ciS0 Trso JdSl Trs1 J dSi Trs_ JAdSN 'I‘r!iN

1

xJ' dS,.,, exp(-8% ™) | (A3-1)

éch.
ol ¥ est donné par (I-3) et (II-12) et o J'dSi a la méme

signification que dans le modéle de Fisher (I-1). Le symbole ’l“rs
i

représente la somme sur tous les états d'une base compléte de S;.

o s i . éch.
Compte tenu de la commutativité des opérateurs H.  , nous avons :

z

1

exp(-p% ) = [T exp( -pH*™) | (A3-2)
0

]

ce qui permet d'écrire :

Z,,,, (0= J S, Tr, ( exp( -BHS™)) .. j s, Tr, ( exp( BH ) e

X vse JdSN TrsN( exp( ‘BH::h‘ ) jdsm.l . (A3-3)
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Nous sommes donc ramenés au calcul des traces élémentaires ; nous pou-
vons écrire :
Tr, ( exp(-pH; )= Tr, ( exp(-pJ8.5,)) . (A3-4)
our le vecteur &, est donné par :
Si=(1+ o)+ (1-x;)8;,, . (A3-5)
Si ©

représente l'angle entre les vecteurs S, et S, , (sI-1-1), nous a-

+1(

8§ = /2(1 +ar?) /l + 1,080 , (A3-6)
i i 1 i,i+1

ol nous avons posé :

i,i+1

vons :

1 2
o A3-7
m=— (A3-7)

1+ o,

1

En prenant le support de §, comme axe de quantification, la trace cou-

rante s'écrit alors :

+5.
1

Trs_( exp( -[achh' Jre 2 exp( cr?\i/l +T]icos(9i - ) ,  (A3-8)

o=S5.
1

A =83, [20 +ai2) . (A3-9)

Comme cette trace ne dépend que de l'angle formé par les vecteurs S. et

S son développement en harmoniques sphériques (Ay-71) prend la

i+1?

forme simplifiée :
+£

Tr,Cep(-pH ) =2 T A ANS) Y, (8) Yy (S, (A3-10)
1 1 mi= i ¥ i i

1 i

ou les coefficients A, sont donnés par :
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+5.
1

+1
Aa(ki,ni,si)=2ﬂ Z J exp( o*?\i 1+nix)33e(x) dx . (A3-11)
O'=-Si
-1

Avec ces conventions, la fonction de partition s'écrit :

ZoD= & o B w2 By (P A (V) e Ay (v

0'™0 ei,mI 3 NN

xJ i, Y, 'Sy st1 Yf;o ’s) Y, 'S, - [dS Ya (s YE s) ..

st Ye (s )Ye N )J IY?:NN(SNH) . (A312)

ou l'indice v; remplace l'ensemble (A 7,,s,).

L'utilisation des propriétés des fonctions sphériques, dans les mé-
mes conditions que dans le paragraphe I-1-1, permet de réduire Il'ex-

pression (A3-12) a :

N
Zy, @ =4 [TA () | (A3-13)
i=0 .
avec, d'aprés (A3-11) :
A(v)-— Z 2 —(v e Dexptv, ), (A3-14)

?\n 0'—-s e-+lo.

Vige= 0'7\i /1+ en. . (A3-15)

Nous allons maintenant évaluer les corrélations < Si.SJ. > <S8 i.sj >,

OU nous avons posé :

< si.Sj > et <s;8,> correspondant 2 I'hamiltonien d'échange défini plus

haut. Le couplage de Heisenberg laissant l'espace des spins isotrope, nous

avons :
<Si.Sj>=3< stjz> . (A3-16)

et des relations analogues pour < S.l.sj >, < si.SJ. > et < s8> En posant :



26

U =1, U=§, U -=s (A3-17)

et :

o' I (4
B ™ J s, TrSOIdSI i, ...sti_l Tr, sti T, (U )stm T,

o
X aee J de_l Trﬂj_1 [ dSJ. Trsj(Uj )J de+l Tr_‘ij+1 JdSN TrSN
éch.
)-:J’dSN+1 exp( -gF2 TR (A3-18)

ol nous considérons que chaque opérateur Tr, porte sur toute la partie du
| i

second membre située A sa droite.

Les corrélations entre les composantes z des spins s'écrivent alors :
11
Z oL ij N+1
<§. 8 >=— : (A3-19)
i 00

ij N+1

12
SR . LA (A3-20)
1 ] 00

ii N+l

21
ij N+1
00 ’
ij N+1

(A3-21)

zZ z
<s8 S, >=
i~y

vy
ij N+1
00

ij N+1

< s‘i" sj’> = (A3-22)

00
Nous notons que Uij N+l

représente la fonction de partition de la chaine, en
champ nul, calculée plus haut. En utilisant I'expression (A3-18) ainsi que

2 s . éch. PR B Lo
la propriété de commutation des opérateurs H ', la quantité Uij Ny S €crit
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11

éch. ch.
Uy et = J ds, Trso( exp( -BH, )) st1 Trsl( exp( -3Hi "))

éch. éch.
X J dS, | Tr, (exp( -H, ) sti S; Tr, ( exp( -BH. "))

(

éch. éch.
x| ds. Trsm( exp( -H, , )) . J ds, | Trsj_l( exp( -pH. "))

-
2z éch. éch.
X de Sj Trsj( exp( -{B‘Hj )) J de+1 Trsj+1( exp( -ﬁHj+l 3 P

% 55 stN Tr, ( exp(-pHy " ))JdSNé—l | fusis

En tenant compte de (I-29) et en suivant la méthode exposée au para-

graphe I-1-1, nous obtenons :

4 3
Uy s = ”[H Ay, )IHA(v )[HA(v )J . (A3-24)

ky ky=i 2 Ly

ou, d'aprés (A3-11), Al(‘vi) est donné par :

Z Z ( w_a-3v.2

Al(vi)_ i,o,€
('/\ Tl) o=-5. £-+lo-

+6-@A)) @, - D) exptv, ) . (A3-25)

- De sorte qu'avec les relations (A3-19 et 24) et en posant :

Al(vk)
Pk= , (A3-26)
Ao(vk)
il vient :
<S.8,>= HP . (A3-27)

k=i
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Nous pouvons remarquer ici que P, n'est pas autre chose que la corréla-

tion < Si.SH1 > .

La signification du symbole ﬂ ne pose pas de problémes pour j»i+2. Pour
j=i+2, le produit ne comporte qu'un seul terme Pj-l (=P;,1 ). Pour j= i+l, le symbole
perd en principe toute signification. En fait, nous sommes en présence d'une
quantité traduisant la corrélation entre deux spins classiques seconds voisins
(séparés par un seul spin quantique). L'examen détaillé de cette situation montre
que l'on doit en fait, dans ce cas, attribuer au produit la valeur unité. Cette con-
vention sera applicable chaque fois qu'un produit de ce type interviendra dans une
formule (par exemple: (A3-42 et 43)).

Le calcul de la corrélation < Si.sj > nécessite I'évaluation de l'expression :

12

éch. éch.
Uij N+t = | 98 Trso( exp( '3Hoc )) | dS, Trsl( exp( -BHIC e

X | dS_| Tr, (exp(-pH ) | dS, S Tr (exp( -gH™))
- i'l - 1 1 si 1

(
éch. éch.
x| dS. Trs 1( exp( -ﬁHiH ) i T de_l Trs__l( exp( -BHJ._I ))

} i+1 S ;

~

A éch.
: de Trsj( sj exp( -ﬁHj )) de+1 Trsjﬂ

éch. _
exp( -ﬁHjH ¥ ) i

éch.
- dSN TrsN( exp( -BHy ) dSN+l ! (A3-28)

A ce stade, il faut exprimer la nouvelle trace :
éh.
s‘j=Trs_( sjz exp(-pH, ) , (A3-29)
j

soit, en utilisant (A3-6) et en introduisant le nouveau repére orthonormé

(i'j,j'j , k'j) dans lequel k'j est orienté suivant la direction de SJ.:

~ ~ ~

T =T (k,. K s +i s  +j.s’ ) ~Z] :
j rSj J( Jsj+1jsj+jjsj)exp( ﬁJjS’jsj) , (A3-30)
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_~ i~ o~

. X y z . . .
ol s ,s ,S  sontles composantes de s, suivant 1'}. ,J'j , k‘j. Dans ces con-
iod

~ o~

., . X ] [ ” -
ditions, les opérateurs s et s? n'ont pas d'éléments diagonaux. J se ré-
i i i

duit donc & :
, “z “z
S'j-kj.kj Trsj(s ; exp( -;3J'j S’j £ )J , (A3-31)

avec :

1% ) S 42058
I R
i 2 2 '

2(1 +a +(1-a )cos® )
J ] B+l

Par conséquent, en utilisant les relations (I-29), (A3-7 et 9), nous obte-

(A3-32)

nons :

417 0 0
grj =-l, / £3 {(1 + aj) Y, S) + (- ij) Y1(3j+1)}

+S.
i exp( oA /1+mcos® )
X 2, o-___l__/__._’___lﬁL . (A3-33)

T=s; A1+ n cos®©
i Ji+l

Dans cette expression, la somme sur o ne dépend que de l'angle ©

Jaj+l

que forment entre eux les vecteurs Sj et Sj +1- Nous pouvons donc la dé-

velopper & son tour en une somme infinie de produits de deux fonctions

sphériques
417 0 0
S‘j = -ij / 3 {(1 + aj) Y1(Sj) +(1- o:j) Y1(Sj+1)}
+P,
x% Z v) Yg (S) Yg (sjﬂ) ; (A3-34)

avec .
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+5. +1
R Ej O-ZJ exp(o A /1 +nx)
)=
] 1
U?\j/ +njx

En utilisant encore la méme méthode, nous obtenons :

j-1
12
Ui e [H Ag(w )Ll‘zl Al(vkz)]

l

Px)dx . (A3-35)

417
x{- —pl{(1+x)B (v)+ (1 -a)B (v)} I1 A (V ) b (A3-36)
3 " i 0 i I }

k3-3+1

ou, d'aprés (A3-35) :

B(v)-T 2 Z eexp(v e ,
7\11 cr—sje—*'l
il

(A3-37)

£
Bl(vj) = Z Z 7( 2 2Vj,o_,£ +2- (o ?\j)z) exp(vj.d'e) , (A3-38)

2 jo e

(7\ Tl) cr=s s-+lo-

de sorte qu'en posant :
(1+eex) Bo(vj) +(1- Ecxj) B (V)

Y j j r
Q= ij Ao(vj) ; (A3-39)

il vient :

UN+1 [H Alvy )IHA(” )]Q] [H A, (v )].(A3-40)

kz—l k,=j+1

Compte tenu des relations (A3-20 et 26), nous avons :
j-1
<§.s,>= HP“ %, - (A3-41)

Un cheminement analogue nous permet de calculer < si.Sj >et<s.s;>:



31
j-1
<s;$>=Q [ Il p |, (A3-42)
T \k=il
i<l
<s.8>=Q kgl B Qs (A3-43)

Remarque 2 ;

Tous ces résultats peuvent &tre étendus au cas ol certains spins quantiques
(éventuellement la totalité) sont assez grands pour &tre traités comme des spins
classiques.
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Annexe 4
SUSCEPTIBILITE INITIALE POUR UNE CHAINE ALTERNEE

CLASSIQUE-QUANTIQUE, INFINIE, PRESENTANT UN COUPLAGE
DE HEISENBERG A CARACTERE ALEATOIRE

La susceptibilité x s'écrit :

B
X=7 (K +X,+X+X) (Ad-1)
avec :
. 1 S22
X, = lim —Z[G_+g_ s.(s.+1)) : (A4-2)
N — 400 N+1 <=0 i i Y
;X j-1
X,=2 lim ——2 X [G.P.{H Pk}G.] : (A4-3)
N—o+oo Nl i j5i U 1 ! lk=ie1 ]
L33 (s, | f1 1)
X,=2 lim — g2.Q. P g.Q.] , (A4-4)
3 Nesoo Mlig i 0 o lgain ©) 9701
o RS
X =2 li — GgQ. . + Q. P 1G.
4T e Nﬂié}( & j%i[g'Q”'l kEl e
ja
+GP, ng Pk} ng""D . (A4-5)

Soit F, une quantité aléatoire dont la valeur dépend des parametres
associés 2 la cellule i. Nous définissons la valeur moyenne F de F, sur la

distribution, par :



F= lim — 3. F. . (A4-6)

Dans ces conditions, X, s'écrit simplement :
— ————
X, =G +g s(s+1) . (A4-7)
Comme nous avons exclu toute corrélation entre des paramétres relatifs

a des indices distincts, nous avons :

il .

i
11 P =P, (A4-8)
k=i+1

qui reste valable méme pour j= i+1, si l'on tient compte de la remarque 1
de l'annexe 3. Les quantités X, 3 X, sont de la forme : _
N
Y= lim — Y x Z[ H PJ : (A4-9)
N-.+ooN+1 i=0 l))[ ']k—l+1
Pour j-i fixé, lorsque nous décrivons toutes les valeurs de i, le produit sur

k prend des valeurs différentes décorrélées des valeurs de x, et y.. Nous

pouvons donc le remplacer par sa valeur moyenne P A la puissance j-i-1.
Nous avons donc :

Y= lim _Z L ¥, P (A4-10)
N—-+ooN+1 i=0 J>l

En raison de l'indépendance des paramétres, X, puis y, peuvent &tre 2

leur tour remplacés par des valeurs moyennes de sorte que :

Yol (A4-11)

1-P

‘ol nous avons tenu compte des propriétés de la série géométrique et du
fait que, sauf au zéro absolu, P, qui est une corrélation entre vecteurs
unitaires, a toujours un module inférieur 3 1. Dans ces conditions, nous

avons :
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GP G
X, 22—, (A4-12)
1-P
Q. £Q,
X,=2—— (A4-13)
1-P
et .
__ },G+oP
X, =2[gGQ+ ' (Ad-14)
1-P

En définitive, nous avons aprés réarrangement

= ; G+ g° s(s+1)

GP G+ gQ,, gQ, +gGQ, - FgGQI +gQ, ?3"+§g_-Q1 i)

+ 2
1-P

Remarque ;
Cette dernidre expression est formellement conservée lorsque Il'on traite

classiquement tout ou partie des spins dits quantiques.
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Annexe 5

COMPORTEMENT A BASSE TEMPERATURE D'UNE CHAINE
REGULIERE ALTERNEE CLASSIQUE-QUANTIQUE, INFINIE,
PRESENTANT UN COUPLAGE DE HEISENBERG

En appelant :
G

I'= —

gs

le rapport des moments portés par les deux types de spin, I'expression

’ (AS'I)

(II-23) de la susceptibilité prend la forme :

2 Q1+Q-1 QIQ-I
5 rP+r S + 2
S
=B(§) r2+s+1+2 — s , (A52)
S -

Nous nous intéressons au comportement de P et QE (e=+1), dans la limite

des basses températures. Leurs expressions (A3-26 et 39) font interve-

nir les coefficients A, et B, (avec {=0,1), comportant eux-mémes (A3-11

et 35) des exponentielles d'argument :
v”=o-?\ l1+en , €=+1, oce[-s5,+5] . (AS5-3)
Q<x<] : les interactions consécutives sont de méme signe

Compte tenu des définitions (A3-7 et 9) de n et A, la valeur maxi-

male de cet argument s'écrit :

u=2als . (A5-4)

Dans la suite de cette annexe, nous ne retiendrons, dans les divers
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développements, que les exponentielles de l'argument u. L'argument
immédiatement inférieur différe de celui-ci par la quantité -2p1JI. L'ap-
proximation faite suppose donc que la température soit trés inférieure 2
IJI. Lorsque, ultérieurement, nous explorerons le domaine des grandes
valeurs de s, nous serons amenés 3 bloquer la valeur du produit Js (noté
), ce qui aura pour conséquence de réduire l'amplitude de J et, partant,
le domaine de validité des expressions obtenues dans ce cadre (une
annexe spéciale, notée A6, sera précisément consacrée au cas ol s de-

vient classique). Nous avons :

817
A, ~ B . . (A5-5)
: 2 2
T=01-a u
et :
817 2. 3 2. 3
A~ 2efo“)[(1-a)u ~(5-a)u +12 - )] . (A5-6)
T—0 2 u
(1-e)
Compte tenu de la définition (A3-26) de P, nous avons :
4 1 2
P ~ 1- LE PN 3 ) (A5-7)
T=0 f.g UL U 7
ce qui permet d'écrire :
1 2
gl L8 Pilugisy g | , (A5-8)
1 °PT—4 0 u uZ 4
et :
P 2 1l +
LA (P 1 LA (A5-9)
I-P.l._'0 l_azu u24
Nous avons d'autre part :
%
817s
- AP (A5-10)

2 2
T=01 - & u

et :
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2.
81Ts
B ~ W) 1 sy e A -1 . (AS-11)
T—0 g % 4t
(1 ~ex )

Compte tenu de la définition (A3-39) de QE, nous pouvons écrire :

1- 1
< ! [1 - o —-—+—1-] , (A5-12)

“m 2
Srog W l1+eax u "

de sorte que, avec l'aide de (AS-8), il vient aprés réarrangement des ter-

mes

Q,#Q, 3&2- 1
— ~ -%(1@2) 1 - l[1+3)% . (A5-13)
sl -P) ¢, |- U u
et :
Q. 40:2 5a2-1
ZQ‘—I o (et )il B 2l~ 232%. (A5-14)
s(1-P)T—0 {die ®  leg 1
La susceptibilité x s'écrit dans ces conditions :
8'(gs)’ ¥
S ~ Tl e ) [r-—J
- 171
B( S)2 i 1
+—g—[-(ar)2+—r(3a2-1)-2a2+s+ ]
3 1Jl S
( s)2 2 2 J 2 2
. [3r l-a?)+dr = Ba’- 1) - 25« -1)] . (A5-15)
1201s 171

- J>0 : tous les couplages sont alors antiferromagnétiques

_____ les moments d'une méme cellule ont des amplitudes diffé-
rentes
Dans le cas général, le comportement dominant (de la sus-

ceptiblité) est donné par :
Bz( S)2
2V sd-ad -7 . (A5-16)

~

T—0
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La susceptibilité diverge en T2 et le produit xT en T-!
(fig.A5-1). Nous généralisons ainsi le résultat obtenu par
Seiden (Se-83) lorsqu'il a traité le cas particulier s=1/2,

a =0 (pas d'alternance dans l'échange).

¢ =1 : les moments ont méme amplitude.

= o o -

Le premier terme du développement (AS5-15) disparait ; le

terme dominant devient :

2 2 2
T

~ B(gs) +(gs)( o) _ (A5-17)
Two 38 12s

Le produit XT tend vers une limite finie lorsque T tend

vers 0, diverge lorsque r n'est pas rigoureusement égal a 1
(fig.AS-2).

J<0 : tous les couplages sont alors ferromagnétiques
Dans le cas général, le comportement dominant (de la susceptibili-
té) est donné par :
2. .3
B (g9%)

T— 0

Us (1 -a)@+1) . (A5-18)

et la susceptibilité diverge en T2 (fig.A5-1) quelle que soit la
valeur des moments sur les deux sites voisins et la nature (alter-

née ou non) des interactions d'échange.

«>1 : si J est positif, chaque spin quantique est couplé ferromagnéti-
quement avec le spin classique qui le suit et antiferromagnétique-
ment avec celui qui le précede, et inversement si J est négatif.
Les états de plus basse énergie associés a4 ces deux situations sont

représentés sur la figure II-7. Pour l'étude du comportement de la sus-
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(X T),

201

10 ¢

0'0 | ksT
010 1'0 2’0 ‘I‘J_l
Fig.AS-1 : Variation thermique du produit (XT), d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage de Heisenberg, pour diverses va-

leurs de ret] (g=2, a=0,5).

(xT),

0'60 4

0,50 t

0,40
0,00 0,10 0,20 ij
Fig.AS-2 : Variadon thermique du produit (XT), d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage de Heisenberg,

leurs de r (1> 0, g=2, a=0,5),

pour diverses va-
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ceptibilité 4 basse température, nous procédons comme précédemment.
Ici, l'exposant dominant dans Ay et By, s'écrit :
w=au , (A5-19)

de sorte que :

2
811
. didaall 1 PO (A5-20)
2 2
T=0a -1 w

2 3 2 2
2 5 a -1Dw -Ba -1)w

+12a 7w - 1] . (A5-21)

La remarque faite dans le cas O<a<l concernant la limite des grandes

valeurs de s reste valable. Compte tenu de la définition (A3-26) de P,

nous avons :
2
4o |
P o~ -l |, (A5-22)
T—0 o -1V
ce qui permet d'écrire :
2
I ) 1+ il (A5-23)
1-R 4502 a2 Vv
et :
g
¥ - 1 il (A5-24)
1-P Lo 2 2 R
Nous avons d'autre part :
2
8 («xs) ex
B, ~ — p(z“’) , (A5-25)

T=0 o -1 w

et :
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2
87T (ars)
1 e 2 exng) (e -Dw’ - 4a SRRV (A5-26)

T—0 (0(2-1) W

Conipte tenu de la définition (A3-39) de Q. , nous avons :

J l-ee 1
% L —[1+————] (A5-27)
S 1o MW l+eaw
de sorte que, avec (AS5-23) :
2
Q1+Q_1 ] 2« 2c 1 41
e 1+ S (A5-28)
s -P) 1, JJIQ(_1 wl 1 W |W
et :
QQ 1 2 1
_.._21 : ~--2-1- == . (A5-29)
s(1-P) T—o0 a -1
La susceptibilité x s'écrit dans ces conditions :
‘)
(gs)2 (ar-—]
B(gs) |
° s (A5-30)

La susceptibilité suit donc une loi de Curie dans la limite des basses
températures, quelle que soit la nature de l'interaction J : le produit xT
tend vers une limite finie. Contrairement au cas ol toutes les interactions
sont antiferromagnétiques, le rdéle de r n'est pas ici prépondérant
(fig.A5-3 et 4). Tout au plus, pouvons-nous remarquer que la pente

initiale de XT en fonction de T s'annule sans changer de signe pour r=1/«

(fig.AS-5).

«=1: la chaine est dimérisée

D'aprés la relation (A3-7), nous constatons que n est nul ; la relation

(A3-11) s'écrit alors :
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X T,

095 4

0,0

0,0 1,0 1(51
Fig.AS5-3 : Variation thermique du produit (xT), d'une chaine (S,s)

présentant un couplage de Heisenberg, pour diverses va-
leurs de s (J>0, gs =1, &=1,5 , r=2 : tireté : limite classique

de s).

(x T),

05

0,0
0,0 1,0 kaT

J

Fig, A5-4 : Variation thermique du produit (XxT), d'une chaine (S,s)

présentant un couplage de Heisenberg, pour diverses va-
leurs de s (J>0, gs=1, a=1,5, r=1 ; tireté : limite classique

de s").
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x 1),

0,0 1,0 kBT
J
Fig, A5-5 : Variation thermique du produit (xT)n d'une chaine (S,s)

présentant un couplage de Heisenberg, pour diverses va-
leurs de s (1> 0, gs=1, a=2, r=0,5 ; tireté : limite classique

de s").
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+1
+5
Agv) =21 2 exp(cr?\)J P,(x) dx

o= s
-1

Nous en déduisons :

+s
Av) =41 X exp(oA)
o=-5
et

A (v)=0

(A5-31)

(A5-32)

(A5-33)

Compte tenu de ces relations et de la définition de P, il vient :

P=0

De méme, la relation (A3-35) se réduit 2 :

+1
- 2exp(ocA
By(v) =21 2, 0‘2—1-]—(2——-2‘[ P (x) dx
o=-8 oA ¢
-1

Nous en déduisons :
+8

xp(o
B,(v) = 411 2, o2 SZRAN) ,
S oA
et :
B,(v)=0 ;
de sorte que, d'aprés (A3-39), nous pouvons écrire ici :
Q B,
—=-Bls 1+¢ee)
S 2
s A0
En posant :
B,
Q=-28] — ,
Ag
il vient :

Q,+Q,=Q , QQ, =0
Dans la limite des basses températures, nous avons :

A0 ~ 47 exp(u) , B0 ~ 417 =
T—0 T—0

Sz exp(u)

(A5-34)

(A5-35)

(A5-36)

(A5-37)

(A5-38)

(A5-39)

(A5-40)

, (A5-41)
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ol u est donné par la relation (A5-4). Nous en déduisons :

+Q
R . (A5-42)
S1-P) ;_, U

si bien que la susceptibilité x s'écrit :

2
S
¥ E-(ﬂ[r2+ﬂ-zri]. (A5-43)
Tao 3 s 1JI

Le produit XT tend donc vers une limite finie aux basses températures ;
comme dans le cas «>1, r ne joue aucun role prépondérant (fig.A5-6 et

7), sauf lorsque le spin quantique devient classique (ceci fera l'objet d'un
examen particulier dans l'annexe 6).

En utilisant la définition (I-50) de la longueur de corrélation, nous
avons, 3 basse température : 1

s (A5-44)
gttt ok = 1B

Compte tenu de la relation (AS5-8), nous avons, lorsque o« est plus petit
que 1 (mais positif) :
s 2
£ ~ B—(l-a) ., (A5-45)
T—0 :
La longueur de corrélation diverge donc comme T-!, de méme que dans
le cas ol « est supérieur 2 1 :
2
a-1
£ ~ —plls . (AS5-46)
T—p 20
Dans le cas oll « est égal 3 1, en utilisant les relations (A5-34 et 44), on

- constate aisément que la longueur de corrélation ne diverge plus.
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(G Ta

0,0
0,0 10
J

EiA36 | Variadon thermique du produit (xT), d'une chaifne (S.s)

présentant un couplage de Heisenberg, pour diverses va-
leurs de s (J? 0, gs=1, a=1, r=0,5 ; tireté : limite classique

de s").

Xy T),

0,0 1,0 LON
|

Fig.AS-7 : Variation thermique du produit (xT), d'ume chaine (S.s)

présentant un couplage de Heisenberg, pour diverses va-
leurs de s (J>0, gs=1, o =1 , r=1 ; dreté : limite classique

de s".



49

Annexe 6

CHAINE REGULIERE ALTERNEE CLASSIQUE, INFINIE,
PRESENTANT UN COUPLAGE DE HEISENBERG

Il s'agit ici d'explorer la limite { s = +oco } des comportements é&tudiés
dans I'annexe 5. Les résultats de cette annexe ne sont valables que dans
le domaine T/IJI < 1/s. De ce fait, ils ne sont exploitables que dans la
limite ol le spin quantique devient classique, et cela, en raison du carac-

tére continu que prend le spectre d'énergie de chacun des spins s; dans

son environnement Si, Si +1+ Pour traiter la limite classique, nous procé-

dons de la fagon suivante : dans toutes les expressions des annexes 3 et
4, nous faisons apparaitre le rapport o /s chaque fois qu'intervient o, ce
qui permet de regrouper J, g et s sous forme de produits Js et gs que
nous devons traiter comme des constantes, pour que l'extrapolation vers
s infini ait un sens physique. Ces constantes seront appelées respective-

ment et 5. Les grandeurs utiles font intervenir les rapports A, /A, ,
BO/(SZAO) et BI/(son) de sorte que les résultats ne sont pas modifiés si

- nous remplagons chaque terme K; (K=A, B ; i=0,1) par :

. K

K =—1!

. A6-1
' 2s + 1 ( )

E ]
Le calcul des K, fait intervenir alors des expressions de la forme :

K="t _% f.(f.], (A6-2)

Vo2s+1 o Ws
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qui se transforment tout naturellement en :

+1
K, =J £(x) dx (A6-3)
-1
lorsque s tend vers l'infini. Les calculs qui suivent, reprennent dans cette
limite, et avec ces conventions, les analyses effectuées dans les annexes
3, 4 et 5.

Dans ces conditions, l'expression (A5-2) de la susceptibilité devient :

2 2 * *® * * B
rP +r(Q +Q )+QQ
X=E3E‘ ) i A (A6-4)

*

1-P

et, compte tenu de (A3-14, 25, 37 et 38), les coefficients AO, Al, B0 et Bz

s'écrivent lorsque o« est différent de 1 :

+1’\E

- 27 exp(x)
Ay= > en, (x - 1) —

= ~ - dx , (A6-5)
BPA - a’)e=st X

+A\

= 11 3 : 3 2 x2
A = Ze/\e X -3x +|6 - (x - 1)

(B (1 - o)) e=21 . ket
X exP:x) dx , (A6-6)
X
"“As
B, i - x) d (A6-7)
0= = AN exp(x) dx, -
P'a-eayet N
ag -
+f\e
» L0 2 x2 exp(x)
B, = - - Y en, X" - 2x+2- = dx, (A6-8)
[(ﬁﬂ) (1-a)) &=l 1+en X

‘AC
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ol m est défini par la relation (A3-7) et ol nous avons posé :

A, =89 / 21 + a1 +en) . (A6-9)
Nous en déduisons :
A;= . — (ch(289) - ch2&BY)) (A6-10)
(B (1-e)
x 417 2 2
A = == ([1+(BJ) (1-a)]ch289)-289 sh(289)

(BP’A - a)]
+[1+ @) A - a )] chRapg) + 2689 sh@aB])), (A6-11)

x 4 2 h(2
By=—3 : 2 [Shﬁ ﬁﬂ)'séaﬁﬂ)J (A6-12)
@D -ar\ 2P =]
et :
" 417 h(2
B - — 2(— ch(289) + (B9’ - &) - ; 8
[(8P°A - o] BJ
2 2 sh2apq)
+ ch(2aﬂj)+(ﬁj) 1- « )WJ . (A6-13)

L'étude qui suit est consacrée 2 l'étude du comportement de la

susceptibilité X a basse température et nécessite que nous distinguions

trois cas selon le classement de « (>0) par rapport A l'unité.

0<x<1: les interactions consécutives sont de méme signe
Nous avons :
- 21 exp(2BIgl)

Ao 5 5 (A6-14)
T=0 (3] (1- &)

¥
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x®

* A

A, ~ ML @P*A - a)-28191+ 1) (A6-15)
T-0 @1 -a?)

y Ay (A6-16)
B, ~ , )
0,280l

et : i
) A
B, ~ — 1-uL—5- : (A6-17)

02PN pigit-oh

Compte tenu de la définition (A3-26) de P, nous avons :

Pt (e )
- SEPOR PRI SIS, | (.4 (A6-18)
=0 pigit-ay L 2P

ce qui permet d'écrire :

L -~ Bljl (-« ) 1+ ) + : g (A6-19)
1-P T=0 2 28001 (2p9)°
et :
3 3+o<2 1 1
P = ~ Bj (-« ) 1- + . (A6-20)
1-P T—o0 2 | -a? 281 (233)2

Nous avons d'autre part, en utilisant la définition (A3-39) de Qe , les

relations (A6-16,17 et 19) et en réarrangeant les termes :

n n

Q +Q 1 2 1 2
Sl R i T TR, o | Sl SOt SRR R P 1))
; BRNTT 2 26191 > 3
1P T~ l-a 1-a” (289
et :
QQ 1] % 4 B 4o
Dl S PR P Mz . +°‘2 12 . (A6-22)
1-P 1-0 2 1-a” 2P0 10 289

La susceptibilité x s'écrit dans ces conditions :
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202 2 2 5
5 2 (. J) 8§ 2 3
.3 I:]l(l-a)(r @) —6-—(1+o:)(-@
1 2 2 9 2 5
" 1291 r“"")*zr@(“a)-(%a)J . (A6-23)

J>0: tous les couplages sont antiferromagnétiques

x r=1: les moments d'une méme cellule ont des amplitudes dif-

férentes

Le terme dominant de la susceptibilité est :
.0

B

X
T—o 3

(-2 @-1)° . (A6-24)
J

La susceptibilité diverge en T2; cette expression est for-
mellement identique 2 celle (A5-16) obtenue, dans la
méme situation, pour la chaine réguliére alternée classi-
que-quantique,( et I représentant le passage a la limite

classique de gs et IJls.

*_I=1_: les moments ont méme amplitude

Les deux premiers termes de I'expression (A6-23) sont
nuls. Le produit XT s'annule donc au zéro absolu : ce fait
est en accord avec l'extrapolation, dans la limite s infini,
de l'expression (A5-17). Toutefois, la pente initiale est ici
nulle, contrairement A ce que l'on observe lorsque s est

quantique.

<0 : tous les couplages sont ferromagnétiques

Le terme dominant de la susceptibilité est :
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2.2

y ~ P8 9K - ) @ +1)° . (A6-25)
T—0 3

Nous I'obtiendrions directement en prenant la limite pour s infini
de (A5-18). La loi de divergence est encore en T-2 (avec un coeffi-
cient naturellement plus fort que pour ¢>0). Le fait de ne pas avoir
de couplage direct entre spins quantiques gomme les importantes
différences de comportement que l'on observe, lorsque ce n'était
pas le cas, entre les situations & couplage ferromagnétique et celles

a couplage antiferromagnétique.

« > 1 : chaque spin classique est couplé ferromagnétiquement avec le voi-
sin qui le suit et antiferromagnétiquement avec celui qui le précede,
ou inversement suivant le signe de ¢

Nous avons :

. 277 exp(2aBl|
& w cmenpeaplll - (A6-26)

"1-0 @ia’ - 1)

x

= AO 2., 2
A~ ——— P -D+2aplJi-1) , (A6-27)
T=0(8Y) (& - 1)
: A,
0
B~ : A6-28
OT_.OZaplﬂl ( )
et :
B Ro i (A6-29)
LrLo2aplgll 2 el '

Compte tenu de la définition (A3-26) de P, nous avons :

* 20
P ~ -|1- —| - (A6-30)
TG BlYlec - 1)
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ce qui permet d'écrire :

1 1 « 1
= = =il 4 -— |, (A6-31)
1P B 1 Al
ete
=i & e LA (A6-32)
1-P T-0 2 a.1 Bl

En utilisant la définition (A3-39) de QE , les relations (A6-28, 29 et 31) et

en réarrangeant les termes, nous avons :

Q4+
il —12_ , (A6-33)
1-P T=0 pii(a’-1) -
et :
Q,Q
o RPOL ) (PRI Y O (A6-34)
1-P T=0 2| L2180
Dans ces conditions, la susceptibilité s'écrit :
2
X = —-QT——(arz-Zl-j—lr+aJ . (A6-35)
T=0 30i(a’ - 1) J

Le terme en T! présent dans (A5-30) a donc disparu, comme I'indique
'extrapolation vers s infini. Quand au terme indépendant de T, il differe
de son homologue lorsque s est quantique, comme cela a &té observé

dans le cas {0<e« <1, J>0]}.

«=1 : la chafne est dimérisée

Nous avons ici :

A;=8ﬂ' sh(28 J) , (A6-36)
289
- 81 sh(289)
_ Suiap ) A6-37
B, z(ch(ij) o } , ( )

(289)
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et
A =0 5 B. =0 % (A6'38)

Les expressions (A6-37 et 38) permettent d'écrire :

. ' B,
P=0,Q=-pJ(+e)— . (A6-39)

Ay

Dans la limite des basses températures, nous avons :

Q+Q, ~ % , QQ, — 0 . (A6-40)
T—0 T—0

La susceptibilité s'écrit dans ces conditions :

~ B_QE[ _1]2 , (A6-41)

T—a0 3 19l

en accord avec la limite classique de Il'expression (A5-43), mais ici la
valeur particuliere r=1 rend la susceptibilité x nulle.

En ce qui concerne la longueur de corrélation &, les expressions
(A5-44 et 45) demeurent ici, & condition de remplacer lJIs par  : elle
diverge donc, 2 basse température comme T-!, généralisant ainsi 2 une

chaine alternée classique, le résultat obtenu par Fisher (Fi-64) pour une

chaine réguliére.

Remarque

Dans le cas ol les spins classiques ont pour dimension 2, il est assez facile de
démontrer que la longueur de corrélation diverge aussi, 2 basse température,
comme T-!. Cette technique est détaillée a la fin de l'annexe 11 (bien que la nature

du couplage soit différente, le calcul se fait dans le méme esprit).
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Annexe 7

COMPORTEMENT A BASSE TEMPERATURE D'UNE CHAINE
ALEATOIRE CLASSIQUE-QUANTIQUE, INFINIE,
PRESENTANT UN COUPLAGE DE HEISENBERG

En utilisant la notation (II-30), nous avons :

k =kcosop k = ksing , - (A7-1)

avec :
k=pj . (A7-2)
D' apreés la définition (A3-9) de A et compte tenu des définitions ci-des-

Sus, nous avons .
A = - UI(\/E » (A7-3)

ol u représente le signe de cos¢. Il en résulte que les arguments qui in-

terviennent dans les exponentielles des coefficients Ay et By s'écrivent :

V.= - 2u0'ikcl : ¥

, = - 2uo Iksl . (A7-4)

1
Nous posons enfin :

S, = sh(2sk ) , C,= ch(2sk_) , (A7-5)
s pouvant représenter les lettres ¢ ou s intervenant dans (A7-1). Nous
allons évaluer les coefficients A, et By en remarquant qu'd basse tempé-

rature la sommation sur o est dominée par I'une des deux valeurs +s ou

-s. Compte tenu de (A3-14 et 25) et (A7-1 2 5), nous avons lorsque T

tend vers Q :
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167
A, ~ , (25 S -kS)-(C-C)) , (A7-6)
T—0(2sk) cos2¢
]
167
A, ~ - [ 25(k S, +kS) - 3(C, + C))
T—0(2sk) cos2d
bl (6(skS, - 2kS) - (@50 +6(C,-C)) | (ATT)
(2sk) cos2¢

De méme, en tenant compte de (A3-37 et 38) et (A7-1 a 5), nous avons

dans la méme limite :

2
1617s
) ~ . (- 5 (A7-8)
T—0(2sk) cos2¢
eh
1617 s2 4
B1 ~ 7 Cc+Cs+ 3 (Cc-Cs
T—0(2sk) cos2¢ (2sk) cos2¢

- 2s(k,S_-k3S) )] . $AT-9)

Lorsque T tend vers 0, k devient trés grand; k.| et lksl ont une différence

-
IBjl (lcosd | - Isingl) trés grande devant l'unité, sauf pour d)=t—4—, c'est-2-dire

lorsque J, et J, sont proches de 0. Il en résulte que, d'une part, IS_| et IC_|
sont trés proches l'un de l'autre (de méme IS1 et ICl) et, d'autre part,
I'une de ces deux paires I'emporte largement sur l'autre : IS_| et IC_|
'emportent sur IS_| et IC_| dans les régions I et III et inversement IS | et

IC,l I'emportent sur IS_| et IC_| dans les régions II et IV (sauf dans un
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voisinage des axes J_etJ dont I'étendue décroit en méme temps que T).

Deux cas de figures peuvent se présenter : dans le cas (a), J + etJ_pren-

nent indépendamment l'un de l'autre des valeurs positives ou négatives :
dans le cas (b), J + et J_sont distribués aléatoirement mais ont le méme
signe au sein d'une méme cellule élémentaire. Dans le cas (a), la dis-
tribution du paramétre d'échange occupe les quatre quadrants du plan

J ++J.) alors que dans le cas (b) seuls les quadrants I ou III sont occupés.

Nous montrons facilement que, si T tend vers 0, P tend vers 1 dans les

régions I et III et vers -1 dans les régions II et IV. Si nous appelons py,
Po»Pmr O Pry les probabilités respectives pour que la paire courante

(J,,J.) tombe dans les régions I, II, III ou IV, nous avons :

PT—.DpI-l-pm-(pn-’-va) 4 (A7-10)

de sorte que (les probabilités étant normées) :

I T 2(Py +Ppy ) - (A7-11)
T—0

A laide de la définition (A3-39) de Q_, nous obtenons de la méme fagon :

E ?

aeﬁ-i

A

e _1 !
Dans le cas (a), (1-P) ne diverge pas 2 basse température. Dans ces condi-

tions, la susceptibilité X (A4-15) s'écrit :
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a(gs)z( 5 5+
r

1 2 r
+(Py+Pry) (r(pI-pH+pIH-va)-—S—(pl-pm)

1.
""F [( Pr~Pm ) - ¢ P~ Pry )Z]D' (A7-13)
s

La susceptibilité suit donc une pseudo loi de Curie, avec une constante
dépendant seulement de la distribution des paires (J,,J)) parmi les qua-
tre quadrants.

Dans le cas (b), Py etp;y sont nulles et (1 -F)‘l diverge a basse tempé -
rature ; nous allons donc examiner en détail cette divergence. En utilisant
la définition (A3-26) de P, il vient, en faisant un développement au
premier ordre en 1k, : .

= 4C_ cos’e

Sl , (A7-14)
T-0 28k S_cos2é

de sorte que, en utilisant les relations (A7-1 2 5) :

L i _ (A7-15)

1-PT% 71 1V1
i
by 1)s

En utilisant (A7-6, 8 et 9), et en remarquant que cosd est positif dans

la région I et négatif dans la région III, nous montrons de méme que :

Q — ts . (A7-16)
T—0

Dans ces conditions, la susceptibilité initiale x s'écrit :
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~

T—0

(A7-17)

2 2 2 2
B (gs) (rz:l) B(gs) (2 s+ 1
& r o+ )
s
1 13)1
g | e
|J+I J1]s

Le signe * rend compte de la nature (ferromagnétique ou antiferroma-

gnétique ) du couplage entre premiers voisins.

# I=1: les moments d'une méme cellule n'ont pas la méme amplitude

Le terme dominant de la susceptibilité se réduit a :

2 2 2
+ 1
_ B (@=x 1 . (A7-18)

3
T=0 (1 1}1
el R,
K

La loi de divergence est en T2, quelle que soit la nature du cou-

plage.

»1=1: les moments ont la méme amplitude

Si les couplages entre premiers voisins sont antiferromagnétiques,
nous observons un phénoméne de compensation et l'expression

(A7-17) se réduit 2 :

2
A [2 +l) , (A7-19)
T—0 9 B

La loi de divergence est maintenant en T-!. Nous retrouvons les
comportements qui viennent d'étre discutés sur les courbes de la

figure A7-1, ol nous avons représenté l'évolution du produit xT

en fonction de T.
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0,0 4.0 8,0 keT

Variation thermique du produit (xT), d'une chaine (S,1/2)
présentant un coupiage de Heisenberg i caractére aléatoire
(G=1,1:2=05,2:g=1,0:3:g=20,4:g=40;casa:-7¢<J,
J {3 casb:-11¢J ,J ¢-1;casb': 1¢ J., 3.<11) ; la courbe

en dreté correspond au cas r=1).



63

Annexe 8

FONCTION DE PARTITION EN CHAMP NUL
ET SUSCEPTIBILITE INITIALE POUR UNE CHAINE
ALEATOIRE ISOTROPE COMPORTANT DES SEQUENCES
ALTERNEES DE SPINS CLASSIQUES ET DE
SOUS-SYSTEMES QUANTIQUES

La fonction de partition Z(B) s'écrit pour une telle chaine :
Z®B) =J ds, U, J ds, VoUy - JdSi V. U - J'dSN Ve Uy » (A8-1)
ol J dS. a la méme signification que dans le modele de Fisher (I-1) et ou

nous avons posé :
U, = exp(BGSB) , (A8-2)

Vi = Tr( exp( 'BH(d’iy Si’ Si-l-l’ B) ) ) . (A8'3)

L'énergie s'écrit pour le systéme ¥, (compte tenu des orientations de Si

et S;,,, séparés par l'angle ©.) et pour le u'*™ niveau :

1 2 ain.u(B)
Ei'u(B) = Ei’u(O) + (vB Ei,u(B))B=0 B+ = = W B, Bs, +.. , (A84)
’ B=0

ou & et &' renvoient aux directions principales du systime, définies par

.. 8
les vecteurs unitaires e . (6=1,2 ou 3). Les valeurs propres Eiu(B) sont en
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réalité fonction de cos®, ; pour simplifier les notations, cet aspect n'est
pas indiqué explicitement. Soit Eful'amplitude du gradient en champ nul et

e.g le vecteur unitaire associé. Nous avons :

9

7y BB e, (a8:5)

Enraison de 1'isotropie du probléme, efu est dans le plan formé par les vec-
2
9 E (B)
teurs Si et Sm. D'autre part, le tenseur 5]-3_58_- est réel, symétrique.
6778 /g
Il existe donc une base orthonormée qui le diagonalise (base propre). Les

mémes propriétés d'isotropie permettent d'attribuer A cette base les

- ; y . 1 2 .
caractéristiques suivantes : (i) deux des vecteurs (disons e  ete. u) sont Ssi-

tués dans le plan défini par S ,et S, , (dans certaines circonstances, ils
sont orientés suivant les bissectrices des axes qui portent ces deux
vecteurs ; c'est le cas notamment lorsque S. et S, , jouent des roles
symétriques par rapport 2 l'ensemble du systtme ) ; (ii) le troisiéme
vecteur e?‘u est orthogonal A ce méme plan et sera obtenu en effectuant le
produit vectoriel e:'u A 13.2u . Dans cette base, le troisi¢me terme de l'expres-

¥

sion (A8-4) se réduit a :
3 [¢) ol
Y (C. ) B (A8-6)

P & ; ; g
ouE et C  sontlavaleur propre et le cosinus directeur du champ associés

: ; . &
a la direction définie par e. . Compte tenu des remarques précédentes |,

nous pouvons écrire pour le vecteur directeur du gradient et pour les

deux premiers vecteurs de la base propre :



65

8 i 8
®iu= tiu(ei) si +gi.u(ei) Si+1 » (=12 0ug) , (A8-7)

ce qui permet d'écrire les cosinus directeurs correspondants sous la for-

me

4
¢ = /;[fiu(ei) Y)(8) +8,0) V()] . 6=12oup . (As8)

Lu

. 8 & R . .
Les fonctions fi u(G)_) et g u(G‘)_) ne peuvent étre déterminées que lorsque
s 1 ] 1

I'on connait la nature précise du systéme ¥, et de ses couplages avec les

spins voisins. Compte tenu des relations (A8-4 i 6), nous pouvons écrire,

en champ faible :

B*( 2 .
exp( - PE;,(B)) ~ exp(-BE, ,0))|1-8BC], Ef,ﬁ;(ﬁ CR-8
B—0
3 2
82 () Eiu] . (A8-9)
d=1 !

Les propriétés des fonctions sphériques permettent d'écrire pour trois

des cosinus directeurs :

2 2( [am 161 817
5 / 0 / 0 5 & 0 0
(Cfu) =(fi,u) ( g WSt [ as YZ(Si)J+ 3 fiw 8o 115D V15,0
2( [4m 161 L
5 0 0
+(g50) [/'g“'Yo(Si+1)+ /'}[‘5_'Y2(Si+1)J i Gl

Pour simplifier ['écriture, I'argument ©, a été omis dans les fonctions
8 &
fi,u ek gi,u'

En définitive, la quantité V. et ses dérivées par rapport au champ

peuvent s'écrire dans la limite B=0 :

V.(0) =2 exp( - BE, (0)) , (A8-11)
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V.0 =-p 2 C E exp(-gE, 0)) ,
et :
V.(0)=-8 V, (0 +8"V,,(0) ,
avec :
2

: 3
v, , =X % (] ) E exp(-gE, (0)) ,
u &= ' !

1,
1
2

v, =2 (¢ E) exp(-6E,,©)

u

Par ailleurs (II-40), la susceptibilité peut s'écrire :

X=X1+X2+X3+X4+X5+X6+X7 s

avec :
N
1 1
X = —_— llm _Z[ ] )
L B Naso N+ 1y 180
N
1 1
X, =— lim —— ) ,
) 9N-*+00N+1i2=“0[ 1]B=0
5 N
X, =— lim ———Z Z{ LU} ,
i ﬁN-*-i-GO 1i=0j>1 s =
N
2 1
X== lim —2 X (V,V) .,
B Nosoo N+1iZ0 5 =2
N
K== By ——r2 25 W,V
5 B N-4ooN+1ijj5; @ B0
N
2 1
X == lim —2, 2 (V, U},
g N—°+00N+1i=0j>: B0
et :
N
2 1
X =— lim " :
7 N — 400 N+1§O[ i 1]B=O

(A8-12)

(A8-13)

(A8-14)

(A8-15)

(A8-16)

(A8-17)

(A8-18)

(A8-19)

(A8-20)

(A8-21)

(A8-22)

(A8-23)



67

vy )
les quantités {W, l,Wj J}B=0 ont été définies dans le paragraphe II-4; de

plus, nous avons (d'aprés sI-1) :

U© = J4m Y, (S) (A8-24)
' 41T o
U =86, [ - Y,6S) (A8-25)

er

U.(0) = Gz[/4TrYOS /16WYOSJ A8-26
i()-(ﬁ i) 5 0( i)+ H 2( i) - (A8-26)

La quantit¢ V;(0) ne dépend que de l'angle © . Dans les cas pratiques,
I'hamiltonien propre au systéme ¥, et les couplages de ce systtme avec

S,et S, ,sont tels que cette fonction ne présente pas d'anomalies. Nous
pouvons donc la développer sous la forme :

+
V=5 v, © Zg Y, (S) Y, (S,,) - (A8-27)

i L |

Le méme raisonnement peut étre tenu pour les termes qui apparaissent

. . & ! .
en facteur des cosinus directeurs Ciudans Vi(O), et de leurs carrés dans

V.(0), de sorte que nous pouvons écrire également, compte tenu des rela-

tions (A8-8 et 12) :

- 417
VO =-a [TT [ Y+, ¥is,0)

1
1

A

X Y, S)Y, (S,,) , (A8-28)
mi=-€_ i i

1

et .
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V.0) = ) [(Va (0)) Yo(S,) +(V;€ (0)) Yo(S,,)
i 1 i

i 2

" (V:’e‘(O)J Y)S) + (v:_e_(O)) Y)S,, )
T g Yo /a

+0.
+(v;£.(0)) Y(S) Yf(sm)] Za Y,'S)Y, (S.,) .  (A829)
1 5 mi="i i i

La signification des quantités Ffe et G?,e et (Vie (O)) k=1 a 5) découle im-
i i i
k
médiatement de 1' examen des expressions (A8-8) et (A8-10 2 15).

Compte tenu de la relation (AS8- 13), chacun des termes ( ”) (0)) k=1 a5)
i

k
peut se mettre sous la forme : \

(V:'a.(O)J =-p (v;c_’I(O)) +52[V;.a,.z(°)J . (k=125) . (A8-30)
v g ! k ! k

) ()
Sinous revenons 2 la définition des quantités {Wi l, Wj . ]B=0 et si nous te-

nons compte des propriétés des harmoniques sphériques (orthonormalité

et décomposition d'un produit en une somme), nous obtenons :
2
L BG’.

[Ui}3=0=—3ﬂ : (A8-31)

et :

[V:.]B=o = 4—T‘T*V1_w-(_0_) [ g (\/m {(V:.O,I(O))l + (V;.(}.l(o))z} * (V:,l,l(o))sj
+p (ﬂE {(v:ﬁ’z(tn)1 ¥ (V:'O’Z(O))z}+ (V;.I.Z(O))SJ] . (A8-32)

Nous notons que, dans I'expression de [V ]B o0 ? seuls les coefficients d'ordre

€=0,1 interviennent dans le développement en fonctions sphériques.

Cette remarque restera valable pour les autres quantités, ce qui
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simplifiera considérablement les calculs. Nous pouvons remarquer que

{Vi]B=0 peut encore s'écrire :

2
. M.
(Vigo= x:’v+ B Tl ; (A8-33)
avec .
+1
J X (V2E B)) exp(-BE )
\A' 1 "1 ’ . 0 ’
Xi =- Y = , (A8-34)
J dx X exp( - BE, (0) )
-1 :
et :
+1
_[mZU%%pﬁleM¢gwn
u =0
M == . (A8:35)

+1

J ax % exp( -6 E,,©)

-1
Dans ces .deux expressions, la variable x désigne le cosinus de l'angle ©,
dont dépeﬁdent les valeurs propres Ei'u(B). L'examen de (A8-35) montre

T : ;
que la quantité M. est la valeur moyenne thermodynamique du carré du
moment magnétique total porté par le systdme . et soumis par

lintermédiaire des spins voisins S; et §, , & l'action fluctuante de

v
I'ensemble de la chaine. Le second terme X = représente la moyenne ther-
1

modynamique, définie dans les mémes conditions, de la susceptibilité de

Van Vleck.

En procédant comme nous l'avons fait pour {U.},_, et {V.}5o » nOUS ob-

tenons :



- B i-1
(U Ulpo=5 GP, [kﬂl PkJGj , (A8-36)
: 5B i1
(Vo Vipeo=5 @, | kglgl Pla, . Bl (A8-37)
' [3 j-1
U,V)., =—GP, P i, A8-38
[ i }B=O 3 ii Emii k Qj_l > ( )
' B i-1
[Vi,Uj]B=0=-§_Qi'_l kgl A A (A8-39)
et :
' B
oll nous avons posé :
P Yia(9 8-41
B : . A8-
i V. (0) ( )
i,0
et :
Ggl +F
i,_+€ i'_l_.:f.
2 2
B el o B A8-42
e 70 (A8-42)

En définitive, en se basant sur l'hypothése que les parameétres associés 2

deux cellules distinctes ne sont pas corrélés, et en reprenant la définition
de la valeur moyenne A d'une quantité Ai (A4-6) associée 2 chaque cellu-

le, le procédé mis en place dans I'annexe 4 conduit aux expressions :

B 2
X=3G , (A8-43)

W B
X, = V+§~M2, (A8-44)



==
x3=£—§ , (A8-45)

8 =

1-P

A
= (A8-46)

1-P
X, = o X, A8-47
T3 T Ga-al)

1-P

28, G

1P

et :

x=Lax (A8-49)

7——3_ 1

Dans ces conditions, la susceptibilit4 en champ nul prend la forme sui-

vante :

—_— —

x=xw+§ Gz+ M2

—PE+Q’—1(3_1+GQI -FGQI +Q E+GPETT
e - - . (A8-50)

l1-P
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Annexe 9

CHAINE REGULIERE (s',1/2) PRESENTANT UN COUPLAGE Z-Z.
ETABLISSEMENT DES EXPRESSIONS DE L'AIMANTATION ET DE
LA SUSCEPTIBILITE PARALLELES, ET DE LA LONGUEUR DE
CORRELATION

La fonction de partition d'une telle chafne (fig.III-1) se calcule en
utilisant la méthode exposée dans le paragraphe I[-2 (méthode KWK).

Nous pouvons écrire :
1
Z,(B) = Z z\® o=, (A9-1)
ol nous avons :

m N-1 i
Z B)=X .. X X . X exp-p {Z (B + B (mm) |

my my; My My, el
e Hng'(mN,O)H . (A9-2)

Compte tenu des définitions (III-2 et 3) de Hf‘:h' et H;mg'(mi,m'i) et de

la commutativité de ces opérateurs, nous avons :

‘Z:N(B)— L il i B v B i exp[—ﬁ{%-:2 [Pf‘;h?H;m'(mpm'i)}H’

N-1 Mg My My My, i=0

x_ exp(- ﬁHr;f'(mN_l,O)) exp(- 3H:ag'(mN,0))

x 2 exp(- B{Hé;h; H:ag

MmN

(0,m )}) . (A9-3)

L'élément courant de la matrice de transfert (J ) s'écrit :
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mag.
D e, = exp(- pHY " (m,,0) )

x % exp(-p {HG+ HuFOmy D)) . a9-4)

mN-1
Les configurations définies par la donnée de my_, et my doivent étre des

états propres de I|'hamiltonien figurant dans chacun des éléments de la

matrice (J ). Tout calcul effectué, il vient :
h 2s'+1) |J - - d
shi— (2s'+1) | J(m _I+m)-——gs'

s h[; [J(mN_1+ m) - % B]]

ou r représente le rapport des moments magnétiques présents dans la

@) = exp( pgmyB) (A9-5)

MmN ™N-1

cellule élémentaire :
r=2gs
g

En se plagant dans la limite des chaines de trés grande longueur, la

(A9-6)

fonction de partition rapportée A une cellule, est donnée par la valeur

propre v,(B) de plus grand module de la matrice (7). En posant les

conventions :
_ B B R
X-EJ , y-—2--2? , S=28+1 , (A9-7)
sh(g[yB - x])sh(g[yB+x})
I = 2
) AGBeD SEOB (e
g sh(S [yB -ex])
S= =B :
E=t1exp[e;32 ) oD - 60 (A9-9)
P=T1(x)-0I00) , (A9-10)
et :

R=y S -4P , (A9-11)
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nous avons simplement :

vl(B)=%(S+R) : (A9-12)

En appelant F, Fet F les dérivées successives de la quantité F par
rapport au champ B et F(0), F'(O) et F"(O) leur valeur en champ nul, nous
avons, a partir des relations (I-66 et 6;/') :

1 . SS'- 2P
m’//"p(sm)[s*' = ) (A9-13)

tous calculs effectués, S et P étant donnés par :

g )sh(g[yB - ex])

S'= € expl eE=B
ot p( P2 ) hGB - ex)

X [s %+ey {§ coth(g{yB . ex]) - coth(yB - ex)}] . (A9-14)

P=y [I‘l (x) 2 [g coth(g [yB - ex]) - coth(yB - ex):|

e=zx1

-2 11(0) [gcoth(gyBj - coth(yB)H , (A9-15)

et:
1 . 2P"(0)
w0 s RD) T
- avec

2

$"(0) =2 silsx) ([3 1S cotnlsx) - coth)} ]
sh(x) .

+ y2 [§ 2{1 - cothz(gx)} -{1- cothz(x)}]] , (A9-17)
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2

P"(0) = 2 y2 [S:;((i);)} (g 2{1 - comz(gx)} - {1 - cothz(x)})

~2
~28 -1
_sz’

] . (A9-18)

En ce qui concerne la longueur de corrélation, nous pouvons reprendre la
démarche de l'annexe 1. Nous partons de la relation (Al-2) et nous ad-
mettons que les grandeurs qu'elle contient font référence aux spins 1/2
de la présente chaine. La suite du traitement est inchangée et conduit,

pour des valeurs de j-i suffisamment grandes, & l'expression :

‘}-l
Va

¥

; (A9-19)

k mm. >l ~
i]

ol v, etv, renvoient respectivement a la plus grande et a la plus petite

(en valeurs absolues) des valeurs propres de la matrice (J ). Nous avons

donc :

<
()

_S8-R
S+R

: (A9-20)

<

1
et si cette quantité est assez proche de 1, la longueur de corrélation

vaut :

£~ 5= (A9-21)
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Annexe 10

COMPORTEMENT A BASSE TEMPERATURE DE LA SUSCEPTIBILITE
ET DE L'AIMANTATION PARALLELES D'UNE CHAINE REGULIERE
(s',1/2) PRESENTANT UN COUPLAGE Z-Z

Le comportement 2 basse température du produit X ,T est directe-

ment lié 2 celui des quantités S"(0)/(8%R(0)) et P"(0)/(38*R(0)(S(0)+R(0))).

D'aprés (A9-7, 9 et 11), si le champ est nul, nous avons lorsque T tend

vers 0 :
S(0) ~ 2 exp(pHls') , (A10-1)
T—0
R(O) ~ 2(2s'+1) . (A10-2)
T—0

En introduisant ces expressions dans (A9-16) et en prenant pour g la
valeur 2 (de sorte que l'amplitude du moment du spin 1/2 soit égale 2

1), il vient :

2

S"(0) N 1 |:§£Q (1 - l r+ ii exp( -pJI ))
62 RO) 28+l 2 JrJrs’

2
+(Sij exp( BlJI(s'-1) )] y (A10-3)

ou r est le rapport des moments donné par (A9-6). Dans les mémes
conditions, nous avons également :

" 2
: 2P"(0) - 2} I(L) exp( BlJI(s'-1) ) . (A10-4)
8" R(0) (S(0) +R(0) T—0 7

Si
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En définitive, le comportement limite du produit x /T, & basse tempé-

rature, est donné par :

2
x T =~ z (1 -ﬂr+u—li exp(-[?:l]l)) exp( glIs') . (A10-5)
N pp 28+ J J s’

Ce comportement est essentiellement lié au signe de l'interaction J et au

classement du rapport r vis-2a-vis de l'unité.

J>0 : les interactions sont antiferromagnétiques
#T=1 : les moments d'une méme cellule ont des amplitudes diffé-

2
1 =T

I op, 25'+1

exp( gJs') . (A10-6)

Le produit X, T présente une divergence exponentielle i bas-
nt P p

se température.

» r=1 : les moments ont méme amplitude

XHT ~ —u—l—-iexp( Bl(s'-2) ) . (A10-7)
T—0 (2s'+1)s'

Nous en déduisons :

x”T -+ 0 5 8«2 , (A10-8)

T—0

1
x”T -+ R §i=g (A10-9)

T—0(2s+1)s'
et :
XT — 400 | §>2 . (A10-10)
i T—0

Ces divers comportements sont illustrés sur les figures A10-1
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(XyT),
20+t
101
0,0 1,0 kel
J ss’
Fig.A1Q-1 : Variation thermique du produit (X, ,T), d'une chaine (s',1/2)

présentant un couplage z-z, pour diverses valeurs de s' (J>0,

g=2, r=2).

(JY,’T )“

094 T

0,2 ¢

0,0/
0,0 05 KaT
J ss’
Eig.A10-2 : Variation thermique du produit (X, ,T)y d'une chaine (s',1/2)

présentant un couplage z-z, pour diverses valeurs de s' (J>0,

g=2, r=1).
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J<0 : les interactions sont ferromagnétiques

2

/" T 0 2s'+1

exp( plJis' ) . (A10-11)

Le classement de r par rapport 2 l'unité n'est pas déterminant. Nous
observons a nouveau une divergence exponentielle avec, A r égal,

un coefficient de divergence plus fort ici que dans le cas {J>0, r=1}.

Il apparait que, pour J>0 et r=1, la susceptibilité diverge au zéro
absolu, lorsque s' est supérieur ou égal A 2, alors que 1'état fondamental
de la chaine est associé 2 un moment nul. Dans le but d'éclaircir ce point,

nous étudions maintenant le comportement de 1'aimantation JVL” en

fonction du champ appliqué, dans cette région critique.

Pour s' égal 2 1/2, 1 et 3/2, dans la limite des champs faibles (fig.
A10-3-4-5), l'aimantation décroit linéairement en fonction du champ
suivant une pente qui diminue avec la température. Pour s' égal a 2, le
comportement est analogue mais, d'une part, il s'établit pour des valeurs

du champ d‘autant plus basses que la température est plus faible, et,

d'autre part, les courbes représentant SV , T en fonction de B possédent

la méme pente initiale (fig.A10-6). Pour s' supérieur 2 2, l'aimantation
commence 3 croitre linéairement avec le champ, avec une pente initiale
d'autant plus grande, et jusqu'd une valeur du champ d'autant plus
faible, que la température est plus basse (fig.A10-7). Au-dela,
I'aimantation est 3 peu prés indépendante du champ, comme si on avait
atteint une saturation ; la hauteur du plateau décroft rapidement en

fonction de T.

En ce qui concerne la longueur de corrélation, lorsque T tend vers O,
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1072 A0y T
0,4 4
02 ;
0!0' 1 B
0,0 0,5 W
24
Fig.A10-3 : Variation de l'aimantation paralléle d'une chaine (1/2,1/2)
présentant un couplage z-z, en fonction du champ réduit
8B/2], pour diverses valeurs du rapport kg T/Jss' (J>0, g=2,
r=1).
1072 4, T
0,4 T
0,2 4
0,20
090- s~
0,0 05 107 98,
24
Fig.A10-4 ; variation du produit M ;,T d'une chafne (1,1/2) présentant

un couplage z-z, en fonction du champ réduit gB/2J, pour

diverses valeurs du rapport k,T/Jss' (J>0, g=2, r=1).
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1U°2dﬂif:T
10 +
05 }
020
090‘ ot B
10”7 3=,
10 Q 5]

0.0
Fig.AlQ-J : Variadon du produit M , ;T d'une chaine (3/2,1/2) présentant
un couplage z-z, en fonction du champ réduit gB/2J, pour

diverses valeurs du rapport kg T/Jss' (J>0, g=2, r=1).

1072 M, T
2,0+ _KeT _
Jd ss’
0,30
| 0,25
1,0+
0,20
0,0
0'0 190 10-1 -ﬂ.
24

Eig.Al10-6 : Variaton du produit S ;;T d'une chaine (2,1/2) présentant
un couplage z-z, en fonction du champ réduit gB/2J, pour

diverses valeurs du rapport kg T/Jss' (I>0, g=2, r=1).



107 A, T

keT

0,12

o1
0,10
0,0
0,0 0,2 0,4 10 gB

Eig.Al1Q-7 : Variadon du produit M ,, T d'une

2J
chaine (5/2,1/2) présentant

un couplage z-z, en fonction du champ réduit gB/2J, pour

diverses valeurs du rapport kyT/Iss' (J>0, g=2, r=1).
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compte tenu des expressions (A9-9, 11 et 21), nous avons :

& exp( plis") . (A10-12)

oo 2(25+D)

¢ présente donc une divergence exponentielle 3 basse température.
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Annexe 11

CHAINE REGULIERE (s',s) PRESENTANT UN COUPLAGE Z-Z.
ETABLISSEMENT DE L'EXPRESSION DE LA MATRICE DE
TRANSFERT (). COMPORTEMENT DE LA SUSCEPTIBILITE

PARALLELE ET DE LA LONGUEUR DE CORRELATION A BASSE
TEMPERATURE. CAS DE LA CHAINE CLASSIQUE

La fonction de partition d'une telle chaine (fig.III-1) se calcule en

utilisant la méthode KWK décrite dans le paragraphe I-2. Nous avons :

Z®= 2 Z,® , s>12 , (A11-1)

mN=-s
nN
01‘12N (B) est donné par l'expression (A9-2).
Tout calcul effectué, I'élément courant de la matrice de transfert (T)
s'écrit :

B ., gsr
sh[-é— (25'+1) [J(mN_1+ mN) = BD

sl{-;: l:](rnN_l-}- rnN) - —gsﬂ-BD

ou r représente le rapport des moments magnétiques présents dans la

, (A11-2)

= exp(pgmB)

MmN M.

cellule élémentaire :

o LI (A11-3)
gs

En se plagant dans la limite des chafnes de trés grande longueur, la
fonction de partition, rapportée i une cellule, est donnée par la valeur
propre v,(B) de plus grand module de la matrice (J) qui, ici, est de
dimension (2s+1)x(2s+1). Pour s supérieur 4 1, il n'existe pas d'expres-

sions littérales pour les valeurs propres et il faut faire appel 2 une
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résolution numérique.

L'aimantation et la susceptibilité paralléles sont données par les
expressions (I-66 et 67), obtenues également par dérivation numérique
pour s supérieur 3 1 (dans le cas ol le spin s est égal 2 1, nous pouvons
obtenir des expressions littérales en nous basant sur la résolution de

Cardan, mais celles-ci sont trés lourdes). Pour un champ B trés faible,

M, est donné par le produit X ,B- Clest donc Il'étude de la susceptibilité

paralléle a basse température qui est prépondérante. Nous 1'avons
réalisée pour les chaines (s',1), (s',3/2), (s',2) et (s',5/2), dans le cas ol le
rapport des moments r est égal 2 1 (phénoméne de compensation). Les
comportements sont illustrés par les figures Al11-1, 2, 3 et 4. En com-
parant les courbes de ces figures, nous constatons qu'd basse tempéra-

ture, pour J>0 et r=1 :

§<2:
xlT - 0, s<2 , (Al1-4)
/ T—0
x”T - C, =2 , (Al1-5)
T—0
x”T —+ 400 |, §'>2 , (A11-6)
T—0
s=2:
x”T <y L e (A11-7)
T—0
x”T =g e, Ve (A11-8)
T—0
XHT — +00 |, §'>2 | (A11-9)
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(XyT)a

0,4 +

02t

0,0.
0.0 05 T
J ss’

Fig.All-1 : Variation thermique du produit (x, ;T), d'une chaine (s',1)

présentant un couplage z-z, pour diverses valeurs de s'
>0, g=2, r=1).

x "T )n

04}

02+

0,0 ,
0,0 0.5 kaT
_ J ss’
Eiz.A11-2 : Variation thermique du produit (x,,T), d'une chaine (s',3/2)

présentant un couplage z-z, pour diverses valeurs de s’ (J>0,

g=2, r=1).
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(XyT)y

o1}

0,0

0.0 02 04 _tal_

J ss’

Eig.All-3 : Variation thermique du produit (x ssT)y d'une chaine (s',2)

présentant un couplage z-z, pour diverses valeurs de s'
>0, g=2, r=1).

(xfIT }n

0,4 ¢

0'2 +

0,0
0,0 0.5 kel
: J ss’

Eiz.All4 © Variadon thermiique du produit (x,,T), d'une chaine (s',5/2)

présentant un couplage z-z, pour diverses valeurs de s' (J> 0,

g=2, r=1).
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2.2
x”T - 0, s=52 , (A11-10)
T—0
X T — 400 | §'=5/2 . (Al11-11)
/A

En ce qui concerne la longueur de corrélation £, nous pouvons reprendre
la méme démarche que dans l'annexe 1 ; elle est donnée par la relation

(A1-15) ou le rapport u vaut :

AA
v, (0

u=

(A11-12)

v,(0) et v,(0) représentent respectivement la valeur propre en chgmp

nul de plus grand module et celle qui lui succdde dans la liste des valeurs
propres classées par module décroissant. A basse température, le rapport
lul tend vers 1, de sorte que la long!ieur de corrélation est donnée par la
relation (A1-16).

Lorsque les nombres quantiques s et s' deviennent de plus en plus
grands, nous avons au minimum 2 rechercher les deux valeurs propres

de plus grand module de la matrice (J) dont la taille devient elle aussi

de plus en plus grande. Lorsqu'ils tendent vers l'infini (passage 21 la
limite classique - voir 4 ce sujet l'introduction de l'annexe 6), cette
recherche devient insoluble. En réalité, il semble possible de traiter le
probléme de la chaine classique A couplage z-z A l'aide des fonctions
sphéroidales (Ro-59 et F1-78). Dans le cas qui nous préoccupe, nous ne
nous intéressons qu'au comportement _de la longueur de corrélation 2
basse température. Comme dans le cas de la chafne classique régulidre
alternée 2 couplage de Heisenberg, nous avons (que d, la dimensionalité

des spins classiques soit égale 3 2 ou 3 3) :
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& ~ gl . (A11-13)
T—0

La longueur de corrélation diverge donc 2 basse température comme T-!,

Pour démontrer ce résultat, nous partons de la définition (I-50) de la lon-
gueur de corrélation, ce qui nous ameéne, tout naturellement, A évaluer i basse

température, Ia corrélation

+1 r+1
J' x dx y exp(Axy) dy
J

z -1 -1
<§ S?+1>= s B

+1 ~+1
J dx exp(A xy) dy
i | el

+1 +1
x dx J y exp( Axy) dy

A -1 \/1-:;2 -1 ~/l-y2
>= +1

<S8 8.
! +1
J' dx J exp(Axy) dy
1 Ji-xz jl-yz

i+1
-1

ol x et y représentent les quantités cos©; et cos&;,; (valeurs des projections, le long

de l'axe Oz, des spins S% et S'%) et A,"la quantité gJ. Pour calculer ces corrélations,
nous remarquons itout d'abord que le numérateur N apparait comme la dérivée du
dénominateur D par rapport A la variable A .

Considérons le cas d=3. Aprés un changement de variable approprié, et comp-
te tenu de la remarque ci-dessus, nous avons, A basse température :

G, -
T—Q D
;\J sh(u) du
u
0
avec -
A
h
sh(u) du N sh(A\) FOA)
u T—0 A
0

Pour déterminer la fonction F(A) (ou plus exactement son comportement lorsque T

tend vers 0), il suffit de dériver les deux membres de cette dernidre expression et de
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l'identifier 2 sh(A)/A. En ne gardant que les termes dominants, F(A) apparait alors

comme la solution d'une équation différentielle du premier ordre

membre dont la solution est :
F(A) ~ 1 +exp(-A) ,

T—0
ce qui conduit 2 :
zZ z 1
£ .88 > ~ !
171+l T =0 A

I1 est alors aisé, compte tenu de (Al-15 et 16), d'en déduire l'expression

Dans le cas d=2, le travail 2 effectuer est beaucoup plus rapide :

avec second

(Al11-13).
il suffit de

remarquer que l'argument présent dans les exponentielles est maximum lorsque le
radical est proche de 1. Il suffit alors d'en faire un développement limité, ce qui
conduit 3 une séparation des variables dans les intégrations 2 effectuer. L2 enco-

re, le calcul de la corrélation conduit au méme résultat que dans le cas d=3 et,

partant, 2 l'expression (A11-13).

s 5 : ! : ; ' !
: ; : H ' ' !

7/2f---- @ --- @----- @-=2> € =o== @ === @ ===~ Q ===--
' : - : ' ' :

3 }---- D <ene @) woee (0 cnne ) ~mves 0 =or 0 =sece @ soman-
: ’ ' ; : v :

5/24----- @ --- @ --- @0 == === 0 -0 22D -

] ' ¥ '
] 1 ]
' ' ' ] ] 1 '

2 fe-ees CyeeCyrenne Cyroon 0 o os D 0o Q0 enn @D <ome-

' ' ] ] : ]
y ' ] ' H [

L]
]

3/21-----0 ---- 0 s i Gyien B wesnld weslfll e
R
T e T
0 ’; N S A

o 12 1 32 2 52 3 7/2 s
Fig.Al1-5 ; Carte des comportements du produit (x,T), a T=0 K, pour
une chaine (s',s) présentant un couplage z-z (J> 0, r=1) ; le
symbole 0 2 la rencontre de deux valeurs de s et s' signifie
que le produit (x,,T), tend vers 0 au zéro absolu ; le
symbole oo sighiﬁe qu'il diverge, et C qu'il tend vers une

limite finie.
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Annexe 12

CHAINE ALEATOIRE ALTERNEE (S,1/2) DE LONGUEUR
FINIE, PRESENTANT UN COUPLAGE Z-Z.
FONCTION DE PARTITION EN PRESENCE D'UN CHAMP B
PARALLELE A L'AXE OZ . CORRELATIONS EN CHAMP NUL

Nous allons établir 'expression de la fonction de partition en champ
B non nul (B//Oz), pour une chaine commengant 3 la cellule 0 et se ter-
minant 3 la cellule N ; nous avons :

ZN(B)=4[ s, Tr50 J ds, ’I‘rsl v J s, Tt o J Sy Tr&IN

1

N-1p. s - ~
X exp[ -8 {E.O [H (S8, ) +H k‘““']+ H (050 +H ﬁ“” , (Al2-1)

~

ma

ou H ¢ et H . & sont donnés par les relations (II1-26 et 27) et ol stiet

Tr, ont la méme signification que dans l'annexe 3.
1

Compte tenu de la commutativité de ces opérateurs, nous pouvons

écrire :

Z,B) =J ds, exp[- B H :mg'] Trso J ds. exp(~ B }; Tag') Trsi

~ - N1 _
z z mag. z Z z
X stN ’I‘rsN e}(p(- 8 {H WSO8 +H ¢ })g H (S, 8,80 - (A12:2)

En développant cette expression, nous sommes conduits 3 poser, comme
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dans l'annexe 9 :

1
—_, Al12-3
> ( )

+0 my
z®= X Z,® , o=

my=-o

avec

szN(B) o J ds, exp(bOS;) Tr, - J ds, exp(bisf) Tr, ...

1

+o
z
X 2_ exp(Bgy my B) stnq exp((zaN-I.+mN-l * bN-I)SN-l)
PN-17 9
i o il B
X H exp[- g H l:(Sk,SHl,sk)] exp(Bg,m,B)
k=0
( b z) A12-4
x | dSyexp\(2ay my+2a, m o +b)S )|, (A12-4)

oll nous avons :

. b =pGB , (A12-5)

i, i+

a, =-—?-—J
2

m
N-
la quantité 1 étant donnée par la relation (III-28). En définiss:ﬂthN_1 1(B)

m
»r N ;
comme nous avons défini Z, (B), nous pouvons écrire :

MN-1

mN +0
Z, Bye X (F Zeie WB o (A12-6)

my=o N)'“N e T

ol nous avons posé :

(T Dy my,, = SXP(BEMB)

Lz
X J'dSN exp((ZaNd_mN + ZaN_I__m Wi +bN).»N) . (A12-7)

Tout calcul effectué, il vient :
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(T Dy ., = SXP(BETB)

X (P N+2mN R i + ZmN_lR Nt 4mNrnN_1Q NJ , (Al12-8)

avec :
~ ( z z z
P = |dS. ch(a. S.) ch(a. S )ch(b.S.) 4 (A12-9)
i 1 1,+ 1 i-1,-71 i1
o
B r
z Z Z
Q o J dSi sh(aid_Si) sh(ai_l'_si ) ch(bisi) g (A12-10)
~ ﬁ‘
R =|ds ch(a. s.z) sh(a_ s.z) sh(b.s.z] : (A12-11)
i i i+ i i-1,-7 1 11
R = de. shla, s7) ch(a s7)su(bs7) (K12-12)
i i i+ i i-1,-71 ii
(T ) apparait donc comme 'élément courant d'une matrice de trans-
N'my ™y

fert (T N) de dimension 2x2 : en continuant le procédé, nous avons :
N
z®=Il@)zm® , (A12-13)
i=0 !

ou ZN(B) et ZO(B) sont les vecteurs de composantes courantes respectives

m

| 0
ZN (B) et Zo (B) (rnN et m, prenant les valeurs + 1/2), cette demidre quan -

tité étant définie par :
4 (~ v )
Z, B)= exp(BgomoB) X+ 2m)Y, |, (A12-14)

avec

1

X ;;[ ds, ch(ai.+8:') ch(bisiz) , (A12-15)

<

- |5, 9(s, ) (o)
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En posant :
X
1
[x' =ai'++ai_1’_ + bi . (A12-17)
i/
Y,
[ Y= - a, + b, |, (A12-18)
' i,+ i-1 i
y i)
et :
zZ,
"l=a + b, (A12-19)
z' i,+ i
1

r’; .\ .

B =71.[Sv(xi) +I (D2 (9 (v) +3 )], (A12-20)
kQ i/

f~ )

R | A

» =-4_[31,(xi) -3 (&) (I () -GN, (Al12-21)
\ i)

X

i =_ﬁ}[3v(zi)i 3@, _(Aa12:22)
:
1
ol :
- 2v2 d
A=(2Tr)l'6(d'])(?] L v=-l (A12-23)

d étant la dimension de l'espace ol s'oriente le spin classique 5,,8(d,1)

la fonction de Dirac, et :
I (u)
I, = 5 (A12-24)

ot I (u) est la fonction de Bessel modifiée d'ordre v (entier ou demi-en-
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tier) définie par (Ay-71) :
w2k

()

k=0 k! (‘1?+k)! (A12-25)

I, =

Remarque :
Pour les valeurs non entidres de v, l'expression de I'v (u) conduit 3 des

difficultés lorsque l'argument est négatif, en raison du terme u’ qui se factorise

dans la série de définition. Nous notons que cette difficulté disparait dans la

définition de J.,(u) grice 2 la division précisément par uV.

En appelant F la valeur en champ nul de l'intégrale F (rel. A12-20 2 22), la

fonction de partition en champ nul ZN(O) s'écrit simplement sous la for-

me
N
z©=2""%,II P. , (A12-26)
i=0
avec .
X=Ad () . (A12-27)
Pi A
Q s (I (s, + q,)+3d (@ -3 )] . (A12-28)

- i A A z z. T
Pour évaluer les corrélations en champ nul <SiSj :-,<S?sj > P siSj > et
zZZ
< S;8; >, IOUS posons:

U=1, U=5, 0=¢ (A1229)

et
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oo a
Uin= JdS0 Trso J dS, 'I‘r!11 J'dSi_1 Trgi‘1 J ds; Trs_(Ui)

dS. . Tr
i+1 si-i-l

o
X us J de_l 'I‘rsj_l J de 'I‘rsj(Uj )J de+1 Trsj+1 J dS, TrsN

z
i+1'7i

N-1
x_l'% exp(- BH."(S.S],,.5 ))exp(- pH;""(s;,o,s;)) . (A12-30)
i=

00
(nous remarquons que UijN est la fonction de partition ZN(O)). Les corréla-

tions s'écrivent alors :

En utilisant l'expression (A12-30) ainsi que

h éch. . 173 .
tion des opérateurs Hic , 1a quantité UijN s'écrit :

(A12-31)

(A12-32)

(A12-33)

(A12-34)

la propriété de commuta-
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11 z
UijN=J ds, Trso J ds, ’I‘rail J ds, , ’I‘rsi_1 J ds. S Trsi J ds. . Trsm...
z
X sue stj_l Trsj_1 stj Sj ‘I‘rsj J dSJ.+1 Trsj+1 JdSN TrsN

x [1 exp[- ﬁchm(S?,Sizﬂ,s?))exp(— ngid“(s;,o,s;)) . (A12-35)
i=0

En procédant comme pour le calcul de Z (B), nous obtenons :

UL; [HP1] LH ka] {H P, J,(A12-36)

1 2-1-0-1 k3-3+1

ou X, , P, et Qk sont donnés par les relations (A12-27 et 28), et ol nous

'[Rl ZJ [ds s’ [sle, 5 Jenle, 5] (A12-37)

i1 ch(aiﬂ_siz)sh(ai_l‘_s.z)

avons posé :

D'ou, en effectuant les intégrations :

R

R2) A

L,2 | _

[ ]_ > [ (aid_ + ai_l'_)ﬂv (a.'
i,1

+ (aiﬁ_-a. )d  (a. - & )1 . (A12-38)

i-1,-" " el i+ -1,

De sorte qu'avec les relations (A12-26, 31 et 36) :

R..( il Q)R
55 R} [ Z[2 (A12-39)
j i B [P
k=i+1 k i

(pour l'interprétation du. symbole II, voir la remarque 1 de l'annexe 3).

T z.2 ; <
Le calcul de l'auto-corrélation < (Si) > est analogue, avec un seul pivot en i

(au lieu de deux en i et j). Nous avons :




2 T
<(s.)>=_‘ : (A12-40)
1 Pi
ol
z 3 z z
T,= | a5, (s}) ch(a,,S}) cta, , 7). (A12-41)
Aprés intégration :
2
.= TETSE [ (2v+1)(ai‘+ + ai_l'_) 3v+z(ai.+ + 31-1,-) + éJv(am_ + ai_l'_)
2
+ (2v+1) (ai'+ - ai_l'_) 3v+z(ai.+ L TR .Elv(ai!+ - ai_l‘_)] . (A12-42)

: z oz e 5 3 . .
Le calcul de la corrélation < S, 5, > nécessite l'évaluation de l'expression :

12 zZ
UijN=J ds, Trso J ds, ’I‘rsl J ds, | Trsi-1 sti S, Trsi J ds. Tr’i+1'"
X e | 48, , Ir ds. Tr (sz) dS, Tr .. | dS, Tr
- sj-l J ’j j j+l sj+I N SN

N-1
x 1 exp( gH (s s’l,s)]exp[ pH 0 )) . (A12-43)
i=0
Lorsque le spin S; vaut 1/2, la trace :
¥ z éch.
ﬂ'j = 'I‘rsj(sj exp(— BH, D (A12-44)
vaut :
3'1_ = sh( j S + a}’_SJH) . (A12-45)

En utilisant la méme méthode que précédemment, nous obtenons :

U:j;=2"xo[iﬁ Pli [H Qz][ I1»r ] . (A12-46)

k=1 2 i+1 k3-_]+1

de sorte qu'avec (A12-26, 32 et 46), il vient :
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| R..( i Q
zZ z 1 i,2 k
<Sisi>==—22 I X . A1247
£ 2 Pi {k-ﬁ-lpk] ( )

Moyennant la convention adoptée pour le symbole [I, cette expression

reste valable pour i égal a j :
R
z z 1 ™

i

» zZ Z zZ Z
Un cheminement analogue nous permet de calculer < 5.5 >et<s s >:
] i

(L QR
<s Spwm i I |2 (A12-49)
I k=i+lpk PJ

zZ z d ] Qk
<Sisj>=— H

— (A12-50
k=i+1 Py )
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Annexe 13

CHAINE ALEATOIRE (S,1/2) INFINIE, PRESENTANT
UN COUPLAGE Z-Z.
ETABLISSEMENT DES EXPRESSIONS DE L'AIMANTATION
ET DE LA SUSCEPTIBILITE PARALLELES

L'expression de l'aimantation parallele s'obtient en dérivant par
rapport 3 B l'expression (A12-26) de la fonction de partition Zy(B). Pour
cela, nous commengons par mettre chaque matrice (J ;), de dimension
2x2, sous la forme :

T)=E)2)E)" (A13-1)
ol (£ ;) est la matrice diagonale associée A (T ;),» dont les valeurs propres
Vi1 Vi, sont écrites dans l'ordre des modules décroissants. Le produit

des matrices (3’i) s'écrit alors :
N

[T@)=6)2)8)" w6 )@ ) )" 6)2)8)" ..

i=1

8|
X i (SN)(QN)(SN) . (Al13-2)

Si nous excluons toute corrélation entre des paramétres relatifs 2 des in-

dices distincts, les matrices (S 1) (8)) ne sont pas inverses l'une de l'autre.
1= 1

En conséquence, il n'est pas possible de faire apparaitre dans (A13-2) le
m
N
produit des matrices diagonales (2 i) et nous ne pouvons exprimer Z, (B)

(et donc Zy(B) a l'aide d'un produit des valeurs propres dominantes).

Il est ainsi impossible, dans le cas d'une chaine aléatoire, d'obtenir
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une expression littérale simple de la fonction de partition Z (B) ainsi que
I'aimantation parallele S0 . La situation est différente en ce qui concer-

ne la susceptibilité paralléle X, ; en effectuant les dérivations convena-

bles de la fonction de partition, par rapport au champ appliqué, nous

obtenons une expression de la forme :

X”=9(X1+X2+X3+X4) , (A13-3)
avec
2 2
N
e lim —— 2 G‘Ti+(g—iJ (A13-4)
1 N = 400 N+1 ;0| P. 2 ’
N _GR (il Q)GR
2 1 i
X,=2 lim —2 L2 i | I N (A13-5)
Nosoo N*lizgjsi P (k=it1 P ) P,

g j-1 \Ig .
X,=2 lim _ZZ?[H % ’gl , (A13-6)
k .

N— +o0 N+1 i=0 j>i

GR. i-1 Q] g Q
4 'z[ -‘f} ’?’_J] . (A13-7)
k P]

Nous remarquons que ces expressions qui font intervenir les corrélations
entre les composantes z des spins, obtenues dans l'annexe précédente
(rel. A12-39, 40, 47, 48, 49 et 50) sont la traduction du théordme de
dissipation-fluctuation. En appelant la valeur moyenne F de toute quantité

F, présentant une distribution, nous avons :
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2 2
GT g
Xl=[T]+(~2—) . (A13-8)

Le calcul des quantités X, a2 X, s'effectue comme dans l'annexe 4 (rel.

A4-8 A 11). Nous obtenons :

5 ; (A13-9)

X3=2[%—]-[§?§) , (A13-10)
1-[2
.
o o). 2 FIET

(A13-11)

P
-
\ P J

En définitive, nous avons aprés réarrangement :

o e
0P 2 )

[3*]

+
o)
s N
|
]
P Ny
vlo'
Mo
\.._/.
- =
Q
o|
ot B
Y S e,
—o| 2
—_
+
N
N|m|
b R
P
N|ma
Ve
S—
+
Ny
Q
| o
o] P
i, PO

J}.(AU-IZ)

1V
N o
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Annexe 14

CHAINE ALEATOIRE ALTERNEE (S,1/2) DE LONGUEUR
FINIE, PRESENTANT UN COUPLAGE Z-Z.
ETABLISSEMENT DE L'EXPRESSION DE LA SUSCEPTIBILITE
PERPENDICULAIRE

En procédant comme dans I'annexe 12, nous sommes amenés i

calculer la trace courante :
z z z X
S'i(B) = Trsi(exp(- B {(Ji'+si + Ji'_Si{_l)si - gBs, })) ,  (Al4-1)

ou s, fait toujours référence au spin de nombre quantique 1/2 et o0 le

champ B est porté par l'axe Ox, normal 2 la direction Oz du couplage

d'échange. J .(B) peut se mettre sous la forme :

ETi(B) =Tr, (exp(S(B).s))) (Al14-2)

ou le vecteur § a pour norme :

2
z gi
$(B) =2 /(ai‘+S:+ 3”1‘_Si+1)2+ [B ?B] : (A14-3)

et ou a, est donné par (A12-5). En introduisant le repére orthonormé
(i'i,j'i, k'i), dans lequel k.'i est orienté suivant la direction de 81' et en

X z 3 . .
appelant s s y et s les composantes de s, suivant (l'i,j'i, k'i), nous a-
1 1 1

vons simplement :
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1

S.(B)
(A14-4)

T B)=2 ch(
1
Nous constatons que, contrairement au cas oul B est parallele 2 l'axe Oz,

° 4 z z
nous ne pouvons pas effectuer la séparation des variables S, et Si+1 dans

'expression de J,:il ne sera donc pas possible de calculer la fonction

~

de partition Z, pour les valeurs non nulles de B, ni de l'aimantation perpen -

diculaire. Notons que ce fait n'est pas lié au caractdre aléatoire des para-
metres de la chaine.

Compte tenu de la définition générale de la susceptibilité ramenée 2
une cellule (I-35), nous pouvons écrire, par analogie, pour la susceptibi-
lité perpendiculaire :

8°Z (B)
2B

; 1 B=0
X = lim

-, , (A14-5)
1 B Nevsoo Nt i=0 ZN(O)

ol Z,(0) est donnée par (A12-26). Soit V.n(B) la dérivée seconde par

rapport au champ de la fonction de partition figurant dans I'expression
(A14-5) :

V.y(B) = JdS0 exp(- Bﬁ:lg')_,, J ds. exp(- p;[ ’i“ag-]... J dS exp[- F”; :ag-]

2 N
x [(ﬁ(}is’i‘) T (B) + 2GS, 5'i(B)+5"i(B)J II7® , (16

=]

- =

expression dans laquelle ﬂi(B) est donnée par (A14-3 et 4), H . par la re-

lation (III-26) et H :‘ag' par (III-27) ol l'on a remplacé S: par S: : ff'i(B) et
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T ".(B) sont respectivement les dérivées premiére et seconde de I (B)

par rapport au champ B. En champ nul, J L(B) est nul et I ".(B) se réduit

a:
2 z z
g.) shla. S + a. S
" (0)=2 (;3 —‘J ( L. ‘”) : (A14-7)
t 2 z z
X0+ B
V.n(0) peut alors se mettre sous la forme :
2
_ 2 _¢c gi q
avec :
N+1 . X 2 Ny z z
[+
V0 =2 |dS, .. dSi(Si) dSNg ch(ak’+Sk+ak'_Sk+l) . (A14-9)

z z
q N+1 Sh(ai,+si * ai,-si+1)
V0 =2 J ds, ... J ds. - | 48,

a. S +a S
L, 1 i,- 1+l
= 4 4
x IT cn(a, %+ 3 St.,) . (Al4-10)
k=0 ! :
k=i

Dans le cas d=1, la composante S: du vecteur S, est nulle de sorte qu'il n'y a

pas de contribution classique 2 la susceptibilité perpendiculaire. En pro-

cédant comme dans l'annexe 12, nous avons pour d>1:

k1=1 k2=i+1

i1 N
vi(o=2"" XO[H P, ]T[ II » J , (A14-11)
! 1) ! 2
ou X, est donné par la relation (A12-27) et :

T = J ds. (s’.l‘)z ch(ai‘+Siz) a(a,  S7) . (A14-12)

Il est aisé de montrer que :
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i 1
Ti=a__1'(Pi'Ti) , d=1 (A14-13)

ot P, etT, sont donnés par les relations (A12-28 et 42). De méme, nous

avons :
i-1 N
q N+1
V(0 =2 xO[H PliUi[ I1 sz] : (A14-14)

k1=1 k2=i+1

-

ou :
2
z

( z)Sh(ai.+Sf+"~.,-S.+1) o, ) . @lats
Ui= | | 98,95, cbl8, 5, > T B Sy )« E13-13)
RS XN

Cette intégrale ne peut pas se mettre sous forme analytique :

1

,[ du (I (ua, +a )+ 3 (ua, -a )]

0

x [J (va +a )+ Sv(uai‘_ -a. )], (Al4-16)

i+1,+

ol A et v sont donnés par la relation (A12-23) et la fonction Sv(x) par

(A12-24 et 25) ; il n'est pas possible d'obtenir une expression analytique
plus simple. En définitive, en effectuant comme dans les autres cas de
chafnes aléatoires les moyennes convenables, la susceptibilité perpen-

diculaire x ¥ s'écrit :

X =p a%[cf(l-%)}u [[g]z%} . d>l . (Al4-17)

P

Pour d=1, la contribution classique est nulle et :

g ' U
X =p [(?) ?} , d=1 . (A14-18)
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Annexe 15

EXPRESSIONS DE LA SUSCEPTIBILITE ET DE L'AIMANTATION
PARALLELES, DE LA LONGUEUR DE CORRELATION ET DE LA
SUSCEPTIBILITE PERPENDICULAIRE D'UNE CHAINE REGULIERE
(8,1/2) INFINIE PRESENTANT UN COUPLAGE Z-Z.
COMPORTEMENT A BASSE TEMPERATURE

1- Etude de la susceptibilité paralléle
Dans le cas d'une chaine réguliére, les barres de moyenne devien-

nent inutiles dans l'expression (III-29) de la susceptibilité parallele qui

devient :

g (A15-1)

9 mB (_g_]z (2R’ + T(P-Q) ) + 4PR + P(P+Q)
i T\2 PP-Q)

ol r représente le rapport des moments magnétiques de la cellule
élémentaire. I1 en est de méme de l'indice i dans les expressions (A12-9,

10, 11 et 41) :

P)_A
(sz 19,20+, O1 (A15-2)
R=Aad_ (22) , (A15-3)
S {(2v+1) @09 _(a) +3 () + sv(O)} . (Al15-4)

4(v+1)
Dans ce cadre, nous remarquons que la quantité R, devient nulle et nous

désignons par R la valeur non distribuée de R,. A basse température,
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l'argument tend vers l'infini dans les diverses fonctions Sv(x) de sorte

que nous devons utiliser leurs développements asymptotiques qui se

déduisent immédiatement de ceux des fonctions de Bessel modifiées

Iv(x) .

exp( 1) [, 41’-1 +(4k2—1)(4k2-9)+

. Ll 11 21 8x)°

o 217 1zl

Sk(x) . (A15-5)

Dans le cas ol d est égal 3 1 (v vaut -1/2), le développement
asymptotique se réduit 2 exp( IxI ). Dans ces conditions, pour effectuer
'étude 2 basse température de la susceptibilité paralleéle x ,,, nous repar-
tons de son expression générale qui prend alors la forme :

2

x”= ¢] [%] [r2 ch(2a) + 2r sh(2a) + ch(2a) ] , d=1 , (A15-6)

ou encore

2|t

x”=;(

\

2 3 2
] {exp( I2al)(r -I;_l) +exp( - [2al) [H'%ﬁ)] , d=1 . (A15-7)

Pour d supérieur 3 1, les développements asymptotiques ne sont

pas aussi simples et nous avons (en nous limitant aux seuls termes

utiles) :
A 12al
B o @ = D (A15-8)
T—=0 T-02/21 v.%
| 2al
2v+1
R ~ --ip[l- +] . (A15-9)
o 41d
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20+l 2v+3) v+ 2v-7)
+ +

z A (A15-10)
2(v+1) (16a)

P-Q= ASV(O) =1 . (A15-11)

L'expression (A15-1) de la susceptibilité paralléle se met sous la forme :

2 2
12al 2v+1
X~ ﬁ[ij ) (r (1- +...J-i] , d>1.(A15-12)
A T oL 4ld I

o T 51,(0) 12al

2- Discussion
J>0 : tous les couplages sont antiferromagnétiques
» I=1 : les moments d'une méme cellule ont des amplitudes diffé-
rentes

Dans le cas général, le comportement dominant de la suscep-

tibilité paralléle est donné par :

2
2(g
(-1) {__] ,
X =~ 2/ SREpT) (A15-13)
" r.01/2m N0 “‘2_3

(8D

La susceptibilité diverge comme (81)G-92exp( gJ).

% I=1_: les moments ont la méme amplitude

d=1 :

STRT=T

Le premier terme du développement (A15-7) s'annule et le

terme dominant devient :
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2

X ~ 2pB [EJ exp(-gJ) , d=1 . (Al15-14)
0 Y/

La susceptibilité tend vers zéro au zéro absolu.

d>1:

Il en est de méme pour le premier terme du développe-

ment (A15-12) et le terme dominant devient :

2 2
- ex J
M B0 (E) SXBD 1. (a15-15)
oo 43/ 217 \2 d+1

2

(8
La susceptibilité suit une loi de type Curie ou seuls les
moments classiques interviennent. Tous ces comporte-

ments sont illustrés par les figures A15-1 2 4.

J<Q : tous les couplages sont ferromagnétiques

Dans le cas général, le comportement dominant de la susceptibilité

paralléle est donné par :
2

2(8
) (7) exp( glI )

X ~
Traom /21 9 (0) d2_3
[

(A15-16)

Elle diverge donc en (BJ)®972 exp(pJ) , comme dans le cas antiferroma-

gnétique (d= 1), mais avec un coefficient de divergence plus fort

(fig.A15-5).

3- Etude de l'aimantation paralléle
En reprenant 1'étude de l'annexe 13 dans le cas d'une chaine

réguliére, le produit des matrices (J .) peut se mettre sous la forme :
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(XyT)
3,0+
201
104
0,0
0,0 kaT
J

Fig.Al15-1 ; Variation thermique du produit (X, ;T), d'une chafne (S,1/2)

présentant un couplage z-z, pour diverses valeurs de r (J>O0,
g=2, d=1).

(xHT)n

3071

2'0 +

101

I L L e ettt
-

0,0
0,0

1’0 kaT
J

Fig.A15:2 ; Variaton thermique du produit (x,,T), d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z, pour diverses valeurs de r (J>0 ,
g=2, d=2).
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(x"T)n

3,0¢t

290 1

1‘0 -

0,0

0,0 10 kel
J
Fig.A15-3 : Variation thermique du produit (x,,T), d'une chaine (S.1/2)

présentant un couplage z-z, pour diverses valeurs de r (J>0,

g=2, d=3).

(xf!T)w

0,0 0,2 0.4 KaT

J
Eig.Al13-4 : Variation thermique du produit (x,,T), d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z, pour diverses valeurs de r au

voisinage de la compensation (J>0, g=2, d=3).
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(xflT)n
2’0 +
1071 0.5 1K
1,0
0.0
Q.0 05 10 KT

1J1
Fig A15-5 :Variation thermique du produit (X ,,T), d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z, pour diverses valeurs de r et ]

(g=2, d=3).
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o N -1
[Ho)=-®r@ ©" , (A15-17)

i=1
(oit (D) est la matrice (J) obtenue en la diagonalisant et (§) une matrice

de passage). En se plagant dans la limite des chaines de trés grande

longueur, la fonction de partition , rapportée 2 une cellule, est donnée

par la valeur propre dominante vl(B) de la matrice (J). Nous considérons

ici exclusivement le cas ou les deux valeurs de I'interaction d'échange
sont égales ; le cas ol elles sont différentes (et plus particuliérement de

signes opposés) est examiné en détail dans l'annexe 16. En posant :

(K')=2ai prB , y=prB , (A15-18)
X

A g - '
§= ?[exp[p E'BJJv(X)"' exp(n B E—BJ .Sl_v(x )] , (A15-19)

2
A
9:(5 [s.@ 9,6 - 3’| . (A15-20)

les valeurs propres de (J) s'écrivent :

{V‘(B)]%-(s: J& -493) | (A15-21)

v,(B)
L'aimantation parallele est donnée par :

dLa(v,(B))
M oz

1
Fal Al15-22
5 ( )

Le calcul de cette expression ne souldve pas de difficultés particulidres.

La variation de l'aimantation paralléle en fonction du champ réduit, pour

diverses valeurs de la température réduite kg T/J, est illustrée par les

figures A15-6 2 15. Ces figures sont discutées dans le corps du texte.
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Moy
101
0,0
0,0 2,0 S8
J
Fig A15-6 : Variation de l'aimantation paralléle d'une chaine (S,1/2)
présentant un couplage z-z, en fonction du champ réduit
gB/2J, pour diverses valeurs du rapport k,T/J (J>0, g=2,
r=0,5 , d=1).
‘M’fl

1,0 1

0,0
0,0 2,0 gB
2d

Fig.A15-7 ; Variation de l'aimantation paralléle d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z, en fonction du champ réduit
gB/2], pour diverses valeurs du rapport k T/J (J>0, g=2,
r=0,5 , d=3).
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Moy
1,01'
0'5 -
0,0
0.0 0,2 0,4 0,6 0,8 gB
! 2J
Fig.A13-8 : Variation de l'aimantation paralldle d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z, en foncton du champ réduit

gB/2J, pour diverses valeurs de r au voisinage de la com-
pensation (J>0, kT/J=0,1 , g=2, d=1) ; encart : détail du
comportement lorsque gB/2J est traés faible ; les courbes

correspondant i r égal & 0,90 et 1,10 sont confondues (de
méme pour r égal 0,95 er 1,05).

Q0,0 0,2 Q.4 0.6 0,8 gB
2d
Fig A15-9 : Variadon de l'aimantation paraildéle d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z, en foncdon du champ réduit
gB/2, pour diverses valeurs de r au voisinage de la com-

pensaton (J>0, kgTA=0.3 , g=2, d=1i).
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1,0t

05+

121

0.0=
0,0 0,2 0,4 0,6 ' 0,8 gB
2d

Fig.A15-10 : Variation de l'aimantation paralléle d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z, en fonction du champ réduit

gB/2], pour diverses valeurs de r au voisinage de la com-

pensation (J>0, kgT/J=0,1 , g=2, d=3).

Moy
0,15 ol r
1,20
095
0,10 1
1,15
1,09 _________
0081+ [0 & eameesmnnte
‘__-"" 1,10
"." 1,05
0,00 %= I —
0,0 0,2 0.4 10538
2J
Eig.A15-11 : Variation de I'aimantation parall2le d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z, en fonction du champ réduit

gB/2J, pour diverses valeurs de r au voisinage de la com-
pensadon (J>0, k;T/J=0,06, g=2, d=3) et lorsque gB/2J est

trés faible.
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Fig.Al153-12 : Variadon de l'aimantation paralléle d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z, en foncton du champ réduit

gB/2], pour diverses valeurs de r au voisinage de la com-

pensation (J>0, kgTJ=0,1 , g=2, d=3) et lorsque gB/2J est

es faible.
Moy
KeT
J
040 + 0,10
0,06
0,05 ¢
0.14
0.18
Ovoo"
0,0 0.1 0.2 10?98 _
; 24
FigAl15-13 : Variaton de l'aimantaton paralléle d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z, en foncdon du champ réduit

-
==

gB/2], pour diverses valeurs de kyT/J (I> 0, g=2, r=1, d=3)

et lorsque gB/2J est més faible.
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0’6 +

0,4 +

02+

0,0¥
0,0 0,2 0.4 06 g8
24

Fig.A15-14 : Variation de l'aimantation paralléle d'une chaine (§,1/2)
présentant un couplage z-z, en foncton du champ réduit

gB/2J, pour diverses valeurs de r au voisinage de la com-

pensation (J>0, kzT/J=0,3 , g=2, d=3).

0'1 4
~lofiia)
i ’ ot . gL
g - T Kol
0'0 ’ 3 ] ]
0.0 0.1 kaT

J
Fig.A15-15 : Variation thermique de la hauteur du plateau J% ;de l'aiman-
tation paralléle d'une chaine (S,1/2) présentant un coupiage

z-z, en fonction du rapport k,T/J, 2 la compensation (J>0, g=2,
r=1, d=3) ; encart : variadon de -Ln(kzTB E,J.’I) en fonction de
J/kg T (B p &5t la valeur du champ réduit correspondant au

début du plateau).
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4- Etude de la longueur de corrélation

Elle est donnée par la relation (A1-15) avec ici :
v,(0)

u=v 0 (A15-23)
|

A basse température, le rapport tend vers 1 en valeur absolue et, compte

tenu de (A15-19 et 20), la longueur de corrélation diverge suivant la loi :

1-d
¢ ~ 18I exp(pl) . (A15-24)
T—0
5- rteme e 1 ibili rpendiculair asse tem-

pérature
Lorsque la chaine est régulidre, l'expression de la susceptibilité per-
pendiculaire, établie dans le cas général (annexe 14), se réduit a :
x =p[Mx{+M K] (A15-25)
ol M_ et Mq sont les amplitudes respectives des moments associés
aux spins classiques et quantiques et oil Xi et Xi sont les cont‘ributions des

moments classiques et quantiques a3 la susceptibilité perpendiculaire (les

3 c i , A
quantités pX et BXI seront respectivement appelées "susceptibilité perpen-

: . P " e . . o
diculaire classique X et susceptibilité perpendiculaire quantique Xj).

La contribution classique est nulle lorsque les spins classiques sont

bloqués le long de l'axe Oz (d=1) et nous avons :

c T
Ky s I—F , d>1 (A15-26)

X, =— , | (A15-27)

ou d'aprés (Al4-16) :
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ol

J du (Sv[a(1+u)]+3v[a(1-u)])2 . (A15-28)
0

En utilisant le développement asymptotique de P et T, la ‘susceptibilité

perpendiculaire classique s'écrit 2 basse température :

. d>1 . (A15-29)

2
M 2
c c (1 . (d-1) (d+1) (d-9) 1 .

X ~ —_—
Lo, W 641I1d 8

L'étude a basse température de la contribution quantique nécessite, dans

cette limite, l'évaluation de l'intégrale U sous la forme (A14-15) :

= ”' ds ds' ch(as® SBEE DI 4 0s?) (A15-30)
a(S"+8")

Compte tenu de la parité de la fonction A intégrer vis-a-vis des variables

X et y, et en se plagant 2 basse température, nous avons :

1
Jp(x)p(y) “P(! 22i4Y) ) 4edy ., (A15-31)
al(x+y)

-1 -1

ol nous avons posé :
z

x=S8" , y=8" . (A15-32)

Pour tenir compte de la nature de l'espace dans lequel s'orientent les
spins classiques, nous avons introduit la distribution p(x) des valeurs de
SZ%. L'expression de p dépend de d ; nous montrons aisément que :

ex) =86kx1) , d=1 , (A15-33)
1 1
T

l-x2

Cd=2 (A15-34)

p(x) =
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p(x)=_;_ , d=3 . (A15-35)

La quantité U peut étre obtenue en développant l'intégrant en série en-
tiere puis en intégrant sur x et y. Nous obtenons alors U sous la forme

d'une série :

400 2k+1 (k+v- l—)' R
1 (2a) 2 v,k

U= + , (A15-36)
4a /1 k=0 2k+1 |k!k+v)! (k+2v)! szﬁr (2K)!
ou R, est donné par :
. [e- %} (k- ¢ - %]
R .= A15-37
v.k % @+v)! (k- L+v)! ¢ )
Pour v=-1/2 ou 0 (d=1 ou 2), Rv' , prend une valeur simple :
R_1,2k=k+l , Ro,k:"ﬁ . (A15-38)
Pour v=1/2 (d=3), Rv,n se réduit A la série :
k
R L (A15-39)

2k TG T g 2641

Remarquons, pour finir que, dans le cas ou d est égal a 1, l'expression

générale de U se rameéne a :

h(2
Omdh o) o, gad | (A15-40)
2a
A basse température, pour d égal a 1, nous avons, d'une part :
2
1
~ —| — exp( 2lal) s =l (A15-41)
1o 2lal\2
et, d'autre part :
1
P ~ —exp(2al) , d=1 , (A15-42)
T0 2
de sorte que :
: ! d=1 (A15-43)
2 2lal © )
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Dans le cas ou d est supérieur 3 1, au voisinage du zéro absolu, le spin
classique reste trés proche de la direction z de sorte que nous pouvons

remplacer X et y respectivement par :

X= I'E ’ Y= l'n ) (A15'44)
avec € etmn trés petits devant ['unité. Dans ces conditions, la fonction

densité d'espace s'écrit :
1

, d=2 | (A15-45)
W) 2E

p(e) =

o (¢) étant toujours donné par (A15-35) lorsque d est égal a 3. Plus

généralement, la fonction densité d'espace se présente sous la forme :
2v+1

2v-1
1T
o(e)=Ce” c=[ ] ) et , d=1 . (A15-46)

= 2

L'expression (A15-30) devient alors :

2+°°+°°
1 C x & E+T]
W' | 2lal 1+ —
(]| o)

0 0

x exp( - 2lal(e+n)) de dn , d>1, (A15-47)

qui, une fois intégrée, s'écrit :

1 (cC o Y o+l

~ — | — exp( 2lal ) l+—+..| , &1 . (A15-48)
2lal | 2 a+l

T—=0 12al

En procédant de la méme fagon pour calculer l'intégrale P, nous avons :

ol

+ee , d>1 . (A15-49)

 J gexp( 2lal ) 1
T—0 < 2al*"

de telle sorte que, en tenant compte de la définition (A15-46) de « :

Y . _1_(1+ﬂ+_“J_ (A15-50)
o 1o 2 4%l
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En utilisant alors les relations (A15-27, 43 et 50), la contribution quanti-
que s'écrit 3 basse température, quelle que soit la dimension de I'espace

ou s'orientent les spins classiques :

2

M .
q af,  (d-1 1 ]
X! ~ =Sl1+—=_ .. (A15-51)
L oyp DI ( 201d g

Le comportement des contributions classique et quantique 2 la suscepti-

bilité perpendiculaire est illustré par la figure A15-16.
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10 E&—
- "-.‘- w‘.‘g
‘\~“3 “\_‘ -
0,0
0,0 05 1,0 keT
T

Fig.A15-16 : Variation thermique de la susceptibilité perpendiculaire d'une

chaine (S,1/2) réguliére présentant un couplage z-z (tireté :

contribution classique ; trait plein :

conrributdon quantique ; M

représente M. ou Mq amplitude du moment associé au spin

classique ou quantique).
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Annexe 16

EXPRESSIONS DE LA SUSCEPTIBILITE ET DE L'AIMANTATION
PARALLELES, DE LA LONGUEUR DE CORRELATION ET DE LA
SUSCEPTIBILITE PERPENDICULAIRE D'UNE CHAINE REGULIERE
(S,1/2) INFINIE, PRESENTANT UN COUPLAGE Z-Z, AVEC

ALTERNANCE DANS L'ECHANGE.
COMPORTEMENT A BASSE TEMPERATURE

1- Etude de la susceptibilité paralléle

Dans le cas d'une chaine réguliére, avec alternance dans l'échange,
les barres de moyenne deviennent inutiles dans l'expression (III-29) de

la susceptibilité paralléle :

’ ]2 r (2R R, + TP-Q)) + 2PR +R)) + PP+Q)
(A16-1)

g (5 PP-Q)

En omettant 1l'indice i, les expressions (A12-28, 38 et 42) se réduisent 2 :

Py A
(Q]=?[ Sv(Za) s Sv(2aa) | (A16-2)

[R2] :
=—[2ad (23) + 2aad (2x2d)] , (Al16-3)
3 v+1 v+l

K

A - )
T=4(v+1) [@-D{ Q) I (22 + (2xa) I (2xa) )

+ SV(Za) + Sv(Zaa)] , (Al6-4)

‘ou les quantités A, v et Sk(u) sont définies par (A12-23 a 23).
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Ici, contrairement aux chaines non alternées, 1'étude est condition-

née par le classement de « par rapport a l'unité ; de plus, nous sommes

amenés 2 distinguer les cas d=1 et d> 1.

Dans le cas ou d est égal A 1, la susceptibilité parallele s'écrit sim-

plement :

, d=1 , (A16-5)

) (g ]2 r* ch(2a) + 2r sh(2a) + ch(2a)
Xy =P\2 ch(2aa)

ou encore :

2 2 . 2
x”=ﬂ[%] (r-1) exp( - 2a)+ (r+1) exp( 2a) 4=l . (A16-6)

exp( - 2a(l1+€) ) + exp( 2a(l+€) )

ol nous avons posé :

a =1+€ . (A16-7)

Dans cette expression, € peut &tre positif, négatif ou nul ; nous écarterons
le cas €=-1 qui correspond A la chaine réguli’re et nous nous intéres-

serons plus particuliérement aux valeurs de € proches de 0, associées 2

une chaine fortement dimérisée.

Dans le cas ol d est supérieur 2 1, nous utiliserons, a basse tem-
pérature, le développement asymptotique (A15-5) des fonctions Sk(x).

Dans ces conditions, la susceptibilité paralléle s'écrit sous la forme :
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v+%
ﬁ(gjzme) exp(-eﬁl]l)[x[ sz
., = = I e
1 2 exp( eplJl I m
T L, eeCeslD
vl
(1+€)
2v+1( 2 i) 2v+1 2 J
+ [r X2-2rmX3+X4)+ z(r X5-2r—|X6+)gj
8pJ 2(847) 1J
2v+1 exp( -2e1J1)
i . 2 Zil +] . 1, (A16-8)
2()  (1+¢)
avec :

exp(-eﬁ[]l){ 2v+1 [ (2v+1)(4v2-9)} ]
i iz | ], 1+ + uee

= Al6-
X =1 L | T 3res 16(1+6)8) G
(1+€)
2
exp( - €gll) 4v -1
X,= 22v+3) + 2v+7) [1 + —-]+ e (A16-10)
.. 8(1+€)pJ
(1+€)
2
exp( - €Bl1) 4v -1
X, =22v+]1) + Rv+3) |1+ —m— |+ .. (Al16-11)
’ P { 8(1+€)BJ]
(1+¢)
| exp(-eplll) 491
= . N LS il Al16-12

X,=@2v-1)|2+ — [l+3(1+€)BJ]+ ( )

L (1+€)

] - Bl
Xs =(2v+3) 4(4v2+8v-1) + LEBI) (4v2+24v+19) +..| , (A16-13)

Ve
i (1+€)
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- eplll
X = @v+3) 4(4v2-1) +e_xg(__jﬁ_1_) Qv+5)(2v-1) + .| (A16-14)
vi—
(1+€)
- eplll
X,=@v-1) 4(4v2-5)+.e§£_ff——)(4v2-9)+,n . (A16-15)
-
(1+€)

0<a <1 (ou -1<€<0) : toutes les interactions sont de méme signe

1>0: tous les couplages sont antiferromagnétiques

+ I=1_: les moments d'une méme cellule ont des amplitudes dif-
férentes

Quelle que soit la dimensionnalité d, le comportement de

la susceptibilité parallele est donné par :

d-1
2 -

x, ~ P (%) o 2 17 exp( (1-a)pl ) . (A16-16)

T—0

Elle diverge au zéro absolu comme g exp( (1-a)pJ).

» I=1_: les moments ont la méme amplitude

- e o w

Le premier terme du développement (A16-6) s'an-

nule et le terme dominant devient :
)

X o~ A4p [EJ exp( - (1+a)pJ) , d=1. (A16-17)
" T—0 2

La susceptibilité parallele tend vers 0 au zéro absolu.

s
o

Les deux premiers termes du développement (A16-8)
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s'annulent, le dernier tend vers 0, de sorte que le ter-

me dominant devient :
d-1

) [g Jz @1’ «
oo \2 2]
 exp( (1-2)p])

gJ

La susceptibilité diverge comme B-!exp( (1-a)pJ).

d>1 . (A16-18)

J<0 : tous les couplages sont ferromagnétiques

Le comportement dominant de la susceptibilité parallele est

donné par :

d-1
2

. (EJ o’ (@)’ exp( (1-a)glll) . (A16-19)
T—0

xl!
La susceptibilité diverge comme B exp( (l-«)BlJl ), comme
dans le cas {J>0, r=1} mais avec un coefficient de divergence

plus fort. Ces comportements sont illustrés par les figures
Al6-1 a 3.

«>1 (ou £€<0) : si J est positif, le couplage le plus fort est antiferroma-

gnétique ; il est ferromagnétique si J est négatif

>0
d=1:
L'expression (A16-6) permet d'écrire dans ce cas :
- g 2 2
X ~ B|=| [(r-1) exp( (1-«)BJT)
W pap A2

+ @) exp( - (1+a)BI )] , d=1 . (A16-20)

La susceptibilité tend vers 0 2 basse température comme
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(XyT)n

3'0 +

2,0.-

101

\

0.00,0 05 1,0 ij
Fig.Al6-1 : Variation thermique du produit (X ;;T)y d'une chaine (S,1/2) -

présentant un couplage z-z et un échange aiterné, pour di-

verses valeurs de r (J> 0, g=2, d=1, «=0,5).

(xHT)n

3071

2,0+

1,01
= e |
0.0
0.0 05 1,0 kT

J
Fiz.Al16-2 : Variatdon thermique du produit (¥ 77 T)y d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z et un échange alterné, pour di-

verses valeurs de r (J> 0, g=2, d=3, «=0,5).
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(xfl T, )n

101 \

0’5 -
0,0
0.0 0,2 0,4 kel
J
Fig.A16-3 ; Variation thermique du produit (X ,,T), d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z et un échange alterné, pour di-

verses valeurs de r au voisinage de la compensation (J> 0,
g=2, d=3, «=0,5).
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B exp( -(x-1)pJ) si r=1 ou comme B exp( -(ex+1)BJ ) si r=1.
La décroissance de la susceptibilité, 2 'approche du zéro

absolu, est plus rapide lorsque les moments sont compen-

sés.
_d>1:
L'expression (A16-8) se réduit 3 :
2 2
X, ~ fs(i) L(d—llz . d>1 . (A16-21)
T=0 \2) 2(pn

Elle traduit un comportement linéaire en T au voisinage

du zéro absolu.

!(Q .
d=1:

e

L'expression (A16-6) s'écrit ici :
2

- (EJ t+1) exp( - (1+a)plll ) , d=1.(A16-22)

X
pae \2

La susceptibilité tend vers 0 2 basse température comme

B exp( -(1+«)pll ), quel que soit r.

=

L'expression (A16-8) s'écrit ici :

2 2
X, ~ p(gj r(d'l)z . d>1 . (A16-23)
T—0 2(aep))

La susceptibilité tend vers 0 2 basse température suivant

une loi linéaire en T. Ces comportements sont illustrés par

les figures A16-4 2 9,
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(x HT }n

0’4 T

0,2

0,0.
0.0 0.5 1,0 KeT
J

Fig.A16-4 : Variation thermique du produit (X ,,T), d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z et un échange alterné, pour di-

verses valeurs de o supérieures 3 1 (J> 0, g=2, d=1, r=0,9).

(xHT)n

014 T

0,2 +

0,0
010 075 1'0 kaT
J

Fig.A16-5 : Variation thermique du produit (x,,T), d'ane chaine (S,1/2)

présentant un .couplage z-z et un échange alterné, pour di-

verses valeurs de « supérieures A 1, 3 la compensation (J>0,

g=2, d=1, r=1).
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(xHT)u

3.0+

2,0+

-y
—— e e
-

101

0,0-
v 1,0 kBT
Q.4 . 1J1

Fig.Al16-6 : Variation thermique du produit (% ,,T), d'une chaine (S.1/2)

présentant un couplage z-z et un échange alterné, pour di-

verses valeurs de o« supérieures 3 1 (J<0, g=2, d=1, r=1).

Xy Ty

05..

1:0 N
*20 0,5 10 kel

J
Fig.Al16-7 : Variation thermique du produit (X s, T)y d'une chaine .S,1/2)
présentant un couplage z-z et un échange alterné, pour di-

verses valeurs de o supérieures 3 1 (J> 0, g=2, d=3, r=0,5).
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Xy T,

05t

0,04
0,0 0,5 1,0 ksT
J
Fig.A16-8 : Variation thermique du produit (X s T)y d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z et un échange alterné, pour di-
verses valeurs de « supérieures 3 1, 3 la compensaton (J>0,

g=2, d=3, r=1).

(xH'T )n

3,0+ a

0,0 05 10 keT
N[§

Eig.A16-9 © Variation thermique du produit (x,,T), d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z et un échange alterné, pour di-

verses valeurs de o supérieures a 1 (J<0, g=2, d=3, r=1).
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=1 (ou €=0) : la chaine est constituée de dimeéres

>0

*I'*l:

- e o om

Les expressions (A16-6 et 8) se réduisent & (loi de Curie) :
2

< p[_g_] 1)’ . (A16-24)
ooy’ 42
xI=1:
d=1:
——--q-q.' 2 |
X ~ 4B (E_] exp( -2pJ) , d=1 .(A16-25)
/H 2
T—0
d>1:
=== 3 2
X, ~ [g-] % , d>1 . (A16-26)
T—0 28J)
!(!! °
Quelle que soit la dimensionnalité du syst®me, nous avons (loi
de Curie) :
2
¥ uitinfs (5 1)’ . (A16-27)
M 10 2

Ces comportements sont illustrés par les figures A16-10 a 12.

2- Expression de l'aimantation parall2le

Comme dans le cas de la chaine régulidre (annexe 15), il est possible
de mettre le produit des matrices de transfert (J ;) sous la forme
(A15-17). La encore, en se plagant dans la limite des chaines de tr2s

grande longueur, la fonction de partition rapportée A une cellule est
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(6, T,

1,0

0‘5‘ -

0
. 0,0 05 10 LJI.

Fig.A16-10 ; Variation thermique du produit (x,,T), d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z et un échange alterné, pour di-

verses valeurs de r (J>0, =1, g=2, d=1).

(x"T)n

0,0
0,0 0,5 1,0 ksT
J
Fig.A16-11 : Variation thermique du produit (x,,T), d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z et un échange alterné, pour di-

verses valeurs de r (J>0, =1, g=2, d=3).
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0,2 4
090“
0,0 0,1 kBT
J
Eig.Al16-12 : Variadon thermique du produit (x,,T), d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z et un échange alterné, pour di-
verses valeurs de r au voisinage de la compensaton (J>0,

a=1, g=2, d=3).
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donnée par la valeur propre dominante v,(B) de la matrice (J ). En po-

sant :
(XFJ=2a + BB , G:’J=2aa:;3rB , (A16-28)
X
.- ] s 8 - ] i
5] -—E—[exp( ¢] = B).ﬂv(x)+ exp( 8 —2-BJ3v(x) , (A16-29)
AV
P= (?J [Sv(x) Sv(x') - Sv(y) Sv(y')] : (A16-30)

les valeurs propres de (J ) s'écrivent :

{VI(B)]J (5. /s?-42) (A16-31)

v,(B) 1

L'aimantation paralléle est alors donnée par :

1 9Ln(v,(B))
T e (A16-32)
n B 3B
Le calcul de cette expression, comme dans le cas de la chaine réguliére,
ne présente pas de difficultés. L'alternance dans l'échange n'introduit pas
de comportement original, sauf pour certains cas de compensation. Ces
situations sont tout a fait marginales et nous ne les avons pas étudi€es en

détail.

3- Etude de la longueur de corrélation

Le calcul de la longueur de corrélation ¢ s'effectue comme dans le
cas d'une chaire réguliere. Les relations (A1-15) et (A15-23) permettent

d'écrire :

v, () (v, (O + Iv,(O))
B o o2 : i (A16-33)

T-0 2 (Iv, (O - lv2(0)|)2

avec ici :
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Tt Al 2a) + I 2ea)l (A16-34)
= a) * o4 . y
VZ(O) v v
Nous en déduisons :
E
0<acl £ ~ L exp( plI(1-a) ) , (A16-35)
T—0 2
1-d
1 2
o1 ¢ ~ —a  exp(plli(a-1)) . (A16-36)
T—0 2

Si o est difféfrent de 1, la longueur de corrélation diverge comme

exp( p|J(1-a)l ) 2 basse température. Dans le cas a«=1 (chaines de dime-

res), la notion de longueur de corrélation perd son sens.

4- Etude de la susceptibilité perpendiculaire

Comme dans le cas de la chaine réguliére, nous avons ici :

c

2 2.4
Xl*-'ﬂ [Mc Xl-i-MqXJ_] , (A16-37)

LY

ou M, et Mq sont les amplitudes respectives des moments associés aux

P . o . . . C ;
spins classique et quantique. La contribution classique X, est nulle pour d=1

et, pour d>1, nous avons :

c 1 y i

X=—ll-—|, &1 , Al16-38

ok d-l( P] ( ;

ou P et T sont donnés par (A16-2 et 4). La contribution quantique Xi §'é-

crit :

U

X, = (A16-39)
p?

ou, d'aprés (Al14-16), nous avons :
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At [
U= [?) J du [Sv(ua+ +a)+ Sv(ua+ -a)]
’ X [Sv(a+ +ua) + é]v(a+ -ua)] , (Al6-40)
avec :
a, _—.--g- g :71) . (A16-41)

L'étude des comportements, a basse température, se conduit comme dans

le cas de la chaine réguliere (annexe 15). Nous avons :

<Cex£1
M 2
; 9) 1
. _°{1+(d ML 9)._+...} , (A16-42)
Lo, T 6aiTd 3
M 4o
& _“(1+‘1_l+...J. (A16-43)
oW T2m B
x>1:
2
M 2
- 1)(d+1)(d-
. [1+(d UCHIE N L ] , (A16-44)
Loy ol Gacilld B
2
M -
o o Al aS Lo T, (A16-45)
L oo &Ml 2¢c]l B

- Ces comportements sont illustrés par les figures A16-13 a 15.
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0,0 0,5 1,0 keT

I

Fig.A16-13 ; Variaton thermique de la susceptibilité perpendiculaire

0,0 0,5 1.0 KsT

d'une chaine (S,1/2) présentant un couplage z-z et un

échange alterné («=0,5 ; tireté : contribution classique ;
trait plein : contributon quantique ; M représente M. ou
M q amplitude du moment associé au spin classique ou

quantique).

1Jt

FigAl6-14 : Varjadon thermique de la suscepribilité perpendiculaire

d'une chaine (S,1/2) présentant un couplage z-z et un

échange alterné (a=1.5 ; dreté : contibuton classique ;
traic plein : conmibution quantique ; M représente M_ ou
Mq amplitude du moment associé au spin classique ou

quantique).
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0,0
0,0 05 1,0 keT
1Ji
Fig.A16-15 ; Variation thermique de la susceptibilité perpendiculaire

d'une chaine (S,1/2) présentant un couplage z-z et un

échange alterné (=1 ; treté : conwibution classique ;
trait plein : contribution quantique ; M représente M, ou
M q amplitude du moment associé au spin classique ou

quantique).
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Annexe 17

CHAINE CLASSIQUE-QUANTIQUE ALTERNEE (S,1/2) INFINIE
PRESENTANT UN COUPLAGE Z-Z A CARACTERE ALEATOIRE.
COMPORTEMENT A BASSE TEMPERATURE DES SUSCEPTIBILITES
PARALLELE ET PERPENDICULAIRE

Nous supposons ici aussi que la nature des moments est la méme

d'une cellule a2 l'autre. Il en résulte que le rapport r du moment classique

au moment quantique est constant. Par ailleurs, les paires (J, _,

J; ) peu-
vent présenter une distribution aléatoire dont l'incidence sur les proprié-
tés magnétiques fait 1'objet de cette annexe. Cette discussion suit le
méme plan que la discussion de l'annexe 7, concernant les chaines

classique-quantique isotropes, d couplage aléatoire.

1- Etude de la susceptibilité paralléle
Dans ces conditions, l'expression (III-29) de la susceptibilité paral-

léle devient :

2 r2(2n_1 n,+t(l-m)+ A@+n)+1+m
X, = [7] ~ . (A17-1)
1- m
avec .

v ——

— (R R
1‘1I = (—l} . n, = [__E] s (A17-3)
P 2 P

— Q
= P ATL2
m (P] , ( )
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E [-T-J : (A17-4)

T
P
Compte tenu des expressions des quantités P, Q, R;s R, et T (A12-28, 38

et 42) et de la définition de la valeur moyenne (A4-6), nous avons Ssim-

_ 9 [, I)1 -3 _[v(,J)] .
- : A17-5
" R I @, D1 +3_va,T)] il

plement :

2

n, u@I)9 A I)1 VA vIT)]
= ; KAPT
e T ¥, f(J+’J-.) I @ J)1+9 [v(T,,I)] (A17-6)
nl ? v v
Tee— (14 @v-I)x
T 2(v+1) )
WEI)I 0, IV D) VT,
| e 3 Jud 1+ 8 V(1] (A7)
2
ou |
P P
WOd) === 0+ 1), VI =-20,-1) (A17-8)

et ou f(J _,J) caractérise la distribution 2 des paires d,.J).
Vers les trés basses températures, les quantités IJ G Il et =71

deviennent trés grandes sauf si J,l etl] | sont égaux. Si, ni J_, ni J_ ne
sont nuls avec une probabilité finie, 1'une de ces deux quantités finit
toujours par l'emporter sur l'autre. Si nous nous reportons A la figure

I1-13, U, + J | I'emporte dans les régions I et III, alors que J, - JI I'em-

porte dans les régions II et IV. Un trés grand nombre de cas de figures

peuvent se présenter. Pour illustrer ce probléme, nous considérons
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seulement trois d'entre eux : le cas (a) ou J_et J_ prennent indépen-
damment 1'un de l'autre des valeurs positives ou négatives (la distribu-
tion des points représentant les paramétres d'échange associés a chaque
paire (J,_,J ) s'étend aux quatre quadrants du plan) ; le cas (b) ou les
paires sont représentées par des points qui occupent les quadrants I et
III du plan (J_,J) ; le cas (c) ou J et J sont distribués aléatoirement mais

ont le méme signe au sein de chaque cellule élémentaire.

Etude du cas (a)

En utilisant le développement asymptotique (A15-5) de la fonction

J (x) (d>1) ou son expression au moyen des fonctions hyperboliques
(d=1), nous montrons facilement que, si T tend vers O, m, tend vers 1

pour tous les points des régions I et III et vers -1 pour ceux des régions

IT et IV. Donc, en appelant py, pyp, Pypp OU Prv les probabilités respectives
pour que la paire courante (J_,J ) tombe dans les régions I, II, III ou IV,

nous avons

m - pI + pIH = (pII + va) ’ (A17'9)
T—0

de sorte que (la somme des probabilités étant égale a 1) :

1-m — 2 +py) - (A17-10)

T—0
~ A l'aide des relations (A17-6 et 7), nous obtenons de la méme fagon :

n, +n, -r—‘o € (P - Py > (A17-11)

ol € représente le signe de u(J_,J ) ; d'autre part :

t = 1. (A17-12)

Dans ce cas, 1-m ne s'annule pas au zéro absolu. Le produit X”T a donc une
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limite finie et la susceptibilité observe, & basse température, un com-

portement décrit par une pseudo-loi de Curie :

+ r2 (A17-13)

2 2 2
[g ]2 r ( (pI' pln) - (pH' plv) ) + 2r8(p1- pHI) + pI ok pIH
Nalz 6 —
2

Pp*Pry

Le coefficient de la loi en 1/T dépend de la répartition des paires (J,J)

parmi les quatre quadrants. Nous pouvons montrer qu'il n'existe pas de
valeurs de r qui Il'annulent. Ce comportement est illustré, dans le cas

d'une distribution carrée homogene, par les figures Al17-1 et 2.

Etude du cas (b)

Ce cas peut étre considéré comme un cas particulier du cas (a),

obtenu en imposant 3 p;; et p;y d'étre nulles. Dans ces conditions, le
numérateur de la fraction présente dans l'expression (A17-12) se réduit
a (r(2p;-1) -1 )2. En revanche, le dénominateur est nul, ce qui signifie

que, sauf si r prend la valeur (2p1-1)'1 , le produit x,T diverge comme

| ; 5 i .
(1-m) . Pour mieux connaitre le type de divergence, nous sommes conduits
3 étudier le comportement, 3 basse température, de 1-m. Avec le change-
ment de variable (A17-8), la nouvelle distribution 2 ' des paramétres u'

et v' est donnée par :
g(u'yv) = %l{u tvou- v] : (A17-14)

2 2
de sorte que, si la distribution ne présente pas de caractére pathologique,

et en remarquant que, dans ce cas précis, lu'l est supérieur 3 Iv'l, nous

avons d'aprés (A17-5, 6 et 7) :
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(X T,
...................... B e e i e
1,0
M’
c
i g l
051 - ;
Jy
S| N,
0,0
0,0 0,5 10 ke T
.l

Fig.Al17-1 : Variation thermique du produit (x,,T), d'une chaine (S,1/2)
présentant un couplage z-z 2 caractére aléatoire (J_<J_<J, ,
J{J ¢y, I =-10K; casa:J,=10K; ;casb:J =20K;casc:

1,=40 K ; g=2, d=1 , r=0,5).

(X T,
s . ? -----
101t b
/——;—' c
S
0,54 =
1 "
A | v
0,0
0,0 05 | 10 keT
I

Fig.Al7-2 : Variation thermique du produit (¥ ;,T)y d'une chaine (S,1/2)
présentant un couplage z-z A caractdre aléatoire (J <$I.gly,
T ¢y, J=-10K; casa:J,=10K;casb:J,=20K ;casc:

J,=40 K ; g=2, d=3, r=0,5).
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1
V+—

; 2
{wm = 3 ” du' dv' g(u',v) ‘“_l exp( IVl - 1) . (A17-15)
T—0 v

La maniére dont 1-m tend vers O est conditionnée 2 la fois par la valeur de

v (en fait celle de d) et par la distribution de J_etJ_ (2 la rigueur, nous
pouvons imaginer des distributions de J_ et J nmarquées par une

accumulation suffisamment forte au voisinage de 0 pour que l'intégrale

1-?1 ne tende pas vers 0).
Si r annule le numérateur de la fraction présente dans (A17-13), ce

qui n'est possible que si p;>1/2 :

N S (A17-16)
2pI -1
la susceptibilité suit, aux basses températures, la loi :
g b2
X, ~ Bl=| ¢ +K) , ' (A17-17)
W ooy A2

ot K est la limite de cette méme fraction et dépend de la nature de la
distribution des paires (J,,J ). Dans le cas plus particulier d'une

distribution carrée homogéne ol les quadrants I et III sont occupés
(avec J =J =]  dans le quadrant I, J+=J’_=J< dans le quadrant III), nous

avons dans ces conditions :

2
X, ~ g%) 1—2-1 - (A17-17a)
T—0 2p, - 1)
g - l"pl ‘Sv(ﬂj<)
X, ~ 4p (-2-) - ~ , @3 (v=1/2). (Al7-17b)
T—0 @p,- 1" (@)

Dans le cas d=1, la susceptibilité suit, aux basses températures, une loi de

type Curie ; dans le cas d=3, elle diverge puis passe par un minimum. Ces

comportements sont illustrés, pour le produit x 4T, par les courbes des
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1.l
Fig.A17-3 : Variation thermique du produit (x,,T), d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z 2 caractére aléatoire, pour di-

verses valeurs de r (g=2, d=1, J_=J =-10 K avec la probabilité

0,25, J_=J =20 K avec la probabilit¢ 0,75).

(XyT), .

I L~
\“‘\ ”“’, J

3.0t -

2.0t

107

0,0
0,0 0.5 10 KaT

Mol
Fig.Al7-4 ; Variation thermique du produit (X, ;T), d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z A caractére aléatoire, pour diver-

ses valeurs de r (g=2, d=3, J_=J =-10 K avec la probabilité

0,25, J,=J =20 K avec la probabilité 0,75).
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figures A17-3 et 4.

Etude du cas (c) :

Dans le cas od seul le quadrant I (ou III) est occupé, les compor-
tements (voisins de ceux d'une chaine réguliere a couplage antiferro-
magnétique - ou ferromagnétique) sont illustrés par les courbes des

figures A17-5 a 7.

2- Etude 1 ibilité perpendiculaire
Nous avons vu dans l'annexe 14 que, pour d>1, la susceptibilité per-

pendiculaire s'écrit :
c

2.4
l+Mqu] ; (A17-18)

2
X, = ¢] [Mc X
ot M_ et M':I sont les amplitudes respectives des moments associ€és aux
; : . . ; :
spins classique et quantique et ou Xl et Xi sont respectivement les contri-

butions des moments classiques et quantiques 2 la susceptibilité per-

pendiculaire. Nous appellerons susceptibilités perpendiculaires "classi-

] " o " 2 c 2 . . .
que" et "quantique” les termes pM X et quer La contribution classique

est nulle, naturellement, pour d=1. Pour d>1, nous avons :

e 1 ( —)
Xi=—=\-t), &1, (A17-19)
U
xj:[—] : (A17-20)
PZ

e

ou lintégrale t est donnée par (A17-7) et l'intégrale (U/Pz) par :
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(x”T)H

3,07

2’0..

101+

kT

(VB
Fig.A17-3 : Variation thermique du produit (x ,,T), d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z 3 caractére aléatoire pour diver-

ses valeurs de r (J<J_¢J, , T¢I <], ,J . =10K,6J,=20K; g=2,
d=1).

(X4 T),

3’0..

207

T eseeremETrasssRaELw
omm——-

0.0 0.5 1,0 Ko T

—
IJl
Fig.Al7-6 ;| Variation thermique du produit (X ,,T), d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z i caractdre aléatoire pour diver-

ses valeurs de r (J¢J <Jy, , T¢I <)y J . =10K,J,=20 K ; g=2,
d=3).
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(x!IT}n
QS t
0.0
0.0 0.2 0.4 KT
IJdl
Fig.A17-7  Variation thermique du produit (x,,T), d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage 7-z i caractdre aléatoire pour diver-

ses valeurs de r au voisinage de la compensadon (J_<J <J5 .,

J$I ¢y I =10K, I =20 K ; g=2, d=3).
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(%J: H dr, dI_£3,,0) x
P

2

oo d el g 2

X - . (A17-21)
@, ud 1+ 3 [vd,.J)D

En examinant, dans la limite des basses températures, le comportement

de xi, nous retrouvons l'expression (A15-29) dans laquelle les quantités

(1/12al)* sont remplacées par les valeurs moyennes :

1
Kﬂ = JJ' dJ dJ fJ_.J) — (A17-22)

2 [wl

ol Iwl représente la plus grande des deux quantités lul, Ivl. Nous obtenons

de la méme facon l'expression de XE en remplagant dans (A15-51) les mé-

mes quantités (1/12al)* par les valeurs moyennes convenables. En faisant

le changement de variable :

s 2 s
iy o g (A17-23)
B B
les intégrales K _s'écrivent :
2Y -
K =(- _J K | (A17-24)
n ﬂ n
avec :
- 1
K =JJ dj_dJ £fJ.,J) = (A17-25)
2 wl

~ ~ ~

ou I|wl représente la plus' grande des quantités lul et lvl. Nous remarquons

~

que les intégrales K ne dépendent pas de la température mais uniquement

de la distribution des parameétres d'échange. En définitive, en rappelant
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c
que X est nulle pour d=1, nous avons :

~

~ 2 K
X ~ M K1+(d'l)(d+1)(d'9)—2+... ,d>l ,  (A17-26)
Lo 64d 5
~ (d-1
XL e Mi K1+(d )E+,.. . (A17-27)
il ) 2 p

Ainsi, a l'approche du zéro absolu, les susceptibilités perpendiculaires

classique et quantique tendent, linéairement en T, respectivement vers

~

2 7 2
M_K, et Mq K,.Ces comportements sont illustrés par les figures Al7-8

a 10.
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0,0
0,0 0,5 1,0 kT

Fig. A17-8 ; Variadon thermique de la susceptibilité perpendiculaire d'une

chaine (S,1/2) présenmtant un couplage z-z 3 caractdre aléatoire
eIy T 8d<dy I =10 K, J,=10 K ; dreté : contribution
classique ; trait plein : contribution quantique ; M représente

M, ou Mq amplitude du moment associé au spin classique ou

quantique).

(N e .
— L I oo

0‘0

0,0 0,5 1,0 KaT

Eig.A17-9 : Variation thermique de la susceptibilité perpendiculaire d'une
chaine (S,1/2) présentant un couplage z-z i caractére aléatoire
eI ¢d5 . T €T <15, T =] =10 K ; dreté : contribution classique ;
trait plein : contribution quantique ; M représente M_ ou Mq

amplitude du moment associé au spin classique ou quantique).
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11X, RN T M P
Wz -
ol Js
,:"‘.
il V™.,

Fig.Al7-10 : Variation thermique de la susceptbilité perpendiculaire d'une
d'une chaine (S,1/2) présentant un couplage z-z 1 caractére
aléatoire (J<J <Jy, , T¢I <], , I =10K, J,=20 K ; dreté : conmi-
buton classique ; trait plein : contribution quantque ; M
représente M _ ou MCl amplitude du moment associé au spin

classique ou quanrique).
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Annexe 18

CHAINE (s',1/2) PRESENTANT UN COUPLAGE Z-Z ET UNE
ANISOTROPIE AXITALE (LE LONG DE L'AXE OZ) SUR LES SPINS s'.
ETABLISSEMENT DES EXPRESSIONS DE
L'AIMANTATION ET DE LA SUSCEPTIBILITE PARALLELES.
ETUDE DE LEUR COMPORTEMENT A BASSE TEMPERATURE

Nous reprenons ici la méme démarche que dans l'annexe 9 (cas des
chaines (s',1/2) sans anisotropie sur les spins s'), en rajoutant un terme
d'anisotropie sur les spins §' ; nous excluons donc de cette étude le cas ou
le nombre quantique s' vaut 1/2. Nous avons toujours :

- N 1
z®= X 2, ® , o=~ , (A18-1)

avec cette fois :

m | = a anis
ZNN(B) = Z - Z is Z - Z exp{ -8 {z I:chh. - Hxln g.(mi,Mi) " H-l 1
M i=0

my myg My My,

+H:ag'(mN,0)H , (A18-2)

ol H:'Ch' et Himg' sont donnés par (III-61 et 62) et ol H?ms' est défini par

(ITI-60). Compte tenu de la commutativité de tous les opérateurs mis en
jeu, 1'élément courant de la matrice de transfert (J ) s'écrit :

T _ ) Hmag. 0
(T, m, = B+ B Hy ¥ (my.0))x
+s’

« X e [ e m oM+ mT]) s

Moy men’
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Nous vérifions que les configurations définies par la donnée de my , et
m, sont des états propres de l'hamiltonien figurant dans chacun des élé-

ments de la matrice (J ), de sorte que :

()

my Mg

= exp( pgm B ) x

+8

x Y exp[- B [J(mN_l+ m,) - %B + kzMN_l] MN_I) . (Al8-4)
N-1="%

ol r est le rapport des moments magnétiques présents dans la cellule

élémentaire (III-5). La fonction de partition rapportée a une cellule est

donnée par la valeur propre de plus grand module, v,(B), -de la matrice

(9). En posant :

_B P gx B
X-—?J ’ y—a—"z? 5 K—ﬁkz ’ (A18"5)
M@= 2 exp( 2(yB-x)-KMM]} X exp{ Q(yB+x) - KM)M } , (A18-6)
M=-s' M'=-s'

S= Y, exp[ep%—B) 2 expl (yB-ex)-KMM |} ,  (A187)

e=t1 M=-s'

P=M(x) -0 |,  (A18-8)

R=Js%4p | (A18-9)

et

nous avons simplement :

vl(B)=%(S+R) . (A18-10))

En appelant F, F' et F" les dérivées sucessives de la quantité F par rapport
au champ B et F(0), F(0) et F'(0) leur valeur en champ nul, nous avons, a

partir des relations (I-66 et 67) :
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s [S'+SS"2P'] A18-11
i1~ 8(S+R) R ’ ( et

tous calculs effectués, S' et P' étant donnés par :

+s'
S'= Z exp(epa %BJ z (6(3 % + 2yMJx

e=+1 M=-s'
xexp{ (2(yB-ex)-KMM } , (A18-12)
P'=2y [ 2 X [(M + M) exp( (2(yB-x) - KM)M } exp{ (2(yB+x) - KM)M' }
M=-s' M'=-s'

- 2M exp{ (2yB - KM)M } exp{ (2yB - KM"M' }D , (A18-13)

et :
1 2P"(0)
= —|S"0) - —4—M——M -
i sR(O)[ O 50 +R(0)] ’ el
avec .
RO) =2 Y, exp(-KM’) , (A18-15)
M=-s
+5 2
") =2, 2, (egg.+ 2yMJ exp{ - 2ex +KM)M )} , (A18-16)
e=zx1 M=s"'
9 +s' +s' 5
P'0) = 2y)) Y 2 [(M+M) exp( - (2x + KM)M } exp( (2x - KM)M' }
M=-s' M'=-s"

cexp{ - KM +MD) } 1. (A18-17)

Nous nous limitons ici a 1'étude du comportement de la susceptibilité pa-
rallele lorsque les interactions sont antiferromagnétiques (J>0). Le mo-
ment magnétique porté par le spin 1/2 est pris égal 4 1 par convention

(g=2). A basse température, le comportement de X, est directement li€ 2
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celui des quantités S"(0)/82R(0) et P"(0)/(B2R(0)(S(0) + R(0))) ; compte
tenu de la nature de la sommation sur M et des propriétés de symétrie
de l'argument des exponentielles présentes dans S(0), S"(0) et P"(0), ces

quantités peuvent se ré-écrire sous la forme :

+s8'
SO) =2 Y, exp( 2xM-KM’) , (A18-18)
M=-s'
g & r 2
$'0 =28 X, (f_M -1J exp(2xM -KM” ) ,  (A18-19)
M=-s' \$
c 2( +s 5 5 +s'
P"(0) = 2 [p ?J [M M exp( 2xM - KM )M}: “exp( 2xM' - KM' )
+s' 9 2
-[E M exp( 2xM - KM )]
M=-s'

+5 +8
- Y Moexp(-KMY) Y exp( -KM’Z)] . (A18-20)
M=s' M=-s'

La discussion & basse température est fondée sur le classement de
I'argument courant
%
u, =-KM +2xM (A18-21)

par rapport a ses voisins u,, , et u,, , en fonction du rapport K/x (qui est
en fait le rapport k /J des deux énergies significatives du probléme).

Pour que I'état de projection M = s'- i rende maximal u

M » Tous nous
trouvons dans l'une des cing possibilités :
k .
1
z
Uy Wy >80 s --j-=2M+1 ; (A18-22)
1k 1
u,>u >u S (A18-23)

M™ "M T "ML T oMl T 2M
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k
1

z

M>UM+1=UM_1 ’ T=-2—M ’ (A18-24)
1 kz 1
> > e 0 ST ST (A18-25)
p— kz 1

l.lM——uM_1>uM+1 5 T=‘2—‘—-'—1' a (A18'26)

Nous notons que, pour chacun des deux cas extrémes, il existe deux va-
leurs de M qui rendent l'argument maximal ; d'autre part, nous remar-
quons également que, pour (=0, les cinq situations du cas général (u>0)

se réduisent a :

k
BB, . e 1 , (A18-27)
7 Tsl T 2s-1

k

w 1
=u,., , —= A18-28
BT T ( .

Nous ne donnerons pas ici le détail de l'étude A basse température de la
susceptibilité paralléle car elle est longue et fastidieuse, mais ne présente
aucune difficulté majeure. Nous l'avons volontairement limitée 2 la va-

leur du nombre quantique s' égale a2 5/2. Les comportements du produit

X, T sont illustrés par les courbes des figures A18-1 a 8 ; la figure A18-9

fournit une vue d'ensemble de ces comportements.
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(XyT)y

0'5' +

0.0
0,0 0,5 10 kaT
J
Fig.A18-1 : Variation thermique du produit (x,,T), d'une chaine (1,1/2)
présentant un couplage z-z et une anisomopie uniaxiale (le long
de Oz) sur le spin I, favorisant l'état M'=1 (J> 0, g=2, r=1).
(XyT), '
‘.‘ kz
051+ :

0,0
010 015 1,0 kT
J
Fig.Al8-2 : Variation thermique du produit (X, ;T), d'une chaine (3/2,1/2)

présentant un couplage z-z et une amisowopie uniaxiale (le long

de Oz) sur le spin 3/2, favorisant l'état M'=3/2 (J>0, g=2, r=1).
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0,0 05 10 kT
Fig.Al18-3 : Variation thermique du produit (x,,T), d'une chaine (3/2,1/2)

présentant un couplage z-z et une anisotropie uniaxiale (le long

de Oz) sur le spin 3/2, favorisant l'état M'=1/2 (J>0, g=2, r=3).

(XyTh

0,0 0,5 1,0 kaT

J
Fig.Al8-4 : Variation thermique du produit (X ,,T), d'une chaine (2,1/2)

présentant un couplage z-z et une anmisotropie uniaxiale (le long

de Oz) sur le spin 2, favorisant l'état M'=2 (J> 0, g=2, r=1).
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('xflT}n ',‘
Vo ke
' J
0,5¢ 10,330
......... 1' ‘7.500 ‘\‘ .--’.‘--“._-‘n‘ﬂﬂﬂﬂnr
. 0;428 ............. Z"..-....,-_..-..:.nr..-..‘.,‘..‘
1,000 R
0,450 =—=--"" 0,500
N7 ..~X0,750
0,0 2
0,0 0.5 5

kaT
J
Fig.Al8:3  Variation thermique du produit (X, ;T), d'une chaine (2,1/2)

présentant un couplage z-z et ume anisotropie umiaxiale (le long

de Oz) sur le spin 2, favorisant l'état M'=1 (J>0, g=2, r=2).

(x"T )n

0,5+

0,0
0,0

1,0 KaT

J
Eig.Al8-6 : Variation thermique du produit (¥ s, T), d'une chafne (5/2,1/2)
présentant un couplage z-z et une anisoropie unmiaxiale (le long

de Qz) sur le spin 5/2, favorisant I'dtac M'=5/2 (1> 0, g=2, r=1).
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(XyT)a

051

0,0

0.0 0.5

1,0 KeT
J
Fig.A18-7 : Variation thermique du produit (X, ;T), d'une chaine (5/2,1/2)

présentant un couplage z-z et une anisotropie uniaxiale (le long

de Oz) sur le spin 5/2, favorisant I'état M'=3/2 (J> 0, g=2, r=5/3).

(x ﬂT }n

,0
Y 0,5 10 ij
FigA18-8 : Variation thermique du produit (x , /T)y d'une chaine (5/2,1/2)

présentant un couplage z-z et une anisotropie uniaxiale (le long

de Oz) sur le spin 5/2, favorisant I'état M'=1/2 (J>0, g=2, r=35).
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Fig.AI8-9 ; Carte des comportements du produit (¥ D 2aT=0K, 2 1a

compensation (r=1) pour divers types de chaines (s',1/2) 2
couplage z-z présentant une anisotropie uniaxiale (le long

de Oz) sur le spin s'.
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Annexe 19

EXPRESSIONS DE LA SUSCEPTIBILITE ET DE L'AIMANTATION
PARALLELES, DE LA LONGUEUR DE CORRELATION ET DE
LA SUSCEPTIBILITE PERPENDICULAIRE
D'UNE CHAINE (S,1/2), INFINIE, PRESENTANT
UN COUPLAGE Z-Z ET UNE ANISOTROPIE AXIALE
(LE LONG DE OZ) SUR LE SPIN CLASSIQUE (d=3).
COMPORTEMENTS A BASSE TEMPERATURE

1- Etude de la susceptibilité parallgle

1.1- Expression générale

L'expression (A15-1) de la susceptibilité paralléle demeure formel-

lement valable mais les intégrales P, Q, R et T s'écrivent ici :
r

P=|ds exp(- ng(sz)zj ch’(as?) | (A19-1)
J
( 2
Q=|ds exp(- BK (") ]shz(asz) , (A19-2)
R =[ ds s* exp(- pKz(sz)zj ch(aS”) sh(aS”) , (A19-3)
2
T= J ds (s9 exp(- aKz(s“)z) ch’@s’y (A19-4)

ou le spin classique S peut s'orienter suivant toutes les directions de

l'espace (d=3) et ol a est donné par :



Bl
B e (A19-5)
2
En posant :
c=- [JKZ g (A19-6)

et en définissant la quantité I(x,y) :

2
y
exp(- -"—) +00 k 2k+1
: Z . Z [1+€ 1)
X

I(x,y) = : (A19-7
o e S @D 2, )
nous avons :
[g):%- (I(c,a) + I(c,0)) , (A19-8)
R=- -41—c (al(c,a) - exp(c) sh(2a)) |, (A19-9)

2
T =—1—- H—l + ZTaJ I(c,a) - I(c,0) + 2exp(c) (1 + ch(2a) -% sh(2a)]1 (A19-10)

8c

En ce qui concerne plus précisément le comportement de la suscep-
tibilité parallele 2 basse température, nous sommes conduits 3 examiner

des intégrales du type :
1

J = %J dx x" exp( cx” - 2ax) . (A19-11)

0

Comme dans les études précédentes, nous nous intéressons seulement au

cas ou les couplages sont antiferromagnétiques (J>0,a<0). Dans ces condi-
tions, l'étude de l'intégrale J, 2 basse température est régie par le classe-

ment du parameétre d'anisotropie ¢ par rapport 3 0 et A a (c'est- a-dire de

K, par rapport & 0 et 2 J). L'intégrant est extremal pour :

2
x0=_a.[1 “_cz [-'%] +} , (A19-12)
¢ 2a- 2a

(maximum ou minimum selon que c est négatif ou positif).
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Lorsque nous avons c<a<0, X, appartient au segment [0,1]. Dans la
limite des trés basses températures, l'intégrant de J, décroit trés rapide-
ment lorsque x s'éloigne de X, 5 dans ces conditions, nous pouvons le

remplacer par une expression qui en est voisine, uniquement 2 proximité

de x,. Nous pouvons par exemple écrire :

1

1
I~ —J dx A exp( A(xx))") (A19-13)

T—‘04

avec :
i 2 axo-n
A=x0 exp(-?\xo) . A= = . (A19-14)
X
0

Nous pouvons alors développer J sous la forme :

() G 2]
J, ~ —=—|-—=] |=] exp-—|x
T—o 4 c c c

p: ;) 2
5|1 . n(n-l)f_+n (27n -80n+33) i +.o|. (A19-15)
4 K 96 o

Lorsque nous avons a<c, l'extremum de la fonction 2 intégrer cor-

respond A des valeurs de x extérieures au segment [0,1]. Toutefois, sur ce
segment, la plus grande valeur de l'intégrant est obtenue pour x=1. C'est

donc le voisinage de cette valeur qui contribue pour l'essentiel i l'inté-

grale J . Nous pouvons remplacer ici l'intégrant par un développement au

voisinage de x=1. Nous obtenons alors pour I %

exp(c-2a) g n n(n-1) . ]

J‘n s M T - - (A19-16)
oo 4(c-a) 2(c-a) [2(c-a)]2

Dans le cas intermédiaire c=a, l'intégrant est maximum pour x=1
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lorsque n=0 (les expressions (A19-13 et 14) restent valables) ; mais pour
n> 0, il est maximum pour une valeur de x supérieure a2 1, qui tend vers

1 lorsque T tend vers 0. C'est la raison pour laquelle I'expression
(A19-16) ne peut pas étre appliquée dans ce cas (comme on s'en rend

aisément compte). Un traitement direct permet d'obtenir :
1

2
17 -
Jn ~ i(- —] exp(- a)| 1+ n _n(n 1)+... , n=0 . (A19-17)
10 41 2 -Ta 4

1.2- Discussion

K, <0<J/2 (a<0<c) : le champ d'échange et l'anisotropie favorisent 1'orien-

tation des moments classiques suivant la direction de
I'axe Oz
Dans ces conditions, en utilisant la relation (A19-16), nous avons 2

basse température :

exp(c-2a)

F e —_— A19-18
T—0 E T-o 8(c-3) ( !
R ~ -P|1- 1 T IR (A19-19)

T =0 2(c-a)

1 1
T ~ P[l - + 2+...] A (A19-20)

T—0 “2 2(-a)

p.Q ~ %O (A19-21)

T-0 2€

L'expression (A15-1) de la susceptibilité parallele s'écrit :

2 2
~ g£) ¢ R ] _
X// B 4 g (2) - [1' [1 2(c-a)+'") 1) exp(-2a) . (A19-22)




179

r=1: les moments d'une méme cellule n'ont pas la méme amplitude

g 2 —2Kz 5
T:O B (?J T 2Kz (r-1) exp( BJ) . (A19-23)

X
/

La susceptibilité parallele diverge comme B exp( gJ ).

r=1 : les moments ont méme amplitude

g ¥ 2K,
X o~ (_] ———— exp(BI) . (A19-24)

(Y 8 (- 2K)

La susceptibilité diverge g~! exp( BJ ). L'ensemble de ces com-

portements est illustré par les courbes des figures A19-1 et 2.

0<K,<J/2 (a<c<0) : le champ d'échange tend 2 orienter les moments clas-

siques suivant la direction de l'axe Oz et l'emporte en-
core sur l'anisotropie qui favorise leur orientation dans
le plan xOy
P, Q, R et T sont toujours donnés par les relations (A19-18 A 20) :
mais nous avons :
1
2

P.Q ~ %[E} , (A19-25)
T—0 .

La susceptibilité paralléle s'écrit maintenant sous la forme suivante :
2

z[r(l-—-—zl +...)-1]

X, ~ g[%J e exp(c22) . (A19-26)
T—0 2/ ~me [i- 1]

Cc

r=1 : les moments d'une méme cellule n'ont pas la méme

amplitude
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(xﬂT)n
0,5+
0,0
0,0 095 ksT
J
Fig.A19-1 : Variation thermique du produit (X, ,‘I')n d'une chaine (_S.IIZ)

présentant un couplage z-z et une anisotropie uniaxiale (le long

de Oz) sur le spin S, pour diverses valeurs de r et dans le cas

K,<0<¢J/2 3>0, g=2, d=3, K =-0,25).

(XyT)y :
041l X PPt ’
x r _u* -
" }00 L
921 110 1,20
1,12
1,14
1,08 1,18
0,0
0,0 0,2 0,4 keT

J
Fig.Al19-2 : Variation thermique du produit (x,,T), dune chaine (S,1/2)
présentant un couplage z-z et une anisowopie uniaxiale (le long
de Oz) sur le spin S, au voisinage de la compensadon et dans le

cas K, <0<J/2 (>0, g=2, d=3, K,=-0,25).
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s 2
X, o~ B ———= (1) exp(BUJ-K)). (A19-27)

T J-2K

La susceptibilité diverge comme g2 exp( p(J-K,) ).

r=1 : les moments ont méme amplitude
1

g ¥ [KJZ exp( BUK,))
o e (—J — . (A19-28)
2 7 3

p* (2K )’
La susceptibilité diverge comme @7 exp( p(J-K,) ). Ces

comportements sont illustrés par les courbes des figures

Al19-3 et 4.

0<K =J/2 (a=c) : le terme d'échange (qui favorise l'orientation des mo-

ments classiques suivant la direction de l'axe Oz) équili-
bre le terme d'anisotropie (qui favorise I'orientation de
ces moments vers le plan xQy)

En utilisant la relation (A19-17), nous avons 2 basse température :
1

2

1
P~ Q ~ —1— (- -—J exp(-a) , (A19-29)
T—0 T-0 4\ 2
R Pil+ ! + (A19-30)
T—0 v -Ta ’

2 1

T ~ P|1- —
T—0 ( F -TTa 23. J

P-Q est toujours donné par (A19-25), en tenant compte que a=c. Dans ces

(A19-31)
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XyT)y
a5+
0,0
0,0 05 T

] J
Eig.A19-3 : Variation thermique du produit (¥ //T), d'une chaine (S,1/2)
présentant un couplage z-z et une anisotropie uniaxiale (le long

de Oz) sur le spin S, pour diverses valeurs de r er dans le cas

0<K,<Jf2 (>0, g=2, d=3, K,=0,25).

(XyT)q )
0,41
0,2 +
0.0
0.0 sz 0.4 E

Jd
Eig.Al19-4 : variation thermique du produit (x ysT)y d'une chaine (S,1/2)
présentant un couplage z-z er une anisotropie unmiaxiale (le long
de Oz) sur le spin S, au voisinage de la compensation et dams le

cas 0«< K,<J/2 (>0, g=2, d=3, K,=0,25).
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conditions, l'expression (A15-1) de la susceptibilité paralléle s'écrit :

2

g 1
X ~ B [—J r|l+ +..|-1)] exp(-a) . (Al19-32)

r=1 : les moments d'une méme cellule n'ont pas la méme

amplitude

& ]
~ B [5} (1--1)2 exp[%] : (A19-33)

X
o 02

La susceptibilité paralléle diverge comme g exp( BJ/2 ).

=1 : les moments ont méme amplitude

2
7
B e [5) exp(ﬁ—) . (A19-34)
ooy A2 2

La susceptibilité diverge comme exp( gJ/2 ). Ces compor-

tements sont illustrés par les courbes des figures A19-5

et 6.

0<J/2< Kz (c<a<0) : l'anisotropie est assez forte pour imposer aux mo-

ments classiques de faire un angle & défini par :

coso =_.J__ , (A19-35)
2I<Zz

avec la direction Oz privilégiée par le couplage
d'échange.
Dans ces conditions, en utilisant la relation (A19-13), nous avons 2

basse température :
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(X'”T),.

0,51

0
050 05 kaT
J

Fig.A19-5 : Variaton thermique du produit (X ;s T), d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z et ume anisowopie uniaxiale (le long

de Oz) sur le spin S, pour diverses valeurs de r et dans le cas

K,=1/2 1>0, g=2, d=3, K,=0,50).

(XyTa
0,4+
0,2+
0.0
0,0 0,2 0,4 kaT
J
Fig.A19-6 : Variadon thermique du produit (x,,T), d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z et une anisotropie uniaxiale (le long

de Oz) sur le spin S, au voisinage de la compensadon et dans le

cas K,=I/2 (150, g=2, d=3, K,=0,50).



2
1 2§ a2
P ~ Q ~ —|-—| exp|l-—|, (A19-36)
T—0 T—0 4 ¢ ¢
a 5 c2
R ~ -—P|l-—ouk—+..]|, (A19-37)
T—o © 24a4
2 2
1
T = (iJ pli. & ..22¢ . .| (A19-38)
Too \© 3 <4 gt

P~ Q est toujours donné par (A19-25). La susceptibilité parallele s'écrit :
2

g f a 5 c2 a2
X w5 (—) —r|l-—=+. |- 1 exp[-—J . (A19-39)
1 2 (c [ 24 a4 J c

1=2K /I :
2 2

2
g J BJ
o 2l |l—=—r - — 1. (A19-40
x” T g [2) [2Kzr 1} expLKz] (A19 )

La susceptibilité parallele diverge comme B exp( {312/4Kz p !
el %

(A19-41)

&)

La susceptibilité diverge comme exp( pJ%/4K_ )/(BJ*/4K )*.

Ces comportements sont illustrés par les courbes des fi-

gures Al19-7 et 8.
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(x"T)n

0'5 -

1.5
0,0
0,0 05 T
J
Fig.A19-7 : Variation thermique du produit (X,,T), d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z et une anisotropie uniaxiale (le long
de Oz) sur le spin S, pour diverses valeurs de r et dans le cas
K,>J2 3>0, g=2, d=3, K,=0,70).

(x"T)n

04} [\

02+
0,0
0.0 071 Kal,
J
Fig.Al19-8 : Variation thermique du produit (x,,T), d'une chaine (S,1/2)

présentant un couplage z-z et une anisotropie uniaxiale (le long

de Oz) sur le spin S, au voisinage de la compensadon et dans le
cas K >J2 (>0, g=2, d=3, K,=0,70).
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2- Expression de l'aimantation paralléle

Nous procédons comme dans l'annexe 15 : la fonction de partition

rapportée a4 une cellule est donnée par la valeur propre dominante v, (B)

de la matrice (J). En posant :

[X'J=2a1 BtB , y=pIB , (A19-42)
X

wb 152 g Loy R ]
§ = 5 {1[0,2 ]exp[ﬁ 5 B]+ I(c,2 J exp[ ! > BJ ,  (A19-43)
1 [ X X' y 2]
-‘--'—4—- I[C,?]I(C,?J- {I[C,‘Z—J} . (A19-44)

ou la fonction I(c,w) est définie par (A19-7), les valeurs propres de (J)

[VI(B)]=l(3 : /8- 453) . (A19-45)

VZ(B) 2

s'écrivent

L'aimantation paralléle est donnée par :
1 oLa(v,(B))

= (A19-46)
I~ g 2B

Le calcul de cette expression ne souléve pas de difficultés majenres. Pour

étudier le comportement de I'aimantation paralléle a basse température,

nous sommes conduits a rechercher les minima de l'énergie &, _rap-

portée A une cellule

) B
&, =Jo cos6 +K0s'6 - (o +rcos@)g? L o=x1, (A19-4T)

¥ 4
ol © est l'angle que fait le spin S avec l'axe Oz, r le rapport des moments.

En définissant les quantités réduites :

K
2 =B (A19-48)
] 27

k=

la recherche du minimum de l'énergie réduite &, _ conduit 2 considérer,

au zéro absolu :
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rb-o

A19-49
7% ( )

cos6=+*1 , cosO'=

La recherche des zones de prédominances en fonction de k et b revient 2

déterminer la plus petite des quantités &,,, &, ,, &, &, gy et

&g 1- Le résultat de cette étude est résumé sur la figure A19-9. La figu-

re A19-10 représente le diagramme des états de la chaine , au zéro abso-
lu, en fonction des parametres k, r et b, Les variations de l'aimantation
parallele en fonction du champ réduit b correspondant aux diverses zo-

nes de la figure A19-9 sont représentées sur les figures A19-11 i 17.

3- Expression de la longueur de corrélation

Elle est toujours donnée par la relation (A1-15) ; compte tenu de la

définition (A1-14) du rapport u et de la relation (A19-45), nous avons :
1 I(c,a)

- A19-50
¢ r—o 2 I(c,0) ( )
Nous pouvons dés lors écrire :
K, <0<J/2 (a<0<c) :
—?.Kz
~ Iy . 19-
¢ ~ s oP(e)) (A19-51)
z
0<KZ<J/2 (a<c<0) :
1
2
; {aK} exp(B(J - K ))
s (A19-52)
Too T BU - 2K)
O<J/2<Kz (cga<0):
€ [mz] (A19-53)
~  exp ’ L
T—0 4Kz

4- Expression de la susceptibilité perpendiculaire
Comme en l'absence d'anisotropie (annexe 14), la susceptibilité per-

pendiculaire se met sous la forme :
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Fig.A19-10 :Djagramme de phase 3 T=0 K des états d'une chaine

(S,1/2) présentant un couplage z-z et une anisotropie

uniaxiale (le long de Oz) sur le spin S (d=3), en fonction

der, 2k et b.
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2.2 2. q
X =B (MX +M X]) , (19-24)

ol M et Mq sont les amplitudes des moments associés aux spins classi-
C

ques et quantiques. Xi et X: sont des fonctions sans dimension qui expri-

ment I'essentiel dans la variation thermique des contributions correspon-

dantes de la susceptibilité perpendiculaire. Nous avons :

1 T
X=_|1-2], A19-55
" 2( PJ ( )
Onl (A19-56)
1 Pz

Les quantités P et T sont données par (A19-8 et 10) et U est défini par :

U= J‘J’ ds dS' exp(- ﬁKz{(Sz)2 + (S'z)z})

sh( a(S" + 5% )

x ch(aS”) ch(aS”) . (A19-57)

a(S"+ 8%

Nous retrouvons I'expression (A14-15), enrichie d'une exponentielle liée
au terme d'anisotropie. En utilisant la définition (A19-55) et les relations
(A19-20, 31 et 38), la susceptibilité perpendiculaire classique s'écrit 2

basse température :

K, <0<J/2 (a<0<c) et 0¢ K, /2 (a<c<0) :

2

g M { -3 1+] (A19-58)
Lro J2K | TR B

La susceptibilité perpendiculaire classique tend vers une constante 3

basse température.
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EZ=J /2 (c=a) :

1

2 2
c 2 Mc
(&)

X, = +—+.. . (A19-59)
]

[+
1120 J

La susceptibilité perpendiculaire classique diverge comme g!/2.

0<J/2¢XK, (c<a<0) :

‘ ﬂM:[ ] 2} M,
x° ~ 1-( J Fw (A19-60)

o 2 2K | | 4K
A z
La susceptibilité perpendiculaire classique diverge en 1/T.

Ces comportements sont illustrés par les courbes de la figure

A19-18.

Pour étudier le comportement & basse température de la susceptibi-
lit¢é perpendiculaire quantique, nous sommes conduits 2 évaluer l'inté-

grale U définie par (A19-57) qui peut se mettre sous la forme :

1
U=J dy a,ay) . (A19-61)
0
avec :
1
J(a,ay)=]' dx exp(cxz) ch(ax) ch(ayx) |, (A19-62)
0

~ou x représente la composante S* du spin S. A basse température,
l'intégrale J(a,ay) s'écrit :
1
1 2
J(aay) ~ IJ dx exp(cx ) [ exp(- a(l+y) ) + exp(- a(l-y) ) 1 . (A19-63)
T—0
0

Lorsque nous avons c<a<0, chacun des intégrants présente dans (Al9-

63) un extremum Xg ¢ tel que :
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a
Xpe =53¢ (L+EY) (A19-64)

avec €=+1 pour le premier intégrant et €=-1 pour l'autre. Cet extremum

correspond a une valeur de x qui se situe 2 l'