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L e cours de cette année a été consacré à l 'utilisation des faisceaux de 

neut rons lents p o u r l 'étude du magnét i sme nucléaire et singulièrement de 

l 'ordre magné t ique nucléaire. 

Le neu t ron lent présente quat re part iculari tés qui en ont fait dans le passé 

un outil de choix pour l 'étude fine du magnét i sme électronique. 

a) N e por tan t pas de charge électrique il t raverse sans encombre de 

grandes quanti tés de mat ière . 

b) Sa longueur d 'onde, de l 'ordre de 1 0 - 8 cm pour les neut rons thermiques 

est commensurab le avec les distances in tera tomiques . 

c) Son énergie est commensurab le avec les énergies d 'excitat ion des m o u 

vements a tomiques et moléculaires , ou avec des énergies d 'excitation des 

systèmes magnét iques électroniques. L a diffusion inélastique des neut rons 

fournit des renseignements précieux sur les spectres d 'énergie de ces systèmes. 

Son m o m e n t magnét ique interagissant avec les momen t s magnét iques élec

troniques des a tomes cibles pe rmet au neu t ron de « reconnaî t re » l 'orientation 

de ces moment s et de met t re en évidence les s tructures magnét iques ordonnées . 

Lorsque l 'on passe au magnét i sme nucléaire les propriétés a) et b) n ' ap 

pellent pas de commenta i res . 

Pa r cont re la propr ié té c) est de peu d'utilité p o u r l 'étude du magnét i sme 

nucléaire. L e spectre d 'énergie d 'un système de spins nucléaires en interact ion 

a une largeur qui se mesure en microdegrés , alors que la résolut ion en énergie 

des spectres de diffusion inélastique est au mieux d 'une dizaine de millidegrés. 

Enfin, en ce qui concerne d) la petitesse des momen t s magnét iques nucléaires 

décourage toute tentat ive d'utiliser leur interact ion avec le m o m e n t magné 

t ique du neut ron pour une é tude du magnét i sme nucléaire. 
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Il existe heureusement un phénomène qui permet de pallier cette dernière 

ca rence : l 'existence dans l 'ampli tude de diffusion nucléaire d 'un neu t ron pa r 

un noyau, d 'un t e rme dépendan t de l 'orientation relative du spin du neu t ron 

et du spin nucléaire . C'est lui qui pe rmet au spin du neu t ron de « reconna î t re » 

l 'or ientat ion d 'un spin nucléaire , de la m ê m e façon que le m o m e n t magné 

t ique du neu t ron « reconnaî t » l 'orientation du moment magnétique électro

n ique d 'un a tome cible. 

O n a introdui t le concept de m o m e n t pseudomagné t ique nucléaire et le 

concept du c h a m p pseudomagnét ique et de précession pseudomagnét ique , 

associés à une cible nucléaire polarisée. Ces concepts se sont révélés féconds. 

1. É P I T O M E DE LA THÉORIE DE LA DIFFUSION ÉLASTIQUE 

DES NEUTRONS LENTS 

1.A. Diffusion par un seul noyau de spin nul 

Dans le cas d 'un faisceau incident représenté par une onde p lane exp (ik .r) 

la fonction d 'onde Ψ (r) du neu t ron présente à g rande distance du noyau 

diffuseur la fo rme asympot ique : 

(1) 

s o m m e d 'une onde p lane et d 'une onde sphér ique divergente. 

L ' ampl i tude de diffusion f(0) où 0 est l 'angle du vecteur d 'onde incident k 
avec le vecteur k ' de l 'onde diffusée, est donnée p a r 

(2) 

L a formule (2), où M est la masse du neu t ron et V (r) son potent ie l d'in

teract ion avec le noyau donne l 'ampli tude de diffusion sous u n e fo rme 

implicite, puisque le second m e m b r e cont ient la fonct ion d 'onde inconnue 

Ψ (r). Ce t te formule se simplifie considérablement dans deux cas : 

a) approximation de Born, applicable quelle que soit la por tée du p o 
tentiel V (r) supposé faible. O n remplace dans (2), Ψ (r) pa r l 'onde incidente 
exp (ik .r) d 'où : 

(3) 

o ù = (k' - k) est le t ransfert d ' impulsion du neu t ron . 

b) approximation dite de l 'onde s, applicable quel le que soit la force du 

potent iel si la por tée est beaucoup plus peti te que la longueur d 'onde du 
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neut ron . O n peut alors dans (2) remplacer l 'exponentielle exp [ - i ( k ' . r ) ] 

pa r l 'unité ce qui condui t l 'ampli tude de diffusion f(0) à u n e valeur a, 

indépendan te de la direct ion de diffusion. T o u t se passe c o m m e si dans le 

développement en ha rmoniques sphériques de l 'onde neut ronique on s'était 

limité au t e rme 1 = o, d 'où l 'expression : approximat ion de l 'onde s. 

I l est souvent commode , à la suite de Fe rmi , d ' in t roduire un potent iel 

fictif : 

(4) 

C e potentiel , très différent du vrai potentiel V ( r ) et donc incorrect 

redonne , si l 'on utilise, incorrectement, l ' approximat ion de Born (3), la 

valeur correcte a de l 'ampli tude de diffusion. 

1.B. Diffusion par un noyau de spin 1 ≠ 0 

L a grandeur J du m o m e n t cinétique total neuron plus noyau : J = 1 + s N + I 

est u n bon n o m b r e quant ique et, dans l ' approximat ion de l 'onde s, justifiée 

p o u r la diffusion pu remen t nucléaire (mais non p o u r la diffusion m a g n é 

t ique !), 1 = o, J = s N + I e t J ± = I ± 1/2. 

A u x deux valeurs de J cor respondent deux ampli tudes de diffusion nu

cléaire b . C e résultat peut être récri t de façon condensée, sous forme opéra -

torielle : 

(5) a = bo + b(I.sN

) 

où les constantes bo et b sont reliées à b ± pa r : 

(6) 

Bien que , c o m m e on l'a dit, la diffusion nucléai re magnét ique soit négli

geable il est instructif d 'en calculer l 'ampli tude pa r la formule de Born (3). 

Le potent ie l V ( r ) est l ' interaction du m o m e n t magné t ique neu t ron ique µN 

avec le c h a m p H ( r ) p rodui t pa r le m o m e n t nucléaire µ et donné p a r la 

formule connue : 

(7) H (r) = rot rot ( µ / r ) 

d 'où : V ( r ) = - µ N . H ( r ) ce qui donne p o u r l 'ampli tude magnét ique : 

(8) 

avec e = /| | 
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P o u r compare r la diffusion magnét ique et la diffusion pu remen t nucléaire , 

il est c o m m o d e d 'at t r ibuer au noyau, u n m o m e n t pseudomagné t ique µ* défini 

pa r 

(9) 

µ* est u n m o m e n t magné t ique fictif donnan t une ampl i tude de diffusion 

égale à l ' ampl i tude nucléaire , au cas où, soit I , soit s N , est no rma l au p lan de 

diffusion. Il est c o m m o d e de mesurer µ* en unités de magnétons de Bohr 

électroniques µB et la longueur de diffusion b en unités de 

rayon classique de l 'électron. O n tire de (9) 

(10) 

o ù g N = -1,91 est le m o m e n t magnét ique du neut ron , mesuré en magnétons 

nucléaires. b étant souvent du m ê m e o rd re q u e ro on voit que µ * / µ B peut 

ê t re de l 'ordre de l 'unité et donc la diffusion nucléaire dépendan t du spin 

comparab le à la diffusion magnét ique électronique. I l est intéressant de 

connaî t re les valeurs de b c'est-à-dire de µ*, afin de savoir quelles sont les 

espèces nucléaires dont le magnét i sme peut être avantageusement étudié aux 

neut rons . Il convient de considérer auparavan t le p rob lème de la diffusion d 'un 

neu t ron par une cible contenant un grand n o m b r e de noyaux. 

1.C. Diffusion par un grand nombre de noyaux 

L a diffusion pa r u n ensemble de noyaux d 'ampl i tude de diffusion ai placés 

aux points ri s'écrit : 

(11) 

I l en résulte une section efficace différentielle : 

(12) 

P o u r une cible macroscopique polarisée éventuel lement , nous pouvons 

remplacer u n p rodui t a i a j * par sa moyenne statistique ‹aiaj*›. N o u s allons spé

cialiser (12) au cas simple d 'une seule espèce nucléaire et d 'un réseau cristallin 

d e Bravais . N o u s supposons de plus que p o u r i ≠ j ‹aiaj*› ne dépend pas 

de ( r i - r j ) , hypothèse restrictive que l 'on doit abandonne r lors de l 'é tude 

d e l 'ordre nucléaire . 
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(13) 

D a n s (13) ‹aiaj*›≠ signifie que les sites i et j sont différents, et N est 
le n o m b r e total de noyaux. Si nous remplaçons dans (13) ai pa r son expres
sion (5) : ai = bo + b ( I i . s N ) , supposant que 

‹Ii I j ›≠ = P 2 I 2 , ( I i . s N ) = (1 /2 ) I P p 

où P est la polarisat ion nucléaire de la cible et p celle du faisceau neu t ro 

nique, on t rouve que (13) est la somme d 'une section efficace différentielle 

incohérente N ( d σ / d Ω ) i n c . et d 'une section cohérente N(dσ/dΩ)coh. avec : 

(14) 

O n sait que si x est égal à un vecteur du réseau réc iproque , la s o m m e 
exp ( - i .гi) pase pa r un m a x i m u m aigu et l 'on observe u n e réflexion de 

Bragg. E n ce qui concerne la section efficace incohérente on notera qu 'el le 

s 'annule p o u r p P = 1 (et donc nécessairement P 2 = 1) mais non pour 

p P = -1. D a n s ce dernier cas, bien que faisceau et cible soient par fa i tement 

o rdonnés , u n e diffusion incohérente sur u n noyau individuel avec renver 

sement (flip-flop) du spin nucléai re et du spin du neu t ron reste possible. Si la 

cible n'est pas polarisée, b c'est-à-dire µ* s 'obtient à par t i r de la section 

efficace totale, pour des neut rons suffisamment rapides p o u r interdire tou te 

diffraction de Bragg. 

(15) 

bo est bien connu par les techniques de l 'optique neu t ron ique sur lesquelles 

nous n 'avons pas à nous é tendre ici. P a r contre la dé terminat ion de b à par t i r 

de (15) présente plusieurs inconvénients : elle compor te une mesure absolue 

difficile et souvent imprécise d 'une section efficace totale ; elle ne d o n n e 

pas le signe de b ; si b est plus petit que bo ce qui est souvent le cas, la mesure 

de b 2 est très imprécise. Pa r cont re dans la deuxième équat ion (14), la 

diffusion cohérente d 'un faisceau polarisé sur u n e cible polarisée fait appa

raî t re u n t e rme linéaire en b , pe rmet tan t u n e plus grande précision sur la 

mesure de b ainsi que la connaissance de son signe. Cet te mé t h o d e appl iquée 



— 188 — 

dans les expériences de pionnier de Shull à la mesure de b pour les noyaux 
51V et 59Co polarisés s ta t iquement , a été é tendue p a r le laboratoire de Saclay 

aux noyaux de 1 9 F , polarisés dynamiquement . 

I l s'est avéré que µ*( 1 9 F) était ano rma lemen t petit , de l 'ordre de 

- 1 8 . 1 0 - 3 µB c 'est-à-dire 300 fois plus petit que µ* ( 1 H) = 5,4 µB. C e 

résultat contras te avec la quasi égalité des vrais m o m e n t s magnét iques nu 

cléaires de 1H et 1 9 F . Ou t re la nécessité d 'opérer sur des monocr i s taux 

la mesure de µ* à par t i r du changement de la section cohérente p rodui t pa r 

la polarisat ion du faisceau et de la cible souffre d 'une faiblesse supplé

menta i re : le phénomène d'extinction fait que l 'accroissement du flux diffusé 

n'est pas s t r ic tement propor t ionne l à l 'accroissement de la section efficace, 

l 'écart à la propor t ionnal i té étant difficile à estimer. U n e au t re mé thode , 

la précession pseudomagnét ique a pu ê t re mise en œuvre . 

2 . LA PRÉCESSION PSEUDOMAGNÉTIQUE ET SES APPLICATIONS 

2.A. La résonance pseudomagnétique du neutron 

dans une cible de protons polarisés 

L a définition du m o m e n t pseudomagnét ique par l 'équat ion (9) suggère 

celle d 'une pseudo-a imanta t ion M * = N o µ * P (No n o m b r e de spins nucléaires 

pa r uni té de volume) et m ê m e d 'une pseudo- induct ion : 

O n sait qu 'en magnét i sme ordinai re le neu t ron « voit » non pas le c h a m p 

magné t ique H mais l ' induction magnét ique B = H + 4 π M . P a r u n raison
nemen t heuris t ique on peut se demande r si la f réquence de L a r m o r du neu t ron 
a u sein d 'une cible nucléai re polarisée n 'est pas elle aussi donnée pa r 
ω N = -γN B* et donc déplacée pa r rappor t à sa f réquence dans le vide pa r γ 

Cet te hypothèse se justifie facilement à par t i r du potent iel effectif de F e r m i 

d o n n é pa r (4). L 'Hami l ton ien d ' interact ion du spin du neu t ron avec u n sys

t ème de spins nucléaires polarisés situés aux points ri s 'obtient à par t i r des 

ampl i tudes de diffusion de ces spins donnés par (9) : 

(16) B* = H + 4 π No µ* P = H + H * 

(17) Δ ω N = γN H * = -γN 4 π No µ* P 

(18) 

(19) 
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Le c h a m p H* (r) peut se décomposer en une par t ie moyenne H* et une 

par t ie de valeur nulle h* (r) = H* (r) - H* 

ce qui est bien la valeur prévue p a r le ra i sonnement heuris t ique. Quan t au 

c h a m p h* (r) de valeur moyenne nulle, il est « vu » pa r le neu t ron en mouve 

ment c o m m e produisant u n c h a m p de f réquence de l 'ordre v / a , où v est 

la vitesse du neu t ron thermique et a la distance in tera tomique . Ces fréquences 

de l 'ordre de 1 0 1 3 sont sans effet sur le spin du neu t ron dont la f réquence 

de L a r m o r n 'excède pas 10 8 . 

L e déplacement de f réquence (17) a été observé dans une cible de pro tons 

polarisés dans L M N (nitrate double de lan thane et de magnés ium) . L e 

c h a m p pseudomagnét ique (20) peut s'écrire H* = α P et la constante <z 
atteint 2 . 5 Teslas dans L M N , une valeur considérable qui s 'explique pa r la 

g rande valeur de µ* ( 1 H). Le pr incipe de l 'expérience est ex t rêmement simple : 

un faisceau de neut rons polarisés t raverse u n e cible de pro tons polarisés 

suivie pa r un analyseur de polarisat ion, puis, un compteur . U n champ de 

radiofréquence d 'ampl i tude et f réquence ω perpendicula i re à (H + H*) 

permet de renverser le spin du neu t ron lorsque la condit ion de résonance 

OÙ = -γN (H + H*) est remplie , ce qui est détecté pa r une variat ion du taux 
de comptage . E n pra t ique le t emps de vol Τ = 1 µs du neu t ron à t ravers la 

cible utilisée, exigeait des ampli tudes prohibitives, supérieures à 100 gauss 

tournants . Cet te difficulté a pu ê t re levée de façon élégante c o m m e suit : u n 

c h a m p de radiofréquence d 'ampl i tude H1 ~ gauss est appl iqué au voisinage 

de la f réquence de L a r m o r du proton ω = -γp (Ho + h) OÙ Ho est le 

c h a m p appl iqué et h , écart à la résonance est de l 'ordre de 100 gauss, avec 

donc : H1 < h < H o . D a n s ces condit ions l 'a imantat ion nucléaire M des 

protons , et donc aussi leur pseudoaimanta t ion M* , précessent au tour du 

c h a m p appl iqué en faisant avec celui-ci un angle θ = H 1 / h ≤ 1 /100. L a 
pseudoaimanta t ion M * et le c h a m p pseudomagné t ique H * = 4 π M * acquiè

rent u n e composan te tou rnan te qui pour ce dernier est de l 'ordre de 

qui p o u r P = 0,5, H1 = 1, h = 100 atteint la valeur H 1 * = 125 gauss. 

Uti l isant un langage an th ropomorph ique on peut dire que le spin du neu t ron 

ne « sait » pas que le champ tou rnan t H 1 * est pseudomagnét ique et non 

magnét ique et se laissera tout aussi bien renverser pa r lui si la condit ion de 

résonance ω = -γN (Ho + αP) est remplie . A priori il n 'en est r ien puisque 
la f réquence est à très peu de chose près celle du p ro ton ω = — γp H o . 
Cependan t il est possible d'ajuster le champ appl iqué Ho et la polarisat ion P 
de façon à rendre ces 2 f réquences égales. Il suffit de p r en d re 

(20) 

(21) H 1 * = 4 π M * θ = α P θ 2,5 P ( H 1 / h ) Teslas 
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(22) 

P o u r P = 0 ,5 , α = 2,5 T ceci donne Ho = 0,5 T et exige P négatif, ce 

qui est aisément réalisé pa r polarisation dynamique . 

Cet te expérience a permis de démont re r de façon f rappante l 'existence 

physique du c h a m p nucléaire pseudomagnét ique puisque non seulement la 

composante longitudinale a produi t u n déplacement considérable de la 

f réquence de L a r m o r du spin du neu t ron mais encore sa composante tournan te 

a pu induire une transi t ion résonnante de ce spin, exemple rarissime d 'un effet 

cohérent macroscopique de forces nucléaires. 

2.B. Mesures systématiques de u* par précession pseudomagnétique 

L'expérience précédente , r endue possible à la fois par la très g rande valeur 

de µ* (1H) = 5,4 µB et la g rande valeur P = 0,5 de la polarisat ion nucléaire 

est difficilement extrapolable à d 'autres espèces nucléaires . L a mesure systé

ma t ique des u* a été r e n d u e possible pa r un aménagemen t de l 'expérience 

précédente inspirée de la mé thode bien connue de la résonance à deux bobines 

de Ramsey. D a n s cette nouvelle mé thode le neu t ron polarisé t raverse succes

sivement deux bobines de m ê m e radiofréquence ω, égale à la f réquence de 

L a r m o r du neu t ron dans un champ constant H o , en l'absence de la cible 

polarisée, qui peut être placée entre les 2 bobines. Lors du passage du neu t ron 

à t ravers les 2 bobines le neut ron subit 2 nutat ions successives et émerge 

avec une certaine polarisat ion longitudinale P mesurée pa r un analyseur. P o u r 

fixer les idées si la polarisat ion initiale du neut ron est P o , les nutat ions 

de spin induites par chacune des 2 bobines sont de 90° et les champs des 

2 bobines sont en phase, on voit facilement en se p laçant dans le référentiel 

tournant ω que la polarisation finale est P = -Po. Si l 'on introduit alors 
ent re les 2 bobines une cible polarisée (ou plus précisément si l 'on polarise 

les noyaux de la cible, placée en pe rmanence entre les bobines) on constate 

un changement de la polarisat ion P . Il est dû au fait qu 'ent re les 2 bobines 

le spin du neu t ron précesse d 'un angle Ψ = γN H * τ = -γN H * L / v où 

L est l 'épaisseur de l 'échantillon. Avec les mêmes hypothèses que précédem

men t la polarisation finale P ' = -Po cos Ψ, correspond à un changement 

(23) ΔP = P ' - P = Po ( l -cos Ψ) 

Si ijj est petit, l'effet est quadra t ique , inconvénient facile à pallier en établis
sant entre les 2 bobines une différence de phase préréglée <p qui condui t à : 

(24) 
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Les avantages p a r r appor t à la résonance pseudomagnét ique décrite plus 
hau t sont évidents : des angles Ψ d 'une fraction de rad ian peuvent ê t re 

mesurés facilement pe rmet t an t d 'accéder à des µ* d 'une fract ion de 

avec des polarisations de l 'ordre de 1 % . Pa r contraste dans l 'expérience 

précédente avec H * = 1,25 T et τ = 1 µs l 'angle de précession du neu t ron 

dans la cible de pro tons polarisés à 50 % était de l 'ordre de 200 radians . 

U n second avantage de cette mé thode est que les champs de radiofréquence 

qui p rovoquent la nuta t ion des neut rons ne sont plus produi ts dans l 'échan

tillon polarisé et donc froid, avec toutes les limitations que cela compor te 

mais dans le vide. Les µ* d 'une bonne t rentaine d'espèces nucléaires de 6 L i 

à 2 0 9 B i ont été mesurés en g randeur et en signe pa r précession pseudomagné

t ique. P o u r la polarisat ion des cibles on a essentiellement utilisé 2 méthodes : 

polarisat ion statique par équilibre the rmique des spins nucléaires avec u n 

réseau froid et polarisat ion dynamique par un champ d 'hyperfréquence. 

Les avantages et les inconvénients de chaque mé thode ont passés en revue 

ci-dessous. 

E n polarisat ion stat ique la nécessité de descendre à des tempéra tures de 

l 'ordre de 20 m K p o u r obtenir des précessions observables élimine les échan

tillons non métal l iques p o u r lesquels les temps de relaxation T1 sont prohibi-

t ivement longs. L 'avantage de la mé thode statique est que , u n e fois le p rob lème 

cryogénique résolu, les échanti l lons peuvent être passés les uns après les autres 

sans créer à chaque fois un nouveau problème. Les désavantages pr incipaux 

sont des polarisat ions re la t ivement faibles et l ' impossibilité de faire pénétrer 

dans les échantil lons métal l iques des champs de radiofréquence. L a première 

caractér is t ique exige des échantil lons relat ivement épais ce qui élimine les 

noyaux à forte absorpt ion ; la seconde en interdisant la saturat ion sélective 

d 'une espèce nucléaire au cas où la cible en contient plusieurs, ne permet 

d 'obtenir qu 'une moyenne pondérée des µ* de ces espèces, proport ionnel le à 

c α µα* P α , où les c α , µα* et Pα sont les concentrat ions , momen t s pseudo-
α 

magnét iques et polarisations respectives des diverses espèces nucléaires. 

L e principal inconvénient de la polarisat ion dynamique est que chaque 

espèce nucléaire pose un nouveau problème. U n composé convenable conte

nan t ces noyaux doit ê tre t rouvé, associé à un type convenable d ' impuretés 

paramagnét iques introduites dans l 'échantil lon ch imiquement ou par irra

diation. C h a q u e fois il est à peu près impossible de prédi re à l 'avance l 'ordre 

de g randeur de la polarisat ion obtenue . Pa r contre , une fois ces problèmes 

résolus, les avantages sont impressionnants . Les polarisat ions peuvent excéder 

par deux ordres de g randeur celles obtenues s ta t iquement et l ' intervalle des 

précessions encore doublé en passant aux polarisations négatives. Ceci pe rme t 

d'utiliser des cibles relat ivement minces contenant des noyaux for tement 
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absorbants . Surtout , la possibilité d 'une saturat ion sélective pe rmet de mesurer 

clans un m ê m e échantil lon le µ* de plusieurs espèces nucléaires, en part iculier 

de plusieurs isotopes sans recour i r à une séparat ion isotopique coûteuse. 

Pa rmi les résultats, sans doute prévisibles, mais non confirmés précédem

ment des mesures systématiques de µ* on peut citer le fait que les µ* de 

2 isotopes différant par 2 neut rons peuvent être très différents, alors que leurs 

vrais moment s magnét iques et plus généralement la p lupar t de leurs propriétés 

électromagnét iques nucléaires diffèrent peu. Out re les valeurs des µ* ces 

mesures présentent des re tombées en magnét i sme nucléaire . En effet la p ré 

cession pseudomagnét ique pe rmet de mesurer la valeur absolue des polarisa

tions nucléaires et de suivre leur variat ion dans le temps, c 'est-à-dire leur 

relaxation, m ê m e dans le cas où pour diverses raisons la résonance magnét ique 

de ces noyaux n'est pas observable. C'est ainsi que dans l 'éthylsulphate 

d 'ho lmium polarisé s ta t iquement on a pu met t re en évidence deux mécanismes 

nouveaux de relaxation nucléaire, celui de 1 6 5 H o p o u r une orientat ion du 

c h a m p appl iqué parallèle à l 'axe c du cristal, et celui des pro tons lorsque 

le c h a m p est perpendicula i re à c. Bien que la polarisat ion soit s tat ique et la 

R M N des espèces nucléaires non observable, la relaxat ion des pro tons peut 

ê t re séparée de celle de 1 6 5 H o à cause de leurs échelles de temps très 

différentes. O n a pu mon t re r que dans le premier cas la relaxation de 1 6 5 H o 

procède pa r effet direct, absorpt ion ou émission d 'un p h o n o n dont la fréquence 

égale la séparat ion de 2 niveaux hyperfins dans l'ion H o 3 + , un effet jamais 

observé jusque là. Q u a n t à la relaxation des protons , lorsque le c h a m p est 

n o r m a l à l 'axe c elle se fait par contact the rmique entre l 'énergie Z e e m a n 

des pro tons et l 'énergie d ' interact ion spin-spin des spins nucléaires de 1 6 5 H o . 

Ces derniers jouent ainsi en quelque sorte le rôle de spins électroniques en 

minia ture . 

Avan t de clore cette discussion il convient de rappeler que la précession 

pseudomagnét ique a été prédi te théor iquement dès 1964 pa r Baryshevsky et 

Potgoretzki en utilisant une approche tout à fait différente. O n sait que pour 

un neut ron se p ropagean t dans un milieu matériel on peut définir un indice 

de réfraction pa r la relation : 

(25) n = 1 - 2 π No ‹a›/k2 

où ‹a› est l 'ampli tude de diffusion moyenne « vue » par le neut ron . D an s le 

cas d 'une cible polarisée on peut définir 2 ampli tudes de diffusion 

p o u r les deux signes de polarisat ion du neut ron . Il leur correspond d 'après (25) 

deux indices de réfraction n et n et donc 2 vitesses de phase v et v  

différant pa r : hk(n - n )/M. Il est facile de voir qu 'à cette différence 
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de vitesse de propaga t ion correspond une précession du spin du neu t ron de 
fréquence : 

3. DIFFRACTION DE NEUTRONS ET CORRELATIONS SPATIALES 
ENTRE LES SPINS NUCLÉAIRES 

O n a discuté les contr ibut ions que l 'é tude de la forme d 'un pic de Bragg 
peut appor te r à l ' information sur l 'ordre magnét ique nucléaire. O n par t de 
la formule (13) qui donne la par t ie de la section efficace cohérente , dépendan t 
du spin 

(26) 

E n écrivant cette f réquence sous la forme ω = -γN H * et en utilisant 
la fo rmule (9) qui définit u*, on re t rouve bien la formule du champ pseudo
magnét ique H * = 4 π No µ* P . 

(27) 

O n r emarque ra que cont ra i rement à (13) on n ' a pas dans (27) sorti 
‹aiaj*› de la somme car cont ra i rement au cas pa ramagné t ique , ‹Ii.Ij› dépend 
de (ri - r j ) . 

Considérons d 'abord le cas d 'un ant i fer romagnét ique idéal. N o u s avons 
dans ce cas : ‹Ii.Ij› = ± P 2 I 2 avec le signe — pour des spins appar tenan t 
à des sous-réseaux ant i ferromagnét iques opposés. Ceci peut se récr ire : 

(28) ‹Ii.Ij› = P2 I2 exp [- i τ A (ri - rj)] 

où τa est u n vecteur moit ié d 'un vecteur du réseau réc iproque, c 'est-à-dire 
tel que p o u r tout vecteur 1 du réseau cristallin : τa.l = n π (et non 2n πcomme pour un vecteur τ du réseau réciproque) . O n peut alors récr ire (27) : 

(29) 

Cont ra i rement à un pic de Bragg cristallin un pic de Bragg ant i fer roma
gnétique se produi t pour : = k ' - k = τ a + τ. 

N o u s avons considéré jusqu' ici un ant i fer romagnét ique parfait . S'il existe 
dans l 'ordre ant i ferromagnét ique à longue por tée des défauts la relat ion (28) 
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ne sera plus valable si |r t - rj| est très grand. Il est ra isonnable d ' admet t re 

qu 'à g rande distance la corrélat ion ‹Ii.Ij› s 'annule ce qui peut s'écrire : 

(30) ‹Ii.Ij› e-iτ

a. (ri - r j) = P 2 I2 φ (ri - r j) 

o ù la fonction de corrélat ion φ (r) est lentement variable, avec φ (r) = φ ( - r ) . 
φ (r) est voisine de l 'unité lorsque r = |r| est de l 'ordre de quelques distances 
a tomiques et tend vers zéro lorsque r est grand. φ (o) n 'a pas de sens avec 
not re définition (30). N o u s ferons la convent ion φ (o) = 1. 

O n peut considérer aussi un état fer romagnét ique à domaines dont l 'a iman
tat ion macroscopique est nulle. On a alors pa r analogie avec (30) : 

(31) ‹Ii.Ij› = P2I2 φ(ri - r j) 

Sur l 'observation du pic de Bragg nous ferons les hypothèses simplificatrices 

suivantes. Le réseau cristallin est parfai t et le faisceau incident de vecteur 

d 'onde k monochroma t ique est parfa i tement coll imaté. Si l 'ordre magné

t ique était parfait les neut rons diffractés tous de m ê m e vecteur d 'onde k o ' 

tombera ient tous au m ê m e point d 'un plan P perpendicula i re au vecteur k o'. 

D u fait de l ' imperfection de cet o rdre que t radui t la fonction de corrélat ion 

φ(r) les points d ' impact des neut rons diffractés fo rment sur l 'écran P une 

tache de dimensions finies dont l 'intensité en chaque point peut être mesurée 

grâce à un dispositif expérimental connu sous le n o m de compteur b id imen-

sionnel. A l ' intérieur du cristal nous choisissons 3 axes oxyz avec ox le long 

du vector k'0, cor respondant à la diffraction par un réseau magnét ique 

idéal, oz perpendicula i re au plan de diffusion k, k' o, oy étant le troisième 

axe d 'un tr iède tr irectangle. Dans le p lan P nous définissons 2 axes O Y et OZ , 

parallèles respect ivement à oy et oz, par rappor t auxquels sont repérés les 

points d ' impact des neutrons . 

C o m p t e tenu de (30) la section efficace est pour u n réseau antiferro

magnét ique propor t ionnel le à : 

(32) 

Si <p (r i) était pris égal à l 'unité (32) présenterai t un m a x i m u m en fonction ô 

p o u r k' = k'o = k + τ a . D u fait de l 'existence de cç (r (), le faisceau diffracté 
s'élargit c o m m e on a dit plus haut , et l 'on peu t avoir des vecteurs d 'onde 
diffractés k' = k'o + δk' avec : 

(33) δk'y = k Y/D, δ k'z = k Z/D, δ k'x = 0 

Dans (33) D est la distance du cristal à l'écran P. La condition δ k'x = 0 
expr ime au premier o rdre que |k'| = |k'o| c 'est-à-dire que la diffusion est 
élastique. 



— 195 — 

L a section efficace (32) est propor t ionnel le à l ' intensité I (Y,Z) recueillie 
en chaque point de l 'écran P : 

(34) 

que nous approximons pa r une intégrale : 

(35) 

In t roduisant la t ransformée de Four i e r de φ (r) : 

(36) 

on obtient : 

(37) 

O n voit que le compteur bidimensionnel donne u n e carte de la t ransformée 
de Four i e r de la fonct ion de corrélat ion φ (r) dans un p lan perpendicula i re 
au vecteur diffracté k'o. 

P o u r obtenir des renseignements complémenta i res sur φ ((r) on fait t ou rne r 
le cristal d 'un angle ε au tour de l 'axe oz. L ' intensi té en chaque point Y , Z 

dépend d e e et peut s'écrire I (Y,Z,e). O n t rouve : 

(38) 

où 0 est l 'angle de Bragg. 

Si l 'on n e dispose pas de compteur bidimensionnel cela veut dire que (38) 

doit ê tre intégré sur Y et Z . O n t rouve alors : 

(39) 

L' intensi té I (e) observée en fonct ion de l 'angle e, qui est ce que l 'on 

appelle la « rocking curve », est la t ransformée de Four ie r de la fonct ion de 

corrélat ion, le long du vecteur diffusé et avec u n n o m b r e d 'onde ε τ a cos 0. 
N o u s n 'avons r ien dit jusqu' ici sur la na ture des i rrégularités magnét iques 

qui conduisent à une fonction de corrélat ion φ (r) de por tée finie. D an s le cas 

de l 'ant i ferromagnét isme on suppose qu 'à u n certain m o m e n t à un p lan d 'un 

sous-réseau A , succède immédia tement un au t re p lan du m ê m e sous-réseau A 

puis que l 'ordre ant i fer romagnét ique reprend avec une succession régulière 
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des plans A et B jusqu 'à ce qu 'une nouvelle faute se présente . L a région entre 

deux fautes s 'appelle un domaine et c'est donc la dimension finie des 

domaines qui donne lieu à une por tée finie pour la fonction de corréla

t ion qp (r). Cet te dernière se présente c o m m e la fonction de corrélat ion d 'une 

fonction aléatoire p renan t a l ternat ivement les valeurs +1 et -1 sur des 

é tendues aléatoires 1 1 ; 1 2 , . . l n , avec qui sont les dimensions des do-

maines . L e modèle est le m ê m e pour le fer romagnét isme à a imanta t ion 

macroscopique nulle, l 'a imantat ion des domaines fer romagnét iques remplaçant 

s implement l 'a imantat ion al ternée (staggered) des ant i ferromagnét iques . Il 

existe une relat ion ma thémat ique entre la fonction de corrélat ion qp (r) et la 

fonction de distr ibution P (1) des dimensions 1 des domaines . Si Φ (z) et 
(z) sont les t ransformées de Laplace de qp et P on mon t r e que : 

(40) 

où dl est la dimension moyenne des domaines . E n part iculier 

si l 'on p rend pour la fonction de corrélat ion une exponentiel le 

c'est-à-dire d 'après (39) une « rocking curve » qui 

est une Lorentz ienne on t rouve d 'après (40) pour la loi d e distribution P (1) la 

fo rme exponentiel le : 

(41) 

L 'expér ience mon t r e que les rocking curve obtenues p o u r des pics de Bragg 

ant i ferromagnét iques sont beaucoup plus larges que les pics cristallins. Ceci 

m o n t r e que l 'élargissement dû à la d imension finie des domaines antifer

romagnét iques est beaucoup plus impor tan t que toutes les autres causes 

d 'élargissement et justifie a posteriori nos hypothèses simplificatrices de 

cristal parfait et de faisceaux monochromat iques par fa i tement collimatés. 

A v e c le compteur bidimensionnel on a pu observer à t empéra tu re de spin 

négative des taches ferromagnét iques allongées dans la direction paral lèle au 

champ appl iqué ce qui, d 'après les proprié tés des t ransformées de Four ie r 

mon t r e que les domaines ferromagnét iques se présentent c o m m e des galettes 

perpendiculaires au champ appliqué. L a taille des domaines ainsi observés 

dans L i H semble ne pas excéder 150 Â dans leur plus grande dimension et 

pour ra i t ê tre liée à la distribution des impuretés paramagnét iques . 
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Les pr incipaux exposés d u séminaire tenu à 11 heures le lundi , ont été : 

D . E S T E V E (Centre d 'Etudes Nucléa i res de Saclay), L'ordre orientationnel 

dans un système frustré : Etude par RMN de l'azote solide. 

P . I M B E R T (Centre d 'Etudes Nucléai res de Saclay), Etude comparative des 

spectres Mösbauer d'émission et d'absorption dans le système ZnS : F e

2 + . 

Propriétés vibroniques, Mesures de relaxation électronique. 

S. H A R O C H E (Ecole N o r m a l e Supérieure) , Atomes géants en interaction 

avec le rayonnement. 

M . R o s s o (Ecole Polytechnique) , Propriété magnétique des semi-conduc

teurs dopés près de la transition métal-isolant. 

S. L I B E R M A N (Laboratoi re A i m é Cot ton) , Spectrométrie à haute résolution 

d'atomes instables. 

T.O. N I I N I K O S K I (C.E.R.N.) , Muon spin rotation in physics of condensed 

matter. 

M . EMINYAN et G . L A M P E L (Ecole Polytechnique) , Photoémission polarisée 

de spin dans les semi-conducteurs et détection optique de la polarisation des 

électrons dans le vide. 

F . L A L O E (Ecole N o r m a l e Supérieure) , Les fluides quantiques orientés : 

H et 3 H e . 

R. F R E E M A N (Université d 'Oxford), NMR in two frequency dimensions. 

H . A L L O U L (Facul té des Sciences d 'Orsay), Anisotropie macroscopique des 

verres de spin : susceptibilité transverse et RMN. 

PUBLICATIONS 

A. A B R A G A M (avec G . L . B A C C H E L L A , M . FOURMOND, H . G L A T T L I , A . M A L I -

NOVSKI, P . M É R I E L , M . P I N O T and P . R O U B E A U ) , Experimental values of spin 

dependent nuclear scattering lengths of slow neutrons (J. Physique, 40 , 629, 

1979). 

A. ABRAGAM (avec M . G O L D M A N et P . M É R I E L ) , L'ordre magnétique 

nucléaire (Journal La Recherche, 1979). 

A. ABRAGAM (Discours p rononcé le 7 janvier 1980 à l 'Académie des 

Sciences), Quelques réflexions sur la recherche fondamentale (C.R. Acad. Sci., 

1980). 

SÉMINAIRES 
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A. A B R A G A M , Dipolar nuclear antiferromagnetism and ferromagnetism 

(Présenté à : 1980 Annua l Conference of the Condensed Mat te r Division de 

l 'Eu ropean Physical Society en avril 1980 à Anvers , Belgique). 

A. A B R A G A M (avec V. B O U F F A R D , Y. R O I N E L and P . R O U B E A U ) , A new 

Polarized target material : 6Li D (à para î t re) . 

A. ABRAGAM (avec V. B O U F F A R D , Y . R O I N E L et P . R O U B E A U ) , Un nouveau 

matériau pour cibles polarisées : 6Li D (C.R. Acad. Sc. Paris, t. 290, 

série B-203, 10 m a r s 1980). 

M I S S I O N S E T CONFÉRENCES 

Conférence sur Nuclear magnetic ordering et contacts scientifiques (Ge

nève, C.E.R.N. , 8-10 janvier 1979). 

Conférence sur Magnetic resonance à la Conférence G o r d o n Wolfeboro 

(Etats-Unis, 18-22 juin 1979). 

In ternat ional Conference on Magnet i sm 1979 (Munich, 3-7 septembre 1979). 

U n i o n In ternat ionale de Physique P u r e et Appl iquée (réunion du Comi té 

exécutif, Varna , Bulgarie, 24-29 sept lmbre 1979). 

Journées d ' Informat ions sur les Applicat ions Industrielles Nucléai res 

(Pierrelatte, 18 19 octobre 1979). 

Ense ignement donné en tan t que titulaire de la chaire Loren tz 1980 

à l 'Université de Leyde (24 leçons). 

Conférences aux Universi tés de Eindhoven , Delft et A m s t e r d a m ainsi qu 'au 

Labora to i re Philipps à Eindhoven . 

A C T I V I T É S DU LABORATOIRE 

Le laboratoire de Magnét i sme Nucléa i re dirigé pa r M . Anato le ABRAGAM 

consti tue au Commissar ia t à l 'Energie A t o m i q u e un groupe du Service de 

Physique du Solide et de Résonance Magné t ique . I l compor te dix-huit cher

cheurs dont quat re boursiers de thèse et u n visiteur étranger, un ingénieur 

chimiste et sept techniciens. 

D e u x activités importantes du Labora to i re , utilisant les neut rons , ont été 

in ter rompues pa r l 'arrêt du réacteur EL .3 de Saclay, et ne pour ron t reprendre 

qu 'à la mise en m a r c h e prévue pour l ' au tomne 1980. Ces activités sont d 'une 
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par t l 'étude par diffraction de neut rons de l 'ordre magnét ique nucléaire dans 

l 'hydrure de l i thium, et d 'aut re pa r t la mesure de la part ie dépendan te du spin 

de l 'ampli tude de diffusion des neut rons par les différentes espèces nucléaires, 

par observation de la précession pseudomagnét ique du spin du neu t ron à la 

traversée d 'une cible nucléaire polarisée. 

Les t ravaux réalisés au cours de l 'année 1979-1980 sont résumés ci-dessous. 

a) Etude du diagramme champ-entropie d'une phase nucléaire ordonnée 

du fluorure de calcium 

La désaimantat ion adiabat ique nucléaire en champ élevé consiste à effectuer 

une lente variat ion du champ extérieur en présence d 'une irradiat ion de rad io

fréquence saturante . A u cours de ce processus, qui se produi t à entropie 

constante, l 'état du système est à tout m o m e n t caractérisé par une tempé

ra ture de spin par rappor t à un Hami l ton ien effectif qui se compose de la 

part ie des interactions dipolaires qui est invar iante par rota t ion autour du 

c h a m p extérieur, et de l ' interaction Z e e m a n avec un champ effectif dont la 

composante longitudinale est la différence entre le champ de résonance à la 

fréquence d ' irradiat ion et le c h a m p appliqué. 

Lorsqu 'el le est précédée d 'une forte polarisat ion dynamique nucléaire, 

cette désaimantat ion adiabat ique condui t à un o rd re magnét ique nucléaire. 

Dans le f luorure de calcium avec le champ extérieur parallèle à un axe 

cristallin A 4 , la désaimantat ion adiabat ique des spins de fluor produi t un 

état o rdonné ant i ferromagnét ique de ces derniers. 

Au cours des années précédentes , de nombreuses études ont été effectuées 

sur cet état ant i ferromagnét ique dans un c h a m p effectif nul . 

La théorie prévoit qu 'à faible entropie, la transi t ion à l 'état ant i fer roma

gnét ique au cours de la désaimantat ion est du premier o rd re : il existe un 

intervalle de champs effectifs où coexistent des domaines ant i fer romagné

tiques et des domaines paramagnét iques . L a mise en évidence de ces domaines 

s'effectue par l 'observation du signal de résonance de l ' isotope ra re 4 3 C a , doué 

de spin (alors que l ' isotope abondan t 4 0 C a en est dépourvu) . Les spins 

de 4 3 C a situés dans différents domaines sont soumis à des champs dipolaires 

différents : le signal de résonance se décompose en deux raies dont les 

intensités relatives sont égales aux volumes relatifs des deux types de 

domaines . On peut par extrapolat ion déterminer les champs crit iques corres

pondan t à l 'appari t ion des domaines ant i ferromagnét iques, et à la disparit ion 

des domaines paramagnét iques . 

Les difficultés inhérentes à l 'expérience : faiblesse du signal de résonance 

du 4 3 C a et brièveté du temps de relaxation spin-réseau dipolaire, ont nécessité 
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la mise en place d 'une électronique et d 'une logique informat ique complexes. 

Les résultats obtenus sont en accord qualitatif ra isonnable avec les prévisions 

d 'une théorie approchée . 

Ce t te expérience se poursuivra par l 'étude du d i ag ramme champ-ent ropie 

dans des condit ions où l 'ordre magnét ique des spins de fluor est fe r roma

gnét ique à domaines . 

(JACQUINOT, U R B I N A . ) 

b) Etude de l'hydrure de lithium 

L 'hydru re de l i thium est la p remière substance sur laquelle on a observé 

par diffraction de neut rons les états nucléaires o rdonnés produi ts par désai

manta t ion adiabat ique en c h a m p élevé. Cet te é tude a été possible grâce à la 

valeur élevée de la par t ie dépendant du spin de l 'ampli tude de diffusion 

neut ron-pro ton . 

Les études entreprises cette année ont por té sur plusieurs points . 

On a entrepris la mise en œuvre d 'une nouvelle mé t h o d e de mesure de 

l 'énergie dipolaire nucléaire, basée sur l 'observation de la variat ion du signal 

de résonance 7 L i au cours d 'une succession de saturat ions nucléaires contrôlées. 

Cet te mé thode n'est pra t icable que si l 'expérience se déroule en un temps 

beaucoup plus cour t que le temps de relaxation spin-réseau. Cet impératif 

a condui t à é laborer un nouveau système d'acquisit ion en ligne des données , 

beaucoup plus rapide que celui utilisé jusque là. Les premières mesures de 

l 'énergie dipolaire ont commencé . 

O n a entrepris une é tude systématique de la relaxat ion dipolaire spin-

réseau en fonction de la t empéra ture du réseau. L a relaxat ion est non 

exponentielle, d 'une façon qui dépend de l 'échantil lon, ce qui laisse supposer 

une inhomogénéi té au sein de l 'échantil lon de la concentra t ion des impuretés 

paramagnét iques responsables de cette relaxation. D ' a u t r e par t , lorsqu 'on 

abaisse la t empéra ture , jusqu 'à environ 50 m K , la re laxat ion se ralenti t beau

coup plus len tement que p révu pa r la théor ie si les impuretés re laxantes ont 

un g = 2. A u c u n de ces points n'est compris actuel lement . Les études se 

poursuivent . 

E n troisième lieu, on a entrepris une modificat ion du système de produc t ion 

des centres paramagnét iques utilisés p o u r la polarisat ion dynamique de L iH . 

Ces centres sont produi ts pa r i rradiat ion des échanti l lons au moyen d'électrons 

de quelques M e V , à une t empéra ture voisine de celle de l 'azote l iquide. 

D a n s la t echnique utilisée jusqu 'à présent , les échanti l lons sont légèrement 

au-dessus d 'un ba in d 'argon liquide. L'efficacité p o u r la polarisat ion dyna

mique des centres produi ts dépend de façon très sensible de la t empéra tu re des 
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échanti l lons au cours de l ' i rradiation. Cet te t empéra tu re est actuel lement ma l 

contrôlée et seule u n e faible p ropor t ion des échantil lons produi t s est utili

sable. O n se propose de refroidir les échanti l lons pa r un flux gazeux d 'hél ium 

froid, mé thode dont on espère qu'el le pe rmet t r a u n contrôle bien meil leur de 

la t empéra ture . 

( R O I N E L , B O U F F A R D . ) 

c) Polarisation dynamique de 6Li D 

L'obtent ion de cibles de neut rons polarisés présente un grand intérêt pour 

la phys ique des hautes énergies. Les cibles utilisées jusqu 'à présent sont 

constituées de substances organiques deutérées, ou le neut rons polarisés sont 

ceux des deutons . Elles présentent plusieurs inconvénients : la polarisat ion 

m a x i m u m du deutér ium est l imitée à environ 40 % , à cause de la largeur 

de la raie de résonance électronique des centres polarisants , et les substances 

organiques cont iennent de nombreux neut rons non polarisables : ceux 

des noyaux de 12C et 16O. A ces deux points de vue, 6 L i D leur est 

très supérieur. E n premier lieu, 6 L i peu t être considéré c o m m e la superpo

sition d 'une par t icule a , dont les neut rons ne sont pas polarisables, et d 'un 

deuton : dans 6 L i D , la p ropor t ion des neut rons polarisables est donc 1/2 ; 

elle est égale à celle des pro tons polarisables. E n second lieu, et sur la 

base de l 'expérience acquise avec 7 L i H , la largeur de la raie électro

nique des centres polarisants est due aux interactions hyperfines avec les 

noyaux voisins, donc propor t ionnel le aux moment s magnét iques de ces der

niers. El le ne devrait donc pas appor ter de sévère l imitation à la polarisat ion 

dynamique nucléaire. 

Dans une expérience de faisabilité, effectuée avec une poudre frittée de 
6 L i D , on a obtenu des polarisat ions de 6 L i et de D de l 'ordre de 70 % . 

Les centres paramagnét iques sont, c o m m e p o u r 7 L i , produi ts par i r radia

tion électronique à la t empéra tu re de l 'argon l iquide. L a polar isat ion s'effectue 

dans u n c h a m p d 'environ 6 Teslas, et l 'échantil lon est refroidi dans un réfri

gérateur à dilution. Les temps de polarisat ion sont très longs, de plusieurs 

dizaines d 'heures . 

A la lumière de cette expérience, plusieurs laboratoires ont manifesté leur 

intérêt à construire des cibles de 6 L i D de grandes dimensions. 

(ABRAGAM, R O I N E L , B O U F F A R D . ) 

d) Etude du méthane solide à basse température 

Ent r e 0 et 20 K , le mé thane solide se t rouve dans une phase d 'ordre 

or ientat ionnel partiel . E n dessous de 1 K, les molécules désordonnées sont 



— 202 — 

dans leur état fondamenta l , de symétrie A et de spin nucléaire total I = 2 ; 

en effet, leur p remier état excité, de symétr ie T et de spin total I = 1 , se 

t rouve à 12 K et les transitions T A sont rapides. Les molécules ordonnées , 

par contre, possèdent trois niveaux proches : u n niveau fondamenta l A 

(I = 2), un niveau T (I = 1) à environ 2 K et un niveau E (I = 0) à environ 

3 K . 

Dans le mé thane pur , ces trois n iveaux restent peuplés m ê m e aux très 

basses tempéra tures car les transit ions entre niveaux, nécessairement ac

compagnées d 'une conversion de spin, sont très lentes. Ces transitions sont 

accélérées en présence d 'un c h a m p magnét ique inhomogène , car l ' interaction 

Z e e m a n des différents pro tons avec ce c h a m p produi t u n léger mélange des 

différents états de spin. E n pra t ique seul le champ dipolaire d ' impuretés 

pa ramagné t ique est suffisamment inhomogène pour p rodu i re u n mélange 

non négligeable et accélérer de façon notable la conversion. L e couplage 

dipolaire é lec t ron-méthane possède des termes « flip-flop » entre états 

propres non per turbés du spin électronique et du mé thane . Il en résulte 

qu 'en fonction d 'un c h a m p magnét ique extérieur la vitesse de conversion 

présente un pic aigu lorsque la séparat ion Z e e m a n électronique est égale 

à la dis tance entre deux états du mé thane . Ce phénomène de conversion 

résonnante a été mis à profit les années précédentes pour mesurer la sépa

rat ion d'énergie des états A et T . 

L a propr ié té la plus m a r q u a n t e qui distingue un état T d 'un état A est 

le couplage de son m o m e n t magnét ique nucléaire avec le réseau : la relaxat ion 

spin-réseau des molécules T est beaucoup plus rap ide que celle des molé

cules A . Il en résulte que le temps de relaxat ion global des protons dans 

un mélange fournit une mesure sensible de la concentra t ion de l 'espèce T . 

Les études de cette année entre 1 K et 80 m K ont por té sur plusieurs 

points . 

O n a mon t r é que le temps de relaxation de l 'espèce T dépend explicite

m e n t de la t empéra tu re du réseau et de la concentra t ion de l 'espèce. U n e 

molécule T relaxe d 'autant plus vite qu'i l existe d 'autres molécules T dans 

son voisinage. D ' au t r e pa r t la variat ion de avec la t empéra tu re est d 'autant 

plus impor tan te que la concentra t ion de T est faible. 

L a méthode de conversion résonnante A T a mon t r é que la séparat ion 

entre états A et T augmente quand la concentra t ion de l 'espèce T diminue, 

en accord avec la prédict ion d 'une théorie de champ moléculai re . 

U n e élaborat ion de la mé thode de conversion résonnante a permis de 

mesurer la séparat ion des niveaux E et T , de la façon suivante. Après une 

longue at tente au champ de conversion résonnante A T, la concentra t ion 

de l'espèce T devient très faible et le T 

1 des protons très lent. Si on se place 
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alors au champ de conversion résonnante E T, la concentra t ion de 

l'espèce T augmente aux dépends de celle de l 'espèce E (inobservable par 

résonance magnét ique car I = 0), et le T 1 des pro tons se raccourci t . 

Enfin, au bout de deux jours de conversion résonnante A T, à 0,1 K , 

le temps de relaxat ion T 1 des p ro tons atteint plusieurs heures , ce qui ouvre 

la perspective d 'une polarisat ion dynamique des pro tons pour la product ion de 

cibles polarisées. L a fraction des pro tons polarisables de C H 4 , égale à 0,4, est 

très supér ieure à celle des cibles organiques habituelles. 

( M l l e B O U C H E T , G L Ä T T L I . ) 

e) Ordre orientationnel dans les solides moléculaires H2, D2 et N2 

D a n s l 'hydrogène, le deutér ium et l 'azote solides, les centres de gravité des 

molécules sont fixés sur les nœuds d 'un réseau cristallin. A basse t empéra ture 

on observe une transi t ion d u premier o rdre entre u n e phase désordonnée où 

les molécules tournent l ibrement et une phase o rdonnée où les molécules 

possèdent u n e or ientat ion moyenne déterminée. L ' interact ion responsable de 

ces transit ions est l ' interaction quadrupola i re intermoléculaire . 

L 'hydrogène et le deutér ium moléculaires existent sous deux espèces dont 

une seule est douée de m o m e n t quadrupola i re : l 'espèce excitée de J = 1 

(or thohydrogène et paradeu té r ium) tandis que l 'espèce fondamenta le de 

J = 0 a une symétrie sphér ique (parahydrogène et or thodeutér ium) . L 'hydro 

gène et le deutér ium forment des solides quant iques , ce qui les distingue de 

l 'azote solide qui est presque u n solide classique. 

L ' intérêt de ces systèmes est que ce sont des systèmes frustrés : il est 

impossible de réaliser une configuration o rdonnée tr idimensionnelle compac te 

des quadrupôles où l 'énergie joue u n rôle impor tan t dans de nombreux 

systèmes de mat ière condensée. L e bu t de ces expériences est d 'é tudier un 

cas p rop re où l 'origine de la frustrat ion est connue et où, grâce aux techniques 

de la résonance magnét ique , on peu t suivre di rectement l 'évolution des 

paramèt res d 'ordre , ce qui n'est pas toujours le cas dans d 'autres systèmes 

frustrés. 

L ' une des conséquences f rappantes de la frustrat ion est la per te de l 'ordre 

à longue distance lorsqu 'une par t ie des quadrupôles est remplacée pa r des 

molécules à symétrie sphér ique. Cet te disparit ion d 'ordre à longue distance se 

produi t p o u r des concentra t ions des quadrupôles inférieures à environ 

50-60 % . E n dessous, on observe l 'appari t ion d 'une nouvelle phase à o rd re 

pu remen t local, interprétée c o m m e étant un verre quadrupola i re . 

Dans H 2 et D 2 solides, la dilution s 'opère na ture l lement pa r conversion 

des espèces J = 1 en espèces J = 0. Cet te conversion est suffisamment lente 
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pour que l 'on puisse effectuer des mesures à chaque concentra t ion. D a n s N 2 , 

la dilution peut être obtenue par cristallisation d 'un mélange azote-argon. 

A u cours des années précédentes on a étudié le d i ag ramme de phase de 

H 2 solide pour 20 % x (J = 1) 90 % , et de D 2 solide p o u r 42% 

x 75 % , et t rouvé p o u r ces deux systèmes les mêmes phases d 'ordre 

à longue distance et de verre quadrupola i re . 

D a n s D 2 p o u r x < 42 % , le signal de résonance nucléaire était t rop faible 

par rappor t au brui t p o u r en étudier la fo rme en détail . C'est par des 

mesures de temps de relaxat ion spin-réseau que l 'on a pu établir l 'existence 

d 'une transi t ion de phase, p o u r x = 33 % . U n apparei l lage d ' impulsions a été 

construit p o u r compléter l 'étude du d i ag ramme de phase de D 2 , soit pa r des 

mesures de temps de relaxation spin-réseau, soit pa r des études d 'échos 

solides quadrupola i res . 

D a n s N 2 solide, la s t ructure orientat ionnelle frustrée qui s'établit en dessous 

de 36 K est analogue à celles de H 2 et D 2 solides. Cet te transit ion a déjà 

été étudiée en observant le signal de résonance quadrupola i re de 1 4 N . Cet te 

technique n'est cependant possible que dans un cristal d 'azote pur , car l'in

t roduct ion d 'argon élargit la raie quadrupola i re au point de la r endre inob

servable. P o u r obvier cette difficulté et étudier l 'appari t ion éventuelle d 'une 

phase verre quadrupola i re à faible concentrat ion, l ' approche utilisée au labo

ra toi re consiste à utiliser l ' isotope 1 5 N pur , et observer la s t ructure dipolaire 

de son signal de résonance en dessous de la transit ion. Cet te observation est 

compliquée par l 'existence d 'un déplacement chimique anisotrope. 

Des expériences prél iminaires sur N 2 solide pu r ont permis non seulement 

de re t rouver la phase o rdonnée en dessous de T c = 36 K, mais également 

de détecter une phase d 'ordre orientat ionnel très part iel entre 36 K et 

45 K. Cet te phase a été mise en évidence pa r l 'observation d 'un écho solide 

après une séquence de deux impulsions π/2, 0. Le fait que cet écho soit 
m a x i m u m pour θ = π/2 démont re sans conteste qu'i l s'agit d 'un écho 

quadrupola i re , caractéris t ique de l 'existence d 'un o rd re orientat ionnel des 

molécules de N 2 . 

(SULLIVAN, D E V O R E T , E S T È V E . ) 

f) Etude expérimentale de l'hélium trois solide 

Cet te é tude a pour but de préciser la na tu re de l 'Hamil tonien de spin de 

l 'hélium trois solide, dont de nombreuses expériences ont mon t r é que ce n'est 

pas un Hamil tonien de Heisenberg comme le laissaient supposer les proprié tés 

de 3 H e solide à hau te t empéra tu re . 

Les expériences entreprises au labora toi re cor respondent à des champs 



— 205 — 

allant jusqu 'à 8 Teslas et des tempéra tures allant jusqu 'à 10 m K , produi tes 

par u n réfrigérateur à dilution. 

O n a d 'abord entrepris une étude de courbe press ion- température à l 'équi

libre liquide-solide sous champ magnét ique élevé, en la comparan t à la m ê m e 

courbe en c h a m p nul. Quelques résultats expér imentaux publiés semblent indi 

quer que la variat ion de cette courbe avec le champ est en désaccord avec les 

prédict ions tirées d 'un Hami l ton ien de Heisenberg. L a déterminat ion de la 

courbe press ion- température se heur te encore à certaines difficultés expér i 

mentales . 

O n a ensuite entrepris une é tude de la var iat ion du temps de relaxation 

nucléaire spin-réseau en fonction du c h a m p qui, à champ élevé, p résen te 

un compor temen t différent de celui observé en bas champ . 

L a connaissance de ces temps de relaxat ion est de plus nécessaire p o u r u n e 

étude qui est envisagée : le refroidissement pa r désaimantat ion ad iaba t ique 

d 'hél ium trois polarisé pa r relaxat ion spin-réseau en champ élevé. U n e expé

r ience prél iminaire de désaimantat ion a été effectuée sur du solide en équi 

libre avec le l iquide, après une demi- journée de relaxation à 8 Teslas. U n 

refroidissement du solide a été observé au moyen d 'un the rmomèt re capacitif 

à Sr Ti 0 3 , insensible au c h a m p magnét ique . Ce refroidissement du mélange 

liquide-solide s 'accompagne d 'une variat ion de pression ayant une double or i 

gine : la d iminut ion du c h a m p et la diminut ion de la t empéra tu re . 

( B E R N I E R . ) 

g) Etude théorique de l'hélium trois solide 

U n certain n o m b r e de faits expér imentaux, publiés au cours des dernières 

années, ont révélé dans la phase cubique centrée de 3 H e solide à basse 

t empéra tu re des proprié tés incompatibles avec un Hami l ton ien d 'échange à 

deux spins : 

— tempéra ture de Curie-Weiss négative, propr ié té de caractère antifer

romagnét ique , 

— augmenta t ion prétransi t ionnelle de la susceptibilité, t e rme en T - 3 d a n s 

la chaleur spécifique, qui sont de caractère ferromagnét ique, 

— en champ faible, t ransi t ion du 1 e r o rdre vers u n e phase de faible suscep

tibilité, 

— en champ élevé, t ransi t ion du 2 e o rd re vers une phase de for te 

a imanta t ion. 

L a tentative d ' interprétat ion développée au laboratoire est basée sur 

l 'utilisation d 'échanges cycliques à plusieurs spins. D u point de vue fonda

mental , de tels échanges sont la conséquence naturel le des corréla t ions 

géométr iques de cœurs durs des a tomes d 'hél ium. 
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U n e étude de résonance magnét ique publiée r écemmen t appor te une forte 

présompt ion sur la na tu re de la phase o rdonnée en c h a m p faible : une 

phase ant i fer romagnét ique formée d 'une succession de deux plans d 'a imanta

tion paral lèle suivie de deux plans d 'a imanta t ion opposée aux deux pre

miers, etc . 

Le modè le d 'échange à spins multiples pe rme t d 'expliquer l 'existence de 

cette phase si on invoque à la fois des échanges à 4 spins coplanaires et des 

échanges à trois spins. Lorsque les paramèt res de ces deux échanges sont 

ajustés aux valeur de la t empéra tu re de Curie-Weiss et de la t empéra ture de 

transit ion en champ nul l 'Hamil tonien ob tenu rend ra i sonnablement compte 

de l 'ensemble de faits expér imentaux connus . 

P o u r la phase en c h a m p faible (H 0,4 T) : 

— susceptibilité dans la phase o rdonnée et f réquence de la résonance 

ant i ferromagnét ique, 

— variat ion avec la t empéra tu re de la susceptibilité prétransi t ionnelle , 

— variat ion avec la t empéra tu re de la chaleur spécifique prétransi t ionnelle , 

— faible var iat ion de la pression d 'équil ibre solide-liquide en fonction du 

champ, 

— vitesse des ondes de spin dans la phase o rdonnée . 

P o u r la phase en c h a m p élevé (H 0,4 T) , dont on prévoi t que c'est une 

phase spin-flop : 

— variat ion de la t empéra tu re cri t ique avec le ch amp , 

— variat ion linéaire de la pression d 'équil ibre solide-liquide en fonction 

du champ , 

— forte a imanta t ion de la phase o rdonnée , var iant peu avec le c h a m p . 

U n tel ensemble d 'accords théorie-expérience établit la réali té de l 'échange 

à spins mult iples et r end très plausible la fo rme quant i ta t ive de l 'Hamil tonien 

proposé . 

L a p lupar t des prévisions ont été faites dans l ' approximat ion du c h a m p de 

Weiss. U n développement systématique des calculs d 'onde de spins est 

actuel lement en cours . 

( D E L R I E U , R O G E R . ) 
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