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ETUDE A L’AIDE D’HYPERSONS
DU SPECTRE DE RESONANCE ELECTRONIQUE DU Fe** DANS MgO (Y

Par R. BUISSON (2) et C. JACOLIN,

Laboratoire de Spectrométrie Physique (3) et Société Alcatel, Domaine Universitaire, 38-Saint-Martin-d’Heéres.

(Regu le 17 juin 1968, vévisé le 4 movembre.)

Résumé. — Le spectre R.P.E. du Fe?* dans MgO est étudié 4 l'aide de la saturation de la
résonance par les hypersons. I’excellent rapport signal sur bruit obtenu avec cette technique
permet d’étudier attentivement les formes de raie. Un calcul, sur un modele simple, explique
qualitativement certains traits caractéristiques des résultats. I,’évolution angulaire de la largeur
de la raie AM = 1 est mal expliquée. La présence dans le spectre obtenu par cette méthode
d’anomalies est analysée par I'étude de deux processus : transitions a double quanta et satu-
ration par les hypersons d’une autre transition que celle observée en résonance. Les conclusions
de cette analyse sont comparées aux résultats expérimentaux. Enfin, I’évolution du signal en
fonction de I'écart entre la fréquence de résonance et la fréquence des hypersons est discutée.

Abstract. The E.P.R. spectrum of Fe?* in MgO is studied by the saturation of the
resonance by ultrasonic waves. Detailed examination of the lineshape is made possible by
the good signal-noise ratio. A calculation based on a simple model can explain qualitatively
some characteristic features of the results. The angular variation of the AM = 1 linewidth
is not explained correctly. The presence, in the spectrum obtained by this method, of some
anomalies is analysed. Two processes can lead to these anomalies : double quantum transitions
and saturation by the microwave phonons of the other transition which is not observed by
resonance. The experimental results are compared with the conclusions of that analysis.
Finally, the evolution of the signal as a function of the difference between the resonance

frequency and the microwave phonon frequency is discussed.

1. Introduction. — Le spectre R.P.E. du Fe?*
dans MgO a été détecté par W. Low [1] en 1958.
Il a fallu attendre les expériences de J. W. Orton
et al. [2] pour interpréter completement le spectre,
en particulier pour expliquer, par une transition a
double quanta, la raie fine située au centre de la
raie large.

Shiren [3] et Watkins [4] ont d’autre part mesuré
les constantes de couplage spin-phonon de cet ion.
Ces mesures ont montré que le Fe?" était I’ion le plus
couplé parmi les éléments du groupe du fer observés
en R.P.E.

Grace a ces résultats, il a été possible d’interpréter
Pélargissement des raies comme le résultat de la
présence, dans les échantillons, de contraintes internes.
E. Feher [5] et Mac Mahon [6] ont montré qu’il y
avait une corrélation entre les largeurs des raies des
différents ions d’un méme échantillon, confirmant
ainsi que I’élargissement était dt au méme mécanisme.

(1) Cette étude a étéréalisée avecl’aide dela D.G.R.S.T.
(?) Ce travail fait partie d’une thése qui sera soumise
par M. Buisson a la Faculté des Sciences de Grenoble en
vue de I'obtention du doctorat d’Etat és Sciences Phy-
siques (numéro d’immatriculation C.N.R.S. A.O. 2317).
(®) Laboratoire associ¢ au C.N.R.S.

Ce fort couplage a incité de nombreux expérimen-
tateurs & étudier 'influence du Fe?* sur la propagation
des hypersons. Shiren [7] et Guermeur et al. [8] ont
mesuré respectivement les variations de vitesse de
signal et de vitesse de phase provoquées par cet ion.
Shiren [9] a également mis en évidence une raie a
double quanta induite par ’absorption simultanée
d’un phonon et d’un photon.

Enfin, Lewis [10] puis Lewis et Stoneham [11] ont
étudié la saturation de la résonance électronique par
les hypersons.

Nous avons également étudié I'influence d’une irra-
diation hypersonore sur le spectre R.P.E. par plusieurs
techniques expérimentales qui seront décrites dans le
paragraphe 2. Le but originel de ces expériences était
de détecter un déplacement des raies induit par les
hypersons [12-13]. Malheureusement, la largeur des
raies et la présence de phénomeénes parasites (qui
seront analysés plus loin) ont masqué ce déplacement.
Nous avons cependant pu obtenir, avec ces techniques,
d’excellents spectres R.P.E. alors que les méthodes
habituelles ne permettaient pas d’observer les raies
trop larges. Nous avons ainsi pu étudier la forme des
raies et I’évolution angulaire de leur largeur. Ce travail
complete celui de Lewis et Stoneham publié récem-
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ment. Nous avons enfin détecté dans ces spectres des
anomalies qui peuvent s’interpréter soit par des tran-
sitions 4 double quanta (un phonon-un photon) ana-
logues a celles observées par Shiren [9], soit par un
processus lié a4 la saturation de la résonance. Nous
étudions en détail ces deux possibilités.

2. Appareillage et méthodes expérimentales. —
L’appareillage que nous avons utilisé est illustré sur
la figure 1. Il comprend un pont de résonance R.P.E.

DETECTION
SYNCHRONE

AMPLI A
PORTE

ERS OSCIL.

GENER.
iMPULS.
' | S

__CAVITERRE,

HYPERSONS

F1G. 1. — Schéma de l'appareillage.

et un ensemble pour la production et la détection des
hypersons.

Les hypersons sont produits a I’aide de cylindres
de quartz dont une extrémité est placée dans une
cavité réentrante. L’échantillon de MgQO, collé a ’autre
extrémité du quartz, est situé entiérement dans une
seconde cavité. La fréquence de cette cavité peut étre
modifiée, au cours des expériences, dans une plage
de 4+ 300 MHz autour de la fréquence du magnétron.
Le découplage entre les cavités est de 70 db lorsque
les fréquences sont égales.

Nous décrivons ci-dessous les deux principaux types
d’expériences que l’on peut effectuer avec cet appa-
reillage.

2.1. ATTENUATION DES HYPERSONs. — L’amplifi-
cateur a porte permet de sélectionner I'un des échos
correspondant a une impulsion acoustique qui s’est
propagée dans le cristal de MgO et d’étudier la varia-
tion de son amplitude en fonction du champ magné-
tique.

Pour améliorer le rapport signal sur bruit, nous
avons a 'aide de la diode P.I.N. modulé par tout ou
rien la puissance d’excitation. L’écho se trouve lui
aussi modulé par tout ou rien et le signal de sortie
de Pamplificateur a porte peut ainsi étre traité par
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une détection synchrone. Cette méthode s’est montrée
plus intéressante que lintégration directe, car elle
permet d’éliminer les bruits & basse fréquence.

2.2. DETECTION DIRECTE DE LA SATURATION PAR
LES HYPERSONS. — Lorsque la puissance acoustique est
suffisante, les hypersons saturent la transition et dimi-
nuent ainsi la puissance hyperfréquence absorbée dans
la cavité de résonance. Si la puissance acoustique est
modulée, la puissance absorbée sera aussi modulée et
donnera lieu, & la sortie du pont R.P.E., 4 un signal
modulé qui pourra étre traité par une détection syn-
chrone. Pour que le signal détecté ait sa plus grande
amplitude, il faut que la période de modulation soit
grande devant le temps de relaxation 7.

Cette méthode apporte un moyen puissant pour
I’étude des raies larges. En effet, si la puissance des
hypersons est suffisante, la saturation est compléte :
P’amplitude du signal détecté est voisine de I’amplitude
de la raie. Par contre, avec la technique habituelle-
ment utilisée en R.P.E. (modulation du champ magné-
tique), ’amplitude du signal dépend de I’amplitude
de modulation et il faut que cette derniére approche
la largeur de raie pour que le signal soit maximum.
Pour des raies de 1 500 4 2 000 gauss comme nous en
avons trouvé dans certains échantillons de MgO dopés
au Fe?', une modulation aussi grande est pratiquement
irréalisable. Aussi pour ces raies trés larges, et avec
une modulation d’une dizaine de gauss, le signal est
invisible. Par contre, avec la méthode proposée, le
rapport signal sur bruit atteint largement 100 avec les
mémes conditions quant a la puissance d’interrogation.
D’autre part, cette méthode permet d’enregistrer
directement la forme de raie, au lieu de sa dérivée,
ce qui présente quelquefois un avantage. De plus, la
ligne de base est obtenue trés aisément.

Dans le cas d’une raie de largeur inhomogeéne,
comme celles qu’on trouve par exemple dans le sys-
ttme Fe?*/MgO, les hypersons monochromatiques
creusent un « trou » dans cette raie. La largeur de
ce trou dépend de la largeur des « spin-packets ».
Cette méthode permet donc, par variation de 1’écart
entre les fréquences des hypersons et de résonance,
d’obtenir la largeur et la forme de ce « trou ».

Lewis et Stoneham [11] ont utilisé pour leurs expé-
riences un second récepteur superhétérodyne leur
permettant de suivre toute modification de la puis-
sance absorbée dans la cavité résonnante. Si cette
méthode donne probablement un rapport signal sur
bruit moins bon, elle permet par contre d’étudier les
phénomenes transitoires.

3. Résultats expérimentaux. — Nous avons travaillé
avec deux types d’échantillons que nous appelons I
et I1.

Les deux échantillons du type I, qui nous ont donné
des résultats identiques, proviennent de la Compagnie
Norton. Ils présentent des raies trés larges.
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L’échantillon du type II nous a été aimablement
donné par M. Muller (IBM-Zurich) et présente des

raies plus fines.

3.1. ForMEs DEs RAIES. — L’excellent rapport signal
sur bruit obtenu par la méthode décrite au para-
graphe 2.2 nous a permis d’étudier attentivement la
forme des raies AM = 1. Les constatations sont les
suivantes :

— Pour tous les échantillons examinés, la raie est
dissymétrique, plus large vers les bas champs. Cette
dissymétrie, qui varie avec l’orientation du champ
magnétique, est plus marquée pour les échantillons
de type I.

— Pour les échantillons de type I, la raie est voisine
d’une lorentzienne vers le centre mais la décroissance
est plus rapide dans les ailes. Il semble y avoir une
modification de la forme vers les ailes avec Iorien-
tation du champ magnétique c6té haut champ.

— Pour D’échantillon de type II, la raie est plus
proche d’une gaussienne dans le centre. Dans les
ailes, la décroissance est plus rapide que pour les
échantillons de type I, mais moins rapide que pour
une raie gaussienne.

La figure 2 montre ces différents résultats. Sur ces
courbes, toutes les raies ont été normalisées au centre
et au point d’intensité moitié c6té haut champ. Nous
avons tracé une gaussienne, une lorentzienne et une
raie dont la forme a été prévue par Stoneham [14].
Bien que deux formes soient représentées dans cette
publication, elles deviennent, apres normalisation, pra-
tiquement identiques. Les points sont nos résultats
expérimentaux extraits des spectres tels que ceux de
la figure 5.

)
N\ F o
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FIG. 2. — Formes expérimentales de la raie AM =1 :

O :Typel : H,//111 (demi-largeur 600 gauss).
O:TypeI : H,/l 100 (demi-largeur 1 050 gauss).
+ : Type II : Hy [/ 111 (demi-largeur 155 gauss).
A : Type IT : Hy I/ 100 (demi-largeur 265 gauss).
: Forme de Lorentz.

.—. : Forme de gauss.

: Forme théorique de la réf. [18].
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Nous n’avons pas fait d’étude systématique de la
raie AM = 2 quant a ’évolution de sa forme avec
Porientation du champ magnétique. Notons cependant
que nous avons observé une modification trés marquée
de sa forme pour nos échantillons de type I avec la
puissance acoustique (fig. 3).

@

1000 H Gauss
1000 H Gauss

Fic. 3. — Modification de la forme de la raie AM = 2
avec la puissance acoustique (échantillon de type I) :

a) Forte puissance acoustique.
b) Faible puissance acoustique.

AH (Unites arbitraires)

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 o
Hsm (111} a 110}

FIG. 4. — Variation angulaire de la demi-largeur de raie :

O : Type L.
A : Type IL
———~: Courbe théorique avec distribution lorent-
zienne des déformations.
: Courbe théorique avec distribution gaus-
sienne des déformations.
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3.2. LARGEURS DEs RAIES. — La figure 4 représente
I’évolution de la demi-largeur des raies AM = 1.
Ces largeurs ont été normalisées pour o = 0 afin de
comparer les évolutions. Puisque les raies sont dissy-
métriques, nous avons porté la demi-largeur c6té haut
champ. Pour les échantillons de type I, le minimum
de la demi-largeur est de 600 gauss, et pour I’échan-
tillon de type II il est de 155 gauss.

3.3. SicNAux NEGATIFS. — Nous avons constaté la
présence de deux signaux « négatifs » (fig. 5). Le
premier, présent pour les deux types d’échantillons,

®

1600 2000 3000 H

F16. 5. — Spectres obtenus :
a) Fchantillon type I (faible puissance acoustique
et Af = 22 MHz).
b) Echantillon type II (Af = 5 MHz).

est situé au centre de la raie AM = 1. Ce signal
disparait lorsque Iécart Af entre la fréquence de
résonance et la fréquence des hypersons s’annule et il
subsiste lorsque cet écart est de 300 MHz. Il existe
encore méme si les puissances acoustique et radio-
fréquence sont grandes.

Le second signal négatif, observé seulement dans
les échantillons de type I, est situé au pied de la
raie AM = 2, c6té haut champ. Il disparait lorsque
la puissance acoustique ou la puissance radiofréquence
est grande. Par contre, il subsiste, méme lorsque
Af ~ 0, et disparait plus rapidement que le premier
lorsque Af augmente.

3.4. IL’EVOLUTION DU SIGNAL NORMAL au centre de
la raie AM =1 en fonction de la différence des

JOURNAL DE PHYSIQUE
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fréquences Af est représentée sur la figure 6 pour deux
puissances acoustiques. Aux erreurs expérimentales
prés (4 2 MHz), la décroissance est la méme pour
tous les points du spectre.

H
-40 -30 -20 -10 10 20 30 40
Af MHz
F1G6. 6. — Variation du signal avec Af :

+ :Raie AM = 1. Att. acoustique 7 db.
A :Raje AM = 2. Att. acoustique 7 db.
O : Raie AM = 1. Att. acoustique 20 db.
: Forme de Lorentz.

3.5. COMPARAISON AVEC D’AUTRES RESULTATS DEJA
PUBLIES. — Mac Mahon [6] a trouvé, pour ses échan-
tillons, que la forme de raie était voisine d’une
lorentzienne. Mais les mesures étaient faites en R.P.E.
ordinaire et, a moins de travailler avec des grandes
concentrations, il est difficile d’étudier avec précision
les formes de raies. E. Feher [5], pour le Fe3® et
le Mn?*, a aussi observé des raies sensiblement lo-
rentziennes. Lewis et Stoneham [11] ont constaté que
Pécart avec une lorentzienne était tres faible pour les
orientations (100) et (110), mais qu’il devenait notable
pour lorientation (111) ou la largeur de raie est
minimum.

Pour I’évolution angulaire de la largeur de raie, les
seuls résultats comparables sont ceux de E. Feher pour
le Fe3* et le Mn?* ou I’accord expérience-théorie est
assez bon, meilleur en tout cas pour les raies fines
(Mn?*) que pour les raies plus larges (Fe3*).

Enfin, seul le travail de Shiren, déja cité sur
les raies & double quanta résultant de 1’absorption
simultanée d’un photon et d’un phonon, peut étre
comparé a Papparition des signaux « négatifs ».
Lewis et Stoneham, travaillant pourtant dans des
conditions comparables aux nétres, n’ont rien
observé.

4. Discussion. — Nous allons discuter ces résultats
expérimentaux et tenter de les interpréter : certains
qualitativement, d’autres quantitativement.
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Que ce soit pour les interactions des ions avec les hypersons ou pour 'influence des déformations cris-
tallines sur les largeurs de raies, nous utiliserons ’hamiltonien spin-phonon habituel :

G 3
Hap = G 1852505 + 1)) o(, 6) + 4
e 1

Za g S, 18,8, (T, 1 _

+ e sy — o

e(I',, ) est la combinaison linéaire des composantes
cartésiennes ¢,; du tenseur déformation qui se trans-
forme selon la B#me ligne de la représentation I',
du groupe O,.

G, et G, sont les deux paramétres nécessaires pour
définir le couplage spin-phonon. Ils ont été mesu-
rés par Shiren [3] et Watkins et Feher [4]. Les valeurs
moyennes de leurs résultats sont G;; =720 et
G, = 460 (en cm™! par unité de déformation).

4.1. FORMES ET LARGEURS DES RAIES. — Plusieurs
mécanismes ont été proposés, depuis quelques années,
pour expliquer les largeurs inhomogeénes des raies :
déformations cristallines aléatoires (sans précision des
causes) [5], [6], déformations créées par des disloca-
tions [14] ou des défauts ponctuels [16], gradients
électriques créés par des défauts de charge [17].

L’étude de ces mécanismes conduit tout d’abord a
établir une forme de raie puis a évaluer la largeur.

4.1.1. Forme de raie. — Si P’élargissement est dd
aux déformations, il est possible, en traitant ’hamil-
tonien (1) comme une perturbation devant I’effet
Zeeman, de trouver le déplacement des raies de réso-
nance d’un ion qui voit une déformation donnée. Au
premier ordre, on trouve que la raie est déplacée de :

3 3

5 Gpe(ly, 0) = 1 G(2e,, — & —5y,) sl Hyl100
(2)
G44(€a:1/ + syz + sza:) Si HO /I 111 (3)

Il faut tenir compte du fait que la déformation varie
d’un ion a Pautre.

Sans entrer dans 'examen des causes des déforma-
tions, en supposant que les différentes composantes
sont indépendantes et en choisissant une loi de distri-
bution, il est possible de trouver la forme et la largeur
de la raie AM = 1. C’est la méthode utilisée par
Mac Mahon [6] et Feher [5].

Stoneham [14] au contraire suppose que les défor-
mations sont créées par une distribution homogeéne
et isotrope de dislocations, et calcule la loi de distri-
bution d’une combinaison linéaire des ;; qui, dans
I’hypothése ou le calcul de perturbation au premier
ordre est valable, donne aussi la forme de la raie. 11
trouve :

(8% + 82) (D, s)]

——%ﬁ—ﬁhwwm+@&+ﬁwd%r44 (1)

I(x) = f:o dy Ccos x.y.e‘“ll’(A—Blogw (4)

4 et B dépendent de la combinaison linéaire des g
(forme (2) ou (3)) considérés, o est proportionnel a
la densité de dislocations. Si B = 0, cette distribution
est gaussienne. Si B # 0, cette expression n’a plus
de sens puisque l'intégrale ne converge pas. Mais cette
anomalie provient des approximations faites au cours
du calcul. En réalité, pour y >, I’exposant reste bien
négatif mais sa forme analytique est plus compliquée.
Comme la valeur I(x) pour x € dépend de la valeur
de Tlintégrant pour » > (et réciproquement), il est
possible de conclure que I(x) doit décroitre plus rapi-
dement dans les ailes qu’une gaussienne.

Si les déformations sont créées par des défauts ponc-
tuels [16] ou si I’élargissement est dit & des défauts
de charges [17], la méthode statistique conduit a4 des
raies de forme lorentzienne.

Il est important de revenir sur le fait que toutes
ces méthodes sont basées sur la validité du calcul de
perturbation au premier ordre. Or, lorsque les lar-
geurs de raie sont de Iordre de 500 gauss (ou de
2 000 gauss comme dans nos échantillons de type 1),
cette approximation est discutable.

Malheureusement, le calcul complet est trés com-
pliqué puisqu’il nécessite la diagonalisation simultanée
de leffet Zeeman et de I’hamiltonien Hgp. Il est
impossible de le traiter analytiquement et, méme sur
machine, le probléme est loin d’étre simple puisque,
dans le cas oui I’élargissement est d0t aux déformations,
Hgp, dépend de cing paramétres aléatoires. Aussi, nous
allons estimer les effets & partir d’un modéle.

Ce modele consiste a supposer que seules les compo-
santes ¢;; sont différentes de zéro et qu’elles sont
indépendantes. Cette hypotheése d’indépendance, utili-
sée aussi, nous I’avons vu, par Feher et Mac Mahon,
a été critiquée [14]. Il semble en effet que, si la défor-
mation est due a des dislocations, toutes les compo-
santes sont grandes au voisinage d’une ligne de dislo-
cation. Cependant, il est bien connu, que, méme a
Pextréme voisinage d’une ligne, certaines composantes
sont nulles et que les autres, bien qu’affectées du

1 . C1o1s . .
méme facteur — (r = distance a la ligne de dislocation),
r

varient énormément le long d’un cercle r = Cte. Ces
considérations viennent donc, sans la réhabiliter, justi-
fier partiellement I’hypothése d’indépendance qui
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garde pour elle avantage de simplifier les calculs.
L’hamiltonien total prend, dans ce cas, la forme :

zZ—4 . ¢
. 24 . (5)
c . —Z—4
avec Z = gBH,
G
4= f (2e,, — € — Ey)s
3G
C= Tn (smac - sy?l)‘

I1 est trés facile de trouver les valeurs propres et
les vecteurs propres et de calculer, pour une fréquence
donnée, l'intensité de la raie en fonction du champ
magnétique. Si nous supposons que la largeur dipo-
laire est petite devant les largeurs des distributions
P(e;;) des composantes g;;, supposées gaussiennes et de
méme largeur 2A, Pintensité de la raie s’écrit :

1 C
I:— 1 — P"dii
2” +v22+02]+% (e) de

1 c
+ = 1—————] P(ey) deyy =1, + I
2f [ \/m s ( i) ii 1 2
les indices + — 0 et 0 — — indiquent que les défor-
mations sont reliées entre elles pour que, le champ
magnétique étant fixé, les niveaux d’un ion soient sépa-
rés de 7iw. Ces relations sont :

pour 4+ —0 :
ticy — Val.abs | — 3311 (2e,, — € — &)
2 9 e 2
+ /25 + 16 11 (e —sw) =0
pour 0 — — :
ficw — Val.abs 3311 (2e,, — & — &)
9 2 2
+ [Z% + I3 G3i(em — &yy)2 | = 0.

Elles permettent de déterminer une composante (z,,)
en fonction des deux autres (H, et 7w étant fixés).
En posant :
z fie 3
h=—"—; A=——— ¢ &§=-=
S4/3 $4/3 4

Pintensité de la raie s’écrit :

.Gy A

1y = (%), [T e Vi e a VI
- (®)

Cette forme redonne bien une gaussienne si la lar-
geur 3 est petite (calcul de perturbation au premier
ordre).
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F16. 7. — Courbes théoriques :

= 2 (demi-largeur 860 gauss).
= 1,5 (demi-largeur 1 130 gauss).
=1 (demi-largeur 1 800 gauss).

A
HN
HVN

Forme de gauss.

o

Les courbes de la figure 7 représentent les formes
obtenues pour différentes valeurs de A et une gaus-
sienne (A > 1). Ces courbes ont été normalisées pour
Pamplitude du maximum et & mi-hauteur c6té haut
champ.

Leur examen montre que :

— Lorsque la largeur est assez grande, les raies sont
trés dissymétriques.

— Coté haut champ, la forme des raies change peu
avec leur largeur.

Ces remarques signifient que, puisque la largeur
des raies change avec l'orientation du champ magné-
tique, il en résulte une modification de la forme coté
bas champ, ce qui est en accord avec nos résultats
expérimentaux.

Stoneham a expliqué qualitativement cette défor-
mation par le fait que, pour deux orientations diffé-
rentes du champ magnétique, les constantes 4 et B
de ’équation (4) doivent étre différentes. Cependant,
a partir des courbes données dans la réf. [14], cette
déformation n’apparait pas.

Il faut noter également que les résultats expérimen-
taux de la réf. [11] semblent indiquer une déformation
de la raie aussi bien c6té haut champ que coté bas
champ, contrairement & nos résultats pour I’échan-
tillon de type II (fig. 2). Une légére déformation coté
haut champ apparait cependant pour les échantillons
de type I, mais elle peut sans doute étre reliée aux
ions situés trés prés des lignes de dislocation.
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Le résultat exact donné par la formule (6) montre
que le maximum de la raie est déplacé d’autant plus
que la raie est large. Nous n’avons pas tenu compte
de ce déplacement pour le tracé des courbes de la
figure 7.

En conclusion, nous pouvons dire que pour le Fe?*
la comparaison entre une forme théorique de raie
(telle que celle indiquée dans la réf. [11]) et les résul-
tats expérimentaux n’est plus possible puisque le calcul
de perturbation n’est plus valable. Une telle compa-
raison serait préférable pour le Ni?** (largeur d’envi-
ron 50 gauss) ou le Fe?* (largeur d’environ 20 gauss).
Par contre, le calcul que nous avons fait a partir d’un
modele explique bien la dissymétrie observée et la
variation de la forme avec l'orientation du champ
magnétique. La dissymétrie calculée est plus faible que
celle observée : cet écart est attribué au fait que nous
avons négligé des éléments de matrice dans I’ha-
miltonien (5).

4.1.2. Largeurs de raies et variation angulaire. —
Les deux calculs théoriques cités plus haut peuvent
étre invoqués pour expliquer les largeurs de raies obser-
vées. Si elles sont dues a des dislocations, les résultats
de Stoneham permettent de situer 4 2 x 107 et
2 % 10%/cm? les densités de dislocation pour nos
échantillons des types I et II. La premiere densité
correspond & un cristal de trés mauvaise qualité.
Nous avons essayé, avec différents traitements ther-
miques, de diminuer cette densité.

L’efficacité des traitements, vérifiée sur les raies
larges du Fe?* résiduel, a été négligeable. Deux hypo-
théses sont possibles :

— L’¢largissement n’est pas dit aux dislocations.
— Les dislocations sont piégées (peut-étre par les
impuretés).

La premiére est certainement a rejeter car les autres
processus connus d’élargissement n’expliquent pas les
résultats expérimentaux (voir plus loin). La seconde
est plus plausible. Elle expliquerait que l'intensité des
raies décroit trés lentement dans les ailes et que
Joffrin et al. [18] ont trouvé un effet sur la vitesse de
phase jusqu’a 12 000 gauss : un assez grand nombre
d’ions Fe** serait au voisinage immédiat des lignes de
dislocations.

Quant a I’élargissement d( a des défauts de charge,
il est facile de I’évaluer par une adaptation du calcul
fait par Ayant et Belorizky. Il conduit & une largeur
de 2 gauss par ppm d’impuretés trivalentes. Une
concentration de 100 ppm (qui est compatible avec
I’analyse chimique d’un cristal typique de la Ci¢ Nor-
ton) conduit a une largeur de 200 gauss. Ce processus
n’est donc probablement pas négligeable. Mais il ne
peut expliquer la variation angulaire de la largeur
de raie puisqu’il est presque isotrope (a 5 9, pres).
S’il s’ajoute a I’élargissement par les dislocations,
Panisotropie de ce dernier sera augmentée. Mais
quelle est ’anisotropie théorique? Stoneham, avec
I’hypothése d’une distribution isotrope et homogéne
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des dislocations, prévoit un rapport de 1,4 entre les
largeurs pour H [/ 100 et pour H /[ 111. Les valeurs
expérimentales sont plus importantes : de 1,9 a 2,1.
Pour le Fe3*, le rapport théorique est de 3,6 et le
rapport expérimental de 6,2. La contribution éven-
tuelle des défauts de charge augmenterait le désaccord
théorie-expérience. La trés bonne corrélation trouvée
par Mac Mahon entre les largeurs de raies pour le Fe?*
et le Mn2* semble minimiser I’efficacité de ce mé-
canisme.

L’évolution angulaire de la largeur de raie n’a pas
été évaluée par Stoneham qui a seulement calculé la
largeur pour H,/l (111) et H, // (100). Nous avons
déterminé cette évolution dans I’hypothése ou les
déformations ¢;; sont indépendantes en ajustant sépa-
rément les largeurs des distributions g;; et g;; [5]. Les
courbes tracées sur la figure 4 montrent les résultats
obtenus. L’accord est bien meilleur pour les distri-
butions gaussiennes, surtout pour I’échantillon du
type II pour lequel nous avons justement observé une
forme assez proche d’une gaussienne.

4.2. Si6NAUX NEGATIFS. — Nous allons tout d’abord
justifier plus en détail le terme « négatif » qui est
purement conventionnel et n’a aucun rapport avec
une éventuelle émission de puissance. Avec la méthode
expérimentale utilisée (voir § 2.2), nous appelons
signal « positif » un signal qui correspond 4 une dimi-
nution de la puissance radiofréquence absorbée par
le cristal en présence des hypersons. Un signal négatif
correspond a la situation inverse, c’est-a-dire que la
présence des hypersons augmente la puissance absor-
bée. Ils sont ainsi dénommés puisque (voir fig. 8),

Pac
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F16. 8. — Variation de la puissance absorbée pour une

raie normale (P,) et pour une raie 4 double quanta (P,).
T est la période de la détection synchrone.
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ayant des phases opposées, ils produisent, a la sortie
de la détection synchrone, des signaux opposés.

Il est clair que, dans le cas général, le signal que
nous obtenons est « positif » lorsque o, et », (pulsation
de résonance et pulsation des hypersons) sont proches
I'une de lautre puisque la puissance acoustique est
suffisante pour saturer la transition. Cela est vrai tant
que 7w, + %y, n’est pas voisin d’un écart AE entre
deux autres niveaux d’un ion Fe?. En effet, si pour
un ion dont les niveaux ont les énergies F; < E, < E;
la relation E; — E; = iy, + #iww, est satisfaite, une
transition & double quanta correspondant a ’absorp-
tion simultanée d’un photon et d’un phonon est
possible. La puissance radiofréquence absorbée est
alors augmentée en présence des hypersons et le signal
est « négatif ». Une autre situation peut aussi se pré-
senter. Si E; — E, = fiw, # fiw, = E, — E;, la satu-
ration par les hypersons de la transition 2 -3 va
augmenter la différence de population entre les ni-
veaux 1 et 2, donc augmenter la puissance absorbée
et créer un signal négatif.

Il existe donc deux processus qui conduisent a
Papparition d’un signal négatif dans le spectre. Nous
allons les discuter quantitativement et comparer les
résultats de cette étude a nos résultats expérimentaux.

4.2.1. Transitions @ double quanta. — Nous allons
calculer la probabilité de ces transitions par la méthode
des perturbations dépendant du temps. Nous ferons
tout d’abord le calcul pour un ion quelconque et nous
sommerons ce résultat sur tous les ions du cristal.

Considérons donc un ion (repéré par lindice i)
dont les trois niveaux ont des énergies centrées sur

1

No 1

Ei, > Ei, > E},. Ces niveaux ont une certaine lar-
geur due a l'interaction dipolaire avec les ions voisins.
Nous supposerons que cette largeur est la méme pour
les trois niveaux. Ce n’est pas rigoureux [19], mais
I’adoption de largeurs différentes ne changerait rien
aux conclusions.

Nous allons, pour simplifier I’exposé, considérer que
les champs qui induisent les transitions sont classiques.
11 est facile de vérifier que le calcul quantique intro-
duit des termes supplémentaires qui, soit se détruisent
deux 4 deux, soit sont négligeables. Nous notons donc
H, = 24 cos ot + 24’ cos »'t I’hamiltonien qui in-
duit les transitions.

La probabilité de transition d’un état du niveau 1
(d’énergie E}) vers un groupe d’états du niveau 3
(d’énergie moyenne Ei = E! + #i(w + ’)) est, pour
des temps d’irradiation assez longs [20] :

2r f[ 524
i)\ E—E e

A32 él ] i P b
+ E—E — o’ ea(E3) d(E; — Ey)

2

-ps(Eg)  (7)

ol 4,4 est ’élément de matrice de 'opérateur 4 entre
les états o et B et p (E) est la densité d’états du
groupe o.

L’intégrale | est une intégrale le long de I’axe réel

¢
évitant le point Ei — E} = i [21].

Lorsque les trois niveaux sont & peu pres équidis-
tants, |As,| ~ | Ay | et |Aje| ~ | A43;]. En choisissant
pour les densités d’états des formes de Lorentz de
largeur 27e, I’équation s’écrit :

1

. 27 ,
V.os(ES) = T | Ao A5 P

Dans le cas particulier o H; = 24 cos w¢ (un seul
champ d’irradiation), on obtient :

1 ‘
o+ B — Byt 1 e Pl

27
7 | Agp Ay |7

Il faut ensuite sommer sur tous les états de départ
et d’arrivée pour obtenir la probabilité totale pour
Pion considéré, c’est-a-dire calculer :

Wy, = fpl(Eli) V.o3(Ei = E} + fi + #iw’).dE}.

(8)

On montre aisément que la formule (8) donne aussi
la probabilité inverse W, _, ;.

Les puissances absorbées par le spin i aux fré-
quences ® et o’ sont donc :

by = fiw(nf — ni) Wiy
pi = fio’ (ny — n3) Wis.

fio + BL —Ey | e © i’ + EL— Eby + e

En ajoutant les contributions de chaque spin, nous
trouvons les puissances totales P et P’ absorbées par
le cristal aux fréquences o et o’ :

P P’ . . S
7o = " = f (ny — ) . Wi (Eo, B, Egp)

-Q(E},) . Q(E) - Q(Ey) - dEly. dES,.dEg,  (9)

Q (E},) dE}, par exemple est la probabilité de trouver
un ion dont le niveau inférieur ait une énergie com-
prise entre Ef, et E}, + dEj,.

Nous supposons ces probabilités indépendantes (ce
qui constitue une hypothése supplémentaire dont
Peffet est probablement d’augmenter Pintensité de la
transition) et nous choisissons tout d’abord des distri-
butions lorentziennes :

— Q(E}) et Q(E}) de largeur 2%c et centrées sur
— L et K,
— Q(Ej,) de largeur 2% 3 et centrée sur origine.
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Les déformations ayant une influence plus grande
sur le niveau central, ces largeurs sont telles que
>0 >e

Pour calculer I'intégrale (9), nous remarquons tout
d’abord que I'intégrant n’est notablement différent de
zéro que si :

P P’
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’ i i

fi' ~ Ely — Ei,.

De plus, lorsque ces conditions sont satisfaites et
o —o’|

e —_—

i i
fiew ~ E}y — Ej, et

<1, nt —al est pratiquement indé-

qu
pendant de i. On suppose enfin que [0 — o] > «.
Aprés un calcul sans difficulté, il vient :

2 , 263
T = T’ = (N, _N3)'h—4|A32 sl ——

ou fie, = E,,

N, et N, sont les populations des niveaux extrémes.

Si une seule fréquence est utilisée :

27
P = 2/w(N, — Nj,) 7y | Agp Ay |2

Dans ce dernier cas, la puissance maximum absor-
bée (o = ¢;) vaut :
2
| Ao 4oy |* 1

Puy = 2ieo(Ny — Ny) “228

(10)

Si le systeme considéré avait eu des raies homogenes
de méme largeur, la formule (10) aurait été remplacée
par :

| 3o 4oy [* 1

27w (N, — Nj) e
résultat identique a celui de Y. Ayant [22] pour une
raie 2 double quanta dans I’eau zéolitique deutérée.
Nous voyons que I’inhomogénéité des raies favorise
énormément les transitions a double quanta, dans un
rapport 3/e qui peut valoir plusieurs centaines.

Les formes de raie obtenues dans les expressions
ci-dessus sont lorentziennes puisque au départ nous
nous sommes fixé des distributions lorentziennes. En
fait, les niveaux extrémes ont des distributions trés
dissymétriques. Le calcul complet est alors beaucoup
plus compliqué. Mac Mahon [6] a établi la forme de
raie en se donnant les distributions des déformations.
La puissance absorbée au maximum de la raie est
cependant donnée par nos formules avec une bonne
approximation.

Pour calculer les valeurs de ces probabilités de
transition, il faut expliciter les opérateurs 4 et A4’
de H,.

L’interaction avec le champ radiofréquence est
simplement Hgp = gfBH,.Sx.cos w¢ dont les éléments
de matrice sont faciles & trouver. Le couplage avec le
champ acoustique s’écrit : Hgp(e;;) ol les g;; sont des
fonctions périodiques du temps.

Si les transitions sont induites par des ondes longi-

1 1 1
em (0 + o — 2¢)% + 46® [(m — ¢p)? + 32 T (0" — ¢g) + 82]

cd 1 1

"2t (0 — )% + 6% (0 — ¢g)? + &%

tudinales se propageant suivant une direction (100),

les éléments de matrice & considérer sont :
[{1|Hgp|0 >]* = |{O|Hgp| — 1>
_9
T 16

ou 0 est Pangle entre le champ magnétique extérieur
et le vecteur d’onde; I est ’intensité du faisceau ultra-
sonore (en W/cm?); p la masse spécifique du cristal;
v la vitesse des ondes acoustiques.

Plutét que de calculer les puissances absorbées, nous
allons calculer leurs rapports avec les puissances
absorbées dans les transitions & un quantum. Pour la
transition mixte, un phonon plus un photon, il faut
distinguer si elle est observée par I’absorption radio-
fréquence ou par I’absorption acoustique. Nous note-
rons Py(a + r) la puissance acoustique et par Py(r + a)
la puissance radiofréquence absorbée au cours de la
transition. Les autres notations sont évidentes. En
négligeant leffet de la saturation, nous trouvons

Pofr +7) _ Polatr) (gBHI)Z 1

‘eo

I .
G%,. 3 sin? 0 cos? 0
P

Py(r) P, (a) Z
P,(a + a) _ Py(r + a)
P,(a) Py(r)
9 G2, I 1
= G_ALh_;l@é_c (pour 6= g) (11)

Pour notre échantillon de type II (raies fines)
e ~m X107 et ¢ ~ 8m x 107 rad/s, ces rapports sont
égaux a lunité pour respectivement H; ~ 3 gauss
et I ~ 100 mW/cm?

Ces chiffres montrent que pour pouvoir observer
une transition a double quanta les champs d’irradia-
tion doivent étre intenses et qu’il n’est pas possible
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de négliger la saturation. Nous discuterons cette ques-
tion dans le paragraphe suivant.

Nous allons voir maintenant que le second signal
négatif (celui qui est situé vers 1000 cersteds) peut
lui aussi étre le résultat d’une transition a double
quanta. Il suffit pour cela de considérer que le niveau
central (d’énergie El)) appartient a 'état |[— 1 > et
que soit le niveau 1 soit le niveau 3 appartiennent a
P’état |0 >. Pour nos échantillons & raie large, cette
hypothése est trés plausible. La puissance absorbée
s’écrit encore selon la formule (9) mais ou Q(EL)
et Q (EL,) ont des largeurs 27%c et sont centrées sur — F;
et Ey, et Q (EL) a une largeur 243 et est centrée sur
Porigine. Le calcul est le méme que ci-dessus et les
puissances absorbées (pour » + ' ~ 4¢,) deviennent :
P P’ 27 3

i — re 9
h(,t) h(!)l (Nl 4 ']A32 21| ETCO'(ge%"'_SZ)

—N,). 7
qui, pour ¢; ~ 23 (nous avons observé des raies dont
la demi-largeur excédait 1000 gauss), donne un
résultat 40 fois plus petit que celui obtenu pour la
raie & double quanta normale. De plus, cette raie a
une largeur deux fois plus grande que pour la raie
normale.

4.2.2. Influence de la saturation. — Pour étudier le
second processus conduisant & un signal négatif (voir
§ 4.2), il faut examiner en détail la saturation.

Considérons a4 nouveau un spin dont les trois
niveaux 1, 2, 3 (E; > E, > E)) sont tels que :

E, — E, =fin, et E,—E =fw,

(w, et w, sont les pulsations du champ acoustique et
du champ radiofréquence). Supposons tout d’abord
que le champ radiofréquence a une faible valeur. Les
équations d’évolution des populations sont (dans le
cas oll Wy ~ ) :

ng = m W, —ngW,e** + n,W, — n, W, e® — Wi(ng — n,)
Ny = Wy, —n,Wie® — n,W, + ngW,e” 4+ Wing—n,)
n =—mW, + nW,e* —n, Wy + ngW,e”

ol W est la probabilité transition induite par les
ultrasons.

W, et W, sont les probabilités de transition AM = 1
et AM =2 dues aux phonons thermiques (re-
laxation) et :

fie
x=k—T.(m~w0~mp).

Lewis et Stoneham ont mesuré les temps de relaxa-
tion du systtme Fe?* dans MgO et leurs résultats
expérimentaux permettent d’évaluerle rapport W,/W;.
Pour H, /[ 100, ce rapport vaut 3,4; pour H, /[ 111,
il vaut 5,3.

Ces valeurs nous permettent de déterminer les
populations en régime stationnaire sous l’action de
la saturation par les ultrasons. Dés que W est assez
grand (W/W, ¥ 3), le régime d’équilibre est peu
sensible (5 9%, pour les valeurs extrémes citées ci-des-
sus) au rapport W,/W, et conduit & une augmentation
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de 30 9, environ de la différence de population entre
les niveaux non saturés 1 et 2. Donc le signal « néga-
tif » devrait avoir une amplitude trois fois plus faible
que le signal normal.

Ce résultat est valable si le champ radiofréquence
a lui-méme une amplitude suffisamment faible pour
ne pas perturber les populations. Si, au contraire, il
est intense, les populations seront toutes égales et le
signal négatif disparaitra. La connaissance des temps
de relaxation permet d’évaluer la valeur de la puis-
sance radiofréquence pour laquelle W ~ W,. Pour
une cavité de surtension propre de 3 000, on trouve
environ 1 mW. Il est possible aussi d’évaluer la
puissance acoustique nécessaire pour que W ~ W,.
On trouve environ 3 X 107® mW/cm?. Nous voyons
donc que les puissances acoustiques utilisées (de 1 a
10 mW/cm?) sont trés largement suffisantes pour
saturer.

Bien que nous ayons supposé que w, ~ ,, le calcul
fait ci-dessus n’est valable que si ©, # @,. Plus
précisément, il est valable tant que la saturation par
les hypersons de la transition 2 — 3 n’affecte pas la
transition 1 — 2, donc tant que |w,— w,| > ¢,
¢ étant la largeur dipolaire. Il est clair, en particulier,
que si w, = ,, toutes les populations seront égalisées
et que le signal « négatif » sera annulé.

Examinons maintenant I’influence de la saturation
sur intensité des transitions & double quanta. Pour
cela, nous nous contenterons de considérations quali-
tatives. Les formules (11) montrent que lorsque H,
(ou I) augmentent, les rapports augmentent puisque
Peffet de la saturation sur les populations est le méme
pour les deux termes du rapport (du moins tant que la
probabilité de la transition & double quanta n’est pas
trop grande). Cette remarque, jointe au résultat de
la section précédente, montre que le signal négatif
vers 1 000 gauss ne peut pas étre attribué a une tran-
sition a double quanta : en effet, ce signal disparait
lorsque H; et I augmentent. Par contre, le signal
négatif situé au centre de la raie AM =1 subsiste
méme pour H, et I trés grands. Il est donc di, pour
une part au moins, a une transition a double quanta
faisant absorber par le systéme de spin un photon et
un phonon. Nous avons voulu confirmer ce fait en
observant cette transition sur le spectre acoustique.
La figure 9 a montre le spectre acoustique normal avec
une forte puissance acoustique : la transition a double
quanta (deux phonons) est treés visible. La figure 9 b
montre le méme spectre mais avec en plus un champ
((’)0 — "‘)p)

27
de 300 MHz. A c6té de la raie & double quanta
normale, la raie & un phonon + un photon est trés
nettement visible. Cette seconde raie pourrait cepen-
dant aussi s’interpréter comme nous avons interprété
le signal négatif : le champ radiofréquence, en saturant
une transition, augmente la différence de population
entre les deux autres niveaux. Mais cette hypothése
est facilement rejetée dans ce cas par deux arguments.

radiofréquence trés intense et un écart
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a b

FIG. 9. — Spectre de résonance acoustique :

a) Sans radiofréquence.
b) Avec radiofréquence.

Le premier réside sur le fait que, la puissance acous-
tique étant trés grande, les populations des niveaux
entre lesquels on observe la transition AM =1 sont
presque égales et le champ radiofréquence ne peut
que modifier faiblement la différence entre ces popu-
lations. Le second argument est basé sur la constatation
expérimentale suivante : ’atténuation de la puissance
acoustique modifie trés peu lintensit¢ de la raie
AM =1 (qui était fortement saturée) et modifie
énormément et sensiblement de la méme maniére les
deux raies & double quanta.

En conclusion de cette étude sur les signaux néga-
tifs, nous pouvons dire que nos résultats expérimentaux
sont bien expliqués. Le signal situé au centre de la
raie AM =1 est, pour des champs radiofréquence
faibles, constitué a la fois par une transition a double
quanta et par une augmentation de puissance absorbée
due 4 la saturation par les hypersons de I’autre tran-
sition. Pour des champs radiofréquence intenses, il est
dé principalement a la transition 4 double quanta.
Par contre, le signal situé au pied de la raie AM = 2
ne peut pas étre attribué a une transition & double
quanta, 'intensité de celle-ci étant trop faible.

Nous pouvons également expliquer pourquoi la
raie AM = 2 se déforme lorsque la puissance acous-
tique change (fig. 3). En effet, le signal parasite situé
au pied de la raie AM =2 a une forme analogue a
cette raie, plus précisément sa forme est celle de la
raie acoustique AM = 2, raie plus fine que la raie
observée en radiofréquence. Ce signal vient donc se
soustraire, pour des faibles valeurs de H;, a la raie
normale, ce qui modifie sa forme. Si ces deux raies
avaient absolument la méme forme, nous n’aurions
observé ni le « trou » ni la déformation, mais plutbt
une modification de ’amplitude.

4.3. VARIATION DU SIGNAL AVEC L’ECART @) — G-
— La variation du signal obtenu par notre technique
expérimentale en fonction de I’écart entre la fréquence
des hypersons et la fréquence de résonance représente
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en fait le « trou » creusé dans la raie. La transposition
des idées de Portis [23] & notre probléme conduit &
prévoir un élargissement de ce trou lorsque la puis-
sance de saturation augmente, ce qui est en contra-
diction avec nos résultats (voir fig. 6). D’autre part,
la théorie de Provotorov [24], qui décrit bien la
saturation d’une raie homogéne, n’a encore pas été
généralisée théoriquement au cas d’un élargissement
inhomogene.

Nous allons choisir un modeéle de raie inhomogene
pour lequel la théorie de Provotorov sera applicable
et étudier la saturation. Nous discuterons ensuite les
différences entre le modéle choisi et le probléme réel.

Nous prenons pour échantillon un ensemble de
petits cristaux contenant des impuretés paramagné-
tiques de spin I/2 et nous imposons les conditions
suivantes :

— La fréquence de résonance des centres est la
méme pour chaque cristal mais varie d’un cristal a
Pautre. La loi de distribution des cristaux selon leur
fréquence de résonance w; est A(w; — ") ol @ est
la pulsation centrale de la distribution.

— Tous les cristaux contiennent le méme nombre
de centres qui est suffisamment grand pour créer une
largeur homogene. La forme de raie pour un cristal,
observée en radiofréquence a la pulsation «,, est
notée gy(w, — ;); elle est la méme pour tous les
cristaux.

— Les interactions dipolaires inter-cristaux sont
nulles.

Si la largeur de la raie g,(w) est petite devant la
distribution A(w), une expérience de résonance ordi-
naire conduira a une raie de la forme 4(w).

L’influence de la saturation 4 une pulsation ), est
caractérisée par la probabilité de transition :

W= Wp'gp(mp — )

ol g, (w) peut étre différente de gy(w) comme c’est le
cas dans nos expériences puisque la saturation est
faite par des hypersons. Notre signal, comme nous
P’avons vu dans le paragraphe 2.2, est proportionnel
a la différence entre les puissances radiofréquence
absorbées a la pulsation , en présence et en I’absence
de saturation. Il est alors facile, en transposant les
calculs de Provotorov [24], [25] et de Khutsishvili [26]
a notre cas, de montrer que le signal dii au cristal i
est [13] :

WT, + WA Ti(w, — o;) (0, — o)

14+ WT, + WA T{(e, — o;)*

ou T, et T, sont les temps de relaxation des réservoirs

Zeeman et dipolaire de chaque cristal. Le signal total
vaut :

S~ go(wo — )

S = [ $ih(o” — o)) dog ~ hlo,— o) [ Sidey. (12)

L’intégrale (12) peut étre calculée si 'on prend
pour gy(w) et g,(w) des formes de Lorentz, de demi-
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largeur g, et g,. L’expression obtenue est un peu
compliquée [13], mais son analyse montre que

— Le signal a une forme et une largeur indépen-
dantes de la puissance de saturation dés que celle-ci
est assez grande.

— La largeur du trou est de 'ordre de grandeur
(mais pas égale) des largeurs de g,(w) et g, (o).

1
5 car,

dans notre cas, aucun mécanisme efficace ne peut
relaxer le dipolaire seul. En prenant 77 = 0, nous
retrouvons le modéle simplifié de Portis pour lequel la
largeur du trou augmente avec la saturation. Ainsi,
ce modéle permet d’expliquer qualitativement nos
résultats expérimentaux.

Nous allons discuter maintenant les différences entre
le modele et le probléme réel du Fe** dans MgO :

Ces résultats sont obtenus en prenant 77 ~

1. Le spin est 1 au lieu de 1/2. Cette différence
n’entraine pas, formellement, de difficultés sinon une
complication des équations par la nécessité de sélec-
tionner (par des opérateurs projection par exemple)
les transitions.

2. L’inhomogénéité est provoquée par un hamil-
tonien quadratique en spin. Si ’hypothése d’indé-
pendance entre les petits cristaux subsistait, cette
différence ne limiterait pas non plus I’extension des
résultats précédents, mais compliquerait les calculs.
Cependant, si ’hypothése d’indépendance est sup-
primée, une complication plus essentielle va appa-
raitre (voir plus bas).

3. Existe-t-il dans nos échantillons des zones (équi-
valentes aux petits cristaux) ou la déformation est
presque uniforme ? Les expériences de Shiren [7] sur
la variation de vitesse de signal des ondes acoustiques
ont montré que les inhomogénéités étaient a grande
échelle : c’est donc qu’il existe des zones contenant
un assez grand nombre d’ions Fe?* et soumises ap-
proximativement & une déformation uniforme. Il est
a noter que ce résultat n’est pas en contradiction avec
I'idée que les déformation sont provoquées par des
dislocations. En effet, pour une densité de dislocations
de 2 x 10%/cm?, la séparation moyenne entre deux
lignes est de 70 000 A. Pour des ions pas trop prés
d’une ligne de dislocation, donc pour des ions dont
la pulsation de résonance est voisine de la pulsation
centrale w’, la pulsation de résonance varie peu sur
une distance A (longueur d’onde des hypersons).

4. Les interactions dipolaires entre deux zones
spatialement voisines ne sont pas négligeables et c’est
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évidemment le point le plus délicat. Les flip-flop entre
spins situés dans de telles zones ne sont pas interdits
puisque la faible balance d’énergie peut étre fournie
(ou absorbée) par les réservoirs de chaque zone. Ces
flip-flop rendent tres difficile la définition des véri-
tables réservoirs du probléme. Faut-il en particulier
envisager un seul réservoir dipolaire pour tout ’échan-
tillon ? Du fait de la remarque 2, la partie séculaire
des interactions dipolaires risque alors d’étre réduite 2
une trés faible valeur.

Le seul élément positif dont nous disposons pour
débrouiller ce probléme est que, dans les expériences
de mesure du temps de relaxation 77, aucune diffusion
n’a été détectée [11]. Cela prouve qu’elle est assez
lente et qu’il existe des ions assez couplés entre eux
mais relativement découplés d’ions ayant pourtant
des fréquences de résonance voisines; cela prouve
aussi que des zones analogues a celles envisagées dans
le modeéle existent, bien que leur définition exacte soit
délicate.

L’accord qualitatif entre les conclusions déduites du
modele et les résultats expérimentaux montre qu’une
étude plus approfondie sera trés intéressante. Notons
enfin que, pour éviter les difficultés signalées par la
remarque 2, il serait intéressant de traiter aussi le
probléme d’une raie élargie par I'inhomogénéité du
champ magnétique.

5. Conclusion. — La technique expérimentale uti-
lisée, qui examine la saturation par les hypersons, nous
a permis d’étudier expérimentalement les formes de
raies trés larges créées par des déformations cristal-
lines. Les propriétés les plus spectaculaires des raies
obtenues (telles que la dissymétrie de la raie AM = 1
du Fe?*) ont été expliquées par un calcul complet sur
un modele. Ce calcul montre aussi que le Fe?* ne
peut étre utilisé pour la comparaison entre les formes
théoriques et les formes expérimentales des raies.
L’¢tude des transitions & double quanta et des effets
de la saturation a permis d’expliquer la présence des
signaux « négatifs » dans les spectres. Les résultats
obtenus quant a la variation du signal avec 1’écart
entre la fréquence de résonance et la fréquence des
hypersons sont comparés aux prévisions déduites d’un
modele. L’accord qualitatif est trés intéressant et
conduit & envisager une étude plus approfondie.

Nous remercions les professeurs P. L. Donoho,
J. Jeener, MM. M. Goldman et M. Minier pour
d’intéressantes et utiles discussions et M. M. Merlin
pour son aide dans le travail expérimental.
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