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Nous nous proposons d’ exposer dans ce
cours, leslois qui réegissent les interactions
magnétiques entre les neutrons et |es atomes
dans |le cadre de leur application al’ éude
de la matiere condensée. Nous nous
Intéresserons plus particulierement aux
Interactions magnétigues entre les neutrons
et |es électrons non appariés des atomes.
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| nter action magnétigue neutron-électron

m : Moment magnétique del’ électron m, : Moment magnétique du neutron
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Be: Champ magnétique produit par |’ éectron au point R ou se situe le neutron

L’ énergie magnétique d’ interaction neutron-électron est : E. .= - m,.B,



Section efficace de diffusion des neutrons. Regle

d' or de Fermi
électron neutron
2k2
eatinitia < |/ ), E, |k ,E,S avec E= o
|k> est une onde plane pexp(ik.r)
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|k’ > est une onde plane pexp(ik’.r)



Loi de conservation de |’ énergie:

Avec Q le moment de transfert et |e vecteur unitaire associé :

Q=k- ko ézg
Q

Larégled or de Fermi nous permet de calculer |a section efficace de diffusion des neutrons:
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Pour calculer E,, il nous faut calculer le champ crée par I’ électron au point R ou se situe le neutron
(Champ créé par un moment magnétigue et par un courant) :
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on symetrise le produit mixte :
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Avec |’ aide des relations suivantes :
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On peut calculer IOt 3

Les deux opérateurs gradients jouent sur exp(ig.R) et sortent chaquefoisiq. Avec: d =




L’ éément de matrice

\R\

Sécrit avecR=r -r;, r; position du i®™ électronet Q=k -k’ :
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De la méme fagon on trouve: k@f) ‘ ‘ |k M- ‘Q‘



L a section efficace s écrit donc :

On définit I’ opérateur M, (QQ)  par la contribution magnétique du spin et

de |’ opérateur quantité de mouvement p del’ éectron ala section efficace des neutrons :

On obtient laun premier résultat fondamental pour la section efficace, seule comptela
composante de I’aimantation per pendiculairea Q.



Q est dans le plan de diffusion (X,Y).
Le plan P est perpendiculaire a Q,
M seprojettesur P en M.,.
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Pour des neutrons non polarisés, on somme sur tous les états de spin
du neutron incident et du neutron diffusé:
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On pose: Iy =

e

Il vient, en introduisant lafonction de diffusion, ou encore lafonction réponse:  S(Q,w)
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En utilisant I’ identité suivante :

MM, = (d, - Q.Q)M:M,

ab

Ivient:  9Quy= (d,,-QQ) B /IM;|/©/¢M, |/ o w+E - E

Lefacteur (d, - (~Qa (Sb) extrait la composante perpendiculaire a Q.



Casou le magnétisme est dii aux spins des électrons

Dans ce cas on peut définir un opérateur aimantation M(Q) uniquement a partir des spins des é ectrons non
appariés des ions appartenant a une maille. La position d'un tel éectron r; peut se décomposer comme

suit: r =I+R+r, avec R | 4= | +Ry
| identifie lamaille, Ry laposition del’ion d danslamaille | et r, celle del’ éectron dans!’ion. Il vient :

M(Q) = exp(iQr)s

Comme toutes les mailles sont identiques on peut écrire :

M(Q)= exp(iQl) exp(iQ.R,) exp(iQ.r)s,

| n(d)

Mais pour union d donné, du fait delaréegle de Hund, le spin résultant est la somme
des spins des éectrons non appariés :



Pour calculer la section efficace, il faut donc calculer I’ dément de matrice suivant :

1EM@Q]1l = 1® ep(QR,) expiQr,)s, I

n(d)
Pour chaqueion d, on définit une densité de spin normalisée (r)= g—”
d
avecr =r et = dr
n(d)
IEM(Q) |l = exp(iQR 4)F(Q) 1 €5, ||
l,d

F4(Q) est le facteur de forme magnétique del’ion d, défini
comme la transformée de Fourier de sa densité de spin normalisée :

Fo@Q = d’rexp(iQ.r) s(r)

On remarque que F4(0)= 1.

La section efficace différentielle par desions avec seulement des spins est :
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Casou le magnétisme est di
au spin et au moment orbital des électrons

Si le moment orbital L n’est pas nul ou s'il n’est pas bloqué, il faut en tenir compte dans la
contribution magnétique ala section efficace de diffusion. Le calcul est complexe et nous
présentonsici une forme simplifiée. (Pour les terres rares par exemple, voir SW. Lovesey vol.2
chap. 11). On fait I’ approximation dipolaire valable si lafonction d’ onde des électrons ne s étend
pas au-dela de 1/|Q|. Pour un J=L + Sdonné, non nul, non bloqué, le champ cristallin peut lever
en partie la dégénérescence des 2J+1 états. A I’intérieur de cet espace, |es éléments de matrice de
tout opérateur vectoriel sont proportionnelsaux éléments de matrice de J, en application du
théoreme de Wigner-Eckart. La contribution magnétique d'un spin Sest -2m;S, celled’ un
moment orbital L est -nxL, on construit deux opérateurs proportionnelsa J:

2S=gg), L=g Jetgl=L +2S.
Le moment magnétique associé a J est : -gmyJ
L a section efficace ci-dessus reste valable a condition de remplacer S par gJ/2, on définit donc une
nouvelle composante magnétique pour un ion d situé dans lamaille l:

M®(Q) = %QF(Q) exp(iQR ,)J,
|,d

Le facteur de forme F(Q) est changé, il n’est plus uniquement associé ala densité de spin,
maisa cellede J/2.



Fonctions de corrélation de position des atomes et de spin
dansle cas d ionsidentiques avec spins localiseés.
Facteur de Debye-Waller

L a section efficace ci-dessus devient :

d’s _ , ko1 ) == y _ ’

TVEG. o ??EQF(Q)} . (dyp QaQb)”©pI ) |@;@| lexp(-iIQR, 4)Sy |1 © | $exp(iQ.R g Sgel |
d( w+E, - E,)

Alddede d( w+E, - E@:% dtexp{i(-w+ e By 1>=E, 1>,

exp(i t/h)|l >=exp(ig t/h)|l >, éant I’hamiltonien del’ &ectron, delarelation de fermeture sur les

états propres de |’ électron [1©1@=1 et delareprésentation de Heisenberg des opérateurs
S(t) = exp(i t/h)Sexp(-i t/h), & Ry(t) =exp(i t/h)R exp(-i t/h), on rééerit le terme suivant :

o, | [exp(- iQ-RLd)Sﬂad 1 ©l @Xp(iQ-RméS\b@@“ d( w+E, - E 9=
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| @exp(iHt/ )exp(iQ.R,g)exp(-iHt/ +iHt/ )S,exp(-iHt/ )|l
% dtexp(- iwt) exp(- iQ.R ;)Sy exp{iQ.R,¢d1)} Sadt)
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On voit clairement apparaitre une transformeée de Fourier dans le temps, on va
S efforcer de faire apparaitre une transformée de Fourier dans |’ espace. Pour cela
on utilise une des propriétés de lafonction de distribution d :

exp{iQ.R,({t)} = d’r@xp(iQ.r@droR, (1)}
% ¥ dtexp(- iwt) exp(-iQR,4)S; exp{iQR g} Sedt) =

¥
¥

% dtexp(-iwt) exp(-iIQR)S; " dr@xp(iQr@d{roR, {1} Sedt) =
% dt d°rexp(iQr- iwt)” dr€d{r + R, - rSdrOR, (1)} Sdt)

-¥

La lerefonction d fait apparaitre exp{iQ.(r'-R, )} et la 2eme exp{-iQ.R,q exp{iQ.R; 4 (1)}



L a section efficace différentielle s' écrit donc :

2

d’s__ 2kl == N
AeES "  QIFQY @ Q)5 ot drepiQr- )G, (1)

" G,)="  dredr R, - rES;ArOR (0} S50
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N est le nombre de mailles élémentaires dans le cristal. Cette section efficace fait clairement
apparaitre la double transformée de Fourier dans |’ espace et dans le temps de la fonction de
corrélation G,,(r,t) ou apparaissent alafoislaposition desions et |les composantes des spins.
Pour alléger les calculs, on suppose que:

le mouvement desions est indépendant de I’ orientation des spins,

il Ny agu union par maille,

les ions effectuent des oscillations harmoniques de faible amplitude u(l) autour

d'une position moyennel. R, =1+ u(l)
Lafonction de corrélation G,,,(r,t) se simplifie et s écrit :

G,(n)=%  S'SHY dredr+R - r@AroR ()}

I 1©
Elle apparait comme le produit de deux fonctions de corréation, celle des spins et celles des positions
desions. On écrit chacune de ces fonctions de corrélation comme une somme de deux termes, |’un
correspondant a sa valeur asymptotique au tempsinfini, I’ autre al’ écart entre lavaleur au temps t et
cette valeur au temps infini.



G‘é\b(rit) = gab (l’t)GI(r’t)
G (D=5 S8 () 0(1¥) + 05 (1)

m

G (r,t) = dr&dr+R,- r@roR, ()} =G,(r,¥) + GEr,t)

Lafonction de corrélation G,,,(r,t) apparait donc comme la somme de quatre termes:

Go(r) = (L ¥)G (N ¥)+ g, ¥GEND+ g9 (LOG (L¥)+ o8 (,)GErY

v

Diffusion magnétique éastique !
Dif. Elastique sur les spins
et inélastiques sur les positions
(magnétovibrationnelle)
Diffusion inélastique des spins

Dif. Inél. spins et phonons
Revenons al’ expression de G(r,t) en utilisant laforme intégrale pour les fonctions delta :



G0 = dr+R,- R (1} :ﬁ dPaexp(- iar) exp(- igR,) expligR, (O} =

(2r13)s d°gexpfiq.(I - r)} exp{- iq.u(0)} exp{iq.u(l,t)}

avec u(0) = u(0,0).
Si on s'intéresse au temps infini, on retrouve le facteur de Debye-Waller :

G (r,¥) = (2;)3 dqexplia.(l - r)- 2W(Q)}

avec

exp{- iqu(O)} exp{iqu(l, ¥)} = exp(-iqu) expliau) = exp - % (qu)®  exp - % (qu)?

et le facteur de Debye-Waller :

exp{- W(@)} = exp(-iqu) =exp - % (qU)’

(résultat uniguement valable pour des oscillateurs harmoniques, voir démonstration de I’ identité de
Bloch, Lovesey Vol. 1 p. 95 et pour lesfonctions de corrélation des positions des atomes, p.98)

Pour la partie G'(r,t), en utilisant larelation :



exp{- iq. u(O)} exp{iq.u(l,t)} =exp{- 2W(q)}exp q.u(0)g.u(l,t)

Il vient: GE(r,t) —( p) d’gexp{ia.(l - r)- 2W(q)}{exp qu(0)q.u(l,t) - L

A partir du premier terme de G, (r,t), on calcule la section efficace magnétique éastique :

ds 1 = = :
—— ={ZgFQ)} Nexp{-2W(Q)} (d,, - Q.Q,) exp(iQl)g,,(I,¥)
dWs 2 ab |
Puis |e troisiéme terme de G,,,(r,t) donne la section efficace magnétique inélastique :
d’s ~ ~

2k 1 -
d\/\ﬂE@d k?ng(Q)} N exp{- 2W(Q)} (dab- Q.Q.) | exp(iQl)
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La partie magnéto-vibrationnelle de la section efficace devient aprés changement de u(0)— u(l),
u(l,t) — u(l’ ,t) et exp(iQ.l) — exp{iQ.(I'-1}:
d’s
dWHEG...
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Si on prend I’ exemple d' un ferromagnétique dont les spins sont alignés suivant I’axe z, on a
aors g, (I'-1,¥)=d,,d,, S, > et on peut définir une longueur de diffusion effective

besr = 10l/29F(Q){ 1-(QZ/Q)% 2 S,

On peut mesurer des modes de vibration de réseau « habillés » par b et éventuellement les
confondre avec des ondes de spin, mais le facteur geométrique empéche cette confusion car
justement pour mesurer la diffusion des neutrons par |es ondes de spin, on choisit Q // <S,> pour
avoair le facteur [1+(Q,/Q)?] maximum et dans ce cas b = 0.

Nous n’ avons pas détaillé |a partie de |a section efficace indlastique en spin et en phonons car elle
est peu intense et participe essentiellement au bruit de fond. Un cas sembl e toutefois intéressant
c’est celui d’ un paramagnétique parfait. Danscecason a:

gp(I'-1t) =d,,d  1/3S(S+1).
Cette partie de la section efficace apparait comme une diffusion nucléaire incohérente, avec la
substitution suivante :
s; = 4pry?{ 1/2gF(Q)} 22/33(S+ 1).



On considere maintenant uniquement les termes (1) et (3) de G, (r,t) qui nous ont
permis d établir les deux sections efficaces nommeées éastique et inélastique, on
les regroupe en une section efficace magnétique unique. (diapo. 20)

Auparavant on exprime g, (r,t) en fonction des opérateurs de spin et de leur transformée de Fourier :

= S emial - S= eqCighs

q I

PG, () = ePIQN Sh() =+ S

| Im

d’s _ , kol 2 YN y
e ??EQF(Q)} exp{- 2W(Q)} . (day QaQb)Zp _¥dte><p( wt) S587(1)

de plus cette relation satisfait |e principe de la balance détaillée (on verrala démonstration ci-dessous):

2 2 1
d’s - exp( wh) d’s aec b=
dWIE®,, , dWIE® KgT

Il est commode d’introduire deux opérateurs conjugués ainsi que leur transformée de Fourier:
+ QX QY — QX _ Q)
S =S +i9 el S =S-i9

S, = exp(-iqn)S; =S, +iS] et S, = explign)s, =S, - iY,



« 1, . 1, ..
Donconobtient: S =§(Sq +S,) & § =5 (8-S

On réecrit la section efficace ci-dessus en explicitant les composantes X, Y, z des opérateurs:
d’s
dWHEC

= 2 X gF(Q) exp{- 2W(Q)}

- 65)% ¥dtexp(- iwt) S;S7, (1) +%(1+ 65)% ¥dtexp(- Iwt) SS,(t) +S. oS (1)

-¥ ¥

Si S, est une constante du systeme, le premier terme dans I’ expression ci-dessus sera €l astique et
non nul uniquement sur les pics de Bragg magnétiques. Dans le cas contraire, S S, n’est pas une
constante du systeme, on peut aussi mesurer des fluctuations « longitudinales » inélastiques.



Susceptibilite genéralisée

Une autre fagon d'écrire la section efficace magnétique est de considérer que le systéeme
magnétigue répond a un champ magnétique H alafois périodique dans I’ espace et dans le temps
H,(Q,n), la réponse magnétique S,(Q,w) est alors reliée au champ par un tenseur de
susceptibilité complexe ¢, ,(Q,):
Sa(Q!m: Cab(Qim Hb(Qim

La limite pour Q et w — 0 de cette susceptibilité généralisée est la susceptibilité magnétique
statique c,;, divisée par gm. Le théoréme de fluctuation-dissipation peut étre invogqué pour
relier la partie imaginaire de la susceptibilité généralisée aux corrélations de spin du systéme
diffusant, ainsi lafonction de diffusion du systeme magnétique peut s écrire :

1

S, (QW) = exp{- 2W(Q)} ™ {Imc,, (Qw)}
p 1- exp(-b w)

Les neutrons permettent ains de sonder directement la susceptibilité dépendant de la
fréguence et du vecteur d’ onde :

d’s _ ,k©1 )
S =T OFQY expl- 2W(Q)

N 1

p 1- eXp(- b W) " (dab - QaQb){ImCab(Q’W)}




Section efficace magnétique pour un systeme
ferromagnétique avec spinslocalisés
représenté par un modele de Helsenberg

Appliguons le calcul de cette section efficace au cas simple d’ un ferromagnétique avec des spins
localisés, décrit par un modele de Heisenberg :

H=-J(I-195Ss, gmB §
[,|1© |
On applique la théorie linéaire des ondes de spin valable a basse température avec S » S, on

diagonalise H au moyen d’' opérateurs bosons. Avec J(Q) la transformée de Fourier du couplage
d’ échange J( ) entre spins portés par desions distants de :

JQ) = Jl)exp(-1Ql) =J(q) avecQ=q+t

out est un vecteur du réseau réciprogue, laloi de dispersion des ondes des ondes de spin est:
w, =gngB+25J(0) - J(q)}

Comme S, ~ S, la partie longitudinale de la section efficace est uniquement élastique, il faut donc
calculer les fonctions de corrélation S'S(t) pour déterminer la section efficace transverse

inélastique. On définit les opérateurs S*etSé par leur transformée de Fourier et par leur
transformeée inverse:



I+

exp(iql)S; S;= exp( iqh)s’

fe)

avec SElle s

Rappel ons quel ques résultats : représentation de Heisenberg de S(; (1)
e . H . H
S;(t) =exp it— S exp - it—
Pour résoudre I’ équation de mouvement
| — S [ ,H ]
on cherche des solutions de type onde plane:
S, (1) = exp(- iw,1)S,
Définition :
so = Tr{exp(-bH)S,S;} _ Tr{exp(- bH)exp(bH)S; exp(- bH)S}
0T Tr{exp(-bH)} Tr{exp(- bH)}

On remarque que::

exp(bH)S; exp(- bH) =S’ (-i b) = exp{ - iw,(-i b)}S; = exp(-

w,b)S;



s - Tr{exp(- bH)S;S.}
4 Tr{exp(- bH)}

exp(- w,b)

S;S, =exp(- wb) SS,

[S;:S;d = dg (&SN

1
exp(bw,) - 1
S;S, =25N(1+n,)

qu; =2SNn, avecn, =

(Onretrouveici |’ expression du théoreme de la balance détaillée).
Avec ces résultats on peut évaluer S S{t)

SSU) =~ eplialen) S50 =

1 : : . _2S : :
~E exp{iq.(1€l) - iw,t} S.S, =W exp{iq.(1©l) - iw,tin,

2
q q

De la méme fagon on obtient avec le méme genre de développements :

S'S(t) :é exp{-iq.(01)} S'S, (1) :ZWS exp{-iq.(IO1) +iw,t}(1+n,)



On calcule la section efficace inélastique pour les ondes de spin
du modele de Heisenberg :

d’s
dWHEC

=12 <15 OFQI exp{- 2W(Q))”

%(1+ 65)% dtexp(-iwt)  exp{iQ.(101)} S'SJt) +S St)

VA [,|©

On peut séparer la section efficace en deux parties, une correspondant ala création
d’ une onde de spin, I’autre al’annihilation :
d’s _d?’s™ d*s®)
= +
dWdE( dWHEC(  dWHEC

d?s®) 2 K
=1 gF(Q) expl- 2V Q)Y
%(1+(5§)$ dt exp(- iwt) 25 exp{ig.(I©l) - iwqt)}exp{iQ.(I©I)}nq
- ¥ [,|1© q

¥
% dtexp(- iwt - iw,t) =d( w+ w,)

-¥



_(2p)’

exp{i(Q +q).(Iel)} = d(Q+q- t)
|,1© VO qg.t
d*s®) , k©1 2 S =2 (Zp)3
=12 {=gF 2W(Q)} S+ d( w+ dQ+q- t
=N gRQ) (- 2W(Q S 1+ Q) Dd(we W) dQ+a- tn,
d25(+)
De laméme fagon on calcule MHEC

dZS(+)_ » KO1 2 S, = (2p)3 . - a-
=t UoRQY expf AMQ) 1+ Q) D w” dQ-a- ot

Remarques.

Dans le cas d'un simple ferromagnétique, toutes les zones de Brillouin sont
équivalentes, cependant le facteur de forme atomique magnétique chute tres rapidement avec Q,
les mesures se feront donc aux faibles valeurs de Q.

Quand le ferromagnétisme n’ existe gu’ a basse température, le facteur de Bose est faible
pour des énergies hw, >> kgT. Dans ce cas I'étude des ondes de spin se fait uniquement en
créeation, w>0 pour profiter du 1 dansle facteur (1+n).

Quand on s approche de la température de Curie, les ondes de spin ne sont plus des
ondes planes, mais plutot des pagquets d’ onde en interaction, on peut les modéliser par des ondes
planes amorties. Si |I’amortissement n’est pas trop grand devant |’ énergie du mode, 1/t << w,,
I’intensité inélastique est bien decrite par le modele de I’ oscillateur amorti ou encore par une
lorentzienne, dans ce cas on remplace dans la section efficace, lafonction d(w - w,) par

(/1) ou par Wt)w

ce qui est équivalent si 1/t << w,.

(W - w,)? +(wit)? (w- w,)? +(1/t)? ;



Neutron Counts/190 s.

Q = (1.45,0,0)
200 T=1342K

100

0 10 20 30 40 50
Energy (meV)

Soectre a Q constant et a énergie variable.

Lamesure des courbes de dispersion w, se fait sur des spectrometres trois axes.

Voici un exemple de spectre a Q constant, Q =t + g
=145, t = (1,0,0), g=(0.45,0,0) et énergie positive
variable. Le spectre se décompose en trois modes, le
plus intense est e magnon a 29 meV, on distingue deux
autres modes moins intenses gue |’ on identifie comme
des phonons. Un test ssmple pour les identifier est de
chauffer. Les magnons se renormalisent a T alors que
les phonons n’évoluent que trés lentement avec la
température. Si le doute persiste, on peut utiliser des
neutrons pol ariseés.

De tels spectres permettent de déterminer une courbe de dispersion des ondes de spin dans
différentes directions, si on a un modéle auquel on peut les comparer, par exemple le
modeél e de Heisenberg, on pourra en déduire les intégrales d’ échange entre voisins.
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Courbe dedispersiond’ ondede spina T = 13 K.

Voici, dans un systeme cubique (a aréte du
cube), une courbe tres simple bien représentée
par un couplage J; entre premiers voisins
(distants de a) et J, entre quatriemes
voisins (distants de 2a) :

. On trouve J;=1.83 meV et J,=0.23 meV.

w(q) = 43J,{1- cos(2pz)} + 43),{1- cos(4pz)}



Ondes de spin dans un systeme metallique
ferromagnétique

On peut mesurer des ondes de spin dans les métaux ferromagnétiques. Nous
nous proposons donc de construire de telles excitations collectives comme
combinaisons linéaires d excitations individuelles. Pour cela faisons quelques

rappels.

Hamiltonien de Hubbard:

2

o . . . 1 €
Considérons I’ hamiltonien suivant H= —p+v(n)+ ——
| 2m, igh - r|<i>

Les deux premiers termes décrivent les électrons dans un champ cristallin périodiques et le
troisieme représente I’ interaction coulombienne entre les électrons. Nous n’ envisageons que
le cas a une bande. Nous écrivons |I’hamiltonien en termes d’ opérateurs fermion créant ou
annihilant un éectron de fonction d’ onde/ (r- ) and de spin s.

Nous obtenons :
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Approximation de Hartree-Fock

On simplifie considérablement I hamiltonien de départ en supposant une bande étroite et
une interaction coulombienne uniguement entre éectrons de spin opposé sur le méme
site. De ce fait on peut négliger tous les éléments de matrice <Im|1/r|I’'m' > sauf celui
pour qui l = m=1 = m quel’ onappellel. L"hamiltonien devient :

H= T(- I@:;Cl@ +£| NNy
s 2 l,s

ol n, =cC.C, est| opérateur nombre d’occupation del’état /.

On définit les composantes de Fourier des opérateurs fermions pour diagonaliser le

premier terme de I’hamiltonien qui représente I’énergie de bande des électrons sans
inter action:



C, C,, exp(ik.l)

-1
TN

Onobtientains  €CrCe  avec € = T(I- [@exp{ik.(I- 1Q}
ks |©

On réécrit I hamiltonien : H= €CsCs+— CqCCoqCue
k,s k,kCqg
L’ étape suivante dans |’ approximation est de ne conserver
dans I’ interaction coulombienne que les termes : n.ng

I

N k.k
enremplagant ensuite N, N, 5 par N N5 +N N5
Finalement on obtient :
avec

Ainsi |"interaction coulombienne | fait éclater |a bande suivant I’ orientation de spin. Le gap est :

D=I(n- - n )



L’ état [ks> est caractérisé par |’ énergie E,, =€, +1 n_,

L’ état fondamental est défini par : n., =1s E_ <e,

=0s E >e.

€:- est le niveau de Fermi, déterminé par le nombre d’ électrons dans |a bande de conduction. L’ étude
de la stabilité de cet état par rapport au ferromagnétisme conduit a la condition de Stoner pour le

ferromagnétisme 1g(€:) > 1, g(€) étant la densité d états des électrons. Dans ce cas on observe
uniquement des excitations individuelles.

On peut envisager deux types d’ excitation individuelle :
-|I" état de spin reste inchangé |,
-’ état de spin change 1,
@ / ondit qu'il y aspin-flip, on appelle ces excitations les modes de
f % Stoner. Elles forment un continuum, le continuum de Stoner.
/ A Deux cas se présentent : i) comme sur lafigure ci-contre, il y a

| recouvrement des deux bandes | et 1, € > D, ii) les deux bandes

sont distinctes €- <D

L’ approximation de Hartree-Fock permet une explication de nombreuses propriétés des
métaux et alliages de transition, mais €lle est insuffisante pour construire des excitations
collectives comme les ondes de spin.



Ondesde spin

Nous construisons des excitations collectives comme des combinaisons linéaires
d’ excitations individuelles. On part d’un état excité obtenu en abaissant le spin d’une
unité |y kg Cesétats constituent une base de fonctions et on cherche des solutions
de type combinaison linéaire sur cette base :

|y kq :C|:+q_ck- |y fond avec |y (q) - ak |ykq
k

. ) - . , , + _ A7t
Pour cela on considere I’ équation de mouvement de |’ opérateur qu = Ciq G-

En utilisant les lois de commutation des opérateurs fermions
+ +
Cks Ck@©+ Ck@&ks - ds,s(Qk,k@
d .

: I
+ —_ + + + + +
' aqu - [qu’H] - (ek+q B ek)qu ) N Ck+q_Ck—q©Ck©q©Ck© +N Ck@q©Ck©Ck+q- q@ck-
kEy© kEy©

On ne conserve que les termes oUl |es opérateurs N,, =C,.C,, apparaissent et on les remplace par
leurs valeurs moyennes N,s . L’expression ci-dessus se simplifie et devient :

cd., | | . -
'atEkq— €ty e - &t No Eﬁ<q+(nk+q‘ - e )N k©a<©

k©
N o N o

On reconnait I’ énergie de I’ électron obtenue dans | approximation de Hartree-Fock E - =¢ +— n,



On construit un opérateur de laforme suivante: B*(q) =  a,By,

k

qui doit verifier I’ équation de mouvement  [B*(q),H] = EB*(q)

On obtient : ak[E' (Ek+q_ - Ek- )]BJIZq :IN ( nk+q_ - N )akB;@I

k kk©

On identifie les coefficients des By, danslesdeux membres. Il vient :

ak[E' (Ek+q_ B Ek- )]_ | (nk@q_ - N )ak©: Cst=A

N e
Les coefficients g, vérifientdonc: a, = A \
k Cay =
E- (Ek+q_ B Ek-)

Compte tenu de la définition de A nous obtenons |’ équation aux valeurs propres E suivante :
n - n

k;q_ k- |
B Ek-)

il —1
N, E-(E

k+q

Pour un ¢ donné lestermes E,, , -E, correspondent aux N excitations individuelles du modele de
Hartree-Fock, elles sont limitées par E,;, et E,.,. On suggére une solution graphique ou I’ équation
ci-dessus s’ écrit F(E) = 1. Onvoit gu’'il y aN-1 excitations proches des excitations individuel les,
maisil y aaussi une solution inférieure a E,;,, qui est une excitation collective. On peut montrer
gue I’ énergie de cette excitation qui est une onde de spin, tend vers 0 quand q tend vers 0. Dans

|’ équation ci-dessus on examinelecasq = 0, E= E,, E, -E, = D le dénominateur est donc
indépendant de la sommation, comme de plus O =/(n -n ), laseule solution pour E, est E; = 0.



F(E)

Pour g * O mais petit, on développe E,,, -E, pour les faibles valeurs de g. On
montre que dans ce cas, |’ énergie des ondes de spin est isotrope et quadratique en g :
E(q) = Dg?. D est la constante de raideur des ondes de spin.

En premiére approximation on montre que D est proportionnel au nombre
d électrons dans la bande de conduction et a I/D c'est-adire I'inverse de
|” al mantation par atome.

Continuum de Stoner

Ondesde spin




Remarque

Si on effectue le méme développement en q pour un ferromagnétique isolant cubique (de
cOté a) avec une intégrale d’ échange J entre premiers voisins, on trouve D = 2SJa2.

La section efficace inélastique des neutrons pour les ondes de spin dans un meétal
ferromagnétique valable pour les faibles valeurs de q, est tres semblable a celle pour les

Isolants:
d’s®) _ 2 k©1 2 ) 1D, . =2 (2p)° )
e k@fng(Q)} expf-2W(Q) 74+ Q) P d wHE@) d@+a- 0
d’s7 _ 2 KQL e expl- 2@ 22+ 32) P2 G w- E(@)  d(@- g- H)(a+n,)
dWE© ° k 2 41 27 v, “

a.t

On remarque que le spin Sd%I’ lon magnétique est ici remplaceé par 1 qui N’ est autre que
|” almantation par atome car T° n--n_,



Mesure des niveaux de champ cristallin dans une
terrerare

Le magnétisme des ions de terre rare est di a |’ opérateur J. Le champ cristallin peut lever tout
ou partie de la dégénérescence des 23+1 niveaux. Les transitions entre ces niveaux peuvent
étre observées en diffusion inélastique de neutrons. Si I’ échange entre les ions est faible, ces
transitions n’ intéressent que des ions isolés, et la diffusion par les neutrons ne dépend pas de
Q, sauf par I'intermédiaire du facteur de forme magnétique F(Q). La section efficace des
neutrons fait donc intervenir la composante de cet opérateur perpendiculaire a Q: Ja. Le
champ cristallin a une certaine symétrie, |’ opérateur J va se transformer suivant le groupe
d’ espace attaché a cette symétrie.

Prenons |’exemple de I’ion Pr3* en symétrie cubique, les représentations irréductibles de ce
groupe sont notées G, et correspondent aux fonctions d’ onde |G ndisti ngue les fonctions
soustendant les niveaux dégénérés. La section efficace de diffusion de neutrons
correspondant ala transition du niveau |GN d'énergie E,, au niveau |C.n© d'énergie B, est:

S =12 R (QF expl- 2W(Q)

dWHE© P G137, 1Go© Gu®d., |Gy d( w- E+E)

nn

P, st 1a probabilité que le niveau E,, soit peuplé, statistique de Boltzmann exp(-b6E,), il tient auss
compte de la dégénérescence du niveau.



Il 'y a des transitions fortes et des transitions faibles. Les fortes sont celles qui ont lieu
prés de Q = 0 ¢'est-a-dire celles permises par |’ approximation dipolaire. L’ion libre Pr3*
se caractérise par I'état 4, = 3, on applique les régles de Hund pour une couche
d électrons moins qu'a moitié remplie: L =5,S=1, J=|L-S|= 4. Le champ cristallin en
symétrie cubique éclate les 9 niveaux degénérés en 4 niveaux. Le niveau G, est un état
singulet, non magnétique, le niveau G, est un état triplet, le niveau G; est un état doublet
et le niveau G; est un état triplet. L’ application de la théorie des groupes permet aussi de
calculer quelles sont les transitions permises ou interdites. C'est ce qui est représenté
dans |e schéma ci-dessous.

7y A G(3) l

v (2)

G,(3) l

v Gi(1)

- G—-G, =143 meV , -- G—G;=9.8 meV,
-G,—G, =6.3meV, --G—G, = 4.6 meV

K.C. Tuberfield et al. Journal of Applied Physics
42 (1971) 1746



Utilité des neutrons polarises

Il est souvent tres utile de séparer la diffusion nucléaire (au sens de la diffusion par les noyaux des
atomes avec le potentiel de Fermi : bd*(r-ry), n: le neutron, N: le noyau)) de la diffusion
magnétique, sans parler de la diffusion magnétique par les spins des noyaux. Pour cela on dispose
d un outil irremplacable : les faisceaux de neutrons polarises. Depuis fort longtemps ils ont été
utilisés en diffusion éastique pour la détermination des structures magnétiques complexes, pour
dresser des cartes de densité de spin électronique dans des systemes organiques complexes. Grace
aux developpements et a I’amélioration de ces techniques, on peut auss les utiliser en diffusion
inélastique.

| nteraction spin du neutron — spin du noyau : effet sur lalongueur cohérente et
Incohérente de diffusion

L e neutron interagit avec des noyaux ayant un spin l.

On peut calculer la valeur moyenne de la longueur de diffusion b dans ce cas, ¢ est la longueur de
diffusion cohérente, et I’ écart a cette valeur moyenne, c’est la longueur de diffusion incohérente.
On définit | opérateur longueur de diffusion, ou amplitude de diffusion, par :

B:b+%sz.l



L e systéme noyau+neutron a un moment total I,. Ce moment peut érel, =1 + %2 0u
=1 - % Au premier état correspond b* et au second b. La dégénérescence du
premier est 21t +1=2(1+1), celle du second est 2I. La somme des états est 2(21+1).
La probabilité du premier est pt= (I+1)/(21+ 1) celle du second est p=I1/(21+ 1).
D’ou :

| +1 o
+ b
21 +1 21 +1

b=b"

Evaluons by et relions-le alalongueur de diffusion incohérente b;.. On a:
b* = b+%bN(s.l)+ et b = b+%bN(s.I)'

Pour calculer (s.1)* et (s.1)- calculons|’ opérateur |2 :

3
1=+, =1+ s?+s| I.(I.+D=1(1+D+=+s.
=01+ Vs) v (D =10+ +2

st=I1(l,+1- I(I+1)-§
S I, =1+ %ontrouve (s.I)* = I.Si |, =I - Y2on trouve (s.I) = -(1+1).D’ou b, =(b" - b')2|2+1
Maintenant appliquons la définition de by,..
- by | +1 |
2 =p®+b2 =b*+ N g ? sl?=1P——+(I+1)*——=1(1+1
b =b"+Db;.=Db > S.| or 2|+1( )2I+1 (1+1)

Donc la partie de la diffusion incohérente due au désordre du spin du noyau est :

by = 2 JT+D) = (b - )Y

21+1



Approche ssimplifiée de la diffusion inélastique des neutrons polarisés

Il est commode d’ introduire une amplitude de diffusion a(Q) par un atome dont le noyau possede
une amplitude de diffusion cohérente b, un spin I, un spin éectronique et un moment orbital
conduisant & une composante magnétique perpendiculaire a Q, M. , (on suit pour ce faire J.
Rossat-Mignot et W. Stirling) il vient:

a(Q)=b+As.l +ps.M,(Q)
ou s est la matrice de Pauli représentant le spin du neutron et la constante p :%0

Le facteur g et le facteur de forme magnétique F(Q) sont inclus dans M... On rappelle les définitions
et les propriétés des matrices de Pauli :

0 1 0 -i 10

s, = , S, = . , S,
10 Y o) 0-1

avec" a, Tr(s,) = 0; Det(s,) = -1, 5,S, = is, et toutes |es permutations ; 5,2 = .

De plus, les matrices de Pauli anticommutent : s_s, +s,5, =2d,,

Soit I’axe z, I’axe de quantification de la polarisation des neutrons incidents, il lui correspond deux
éatsde spindu neutron: | et . Demémeil y adeux éatsde spin pour le neutron diffusé | et
En analyse longitudinale et dans des cas simples, on peut connaitre les quatre € éments de matrice de
a(Q) entre les états | et[  desneutronsavant et apresle processus de diffusion :



U™ = -laQ =b+Al,+pM.,(Q)

U™ = la@Q][ =b-Al,-pM,,(Q)
U™ = Tla@QF =A(, +il,)+pM.,(Q) +iM,,(Q)]
U™ =-la@Q[ =A(,-il,)+pM.,(Q- M, (Q)]

Les deux premiéres équations font référence a une diffusion non spin-flip (NSF), les deux dernieres a
une diffusion spin-flip (SF). La section efficace de diffusion étant proportionnelle au carré des éléments
de matrice ci-dessus, plusieurs premiers résultats apparaissent :

1) La diffusion cohérente purement nucléaire et incohérente due au désordre isotopique
(distribution des b) est toujours non spin-flip (NSF). L’exemple qui est souvent donné est celui du
nickel pour lequel aucun isotope ne possede de spin nucléaire

2) Ladiffusion incohérente due au désordre de spin nucléaire est pour un tiers NSF et pour
deux tiers SF: s 2 _ oo _1I+D

12 =1 =1, = 3
L’ exemple qui est souvent cité est celui du vanadium pour lequel al’ état naturel il n’ existe pratiquement
gu’un isotope avec un spin nucléaire. De plus, comme les trois composantes sont équivalentes, le
processus est indépendant de la direction de polarisation, // ou Q.

3) Si I’on choisit I’ axe z, ¢’ est- a-dire, la polarisation des neutrons incidents, // Q, alors M.,
= 0. Dans ce cas, toute la diffusion magnétique électronique est SF.

4) Si le noyau ne possede pas de spin, la différence entre U** et U— permet d’ accéder a
directement aM. . C' est trés utile pour résoudre les structures magnétiques.




5) Prenons le cas ou la composante magnétique est due au spin d’un corps
paramagnétique :
S(S+1)

2282:2:
$ =8 =5 ="

de plus choisissons |’ axe z'Q, et |’ axe x//Q, aors Sfx =0

la diffusion SF sera égale ala diffusion NSF. Toujours dans le cas d’ un paramagnétique, si on change
la polarisation des neutrons //Q, aors toute la diffusion magnétique est SF.

6) Soit le cas d' un ferromagnétique a basse température dont I’ aimantation est saturée le
long de I'axe z //Q, (S.,= 0). Les U™ et U™ concernent des termes (S.,ti S.,) qui ont la forme
d’ opérateurs de création et d’annihilation d’ onde de spin pour un systeme de Heisenberg. L’ énergie
hw > 0 correspond a Sy, +i S, donc ala création d’un magnon, donc a la perte d’ énergie du neutron
(k'<k), dans ce cas, seule la section efficace associée a U* aura de I'intensité, pour mesurer de
I"intensité dans le canal U™, il faut considérer hw < 0, c'est- a -dire les gains d’énergie du neutron
(k> k).

7) 1l existe cependant des excitations magnétiques dont la polarisation est longitudinale,
par exemple un gap en énergie dans la branche d’ ondes de spin qui soit d origine dipolaire, comme
c'est le cas pour EuO. Dans ce cas on choisira |'axe z de quantification pour la polarisation des
neutrons perpendiculaire a Q et la diffusion attachée a cette excitation sera NSF.



Exemples de mesures en diffusion inélastique de neutrons polarisés

En diffusion inélastique, les neutrons polarisés
nous permettent le plus souvent de séparer ce
qui est di aux magnons ou plus généralement
aux excitations magnétiques et ce qui est dd
aux phonons. Dans I'étude des manganites
perovskites, nous étions confrontés a des
spectres complexes caractérisés par plusieurs
branches magnétiques qui avaient des valeurs
d énergie tres voisines de celles des phonons
acoustiques et optiques. Les neutrons polarisés
ont parfois permis de trancher.

Voici quelques exemples de spectres mesures
sur des spectrometres trois-axes a neutrons
polarisés.

Semipolarisation

Exemple de spectres mesurés sur IN20 en
configuration de semipolarisation

.Schéma du spectromeétre 3-axes IN20 a neutrons polarisesde |’ ILL



L e monochromateur est non polarisant, Si111, donc le faisceau incident contient des neutrons
up et down. L’ analyseur est polarisant, ¢’ est un analyseur en aliage d’Heusler111, grace au
flipper entre I’ échantillon et I’analyseur, on peut compter les neutrons diffuses dans deux
canaux, up et down. La figure 8 ci-dessous, montre deux spectres mesures a Q = (0.3,0.3,2)
et kf = 3 A-1. Dans le cana up on ne mesure que les phonons (points rouges), dans le canal
down on mesure tout (points bleus). Si la statistique le permet, on peut faire la différence des
deux spectres et on aura ainsi acces a la partie diffusion par les magnons (points verts sur la
figure 8).

On peut aussi montrer des scans mesurés a plus haute énergie en un point équivalent du
réseau reciproque : Q = (1.3, 1.3, 0) mais avec une énergie des neutrons diffusés plus forte
kf =4.1A-1.

La résolution est moins bonne mais les intensités sont plus fortes et on atteint des valeurs
d’ énergie plus hautes.
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Polarisation compl ete

Voici un exemple de scans mesurés sur IN22 avec polarisation compléte, au point
Q= (0,0, 1.25) et ak, constant = 2.662 A1 :

Le monochromateur et I’analyseur sont tous deux des cristaux d’'Heusler. Les flippers
peuvent faire changer |’ état de polarisation aussi bien avant qu’ apres |’ échantillon. Avec
une telle configuration on peut mesurer les quatre termes U117, U1, UT] , U]l |.

Schéma du spectromeétre 3-axes IN22 a
neutrons polarisesde I’ LL-CRG
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