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APPLICATION DE LA R.M.N. A L'ETUDE DES DEFAUTS D'IRRADIATION 
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Cépumé : La Résonance Magnétique N u c l é a i r e a é t é r e l a t i v e m e n t peu 
u t i l i s é e pour é t u d i e r l e s d é f a u t s d ' i r r a d i a t i o n dans l e s métaux. 
I-.'cus e s s a i e r o n s de m o n t r e r i c i q u e l l e s i n f o r m a t i o n s s o n t ou 
s e r a i e n t a c c e s s i b l e s par c e t t e t e chn ique dans ce domaine. Quelques 
r é s u l t a t s son t b r i è v e m e n t d é c r i t s . 

Sum Marx i HUUL s t u d i e s p_f. d e l e c t s ç_r_ejajLeji b_y_ i r r a d i a t i o n i n 
m e d a l s . - Nuclear Magnetic Resonance has been r a r e l y used to s tudy 
p o i n t d e f e c t s c r e a t e d by i r r a d i a t i o n in m e t a l s . We w i l l show which 
k i n d of i n f o r m a t i o n c o u l d be o b t a i n e d i n t h i s f i e l d u s i n g N.M.R.. 
Some r e s u l t s w i l l be a l s o d e s c r i b e d . 

J* JJLTflQPUÇ.IXP-N. 

La r é s o n a n c e m a g n é t i q u e n u c l é a i r e e s t une t e c h n i q u e t r è s 
l a r g e m e n t u t i l i s é e dans l e s é t u d e s f o n d a m e n t a l e s s u r l e s métaux 
car e l l e permet d ' o b t e n i r des i n f o r m a t i o n s p r é c i s e s e t v a r i é e s . En 
e f f e t , l e s noyaux p o r t e u r s d'un s p i n e t d ' une c h a r g e c o n s t i t u e n t 
des sondes ext rêmement s e n s i b l e s à l e u r env i ronnement n u c l é a i r e e t 
é l e c t r o n i q u e . L ' é t u d e p a r R.M.N. du m a g n é t i s m e n u c l é a i r e p e u t 
a i n s i donner des i n f o r m a t i o n s s u r l e s i n t e r a c t i o n s d i p o l a i r e s 
m a g n é t i q u e s e n t r e noyaux e t l e u r s f l u c t u a t i o n s (donc s u r l e s 
mouvements des noyaux à l ' é c h e l l e l o c a l e ) , s u r l e s i n t e r a c t i o n s 
magnét iques avec l e s s p i n s é l e c t r o n i q u e s (donc su r l a s t r u c t u r e de 
bande e t l e magnét isme é l e c t r o n i q u e à l ' é c h e l l e mic roscop ique) e t 
s u r l e s i n t e r a c t i o n s é l e c t r i q u e s avec l e s c h a r g e s é l e c t r o n i q u e s 
e n v i r o n n a n t e s (donc s u r l a s t r u c t u r e c r i s t a l l o g r a p h i q u e ) . La 

.R.M.N. e s t a i n s i u t i l i s é e a u s s i b i e n d a n s l a c a r a c t é r i f - a t i o n 
p r é c i s e d'un ma té r i au que dans des é tudes fondamenta les . ( 1-5) 

Les é t u d e ; ; pa r R.M.N. des d é f a u t s d ' i r r a d i a t i o n dans l e s 
métaux sont r e s t é e s j u s q u ' à ma in tenan t r e l a t i v e m e n t r a r e s bien que 
l e s a p p l i c a t i o n s p o t e n t i e l l e s s o i e n t nombreuses . Ces é t u d e s son t 
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basées sur la d é t e r m i n a t i o n des g r a d i e n t s de champ é l e c t r i q u e 
autour des défauts créés e t seront d é c r i t e s en premier. 

I l fau t également c i t e r l e s d é t e r m i n a t i o n s par R.M.N. des 
c o e f f i c i e n t s de d i f f u s i o n à l ' é q u i l i b r e t h e r m i q u e d o n t l a 
conna i s sance e s t fondamentale pour c e r t a i n e s é t u d e s . Enfin, l a 
R.M.N. pour ra i t également contribuer à une mei l leure connaissance 
des défauts dans l e s composés magnétiques. 

Z . ETUPES BASEES SUR LEZ MESURES DE CMÊIMT DE CHAMP ELECTRIQUE 
i 

ZA Gradient £e_ cJiainp é lec t r ique autour d'un déXâUi 
i 

Considérons un métal à s t r u c t u r e cubique ( c f c . b c c ) . Pour 
des ra isons de symétr ie , le gradient de champ é l ec t r ique ( g . c e . ) 
e s t nu l au n i v e a u des noyaux. Si l ' o n i n t r o d u i t un d é f a u t 
ponctuel, ( impureté en subs t i tu t ion , lacune) , i l se crée 
de charges é lec t ron iques qui en première approximation, a 
o s c i l l a n t e bien connue ( o s c i l l a t i o n s de Fr i ede l ) 

: A cos(2KFr+ «f ) | 
n ( r ) = 

où Kp es t l e vecteur de Fermi et r la d is tance à l ' impure té . 
La s y m é t r i e cubique é t a n t d é t r u i t e , l e s noyaux de l a m a t r i c e 
proches du dé fau t sont a l o r s soumis à un g r a d i e n t de champ 
é l e c t r i q u e ( g . c e . ) q ( r ) p r o p o r t i o n n e l à n ( r ) : 

q( r )= C n ( r ) 

un 
la 

écran 
fo rme 

un 

On aura a i n s i des couches de noyaux ( 1 e r s , 2 n d s . . . v o i s i n s ) t o u s 
soumis au même g . c e . ( q ( r 1 ) , q ( r 2 ) . . . ) . 

Z*2. iLlnçiRê. sL& la mesure, as. qtrO.CO 

Lorsque l e s noyaux de la matr ice sont por teurs d'un moment 
q u a d r u p o l a i r e 0 , l a R.M.N. p e r m e t de m e s u r e r q ( r ) c a r 
l ' i n t e r a c t i o n e n t r e Q et l e g . c e . modi f i e l e s niveaux d ' é n e r g i e 
des spins nuc l éa i r e s . Deux techniques peuvent ê t r e u t i l i s é e s : 
-La R.M.N. c l a s s i q u e n é c e s s i t e une c o n c e n t r a t i o n de d é f a u t s 
r e l a t i v e m e n t é l e v é e O10"-*) e t donne des r é s u l t a t s p lus p r é c i s 
sur l a s t r u c t u r e du défau t lo r sque l e s mesures son t e f f e c t u é e s 
sur des monocristaux, 
-La résonance n u c l é a i r e q u a d r u p o l a i r e pure d é t e c t é e par l a 
R.M.N. c o n v e n t i o n n e l l e en haut champ, e s t l a t echn ique qui a é t é 
u t i l i s é e dans l e s é tudes sur l e s d é f a u t s d ' i r r a d i a t i o n en r a i s o n 
de sa t r è s grande s e n s i b i l i t é . 

En l 'absence de champ magnétique, l e s spins nuc léa i res sont 
soumis â l ' i n t e r a c t i o n quadrupolaire qui s ' é c r i t : 

e2qQ 
H= (3I Z

2-I(I+D) 
'11(21-1) 

La valeur des niveaux d'énergie est alors 

e2qQ 
Em= (3m2-I(I + 1)) =>>h m 

41(21-1) 
et un champ radiof, luence à la fréquence ^ s ^m-^m-1 induira 
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des t r a n s i t i o n s e n t r e ces niveaux. La d é t e c t i o n d i r e c t e de c e s ; 

t r a n s i t i o n s n 'es t pas possible car peu de noyaux sont concernés e t 
l e s fréquences sont typiquement dans l a gamme des "lOOKhz, s o i t une ^ 
p e r t e de s e n s i b i l i t é de l ' o r d r e de 10 par r a p p o r t à des u 

e x p é r i e n c e s c l a s s i q u e s de R.M.N.. La d é t e c t i o n s ' e f f e c t u e £ 
i n d i r e c t e m e n t en m a n i p u l a n t a s t u c i e u s e m e n t l e s d i f f é r e n t s 
r é s e r v o i r s d ' é n e r g i e des s p i n s . Ceci n ' e s t p o s s i b l e que dans > 
ce r t a ins cas favorables , ce qui l i m i t e l e s app l ica t ions de c e t t e ] 

[technique. ! 
Dans l e cas d'un spin 3 /2 , on d é t e c t e r a l e s t r a n s i t i o n s 

quadrupolaires pures 1/2-3/2 associées à chaque couche de noyaux 
autour du défaut (on a aànsi détecté l e s couplages quadrupolaires; 

isur l e s dix p r e m i è r e s couches de noyaux de c u i v r e au tour d'une; 
impureté de p l a t i n e en subs t i tu t ion (ô ) ) . | 

Z3. Jlejis_eÀgn_em_ejiLs apportés par. l e s mesures de q(r) I 

-Une conna i s sance p a r f a i t e de q ( r ) permet de d é t e r m i n e r l e 
p o t e n t i e l p e r t u r b a t e u r .Donc s i q ( r ) e s t mesuré sur un nombre 
impor t an t de couches , i l e s t p o s s i b l e de t e s t e r l e s modèles 
théoriques de po ten t ie l . (7 ,8) 
-Dans l e cas d'un dé fau t p o n c t u e l , l ' i n t e n s i t é d'une t r a n s i t i o n 
donnée es t p ropor t ionne l le à la concentra t ion en défauts (à f a i b l e 
c o n c e n t r a t i o n ) e t l 'on peut en s u i v r e l ' é v o l u t i o n au cou r s de 
d i f f é r e n t s t r a i t e m e n t s t he rmiques , sans ê t r e s e n s i b l e a l a 
présence d 'au t res défauts . 
- L o r s q u e l e d é f a u t e s t p lu s complexe (comme l a b i l a c u n e , 
l ' i n t e r s t i t i e l dédoublé, un agglomérat,une d i s loca t ion ) , i l n ' es t 
plus poss ib le de dé f in i r des couches de vois ins aussi d i s t i n c t e s 
ce qui c o n d u i t à une d i s t r i b u t i o n des v a l e u r s de g . c e . sur l e s 
atomes environnants que l 'on peut dé t ec t e r . 

lu ZMURLZS. fllAPPLICAUQK , 

3-J. Caracterisation dji défaut migrant durant i s stade III dans un 
Cuiyre i r r a d i é aux. electrons.(Q) 

L ' i den t i f i c a t i on du défaut qui migre durant l e stade I I I a 
é té l ' o b j e t d'une longue c o n t r o v e r s e dans p l u s i e u r s métaux. Dans 
un p remie r modèle, l e s monolacunes s o n t mobi les au s t a d e I I I e t 
d i spa ra i s sen t ou s'agglomèrent, a l o r s que dans un second modèle, 
l e s i n t e r s t i t i e l s d i s s o c i é s migrent du ran t l e s t ade I I I e t l e s 
monolacunes d u r a n t l e s t a d e IV. Dans ce d e r n i e r c a s , que lques 
monolacunes sont encore présentes après le stade III.Des mesures 
couplées de r é s i s t i v i t é e t de R.M.N. dans l e c u i v r e ont permis de 
trancher en t re ces deux modèles. 

L ' é c h a n t i l l o n R.M.N. es t c o n s t i t u é de poudre de Cuivre 5N 
de 6Op de d i a m è t r e maintenue dans un c iment r é f r a c t a i r e e t e s t 
i r r a d i é aux é l e c t r o n s â 120K. La mesure de la v a r i a t i o n de 
r é s i s t i v i t é d'un f i l de Cuivre noyé au c e n t r e de l ' é c h a n t i l l o n 
permet d'évaluer la quant i té de défauts créés par i r r a d i a t i o n e t 
d'en cont rô ler par la s u i t e l ' évolu t ion au cours des r e c u i t s . 

Après i r r a d i a t i o n , l e s p e c t r e de résonance q u a d r u p o l a i r e 
pure présente p lus ieurs r a i e s . On peut en p a r t i c u l i e r i d e n t i f i e r 
aisément l e s t r a n s i t i o n s qui sont au dessus de 100KHz comme é t an t 
c e l l e s des 1 e r s , 2 n d s , 3es e t l e s c o u c h e s de v o i s i n s des 
monolacunes. La f igure 1 montre l e s r a i e s dues aux 2es, 3es et 4es 

!§! 2» ! 
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v o i s i n s , c e l l e des p r e m i e r s v o i s i n s se t r o u v a n t v e r s 3.HMHz. 
L ' é c h a n t i l l o n e s t a l o r s r e c u i t à des t e m p é r a t u r e s c r o i s s a n t e s e t 
l e s p e c t r e R.M.N. e s t e n r e g i s t r é a p r è s c h a q u e t r a i t e m e n t 
t he rmique , ce qui permet de s u i v r e l ' é v o l u t i o n de l a c o n c e n t r a t i o n 

,de monolacunes. C 'es t a i n s i que l ' o n peut a f f i r m e r que t o u t e s l e s 
m o n o l a c u n e s d i s p a r a i s s e n t d u r a n t l e s t a d e I I I c o n f i r m a n t d 'une 
manière non ambiguë q ' e l l e s sont mob i l e s à c e t t e t e m p é r a t u r e . 
; C e t t e e x p é r i e n c e i l l u s t r e une des p a r t i c u l a r i t é s de l a 
[ t e c h n i q u e q u i p e r m e t de s u i v r e l ' é v o l u t i o n de l a c o n c e n t r a t i o n 
d ' u n d é f a u t d o n n é , i n d é p e n d a m m e n t d e s a u t r e s d é f a u t s 
é v e n t u e l l e m e n t p r é s e n t s dans l ' é c h a n t i l l o n . 
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FIG.1 - S p e c t r e q u a d r u p o l a i r e 
i r r a d i a t i o n e t r e c u i t à 150K 

o b t e n u d a n s 
(A), e t ap rès 

l e C u i v r e a p r è s 
r e c u i t à 320K (B). 

1£ Etudjj d i l i i i 
uii alliage Al-Cr.(IQ) 

d'un complexe interstitiel-impureté dans 

L ' é t u d e du p i é g e a g e des d é f a u t s i n t e r s t i t i e l s c r é é s par 
i r r a d i a t i o n , pa r l e s i m p u r e t é s r é v è l e que dans l ' A l u m i n i u m , l e 
Chrome a un c o m p o r t e m e n t p a r t i c u l i e r non con fo rme aux m o d è l e s 
h a b i t u e l l e m e n t u t i l i s é s . Une i n t e r p r é t a t i o n p o s s i b l e c o n s i s t e à 
a d m e t t r e que l e complexe i m p u r e t é - i n t e r s t i t i e l e s t m o b i l e au 
d e s s u s de 58K e t e s t p i é g é par l e s i m p u r e t é s , ce q u i c o n d u i t à un 
t r a n s p o r t de Chrome à b a s s e t e m p é r a t u r e . La R.M.N. a p e r m i s de 
t e s t e r c e t t e hypothèse . 

Dans un p remie r temps, un é c h a n t i l l o n d'Aluminium c o n t e n a n t 
150 ppm de Chrome en s u b s t i t u t i o n e s t a n a l y s é par l a t e c h n i q u e de 
R.M.N. a v e c c y c l a g e du champ m a g n é t i q u e . Les t r a n s i t i o n s 
q u a d r u p o l a i r e s p u r e s a s s o c i é e s à d i f f é r e n t e s c o u c h e s de noyaux 
a u t o u r de l ' i m p u r e t é ( j u s q u ' a u x 5 e s v o i s i n s ) s o n t d é t e c t é e s e t 
l e u r i n t e n s i t é e s t m e s u r é e avec p r é c i s i o n . L ' é c h a n t i l l o n e s t 
e n s u i t e s o u m i s à une i r r a d i a t i o n aux n e u t r o n s à 24K qu i c r é e de 
l ' o r d r e de 350 ppm de d é f a u t s de F r e n k e l , p u i s i l e s t r é c h a u f f é à 
la t e m p é r a t u r e ambian te . On peut a l o r s e s t i m e r que, pour e x p l i q u e r 
l e s r é s u l t a t s des mesures de r é s i s t i v i t é dans l e modèle proposé , 
20Î des a tomes de Chrome i n i t i a l e m e n t i s o l é s do iven t m a i n t e n a n t se 
t r o u v e r s o u s forme de p a i r e s ou de p e t i t s a g g l o m é r a t s . Or l e s 
m e s u r e s de R.M.N, m o n t r e n t que l ' i n t e n s i t é d e s t r a n s i t i o n s 
q u a d r u p o l a i r e s a s s o c i é e s aux couches de noyaux au tour des atomes 
de Chrome i s o l é s a vttriô de moins de 55». Une a u t r e i n t e r p r é t a t i o n 
a donc dû ê t r e r e c h e r c h é e . 
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.d£5 i n . t e r s i i . t i e l s créés, par i r r a d i a t i o n dans 

I l e s t communément admis que l e s a u t o i n t e r s t i t i e l s c r é é s 
par i r r a d i a t i o n dans des s t r u c t u r e s c . f . c . p r é s e n t e n t une 
s t r u c t u r e d é d o u b l é e ( l ' i n t e r s t i t i e l h a l t è r e ) e t d o n c , 
c o n t r a i r e m e n t à o b s e r v e r a i t s i l ' i n t e r s t i t i e l é t a i t 

IL. MESURE DJ£ tflEEElOIEKTS DE DIEEUS1QN j 
i 

La conna i s sance des c o e f f i c i e n t s d ' a u t o d i f f u s i o n dans un 
méta l e s t souvent e s s e n t i e l l e pour comprendre l e comportement 
the rmique des d é f a u t s d ' i r r a d i a t i o n e t en p a r t i c u l i e r de l a 
lacune. 

Lorsqu ' un atome se d é p l a c e , i l modif ie l e s i n t e r a c t i o n s 
n u c l é a i r e s d i p o l a i r e s m a g n é t i q u e s su r t o u s l e s noyaux 

; environnants . Les e f fe t s sur l e s paramètres observés sont l i é s à 
l a modula t ion de ces i n t e r a c t i o n s . Lorsque c e t t e modula t ion e s t 
lapide (>10^Hz), l e s i n t e r a c t i o n s d ipo la i res vues par l e s noyaux 
son t moyennées e t l a r a i e de resonance s ' a f f i n e . Lorsque l a 
d e n s i t é s p e c t r a l e de c e t t e modula t ion a des composantes à l a 
fréquence de résonance des noyaux, des t r a n s i t i o n s en t re niveaux 
de spin sont indui tes et c 'es t a lo r s l e temps de r e l axa t ion sp in-
réseau qui e s t mod i f i é . Une étude q u a n t i t a t i v e de l ' é v o l u t i o n de 
ces p a r a m è t r e s en fonc t ion de la t e m p é r a t u r e peut condu i r e à l a 
d é t e r m i n a t i o n de l ' é n e r g i e d ' a c t i v a t i o n e t du t e r m e 
préexponent ie l le de la l o i d'Arrhénius.( 12,13). , 

5a. CÛM£ÛS£S MAGH£TIQAl££ 

Dans c e r t a i n s composés magné t iques , i l e s t p o s s i b l e 
d'observer la r a i e de résonance des noyaux dans leur champ in t e rne 
avec une t r è s bonne s e n s i b i l i t é . S i un défaut es t i n t r o d u i t dans ce 
composé, l e s champs hyperfins sur l e s noyaux 'environnants seront 
a f f e c t é s ce qui se t r a d u i r a par l ' a p p a r i t i o n de n o u v e l l e s r a i e s 
c o r r e s p o n d a n t aux d i f f é r e n t e s couches de v o i s i n s du d é f a u t . Des 
études analogues à c e l l e s mentionnées pour l e s g rad ien ts de champ 
é l e c t r i q u e s pourra ient a ins i ê t r e e n t r e p r i s e s . 

tu EflUCLUSIQN 

Bien que la R.M.N. s o i t p a r f o i s d i f f i c i l e à m e t t r e en 
oeuvre , que tous l e s noyaux ne s o i e n t pas a c c e s s i b l e s avec une 
s e n s i b i l i t é convenable , que peuvent se poser des problèmes l i é s 
aux valeurs des temps de re laxa t ion (spin-spin ou sp in - réseau) , on 
peut penser que c e t t e t echn ique e s t l o in d ' avo i r é t é e x p l o i t é e 
dans t o u t e s s e s p o s s i b i l i t é s dans l e domaine des d é f a u t s 
d ' i r r a d i a t i o n . 
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