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INTRODUCGCTTION

- Ce travail est .une contribution 3 1'étude des propriétés
thermodynamiques du mod&le RKKY (Ruderman et Kittel, 1954 ; Kasuya,
1956 ; Yosida, 1957) dans la phase paramagnétique par des méthodes
analytiques. Comme peu de progr&s ont &té faits dans ce sens depuis
de longues aﬁnées, les efforts actuels tendent plutdt vers la simula-
tion numérique des propri&tés du mod&le en tant que verre de spin

{(Walker et Walsted, 1977).

Néanmoins, le calcul explicite des fonctions thermodynamiques
reste encore a faire, pour le modéle RKKY comme pour la plupart des

autres modéles de verre de spin,

On appelle verre de spin un syst&me de moments localisés
couplés par des interactions d'échange de signe opposé. Leur compéti-
tion emp&che les moments de s'ordonner régulidrement & basse tempéra-
ture. Cette définition d'un verre de spin est, bien entendu, théorique
et s'applique 3 des modéles. Le modé&le RKKY, par la nature oscillante
de son interaction en fonction de la distance entre les moments, rentre

dans cette définition.

Du c8té expérimental aussi, la nature exacte de la transition
verre de spin, d'un état paramagnétique & haute température a4 un état
"verreux" A basse température, n'est pas encore comprise. Elle est ob-

chspll

servée comme une transition brusque dans la susceptibilité -le
en faible champ alternatif permet de définir la tempé@rature Tg'qui sépare
les deux &tats—, mais seulement comme une transition tr&s progressive
dans d'autres propriétés comme la résistivité éléctrique ou la chaleur
spécifique qui ont un maximum & T > Tg' Si on interpr&te la susceptibi-
1ité comme le témoin d'une transition de phase & Tgy il est certain,

par le comportement méme de ces autres propriétés que la phase haute

température (T > Tg) est loin d'@tre une phase paramagnétique triviale.




Le modele RKKY s'applique aux alliages métalliques avec une
faible concentration d'impuretés magnétiques : la polarisation des &lec-—
trons de conduction autour d'une impureté est ressentie au miveau d'autres,
créant ainsi une interaction effective. Une caractéristique gBométrique

de 1'Hamiltonien

cos2k R..
o F 1] 2z * - e

Hy,o= -V, — §;85 = = Vegiy (®) 8,5, (1)
ij

S
pour kFRlJ 1

est 1'invariance du produit c '<Rij3> d basse concentration (Blandin,
1961). Cette invariance permet d'exprimer les grandeurs thermodynamiques
pour un alliage de concentration quelconque par des fonctions uniques

des variables de champ et température réduits, H/c et T/c (Souletie et
Tournier, 1969). Les déviations i ce comportement des lois d'échelle
(Blandin, Souletie, Tournier = BST) montrent la présence d'autres interac-
tions que (1) : effet Kondo 3 trés basse concentration et température
(Kondo, 1969), influence du libre parcours moyen, A, des &lectroms s,
quand il devient comparable a ladistmce moyenne entre impuretés (Souletie,
1968) ; mais aussi la simple présence du réseau cristallin lorsque

Nlc vl N1 étant le nombre de coordination du cristal.

Il n'y a pas A présent de solution pour le modéle RKKY complet,
c'est-id~dire 1'Hamiltonien (1) sommé sur toutes les paires (ij) de

Ni moments.

Différents traitements approchés ont &té développés dans l'idée
du champ moléculaire. Ils conservent les lois de (BST), mais 1'analyse
de quelques ré&sultats particuliers (Klein, 1976, Fischer et Klein, 1976)
et la comparaison avec 1'expérience montrent les déficiences des appro-
ximations utilisées (spins d'Ising, relations d'auto-consistance discu-
tables). L'hypothése d'un champ moléculaire ne semble pas trés physique

dans la phase paramagnétique.

Larkin et Khmel'nitskii (1970) a qui nous ferons référence

par(L.K)ont introduit le développement viriel pour s'approcher de 1'dnergie



libre f. Le premier terme décrit les spins sans interaction. Le deuxiéme
terme, qgi dé?git les effets quadraiques en N;i, a &té calculé de fagon
exaggg%par—L%K et pour un spin quelconque par Matho (1978). TLes proprié-
tés de convergence de cette série ne sont pas encore connues mais, si la
série egiste, sa  sommation, méme partielle, serait alors la fagon

1a plus fiable de s'approcher de 1'énergie libre f. Le calcul du troisié~-

me coefficient viriel devient d&jid trés compliqué lorsqu'il faut moyenner

sur l'ensemble de comnfigurations de 3 spins.

Matho (1979) a proposé alors l'approximation de paires qui
permet un calcul plus poussé de 1'énergie libre en factorisant tous les

amas de spins en état de paires.

Si on comsidére uniquement les paires formées de spins non
écrantés par d'autres, la distribution des énergies d'é&change est trés
proche d'une Lorentzienne de largeur A = Tc %-Xf-= chl, avec v, le
volume atomique de la matrice. La fonction fp obtenue analytiquement dans
cette approximation vérifie les lois d'échelle (BST), contient exactement
les deux premiers coefficients viriels (qui sont ceux du modé&le RKKY
complet), mais, 3 cause de la factorisation en paires des amas de taille
quelconque, le développement de fp en puissances de la concentration va

jusqu'd 1'infini.

Les &nergies pertimentes étant kpT, gugh et cW;, nous utilise~

rons en général les variables sans dimension:

£ = BeW et z = BgugH, B = (k}_{f)“1

Les variables réduites de (BST) s'expriment ainsi :

Bugi kgt
h = o = zE at T = EWI = £ (2)

Le calcul est fait pour le produit gi'gj (Heisenberg) de spins

i trois composantes. La symétrie de rotation n'est pas brisée.




Nous introduisons alors dans le chapitre I la méthode proposée
par (L.K). Nous mentionnons les problémes 1iés & la moyenne sur 1'ensemble
des configurations de groupes de n spins. Ensuite, nous obtenons le

(2)

deuxiéme coefficient f , que 1'on doit retrouver dans toute autre

approximation dans les limites appropriées. Nous discutons la qualité

(1), (2

du développement limité £ % et quelques lois asymptotiques

dans la chaleur spécifique et dans l'aimantation que 1'on obtient & partir

de f(z).

Dans le chapitre II, nous discutons 1'id&e physique derriére
1'approximation de paires, 1'évaluation du spectre des énergies d'échange,
quelques points délicats dans le calcul de fp et surtout, trés en détail,
les propriétés thermodynamiques obtenues. Nous avons étudié 1'évolution
des formules analytiques sur le plan (£,z) ou (T,h) pour pouvoir ensuite
les comparer avec les développements et déterminer la limite d'applica-

tion des lois asymptotiques.

Le désaccord apparent entre les expériences et la loi asympto-
tique exacte prédite par (L.K) pour l'aimantation en fort champ nous a
conduit & une analyse plus profonde de ce probléme au chapitre III. C'est

1a ot nous exposons notre résultat le plus intéressant. Le comportement

en H /H des aimantations observées a pu 8tre attribué 3 un peint d'inflexion

loin du régime asymptotique ; ceci mous a permis de décrire quantitative-

ment la dépendance en température de H, (ce paramdtre est une constante

dans la limite asymptotique).

Dans le chapitre IV nous faisons la comparaison des résultats
d'aimantation obtenus dans 1'approximation de paires avec 1'expérience :
le Mn dans les matrices nobles Au, Ag, Cu, aussi dans le Zr ; le Gd comme
impureté dans le Sc et 1l'yttrium. Pour chaque systéme, nous avons rassem-
blé l'information sur 1'aimantation existant dans la littérature et, en
exploitant les lois d'échelle,nous avons &valué 1'ensemble de donndes

et déterming les valeurs du spin et de 1'amplitude de 1'interaction.



Dans le chapitre V, nous appliquons les formules obtenues pour
la chaleur spécifique : le PtMn et le CuMn ont &té les systémes choisis.
L'objet principal était dans ce cas de vérifier que l'on peut décrire
1'évolution de la chaleur spécifique dans le champ appliqué avec les

mémes paramétres déduits d'autres manipulations.

Un dernier apport original de ce travail est 1'Eétude de la
limite de couplage fort, pour l'ensemble de paires. Dans ce cas kpT et
gugll sont faibles par rapport & cW;, les paires deviennent super-spins
rigides. On attend alors un comportement différent de celui du modéle
RKKY complet, mais ce domaine est accessible & notre analyse et ne manque
pas d'intérdt physique comme un exemple de comportement superparamagné-
tique. Nous le discutons dans le cadre du deuxidme chapitre : effet rési-
duel dans 1l'entropie, un double pic dans la chaleur spécifique et une

aimantation spontanée & T = 0, H + 0.

L'approximation de paires décrit un gel progressif de spins
sang transition de phase. Néanmoins, & la fin du chapitre IV, nous allons
essayer d'&tablir une relation phénoménologique entre la température qui
limite le domaime du couplage fort en champ nul et la température expéri-

mentale Ty qui sépare les deux &tats de verre de spins.,

Dans la conclusion, nous résumons les ré@&sultats obtenus. Un
tableau rassemble les valeurs déduites pour le spin et 1'amplitude de
1'interaction. Aussi, nous proposons des expériences précises pour éclaircir

guelques points.







CHAPITRE 1

LE DEVELOPPEMENT VIRIEL







Bien que le sujet principal de cette &tude soit 1'approximation
de paires dans le mod&le RKKY, nous allons commencer par la discussion
du développement viriel. Nous allons introduire d'abord la méthode propo-
sée par Larkin et Khmelnitzkii (LXK, 1970) pour générer les différents
termes du développement en puissances de la concentration de 1'énergie
libre, f, pour obtenir ensuite la forme générale du deuxidme coefficient

viriel, f(z)
f(l) + f(2),

. Dans toute autre approximation allant au-deld de £ §

on doit retrouver au moins ce deuxidme coefficient dans les

limites appropriées. En méme temps, le calcul viriel nous permettra d'in-
troduire toutes les énergies pertinentes et de dé&finir les rapports sans

dimensions qui sont les variables dans le probléme. Le calcul détaille

de f(z) nous sera d'ailleurs utile par la suite car la technique employée

- .

pour calculer 1'énergie libre dans 1'approximation de paires va &tre

essentiellement la méme.

A - L'IDEE PHYSIQUE

Nous avons défini notre systéme dans 1'introduction : une dis-
tribution aléatoire dans les N sites d'un réseau de N, moments localisés
(c = Ni/N = concentration) qui possedent entre eux une interaction

d'échange W {(R) = v, cos(ZkFR)/R3.

RKKY
Cette interactiomn va influencer la thermodynamique du systéme
si elle n'est pas trop petite par rapport 4 1l'agitation thermique ou &
1'effet d'un champ magnétique. C'est-i~dire 4 trés haute température ou
dans un trés fort champ appliqué les moments sont indépendants, le systéme
est paramagnétique, mais si on baisse T ou H lorsque la distance entre
deux impuretés est telle que W(R) ~ kBT ou W(R) & ghpH, ces impuretés
vont s'asgocier en une paire; Cette condition délimite un volume R3
inversement proportionnel & la temp@rature et au champ & l'inté@rieur
duquel un moment peut interagir avec un autre. C'est 1'origine des dévia-
tions en ¢/T ou en c¢/H qui sont observEes dans les différentes propriétés

par rapport au compotrtement de spins libres,




_10......

Donc, pour les hautes températures et basses concentrations,
la probabilité de trouver deux moments dans ce volume est petite : nous
pouvons calculer les fonctions thermodynamiques en les développant en
puissances de la concentration. C'est justement ce type de séries que
nous cohstruisons avec le développement viriel introduit par (LK) en

1970,

3 - LA METHODE DE LARKIN ET KHMELNITZKIT

L'énergie libre de N. impuretés est domnée par

= - kT % {1N' W(R,.)S..5.+ EN
flg voow, T T kgl Antroexp B {7 X W(R;)S;.Sitaup

1
%)
i i,] i=

;0
Afin d'obtenir un développement viriel de 1'&nergie libre,

c'est-d-dire un développement en puissances de la concentration, (LK)

partent de la relation de récurrence

fi = F1
.. =7 f + I f + ...+ 2 f + f..
1] en k xr kr Kkr...m kr...m 1j...n
Les fonctions fkr m s'annulent si on peut fractionner 1'amas kr...m

d'une fagon gquelconque telle que 1'interaction entre les prodﬁits de

fission soit nulle. En particulier, fij + 0 lorsque Rij > oo,
Au deuxiéme ordre

fij = Fij - (Fi + Fj);

La hiérarchie des fonctions fk 0 s'arr8te lorsque le nombre d'indices

P

e€gale le nombre de spins.

Pour un systéme de trois spins nous avons
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3
F = Y f.+ I f£,.+ (£
23
123 j=1 1 i< 1]j 1
=By by o+ By w (B )] 4 (B (T ] 4 [y ym (FyHFy)]

* AT 5 - (B = (F #F ) [~ [Fy g= (B +F ) | = [Fpg= (Fp#F ) [Ty =Fp=F )

Dans la dernidre ligne, nous avons défini les quantités intensives

(v)

{par spin} f , en divisant par le nombre de spins N, (ici N; = 3).

Nous pouvons écrire :

(3)

f = %—f = F - F - F + F

1
e - : + F, + F
123 = 7; %123 7 12 7 M3 T Fas | 3)
Ceci est aussi le terme général du troisidme coefficient viriel,
5 sommer sur tous les groupes de trois spins sans distinguer les permuta-

tions & 1'intérieur d'un méme groupe.

A partir de ces exemples, il est facile de construire formelle-
ment le coefficient viriel d'un ordre v quelconque. Dans la limite thermo-

dynamique, N, > =, le terme f(v) est proportionmel A (Ni/I\I)\)”l (1+871/1))

- ¥=1 . . . .
done & c , une puissance de la concentration. Bien entendu, cette limite
implique aussi Viax - Ny 7o Une analyse des propriétés de convergence
d'une telle série infinie s'impose alors.

Un autre probléme propre au syst@me macroscopique est celui de
la moyenne d'ensemble. La distribution d¢'impuretés dans le métal ne dépend
pas de la température, elle est fixe, mais on ne la connait pas. Nous
devons alors calculer les fonctions thermodynamiques pour une position
donnée de toutes les impuretés et apr@s moyenner par rapport & toutes
ies distributions possibles des N, impuretés dans les N sites du réseau.
11 faut évaluer &nZ : c'est le fameux probléme de verres de spins pour
lequel il y a eu différents traitements (Edwards et Anderson utilisent

par exemple 1'expression £nZ = lim %A(Zn—l),'(EA, 1875)).
>0
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Le premier terme f(l) décrit les spins isolés
(L _ _ _ —85%]_
f = kBT in Z1 Z1 = tr e
o z _ _ sinh (S+1/2)z
%, = - sup Hsy 21 = 8508 = TRz
1
S kpT fn A (2) (13
gipH
avec z = HE;T = BgUBH cz)

oi le rapport champ/température est ici la seule variable en jeu. g est

le facteur de Landé, Hy le magneton de Bohr,

En présence d'un champ extérieur, nous avons 1l'énergie de Zeeman

(1)

(fonctions de Brillouin, Schottky, Curie, etc). f est indépendant de
la concentration., C'est dans le terme suivant qu'on verra 1'influence de

1'interacticn.

C - LE DEUXIEME COEFFICIENT VIRIEL

Ce terme contient les déviations par rapport au compotrtement

paramagnétique dues & l'interaction de toutes les paires.

ST I (F; + Fj) Fip = = k5T &0 2y,
-RAs
12 oy z z
Z = G -
12 tr e 5%12 ng.gé guBH(Sl +S2 b
25 sinh(J+1/2)z WOl
Z = = -
12~ I simn 277 P 5 [2 T+ S(S+1)J}
J=0 B
25 ]
= exp[}wS(S+1)] z AJ(z) exprJ(J+I)/21 (3)
J=0 _
ol nous appelons
W
Rl (4
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L'indice J est le nombre quantique de spin total de la paire.
La trace sur chaque multiplet, J fixe, est de nouveau exprimée par AJ(z),

comme pour les spins isolés (1).

£, = = kgl {00 Z;,(w,2) - 2 W A ()]

. 2 . .

Pour obtenilr f( ), on doit maintenant sommer sur toutes les
paires dans une certaine configuration et aprds moyenner sur l'ensemble
des configurations. Mais pour ce deuxidme coefficient, il y a une grande

simplification : Comme dans fl2 il n agparalt qu'une liaison & la fois,
Ni (N3
2
impuretés sont indépendantes les unes des autres. Alors, il suffit de

nous pouvons considérer que les N /2 liaisons entre les N

voir les valeurs qu'une seule de ces liaisons peut prendre dans les

différentes configurations de 1'ensemble et ceci va dépendre uniquement
-

des distances £ possibles dans le réseau et tous les vecteurs I3 sont

également probables.

N, (N.-1) )] -
2y _ Ti7d W 1 _
N = e [ £ EgT»,z) { 5 % § (W-H,) | W
= N, %—f flz(w,z)D(W)dW (3)

La parenthése [ ] tient compte de 1'invariance par translation

d'un réseau infini, en négligeant des termes de surface.

Dans ce cas la procédure est exacte, 11 n'y a pas d'erreur
pour le deuxidme coefficient viriel. Un probléme va se poser lorsqu’on

considére les clusters de n (n > 3) spins, ofi il faut &valuer

N,
1 N‘
) [ aw, dw, AW . POLW,, Wy 0 By Oy

it () ( l) n
n n
On doit estimer dans ce cas 1'erreur que 1l'on fait en rempla-

cant le désordre des sites par le désordre de "bonds" indépendants, en

factorisant
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PO Wy oe Wy, ) BB PO oo PO gy, )

) (™

n n

(

Nous faisons ici un commentaire concernant 1'influence de la
température : (L.K) affirment, dans leur papier, que l'hypoth&se des
couplages indépendants est approximative et bonne uniquement pour des
distancest moyennes entre spins grandes par rapport 4 la distance

entre premiers voisins du réseau, R >> Ry. La température inter-—
viendrait alers car il faut exiger kBT < W(R). Nous pensons, au contraire,
que les couplages sont strictement indépendants & cause de la moyenne
d'ensemble, quel que soit le rapport ﬁ]Rl. Bien entendu, la variable

(2)

essentielle qui décrit le comportement de f est le rapport RW(R).

(2)

- Pour le calcul de f , nous pouvons donc sommer de facon indé-
pendante sur tous les couplages W(R). Il faut alors calculer la distribu-

tion des énergies d'échange RKKY :

DOW) = . ¥ SH=W_ () (6)
E,sites du RRKY
réseau
[ pndw = w

Le potentiel WR est le produit de la fonction R—3 par

KKY
cos ZkFR, qui oscille trds vite (ZkFRl = 6.94 pour les matrices Ag, Au,
Cu, R, = distance entre premiers voisins) (figure 1). Il v aura donc

une valeur W > 0 maximum, une valeur W < O minimum, correspondant aux
distances les plus petites entre impuretés (distance premiers et deu-
xiémes voisins Ris R, et d faible concentration, il va y avoir surtout

1

des paires avec un |W| petit par rapport i ces 'coupures haute énergie".
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REKY

/\/\T

Figure 1 : Le potentiel W = VO(COSZkFR)/RB.

RKKY

Nous remplagoms la somme sur les sites du réseau par l'intégra-
. 3 . . N . .
tion en d°R, mais avant de faire 1'int@gration nous remplagonsle cosinus
L 2 . .
sur un 1/2 période par sa moyenne, <Co0s> = p== les signes plus et moins
chacun avec une probabilité& 1/2. Au chapitre 1T, nous verrons que cette

prodédure n'affecte pas le résultat, compte tenu de la valeur importante

de kFRl.
Wy =+ 2 fe =12 ()
R P_=1/2
4wR2
D(w) = [ dR & (W-Wp) (8)
Pour WR >0 @
1 2] 4TTR2 .
(W) = 3 _ dR S (W-Wp)
Ry (W)
2V,
TR 3 dw
= boa¥e Ry
= 3V 2 R)

0]
WR
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Wy _
— pour W £ W . .
D(W) ={ W (P
0 pour W > W
ot 1'énergie W, est reliée & I'amplitude RKKY par :
4V,
W= g (10)

v est le volume atomique de la matrice.

Nous obtenons un résultat analogue pour WR < 0, ol seule la

coupure haute énergie, W, peut 8tre différente.

Dans la vraie distribution (discréte) D{W), équation (6), les
coupures haute énergie sont généralement W(Rl) pour une des branches et
W(RZ) ou W(RB) pour 1'autre branche. Aprés le passage 3 la forme continue,
gguation (8), la meilleure facon de définir les coupures est d'exiger

la reproduction des deux premiers moments de la distribution (Matho, 1977)

W

f n _ n ~
i DWW = % wRKKY(EE) , n=1,2
Wa 4
Nous définissons l{ W I+W.) = k. T, comme coupure moyenne., Pour
2 a f Bl

un systéme fini, nous avons aussi une coupure basse Eénergie, reliée &
la normalisation f dW D(W) = N. TLa plus petite énergie W(Rmax) correspond

4 la dimension linéaire de 1'&chantillon. Mais, dansg la limite thermo-

" dynamique, la partie centrale de la distribution a une divergence symé-

trique, conséquence de la longue portée de 1'interaction et de 1'&qui-

partition des couplages ferro et antiferromagnétiques.

Nous pouvons maintenant exprimer (5)

2 1 Y1 d

£ . - 7 ¢ W _f Prp(wie) 55
Wy W (12)

le(w,z)

: = fn
P12 le(z)
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sur 1'énergie thermique k,T = B_l :

Le rapport de f(z)

(2)

RE = F(E,Zawl)

dépend donc de trois variables sans dimensiom, qui sont :

H

cwl

£ = T (12)
B
T

T T

Wy = (13)

et z o H/T déja définie en (2).

(2)

Dans la limite T << Tl’ ghph << IkBT1|, Bt dépend de fagon

logarithmigue de wy. En effetr, quand :

"w > 0 (cas ferro) ‘P12 +—w82 - in £§i£—_§
(28+1)

|w] + et z =0

w < 0 (antiferro ’912 > —w8{(&+1) - 2 n(25+1)
) 2
w >0 Plz -+ w8
|W[ + @ et z >> 1 (L4)
w <0 ?12 + -w§(8+1) - 2z§

c'est-d~dire, 1'inté&grant (1l1) se comporte toujours comme |wf 1 pour

W o ™,

En séparant le terme dépendant de la coupure Wy, DOus avons

dans la limite —— -+ 0.
T

ae (2 =—-§g &% miwl+ %ﬁzﬁ (15)

n, = 5(25+1) (16)
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g ch
ol le terme négligé est de l'ordre de —= =
ques ne changent pas ce résultat. La coupure T1 s'enlé&ve lorsqu'on dérive

£(2)

. Les coupures asymétri-

par rapport & T ou H pour obtenir les grandeurs thermodynamiques.
La fonction ¢2 ne dépend que du spin et du rapport champ/

température, elle a &té calculée pour 8 = 1/2 par (LK,1970) et pour un

spin quelconque par Matho (1978).

Pour 5 = 1/2, 1'intégration partielle de (11) est immédiate,
2]

en effet :
212 = e_WB/4 (I+A1(z)ew) Al(z) = 1+2 cosh =z
@12 = - %-+-% RnAl(z)+£n2+£n cosh~% _V+RHA1(Z)J —,ZRnAl/Z(z)
T, /T l T1/T T, /T
DD LA fl du 212 (17)
Ty wl Pr2'¥s W T1 W oW
T T S T
T
Pro(s2) /7 2
- = - 8" - S(8+1)y = - n =-1
w s
~T1/T
op -
12 1 1 1
5w - % +-§ tanh-ilw+QnA1(z)}
La formule tanh«% = —-g; {¢(l/2+u/2ﬂi)—w(1/2—u/2ﬂi)}, oli Y est

la fonction digamma, nous permet d'évaluer 1'intégrale (17) dans le plan

complexe de w, par la méthode des résidus :

Tl/T ‘
av P12 _ 1, fna (2) T
f w gw Re 11U(Z"_ 271 ) + Ao 2meT
~T1/T

oi le terme dépendant de la coupure vient de la déformation du chemin

d'intégration en demi-cercles (en négligeant ici aussi la correction

d'ordre T/Tl)'
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Pour § = 1/2, nous avons donc le résultat de (L.Kl

i

¢2(Z) = — Re { [% 7 fn (1+2 coshz)}

Dans le cas général, pour un spin S quelconque, la factorisa-
tion de 212 nous permet de procéder d'ume fagon analogue au-cas § = 1/2,

212 est, en effet, un polynome de degrée $(28+1) = n_ en e” qu'en fonc-

tion des racines nous pouvons factoriser

n
e"WS(S+1) 8 ( W o EWQ(Z)) (18)

Z.,(w,z) = A, _(2) e
12 2s 0=1

Pour chagque racine dans le plan e”, i1 v a une infinité de
racines dans le plan w. On peut se limiter & la valeur principale du
logarithme et choisir les racines wy(z) avec 0 < Im wy < 21, qui vérifient

les propriétés suilvantes
i) Les n_ racines ont Im wy # 0.

1i) L'ensemble des racines ont une symétrie de réflexion par rapport &
1'axe Imw = 7. Une racine peut 8tre seule uniquement si elle a Imw = 7,
sinon i1 v a aussi son image.
(19)
iii) Une approximation pour ces racines, qui tend vers leurs valeurs
exactes quand z + », est donnée par
J=1,2,...,28

wQ(z) = [(ZA—l)iﬁ - z}/J = (3,0 =1 (20)
L A=1,2,...,0

Les différents facteurs en {(18) se séparent quand nous prenons
le logarithme ; nous avons finalement n intégrales du méme type que dans

le cas antérieur.

Le résultat final, pour tout spin, est alors

T g - 2gBDy g ele)y (21)

I
¢2(Z) - 2 1 ZWi

2

nhes 3
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D'aprés les propriétés de symétrie des racines nous pouvons Bcrire

(z) = - R ;S valz) | (22)
Ppl2) = = Re X ¥ ) | 2

I1 faut remarquer gue, pour calculer le deuxiéme ccefficient
viriel, nous avons alors fait, pour chaque distribution des impuretés
dans le ré&seau, la somme sur toutes les paires. Nous avons considéré
méme les impﬁretés les plus distantes. Elles sont justement celles qui
donnent la divergence symétrique dans le spectre des énergies D(W),
lorsque le > 0., La convergence du résultat dépend essentiellement de
cefte symétrie. Pour um spectre en wl/wz, W > 0, c'est-d-dire une
£(2)

interaction ferromagnétique en R“3, et tout le développement viriel

ne serailent pas définis.

La somme des deux premiers termes du développement est

n
R . [TS Ednw + fn A (2) + 5 & ¢2(z)}

et la partie ind&pendante de la coupure dans la parenthdse est
n £
R G(2) + 2 4, (2) (23)

En considérant formellement les termes d'ordre supérieur nous
arrivons & une série en puissances de £ :
® _n-]

o(E,2) = ¢ &
=1

¢ (2) (24)

n!

avec coefficients qui dépendent uniquement de z et non plus de la coupure.

L'énergie libre va 8tre

N

F = - Ni kBT [&(E,z) + 0 £ in wl} (25)
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une fonction qui ne dépend pas des trois paramétres H, T et cW, mais
seulement du rapport entre eux, tel que prévoyaient les lois d'échelles ;

£ et z étant les variables de '"scaling".

La convergence de ce type de séries (24) n'est pas encore
connue., On assume que la somme existe avec un rayon de convergence
Ec(z) coincidant avec la phase paramagnétique. En faisant la somme des
termes croissants en puissances de £ on s'approcherait alors progressi-
vement 3 1'&nergie libre. Quand gugH << kpT nous avons un développement
haute tempé&rature, quand le champ est suffisamment fort, le développement

est valable pour toutes les températures.

Dans le domaine ol la somme existe, on posséde une mé&thode
stire de s'approcher de 1'énergie libre, mais le calcul des termes suivants
n'est pas facile. L'évaluation de la contribution du troisiéme coefficient

A fnZ devient déji trés compliquée.

D - QUELQUES RESULTATS DU DEVELOPPEMENT LIMITE

Le développement viriel limité au deuxiéme coefficient permet
alors de calculer les propriétés thermodynamiques des verres de spins
quand le paramétre £ est petit, c'est-d~dire quand cWy << kBT.‘Quand
ghgH >> kpT, un rapport cwlfngH petit permet de décrire, avec la somme
des premiers termes, mBme le comportement 3 basse tempBrature. Matho (1978)

a donné la relation suivante entre les wvariables réduites :

1

Szg << //(Sz)2+1

n , (@

pour estimer le domaine {T,H,c} oi f feprésente une partie
importante de 1'énergie libre totale. Indépendamment, les conditions

c << 1 et TK << T << Tl doivent aussi étre vérifiées.

Les corrections par rapport au comportement des spins libres,

qui se déduisent du deuxiéme coefficient viriel, sont linaires en &,
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. . 2 . .
proportionnelles & ¢~ pour les guantité&s extensives,
L'entropie magnétique (par impureté&) est :

s N s + sm(Z) =k {tn A (2) - 2 B (2) - %— £ln+20) ()]}

Bs(z) étant la fonction de Brillouin pour spim S, Bs(z) = d/dzinAS(z).

Pour la chaleur spécifique & haute tempé&rature, mous avons

alors

e ae P B =108 (0)+ 5 E[n +220] ()42 (2)]} (26)

m

montrée dans la figure 2 en fonction de z, pour 8 = 3/2, £ = 0 (fonction

de Schottky) et £ = 0,1.

Cro /K[
e
05 |
b.
L i i | L i 1 t -
0 2 4 6 8 2 10

Figure 2 : Chaleur spécifique par impureté dans 1'approximation du 2&me

coefficient viriel en fonction de z = guBH/kBT, S = 3/2.
cW

Courbe a) £ = O, fonction de Schottky, b) £ = i—% = .1
B

(d"aprés Matho, 1978).
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Dans la partie G du chapitre IT, nous discuterons en détail

les effets dis aux paires dans la chaleur spécifique,

En absence de champ, le terme qui domine (26) est :

1 cWy
Cm B Ff nS kBT (27)

Cette dépendance a été observée expérimentalement et 1Texpression (27)

a et utilisée pour obtenir la valeur de 1'amplitude RKKY (Fourneaux,

1968) (Chouteau et al, 1968).

Pour 1'aimantation (toujours par spin) le résultat est

.
.

(1), (2)

mAm +m

= gy [Bs<z)+ : P;(b;z(z)J (28)

Dans la figure 3 nous portons m/gp; vs z pour § = 2 et diffé-
rentes valeurs de 1'interaction. 7eci montre la nécessité d'ajouter des
termes d'ordre supé@rieur pour décrire le comportement expérimental dans
la gamme intermédiaire des temp&ratures et de champs : pour £ = 0.2 nous
avons un point d'inflexion.Pour des & encore plus grands, nous avons
méme un comportement non monotonique. Nous voyons aussi le danger dans
1'utilisation de ce développement limité pour des rapports £ et z ofl
le comportement de 1'équation (28) est toujours physiquement raisommable.
Par exemple : £ = .3 et z 2 1.5, dans la figure. Ici, on surestime beau-
coup 1'effet des interactions qui sera atténué par les termes viriels
suivants. Autrement dit : on sousestime la valeur de 1'amplitude RKKY

et comparant ce comportement # des points expé@rimentaux.
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e\gl B)

Gﬂ EH   3

=

g HBH

= =

Figure 3 :

O
1O
o
o
- =

Aimantation par impuret& dans 1'approximation du 2&me
coefficient viriel, en fonction de z = guBH/kBT, 5 =12,

Courbe a) £ = 0, fonction de Brillouin. Courbes b, ¢, d, e,
cW

f, correspondent 3 £ = EE% = .1, .15, .2, .3, .35, respecti-

vement. L'approximation linaire en £ exapdre 1'effet de

l'interaction (voir texte).
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Pour la susceptibilité inmitiale & haute température, nous

avons

X & x Py P - o (3 s Legory=yPa-en 9

¢E(z) &tant la dérivée seconde de 1'@guation (22). ¢E(O) s'exprime par

la fonction téragamma. La tempé&rature de Curie-Weiss en unités de clWy est

%, T 1 (0)
B s 3 2
g % T T sy T2 (30)

Les valeurs numériques sont dounées dans le tableaun 1.

i ! : !
t 25 ! "0 oo !
! ! #( S
z i 1 !
T 50
! ! ! T
.2, - -850 L b4
! ! ! !
L3, - 1.84 LTh
T ! !
L4, - 3264 LBz
1 ! ! !
L5y T 535 ;88
! ! ! . !
.6, - 7.478 SELL
i P T 1 ' !
.7, - 10.308 T

Tableau 1 :
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. - x P .
{(L..K.) avaient ecalculé TS en dérivant 1'expression (11) par
rapport au champ avant de faire 1'intégration en w. Quand le champ n'est

pas trés fort nous pouvons écrire

28
212 ='on (2J+1+220LJ) exp {WB(J+1)—S(S+1)J}
oy = %»J(J+l)(2J+1)
Nous avons alors
82
Y12 25(S+1) A
7 3 gD
2z
avec
25 7
A= T J(I+1)(2J+1) exp {w[hz—(J+1)—S(S+1)]}
J=0
B = 25(8+1) % (2J+1) exp {w[%(J+1)-S(S+1)]}
(gu )2 |
B S(S+1 A d
Xi T TET o [1"‘5f(1"3§)w_§]

Ils avaient &valué ces intégrales numériquement en fonction de
§ pour arriver aussi aux résultats du tableau 1 {Larkin, Melnikov et
Khmelnitzkii, 1971).
Le terme Xi(z) étant proportionnel & la moyenne de la fonction
de corrélation de paires €§IT§E5, toute distribution symétrique des
énergies d'échange donne un signe antiferromagnétique pour 8,, car les
paires satur@es contribuent avec -S(S+1) pour le couplage antiferro,
mais seulement avec 82 pour le couplage ferromagnétique. Comme (L.K.)
I'ont remarqué, cette correction 3 la loi de Curie s'annulle dans la limite

classique S—= oo,

D'autre part, quand le champ est suffisamment fort, d'aprés
(14) en considé&rant que la partie centrale de la distribution est symé-—

trique nous pouvons écrire :
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T,/T -2z/28+1 Ty /T 5
f dg\Plz(w 2) f —WS(S+§)—ZZS dw + f w82 dw
1% W
-1yt Y ~1/T ~22/28+1
pour obtenir donec
¢2(z) =~ — §5(28+1) fnz = - n in z (31)

un résultat provenant uniquement de la branche antiferromagnétigue du

spectre.

Nous arrivons d la conclusion de (L.K}

(2)

en trés fort champ,

1'énergie libre f ne dépend pas de la température

k,T

- fnz = In B 1

in w
1 guBH

(32)

Le deuxidme coefficient wiriel nous donne aussi un terme correctif

en z - dans cette limite.

Quand le champ est fort, nous pouvons utiliser

1'expression approximée pour les racines (20), ceci nous permet d'&crire

1 7z
W (53 T 2mig

(9\—1))

gy
.

1

|

=

)
[ s I )
1

La somme sur A peut s'évaluer en utilisant la formule de multi-

plication (Abramowitz et Stegun, 1968,a).
§=1,n=20
(n) _ 1 (n) ’
1,[) (mz) = Sinm + ) kt_v.-o U) (z ) § = 0, n>0

n=0,8=1,m=2J, k = A-1 dans notre cas. En considérant les premiers

termes du développement asymptotique Y(u+1/2) Z in u + :‘2 guand u -+ «
5 u

(Abramowitz et Stegun, n_, NOUS arrivons & :

1968,b) et la relation ng J =

! 107
b, = - HSLQHZ -z mﬁ] (33)
z

L'énergie libre contient donc un terme en H © avec un coeffi-
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cient o cwl Tz. Des contributions (cwl)zT (38me viriel) et (cw1)3 (4Eme

viriel) peuvent modifier le coefficient total du terme en H .

En dérivant seulement (31), le premier terme en (33), indépen-
dant de ‘la température, (L.K) ont prévu alors pour 1la déviatipn au compor-—
tement des spins libres, en tr&s fort champ, la loi asymptotiquement
exacte 7

cly
m = guBS 1 - (8+1/2) T (34)

ugH

Cette loi a &té trés discutée dans la littérature expé&rimentale,
car elle permet d'obtenir la valeur de 1'amplitude RKKY plus facilement
que par. 1a loi en Tfl de la chaleur spécifique (27). En rajoutant le

terme suivant, nous avons

cWy 1 ,m2
~ — —_— R (A
m = aws 0= (1) g e 5 @) (35)

Nous discuterons dans les chapitresIlet IVles limites de vali-
dité de ces formules. Qualitativement, 1'effet de la température s'ajoute

i 1'effet des interactions antiferromagnétiques pour éloigner 1'aimanta-

tion de sa valeur saturée.

Toujours en tré&s fort champ, gugh >> kBT, guBH >> Wy, la
chaleur spécifique par spin est
g 2

_ 1
Cir = C =z nscwl (Eﬁ];ﬁ) T 7 (36)

Cette loi (36), qui est aussi asymptotiquement exacte, attend encore une

vérification expérimentale détaillée.

Toutes ces lois de puissances divergent lorsque a la fois
T » 0 et I + 0. Ceci montre que le deuxiéme coefficient viriel n'est pas
physique au-deld du domaine paramagnétique. Les quantités physiques
varient beaucoup plus doucement et m@me dans cette phase nous avons

besoin des termes d'ordre supé@rieur pour corriger les lois asymptotiques.



Nous allons discuter dans le prochain chapitre un calcul plus
poussé de la fonction ¢(&,z) ol les termes d'ordre supérieur sont générés
en limitant les corr&lations entre spins aux paires de spins les plus

proches.
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CHAPITRE IT

L"APPROXIMATION DES PAIRES
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S=7
z __KaT
2f5 ZESCZV%
2 -
=5
5%
151
S=34
1 b — e —— 2PProx.
a \
S'%lé/ “\\.\\%ﬁ
T
S
T
.
A
05
h _9usH
21S ~ 25TcW
| | l l | | [ | f
Q2 ‘ 04 0.6 0.8

Figure 1 : Limites entre le régime paramagnétique et le régime du couplage
fort, pour différents spins S. Les courbes représentent le
rayon de convergence pour la série virielle de 1'énergie libre

fp’ gq. (13). En pointillé, &q. (14).
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Dans ce chapitre nous &tudions par des méthodes analytiques la
fonction d'énergie libre, fp, et 1eslfonctions thermodynamiques qui s'en
dérivent, d'un ensemble superparamagnétique de paires de moments soumis
i un champ extérieur et couplés internement par une &nergie d'échange.

Les moments individuels peuvent avoir un spin quantique § quelconque.

L'énergie d'échange est distribué suivant un spectre Lorentzien centré &
1l'origine, dont les deux caracté&ristiques sont une largeur A proportion-
nelle a cW, el une coupure haute énergie, kBTl’ correspondant & la plus

petite distance entre deux spins.

Par ce cheix, qui sera discuté en détail, on assure que la
fonction fp s'approche de 1'énergie libre, £, du mod&le RKKY complet daas
sa phase paramagnétique. Nous avons un outil mathématique précis pour
contrBler la qualité de ce rapprochement : c¢'est le développement viriel,
En effet, A peut &tre choisi tel que les deux premiers coefficients vi-
riels sont identiques & ceux du mod&le complet, dans tout le domaine des

variables r&duites (7,h) et guel que soit le spin S.

En plus, le rayon de convergence pour la série virielle de fp’
exprimé sous la forme d'une courbe Tc(h), permet de partager le plan
(1,h) en deux domaines : figure 1. C'est le domaine oii 1'une des deux
énergies kpT et gHgH est grande par rapport E cWy qui contient les points
couvergents. Pour toutes les applications quantitatives dans les chapi-
tres 3 et 4, essentiellement 1'aimantation et la chaleur spécifique des
alliages dilués, nous nous limiterons & des points expérimentaux venant

de ce domaine que nous appelons toujours le régime paramagnétique.

Dans le domaine (1,h) complémentaire cii, & la fois, kpT et

glgH sont faibles par rapport 3 cW fp ne peut éxister sous la forme d'une

1°
série virielle. Cependant, ce régime est parfaitement accessible & notre
analyse et ne manque pas d'intér@t physique. La fonction fp décrit deil
le comportement, & 1'équilibre thermique, d'un ensemble de paires qui
passe 4 la limite des super—spins rigides. Nous 1'appelons le régime

du couplage fort,
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Le passage d'un régime & 1'autre, donc la constitution progres-
sive de super-spins par le gel des corrélations de paires se fait dans
fp sans aucune discontinuité, sans changement de phase. Ceci n'est pas
étonnant compte tenu du fait que les paires de 1'ensemble n'interagis—

sent pas entre elleg,

Dans le ré&gime du couplage fort, une expression pour 1'énergie
libre construite avec un nombre fini des termes viriels n'a pas de sens
physique. En analysant le comportement de fp dans ce régime nous avons
donc perdu notre moyen de contrdle pour savoir si cette fonction se
rapproche toujours del'énergie libre du mod&le RKKY complet, mais nous

sommes sfirs qu'elle décrit correctement un ensemble superparamagnétique.

Des simulations numériques indiquent (Bray, Moore et Reed, 1978)
que le fondamental du modé&ie RKKY pourrait contenir des amas de spins
ayant un comportement super-paramagnétique. Récemment, quelgues pas vers
la compréhension de tels amas de spin solidaires ont &té& faits pour un
modeéle simplifié par rapport au RKXY, le modéle de frustration, * J

(Rammal, Suchail et Maynard, 1979).

Un autre fait émerge clairement, & la fois de gsimulations et
de 1'analyse du modéle de frustration : les amas de spins solidaires
basculent avec des temps de relaxation extr@mement longs. Le calcul d'une
énergie libre, basée sur le principe ergodique entre tous les états, ne
serait dbnc pas trés pertinant pour comprendre le comportement des gran-
deurs mesurables dans un temps fini. Toujours reste-t-il que la limite
de 1'&quilibre thermodynamique (limite des temps infinis) doit nécessai-
rement exister (Khanin et Sinai, 1979). Nous pensons, qu'elle n'est peut-
8tre pas trés différente, qualitativement au moins, de 1'énergie libre

dans 1'approximation de paires.

A — L'IDEE PHYSIQUE

En face des difficultés, 4 présent insurmontables, de traiter
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1'énergie libre du mod&le RKKY complet, nous avens adopté dans ce calcul
1'hypothése fondamentale gque les corrélations entre spins sont de courte
portée. La fonction de partition peut alors 8tre approximativement facto-
risée en contributions de paires de spins les plus proches. L'idée
physiqué quli justifierait cette approximation est que les interactions

entre spins plus distants sont &crantées par les premiers.

Klein et Brout (1963) ont analysé cet effet d'écrantage dans
le mod&le RKKY avec interaction d'Ising. Ils trouvent un volume de cor-
rélation inversement propcrtionnel 3 la concentration, donc un nombre
moyen de spins corrélés, indépendant de la concentration, qui est de
2,27 dans ce cas. Probablement, on trouverait qualitativement le méme
résultat pour spins avec les trois composantes : il y a seulement deux

ou trois impuretés qui sont fortement corrélées.

La présence du troisiéme spin le plus proche devient trés impor-
tante quand les deux premiers ont entre eux une interaction faible 3
cause d'un noeud du cosinus. Avoir cette méme situation entre les trois
spins 4 la fois est d&jd beaucoup plus improbable. Il faudrait aussi
considérer le cas ol les trois spins ont presque la méme interaction
entre eux. L'&tude de 1'influence des triples corréiaticns dans les

fonctions thermodynamiques est actuellement en cours.

B - LA DISTRIBUTION DES ENERGIES D'ECHANGE

Nous allons discuter alors de 1la nouvelle distribution des

énergies d'échange, entre un spin et celui qui lui est le plus proche :

p, (W) =

. §W - We) pg () Lp, =1 (1)

1 b

nm =

que nous pouvons évaluer en remplacant le réseau cristallin par un

continuum, & condition que les valeurs de W, soient assez rapprochées.

[}
Pour un spin & 1'origine, la probabilité de trouver son premier voisin

d une distance comprise entre R et R + dR est donnée par (Chandrasekhar,

1943)
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ol nous considérons en méme temps la probabilité& d'aveir une impureté
entre R et R + dR et aussi la probabilité de n'en avoir aucune i une
distance plus petite que R. La probabilité dépend de la concentration :

e (W) .

Pour estimer la forme du spectre des &nergies, nous considé-
rons la forme asymptotique de la fonection RKKY odi nous allons d'abord
prendre, comme dans le premier chapitre (I,7) pour le cosinus sa valeur

moyenne sur une demi-période, les signes plus et moins avec probabilité

1/2.

Pour une concentration fixe et un choix du signe, par exemple

WR > 0, nous avons donc

p. (W) &y %— [ P@ydr §w-1y)
*1

2v0/ﬂR13
eWy 2Wyc
=F f .——E—exp(— W )dWR G(WHWR)
0 W R
R
2W1C
oi ¥ est le facteur de normalisation, F = exp T et wl = 4V_/3v est

1'énergie définie dans (I,10). La courbe{a)dans la figure 2 représente

r

cWy e 2Wc
5 exp(k T T T ) pour W g kBTl
W B71
o, () & 4 (2)
i 0 pour W > kBTl
dans la limite T, » o, F = 1.

1 »

Nous trouvons pC(W) avec deux pics symétriques autour de W = 0,
- . ~2 . -
décroissant pour W grand en W comme une Lorentzienne. La valeur &

1'origine est pC(W=O) = 0. Cette valeur a4 l'origine devient finie quand
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Figure 2 : Le spectre des énergies d'échange entre les moments non &crantés.
Les troils approximations continues, (a), (b), {c), de ce spectre

discret, &g. (1), sont discutées dans le texte.
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les oscillations du cosinus sont &values correctement. Le calcul a &té
fait par Kopp (1973), dans la limite kF > o, ¢ + (0, T1 trouve (courbe b

dans la figure 2) :

o, (W) %ﬁf -+ [Ilc%) - Ll(%)]} - (3)

Il(A/W) est une fonction de Bessel modifiée, Ll(A/W) une fonction de

Struve modifiée ; A = cwlﬁ, dans notre notation.

La courbe{b}a les mémes caractéristiques que la courbe(a), mais
avec pc(w =0) = (Aw)—l ; la différence est due 2 la présence des noeuds
du cosinus gui contribuent & pC(W=O). L'équation (3) peut 8tre approximée

par

A 1
il

(4)
(A2+w2)

P (W) &

et on remarquera que cette Lorentzienne, courbe(c)dans la figure 2,
coincide avec 1'&q. (3) non seulement dans les ailes, mais aussi a2 W = 0.
Pour la largeur, nous avons 1'expression exacte

A= meW, (5)

Matho (1979) a confirmé@ que le résultat de Kopp reste vrai
pour une valeur fini de ko, correspondant aux métaux nobles. Tl a fait
un calcul numérique pour différentes concentrations, toujours dans la
limite diluée c¢ g 1000 ppm. Il trouve que la probabilité intégrée P (W),
pour un spin d'&tre couplé avec son voisin le plus proche par un
échange g W peut se décrire par

w .
P = [ o (haw' = 2 [14%) - L,y 4 (6
-
donc 1'intégrale de i'éq. (3), symbole xdans la figure 3 ; et approxima-

tivement par

P (W)~

pof—
+
SRR

W
arctan = (7)  {symbole +)
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Figure 3 : L'intégrale P(W) du spectre, &q. (1), est la probabilité de
trouver deux moments mon 8crantés avec un couplage n'excé@dant
pas la valeur W. Les points sont des sauts de probabilité&, in-
tervenant pour les valeurs cristallines d'un réseau cfc (Matho,
1979). La courbe continue et les symbales #x, +, représentent
respectivement les intégrales des trois approximations (a), (b),

{c) de la figure précédente.




- 40 -

La dérivée de P(W) est justement pc(w) défini en (1), Nous
voyons dans la figure 3 que, pour Jw! v A, les points numériques suivent
1'expression de Kopp, (6), plut8t que l'arctan (7) (les deux pics dans
L'approximation(b) pour pc(w) sont donec bien réels 1) mais les déviations
par rapport & la Lorentzienne sont faibles. Par contre, 1'intégrale de
la courbe(s)de la figure 2, qui est le ré&sultat avec <cos 2kFR> =t 2/,

ne représente pas quantitativement les points numériques.

Au plus bas ordre en concentration, la distribution des énergies
d'échange dans le moddle RKKY est :
cwl

0, (W) & — (8)
wf_-

Ce terme gui décrit bien les ailes, |W] > A, dans nos trois approxima-
tions successives, compte simplement les couplages entre tous les spins,
sans exclure ceux qui ne sont pas proches voisins., Nous pou ons conclure

4TR3/ 3v Cas . .
associé i une évaluation cor-

que le facteur d'exclusion (1-¢)
recte du comportement oscillatoire donne une modification du terme domi-

nant qui est, en fin de compte, tré&s proche d'une Lorentzienne.

Le terme dominant (8) a d&j& €té utilisé@ pour calculer le
deuxime coefficient viriel (T,9). Il est maintenant rencrmalisé quand
W = 0 par des termes (cwl/W)Zv, v=1,2, ... . Par la structure formelle
de la fonction ¢(£,2) de {I..K) nous comprenons que ceci revient i sommer
jusqu'a i'infini une série partielle de la série virielle. Ce n'est pas
la série virielle exacte, car tous les amas contribuant aux coefficients

viriels d'ordre v > 2 sont décomposés en paires.

Kopp avait donmné & son calcul ume autre interprétation : celle
d'une distribution de champs moiédculaires. T1 faut remarquer que ceci
est tout & fait arbitraire et qu'il s'agit uniquement d'une distribution
des énergies d'échange du modéle RKKY, compte tenu de la restriction

des proches voisins que nous avons discutée.
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Nous allons continuer le calcul thermodynamique avec le couplage
-

Sl'EE des spins(Heisenberg] sans introduire de champ moléculaire.

C — L'ENERGIE LIBRE

Nous avons discuté la possibilité de décomposer 1'énergie libre
d'un verre de spin décrit par le mod&le RKKY en contributions de paires

indépendantes ayant un couplage W et de décrire le spectre 9C(w) de ces

énergies par une simple Lorentzienne : (4,5) . Chaque paire contribue
avec un terme F12 i 1'énergie libre, la contribution par spin est fp =
%—Flz (EET,Z). L'énergie libre moyenne par spin, dans cette approximation,
est donnee alors pary
, +kBT1 "
fp(T,H,c) = - 5 kT [ W o (W) &n 7, (kBT,z) (9)
“kgy

Nous voyons que pr = F(wl,E,z) dépend des mémes variables

dé&ja rencontrées au chapitre I, (I,2), (L,2) et (T,13).

Zy, est la fonction de partition de paires isolées, évaluée
pour 1'Hamiitonien 9Z= - ng.gé - guBH(81Z+SZZ), gquation (1,3). Comme
nous avons vu le polyndme 212 peut se factoriser (I,18) et les racines
ont des propriétés déjd connues (I,19), (I,20). Nous pouvons procéder
d'une fagon analogue en utilisant la nouvelle distribution des énergies

d'échange. Les n, intégrales 3 &valuer par la méthode des résidus sont

maintenant du type

dw 1 .
L, =¢& f ——F 5 in [2 cosh —(w-w')} w, = w, ~ 7l
2 2
g ) 2w | A A
Pour la variable d'intégration w, voir (T,4).
Leur évaluation est facilitée par 1'identitéd
1 . . -1
2 cosh u = @’Cg + ufim) I'(1/2 - U/lﬂ)}
et le résultat dans la limite Wy o= TI/T + o egt
P(Ef 24w, /2m1) T(U+E/ 2=, [211) W
I, = - fn { L G R T
L 27 278 Ty
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Figure 4 : Variation de la fonction ¢P(£,z) et de son approximation liné-

aire en &, (28me coefficient wviriel).
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Les termes dans fn le qui sont linéaires en w ne contribuent
pas & l'énergie libre A cause de la symétrie de pc(w), ceux qui sont
indépendants de w restent constants & cause de sa normalisation. Nous
arrivons donc 3 notre résultat pour (9). En séparant le terme dépen-

dant de la coupure, nous pouvons écrire (w1 >> 1)

T -1 tn e~ 4 (5,2)
pr( ,H,C) = - "2- nS E n ITe ¢p E,Z

1 1 Ng ?(€/2+w£/2ﬂi)r(1+g/2—w2/2ﬂi)
6,(6,2) = in Ayo(2) - 5 51.—2.1 on { o boo)

¢p est une fonction analytique de £ = Bcwl dans un domaine qui, d'aprés
les propriétés des racines W contient 1'axe positif & » 0. Le domaine
physiqué de ce paramdtre ne s'étend pas & l'axe négatif, car w1 >0 a
la signification d'une amplitude. La dépendance en fonction du champ

appliqué est contenue dans la variation wg(z) des racines.

La fonction ¢p(€,z) avec ces deux variables £ ~w ¢/f, =z ~ H/T
est liée & fp de la mBme fagon que la fonction ¢ de (L.K) i la vraie
énergie libre, &quation (I,25). Dans la figure 4 nous montrons 1'évolu-
tion de ¢p avec z pour différentes valeurs de 1l'interaction ; nous
pouvons la comparer avec la fonction ¢ R ¢1 + %-g ¢2 donnée par le déve-
loppement viriel limité au deuxiéme terme (I,23) : En champ nul cette
fonction s'éloigne de la fonction compléte ¢p lorsqu' on baisse la

temp&rature ; au fur et & mesure qu'on augmente le champ la convergence

est plus rapide.

La figure 5 montre 1'énergie libre en fonction de la tempéra-
ture, en champ nul et en fort champ ré&duit, h = 30. La limite des spins
libres est montrée pour comparaison. Pour la coupure nous avons pris
= kBTl/cW12ﬂe = 50.

Le terme de 1'énergie libre dépendant de la coupure g'enlé&ve
quand nous faisons les dérivées par rapport 4 T ou H;(kBTl) correspond

§ 1'énergie d'interaction entre impuret&s premiéres voisines ; en termes
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Figure 6 :
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—— Lim. spin libre
——Appr. pdires

L'énergie libre fp, (10}, d'un ensemble de paires 8 = 1/2 (par
L= Al

Température, champ appliqué et coupure haute &nergie sont aussi
o . -1 -1
tés de T = W) = = iy =

en Uﬂﬁﬁ%b de cw1 T RBI/(c“l) £, h(l>ngH/(ch1) zE 7,

T = EEEEWI = 50, Limite spins libres : f /CWl = - TlnAs(h/T).

spin), en unités de la largeur du spectre, cW

5=)5

La différence 8f(T) = {(voir figure précédente) pour

une coupure haute énergizw T = 5. Le résultat §£ > 0 (pour
T R ZﬁeTl) n'est pas physique. Les effets de la coupure pour
ces valeurs &levées de T sont négligées dans 1'éq. (10). 11
faut revenir 3 la représentation intégrale, &q. {(9), pour les

évaluer.
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du nombre de coordination de la matrice, N,, nous pouvons estimer

2Wl

kBTl = —ﬁI (11)

Différentes coupures ne font que déplacer toute la courbe
d'énergie libre par une constante proportionnelle & n_cW,, mais il y a
une remarque importante 3 faire : Bien que Tldisparéﬁse complétement
dans les fonctions thermodynamiques, cette température pose une limite
pour nos résultats. C'est—a-dire que toutes les formules déduites de
(L0) sont valables seulement pour des énergies thermiques et de Zeeman
plus basses que kpT;. En effet, quand 1'énergie thermique égale la
coupure, ce terme logarithmique change de signe, ce qui nous conduit
a une valeur pour fp qui dépasse la limite des spins libres. Cet
effet se produit plus tot gquand nous avons un champ, comme NOUs

pouvons le voir dans la figure 6.

Suivant les propriétés i courte distance de la fonction
d'échange, les coupures ferro et antiferromagnétiques du spectre des
énergies peuvent B8tre différentes de notre estimation moyenne, eq. (11).
Les lois dues 3 la Lorentzienne disparaissent pour des températures et
champs dépassant ces coupures. Matho (1977) a discuté le comportement

des fonctions thermodynamiques dans la région T e T,, pour H = 0.

Bien entendu, la représentation intégrale de fp, gquation (9),
contient tous ces effets mais son évaluation explicite devient plus
compliquée lorsque la coupure n'est pas tré&s grande par rapport aux

autres énerglies du probléme.

D - LE DEVELOPPEMENT VIRIEL - RAYON DE CONVERGENCE

Le développement viriel permet, en principe, de calculer
1'énergie libre d'une fagon exacte, c'est-a-dire, la fonction ¢ comme

une série en puissances de £ :




¢(E,2) = I =y ¢ (2)

Afin de comparer le résultat obtenu dans 1'approximation de
paires avec cette limite exacte, nous pouvons alors développer ¢p en
puissances de £, les coefficients correspondants sont

- w,(z
.t (m-2) T2

tp (2) = =(3)  mRe Qfl W o

) — (12)

-Le premier coefficient viriel {(limite spins libres) s'obtient
directement de (9) en mettant ¢ = 0. pC(W) 2tant normalisée, son expres-

sion limite est une fonction de Dirac, S(W).

1

f(TsH:O) == 5

kBT in 212(0,2) = - kBT In As(z)

L'&égalité ¢P1(z) = ¢l(z) peut aussi se démontrer d'aprés la
propriété des racines
1

} o= Z.gn Azs(z)—QnAS(z) (12")

F(wg(z)/ZHi)P(l—WE(z)/ZWi)

T on { T

2

(introduite dans 1'équation (10})
En mettant m = 2 dans (12), nous obtenons

2

Tig wﬁ(z)
¢4z} = ~Re ¥ (
P2 41

)

211
la méme expression que nous avions pour ¢2(z) (1,22).

Le premier et le deuxidme coefficient viriel du mod&le RERY
complet sont alors compris exactement dans la série (12), donnée par
1l'approximation de paires ; la comparaison de fp’ a la fois avec son
développement limité au 28me viriel et avec 1'expérience va nous aider
4 voir jusgu'd oi fp peut bien décrire 1'énergie libre de verres de

spins.

La fonction I'(u) étant analytique dans tout le plan complexe

sauf pour u = 0, -1, -2, ..., etc, le rayon de comnvergence pour le
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développement en £ de ¢p (10) est donné par :

£,(2) = g min |wy(2)] (13)

Quand z est grand nous pouvons utiliser la formule approximée
pour les racines (I1,20), la valeur minimale se trouve pour & = (J,2) =

(28,1}, pour obtenir 1'expression trés simple

'IT2+22

gc approx. N 2mSs (%)

c'est—-d-dire le domaine de conivergence est donné par

2
gHgt 9
Yy > (ZSch)

2
(kgT)* + ¢

2
ou, en variables réduites, T2 + EE-> (28)2, une condition gui se vérifie
il

méme pour T = 0 quand h > 2wS. Pour ces forts champs réduits, tous les
dtats de verre de spin peuvent &tre bien approximés par la factorisation
en paires ; ceci explique que, dans la limite h =+ <, on puisse avoir des

résultats exacts prés de T = O.

Dans la figure 7 nous montrons la variation de § et §
c C approx.

avec z, pour différents spins.

Le rayon de convergence en absence de champ est donné dans le

tableau suivant

£, (2= 0)

1.059
448
.250
.160
111
.082
L0625

~ vl

Tableau 1
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Figure 7 : Rayon de convergence, &q. (13), d'une série en puissances de E
avec coefficients (12). Cette série resommée représente la
fonction ¢p(£,z), (10). En pointillé : 1'approximation (14)

pour le rayon de convergence.
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E - LIMITES ASYMPTOTIQUES

i) Limite de couplage fort

Nous allons analyser le cas dans lequel z oB/T a une valeur

arbitraire constante et £ o ch/T + o,

Les propriétés des racines (I1,19) nous permettent d'écrire

toujours
1 Ig F(l/2+g/2+wé/2wi)
¢ = in A,.(z) —Re I £n : (15)
P 4 28 0=1 (2w)1/2
oii wh =W, T g L'argument de fnl' tend vers 1'infini, nous pouveons

alors utiliser le développement asymptotique

1 1

~ 1
gn T(u+l/2) - u{gn u-1) + 5 o 2 — Tha 3 {16)
360u

(Abramowitz et Stegun, 1968,c), pour volr la contribution de chaque

terme de la somme

2
T(1/2+&/ 24w /27.) Re w'
s vk 1.1 [
172 =3 i £ + £ const E(T§‘+ —«:;;rq an

Re In
(21m)

Quand £ ~» oo, % n_ g fn g annulle le terme en gnT de 1'énergie
libre {(10), 1l ne reste que le premier terme en (15)

1

fp - Z—kBT in A2S(z) (18)

clest-i-dire 1'énergie libre de spins rigides 28. Le résultat est clair

la moitié des spins ont formé des paires antiferromagnétiques dans un &tat
singulet, qui ne contribuent plus & 1'émergie libre. L'autre moitié& cou-
plée ferromagnétique répond au champ ext&rieur comme un ensemble de spins
rigides 2S. Le facteur 1/4 montre justement qu'd partir de quatre spins

libres nmous avons, en moyenne, un super—spin 28.
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En absence de champ extérieur, (17) nous donne aussi le dévelop-
pement en puissances de la température :

(kBT)2 ng [ﬂz Re(me)-iw)z]

—————mm N —_—
2’]TcW1 0=1 6 2

1
fp(T,O,c) = const - & kBT 2n (48+1) - (19)

ii) Développement basse température

Pour la limite T -~ 0 3 H et Wy fixe, 1l faut faire le dévelop-
pement asymptotique autour du point £ = ®, z = ® mais le rapport z/&=h

reste constant et fini.

L'expression (10) d'aprés la régle de somme de racines (17)
peut s'écrire ;

Ng F(E/2+w£/2'ﬂi)

¢p = In As(z) - Re gzl &n }'(WR/Zﬁi) (20)

Comme z > ® nous utilisons 1'expression approximée (T,20)

pour les racines, le deuxiBme terme en {(20) devient alors

25 | g J .
£ z3 1 (A-1) zi 1 (A-1)
— Re I n I'(Z2+ =—=+ — + )y - in T ( + o+ )
J=1 A=1 2 J2wm 23 J A=1 J2m 27 J

Les produits des fonctions T peuvent s'&valuer en utilisant la
formule de multiplication de Gauss (Abramowitz et Stegun, 1968,d)

l(1~n)

n—-1
M(nz) =(2n nnz_l/2 m

iz + %)
k=0

Dans notre cas, k = X — 1, n = J. Nous arrivons 4 1'expression :

28 £
= 4n A (z) —Re X {-=23inJ + in
P 8 g=1 Y

F(1/2)+5J/2+iz/2w)}
T(1/2+iz/2m)

(21)

a évaluer pour z = hf » «, Le terme QnAS(z) ne posséde pas de dévelappe-
-1 . N .

ment en z ; les corrections par rapport & RnAS = z5 sont exponentielles

en e 2. Pour le dernier terme dans { } nous utilisons 1'expression asymp-

totique (16). En utilisant la formule de récurrence pour la fonction ]
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(Abramowitz et Stegun, 1968,e) nous pouvons é&valuer :

25 1

z T

= {U(28+1+ _iﬂﬂ) - (14 %)}
J=1J o

Le résultat pour 1'énergie libre est :

n cW 2k.T cW 28 , .
fo=-S5 1 ean 25 “Linse 3 I:JRnJ—Re(J+ Ahy gn(a+ Lh)}}
P 2 ek, 2 J=1 T T

2 4
(k. T) ) ) (k. T)
B [ ih ih B (2) (2)
— e {28+ 1+ =) - (14 ——)}— —_— [w (25+1+ == (1+ —J (22)
12cwl T T 90(CW1)3

iii) Développement haute température

S'approcher du comportement des spins libres en montant la

- . cW H
température veut dire dans notre nomenclature £ o —Tl >0, z O T 0.

Nous pouvons alors développer ¢p en pulssances de ces paramétres. Il

. . _2n+l ~ .
n'y aura pas de termes proportionnels i z s ¢p étant une fonction
paire en z

_ 1 21 2.1 2.1 3.1 2 2
q;p(g,z) = 2n(28+1)+A1£+ 5 Azz t 5 ABg 3 Aagz g Asg t I A6g b

+oB(EY, 2 (23)

Les constantes A, ne dépendent que du spin. Ay n'apparalt pas

dans les fonctions thermodynamiques A2 = §5(5+1)/3 est la constante de

Curie ; ~3A4/S(S+l) = Bs, la température de Curie-Weiss en unités de
cwl définie en (I,30). Les autres constantes sont :
(0)
1 ,”
A, = - 5 Re E U] (——)
3 4 21 2ﬂ1
€0);
1 2 s
AL = == Re Z Y (~——)
5 8 0=1 2W1
Il "
O R A A
6 4 211 2mi

2 1




Les valeurs de toutes

rassemblées dans le tableau 2.
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ces constantes en fonction du spin sont

A ! ] ] : :
BRI
DLy .25 ; - 925 : - 125 ; 993, .308 |
: 2 : .67 ; - 6.58 : - 425 : 22.06 i 2.19 i
s lras b oosas o o2t o Yo !
| 4, 2.00 ) -59.22 | -1.63 . 562.12 |, 19.74 |
D5 2.92 : 125,94 ; ~2.57 i 1710.21 | 41.98 |
;6 4.00 | -236.87 | -3.74 | 4352.96 , 78.96 i
| 7| 5.25 ) -408.05 | -5.15 , 9749.30 , 136.02
Tableau 2 : Constantes du développement haute tempéra-—
ture de ¢p.

F - L'ENTROPIE

Nous allons discuter maintenant les quantités intensives

(par impureté&) dérivées de l'expression de 1'@nergie libre, fp

o
=

La
le

ecn

Nous commengons par 1'entropie magnétique

P M AN N
W
s /ky=-3nE+ g (6,2) - § 2B, (2) + R (&+ = (g_ =2
/g > n_E ¢p £,z 7 2B, (2 5 Re gzl £ ___—_‘——J¢ Tl

(24)

28(z) est la fonction de Brillouin pour um spin 2S5 et {(u) = d¢nI{(u)/du.

(L

dérivée w

cas ol z # 0, nous donnons dans 1'appendice une expression de w

fonction de w,(z).

£

= dW'/dZ est nulle en absence de champ appliqué ; pour

(D
. (z)

Nous voyons que sp ne dépend plus de la coupure,
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La formation de clusters réduit fortement l'entropie du systéme,
En absence du champ exté@rieur, le couplage de paires seulement, ré&duit
sp/kB de &n(28+1) & % fn(45+1) quand la température varie entre T = ® et
T = 0. Cette entropie résiduelle est celle des spins rigides, 25, qui
restent libres de tourner. D'aprés la formule (19) nous connaissons la
pente de départ de sp/kB vs T. La fipure 8 nous montre que le terme
suivant'change de signe ; l'entropie monte avec une courbure toujours

négative jusqu'a la valeur limite de spins libres.

6F h=15

Figure 8 : Evolution de 1'entropie des paires (par spin, en unités de la
constante de Boltzmann) avec la température réduite. Voir
discussion aprés 1l'&quation (24) pour les effets qui se pro-

duisent pour différentes valeurs du champ réduit h.
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Le comportement basse température est différent quand il y a
un champ appliqué. En effet, un champ infinitésimal suffit pour ramener
l'entropie & zéro a T = 0, correspondant au blocage des spins 2S. D'aprés

(22), le développement en température est

2

75 WP s Iy Dy dhy 3 s

{W(28+1+ %?)—w(1+ %?)}T+

o=

n

D'abord, nous avons aussi un comportement linaire en tempé-
rature mais avec un coefficient différent au cas h = 0. Le terme suivant,
en T3, est maintenant positif. Nous avons alors une courbure pesitive
jusqu'au point d'inflexion qui existe pour les plus petits champs
lorsque T & h. Quand on enléve le champ, nous n'avens plus ce point
-d'"inflexion : il ne reste que le deuxitme régime correspondant i T > REY

(figure 8).

En champ fort, z >> 1, h >> 1, od l'entropie paramagnétique est
exponentiellement petite, les paires dominent avec une loi asymptotique
1 2 -1 1 2T
Sp/kB TH B T (hz) e T h2
En partant des hautes températures, £ et z petits, les paires
' ; 1 . g
réduisent fortement 1'entropie, aveec un terme 5 Dy £ indépendant du
champ. Par contre, lorsqu'on met un champ faible, les paires s opposent

. . . 2 -
4 la réduction de 1'entropie de spins libres en z~. En effet, d'aprés (23)

s, /ky & In(28+1)- % n_£- %- s(s+1)22(1—2esg) + (gD (26)
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G — LA CHALEUR SPECIFIQUE

3 fp os
c =-T—8 =1L
P 57° |H T |y
dB,.(z)
2 9P2s
¢ /kB = %'nsg * %'Z dz -
(2) (L) 2
Rg W (z) w_ {z) zZw (z) w (z)
2 % 1 [} [} 1.,
TRl TG e ) Tt 0 v GE )

(27)

Nous avons maintenant les deuxiémes dérivées : la fonction

(1)

et la coutrbure de racines w (2) _ dw (1)/dz. Nous donnons

(2}

dans 1'appendice une expression pour vy . lel aussi la formuie se sim-—

trigamma i

plifie quand il n'y a pas de champ appl1que car Wg( )(O)

Dans la figure 9 mnous portons cp/kB en fonction de z—1 pour
5 = 2 et différentes valeurs de h > 1 ; la limite h = o correspond & la
fonction de Schottky. Nous voyons que, lorsque 1'interaction augmente
par rapport au champ, le pic de Schottky se déplace vers des valeurs de
température plus hautes. Cet effet a souvent &été interprété comme un
champ interme H, qui s'ajoute au champ appliqué H. Mais avec la fonction
de Schottky, méme en prenant B + Hi pour tenir compte du déplacement,
nous ne pouvons pas décrire les autres caractéristiques que nous
pouvons obsetrver dans cette courbe de chaleur spécifique : arrondisse-
ment du pic lorsque 1'interaction augmente, renforcement de la chaleur
spécifique & haute et i basse température et surtout la chute de la valeur

maximale.
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Figure 9 : Chaleur spécifique des paires, &q. (27), en fonction de
z_l o T/H pour différents rapports de h g H/(ewl). Ce dia-
gramme montre la déformation progressive (hy, W A ) d'une

anomalie de Schottky en présence des interactions.



- /7 -

Evidemment, les effets en faible champ réduit (h < 1) que nous

avons remarqués pour l'entropie (page 33) ont leurs conséquences ici.

La figure 10, c:p/kB vs T, pour les mEmes paramétres de la
figure 8, nous permet de voir clairement l'effet d'avoir pris nos

clusters de deux spins. En effet, quand h est petit (h = 0,1 par exemple)

Ea

03

1

h
h =005
=015

01 .03 J .3 1 3

Figure 10 : Chaleur spécifique dans le régime du couplage fort ou régime
super-paramagnétique. Apparition de deux contributions sépa-—
rées : gel des corrélations entre spins a haute température,

puis réponse "Schottky" des super-spins 2S5 3 basse température.
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nous avons d'abord 1'anomalie de Schottky des paires de spins 2§ & une
température T v H. Puis, & TWZSH/h%ZScwl, donc & beaucoup plus haute
température, nous avons le deuxidme maximum 1ié 4 la formation de
paires. Cette contribution est tr&s étalée & cause du 5pectré Lorentzien
des couplages. Une conséquence int8ressante est sa variation en T/h

d trés basse température : elle dominera donc de nouveau pour T7/h =

z_l << 1, lorsque l'anomalie Schottky des spins 2§ est atténude
exponentiellement. L'interprétation physique est, qu'Z une température

finie, il reste toujours une petite fraction de paires pour lesquelles

la formation du super-spin n'est pas encore compléte.

Les effets liés & la formation de paires sont contenus dans le
deuxiéme terme de la fonction ¢p, (10). Le développement asymptotique de

ce terme nous donne, d'aprés (22), pour T + O et h fixe

eqlly = Y(0)T + a(h)T’ (28)

a(h) = T% Re {¢(2)(25+1+ i_;l) _ w(z)(“ %l)} 9)

Les valeurs de ces coefficients en fonction de h sont données

dans la figure 11 pour différents spins.
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Figure 11 : Développement basse température éq. (28) de la chaleur spéci-
fique : On montre les coefficients y(h) et alh), (29), en

fonction du champ réduit.

31 nous mettons H = O avant T > 0, nous trouvons aussi un
terme y'T, mais avec un coefficient v'(0) légérement en dessous de v(0),
équation'(29)
- 2
t 2 R 0) =it
8 | e (w, (0)=1im)

R LU (30)
g1 | ° 2

' _ L
Y(O)—,n

-

C'est la pente limite, reliée & l'&paule d'entropie, figure 8, pour

T 25h.

. . h
Le premier terme en (10), %—ﬂnAZS(z), non analytique en 7= —,

s'ajoute 4 (28). Il est responsable du fort changement de pente dans la
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fonction compliéte Cp/kB’ entre .1 g z_1 5 +2 dans le cas de la figure 12

(pour S = 2). A plus basse température cette contribution des paires
rigides ferromagnétiques est compensé&e par le terme OL(h)T3 ; la loi
linéaire est alors valable pour une gamme considérable de températures.
e terme v(h)T tout seul, suit la fonction compléte cp/kB plus longtemps
que si on ajoute le terme suivant, en T3, comme nous pouvons le voir

dans la figure 13,

%
!

Figure 12 : Chaleur spécifique, &¢g. (27), & trés basse température,
L'expression Cp devient exacte pour le modé&le RKKY daﬁs la
limite h + @, Au~deld de h = 275 ~ 12.5, la convergence du
développement viriel est assuré@e pour toutes les températures.
La fléche montre le rayon de convergence Rc = (gc(z)h)_1 pour

h = 10 : La convergence est assurée pour T > T, = guBHRC/kB.
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L4
— (5
h=20
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=02
h=150 A
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Figure 13 : Stabilisation du terme asymptotique dominant dans 1'&q. (28),
Cy = kpyY(h)T, (===-) : La contribution @ 1>, (28), (="="="=)
est compensée par une contribution non analytique dans (27),

(——). Voir texte aprés 1'éq. (30).

2
Quand h - e, vy(h) %-l-n T , nous retrouvons la loi asymptotique
¥ 6 s 2

(1,36) du chapitre I. Ce comportement en fort champ doit 8tre en principe
observable quantitativement pour tout systéme dilué décrit par le modéle
RKKY. Nous discuterons les nombreux obstacles expérimentaux (terme de la

matrice et interaction hyperfine) dans le chapitre V.

Nous retournons auxfigures 9 et 10:au fur et & mesure que h monte,
le maximum autour de kBTWZScwl g'arrondit encore plus jusqu'd sa dispari-
tion (pour h & .3 dans le cas du spin S = 2). Il ne reste qu'un seul pic

d'anomalie Schottky, mais profondément modifié& par les interactions.




- /2 -

Dans la figure 9, nous pouvons voir 1'effet dominant de
paires & haute température, L'approximation doit, dans ce cas aussi,
décrire quantitativement le comportement d'un verre de spin RKKY. En
effet, d'aprés (23) quand £ ~ 0 et z +~ 0 :

3 S(8+1)

2 2
Cp/kB z.% DL+ ALET + AgET + St 2T (1 - 38,8) (31)

Pour exposer encotre plus clairement les différentes puissances

de T—1 il est convenable de passer aux variables (r,h)

A A 2 360

s 3 5 S({s+1)h 1 5 39

c kg =Tt 5 Tyt T3 5= (32)
T T T T

e}

Comme nous 1'avons déjad dit (chapitre I, page 23), la dépen-

-1 o - o .
dance en T a été observée expérimentalement en champ nul et son inter-
prétation qualitative en termes de paires RKKY (sans le coefficient exact

en fonction du spin) est connue depuis longtemps (Fourneaux, 1968 ;
Chouteau et al., 1968). Avec les coefficients A3 et A5 (voir tableau 2)

nous décrivons l'effet des amas RKKY contenant jusqu'd n = 4 spins, mais
la valeur numé@rique exacte peut 8tre légérement différente &tant donnd

que les amas n = 3 et n = & ont été découplés en &états de paires.

En présence d'un champ, le terme dominant de 1'anomalie
Schottky, en (h/T)z, entre en compétition avec le terme en T = dés que
glgh v J§E£T’EWIZ Bien qu'une description de ce régime par les puissances
mixtes du développement (31) ait toujours une bonne valeur qualitative

{(voir figure 14), il est préférable d'utiliser la formule analytique (27).



Figure 14 :

]
30 50 100 150 7

Comparaison entre 1'expression analytique pour cp, (27), (¢ ),

1

et son développement en puissances de T , (32). Le terme

. -1 .

dominant, 7 7, a un coefficient indépendant de h, (---:). Le
-2 . '

terme en T =~ change de signe avec h, (~-—-). Le terme correc-—

tif -3 (=~ i
en T +=+=) est encore petit pour h < 40, T > 50.

L'observation expérimentale de ce régime haute température

sous champ se heurte aux mémes obstacles que 1'observation du terme en

=1 . -
T en champ nul. Nous en parlerons au chapitre V, oli nous pProposerons

cette théorie comme guide quantitatif dans la détermination de bomnes

"fendtres" expérimentales.
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H - L'AIMANTATION

5f Dans 1'approximation de paires, 1'aimantation par impureté,

mp = - BﬁR T est donnée par
mp ' 8¢p 1 g wg(l)(z) 1 wﬁ(z) :
ET P e R S A o

=1

....1 s .
Rappelons que z = h/1, £ = T =~ permet de passer aux variables réduites

T o T/c et h o H/e.

i) Propriétés qualitatives

La figure 15 montre de fagon condens&e tous les effets que nous
pouvons prévoir dans 1'aimantation mp(T,h) par rapport 3 celle, guBBS(h/T),
des spins sans interaction. Un fait primordial : dans tout le plan (tr,h)
mp est réduite par rappport & gipB . La présence des paires antiferro—
magnétiques se fait donc remarquer fortement, bien que leur nombre soit

strictement &gal & celui des paires ferromagnétiques.

Remarquons sur la figure 15 tous ces effets

a) Le comportement en H_l de 1'aimantation en fort champ : pour h > T,
toutes les courbes se rapprochent et suivent de trés prés une loi
indépendante de T qui est en fait la loi asymptotique de (L.K}), éguation

(1,34). Nous allons discuter ce point tré&s en détail dans le chapitre III.



0.30

- f5 -

0.25

0.20

0.15

0.10

0.05

Figure 15 ;

Différence entre l'aimantation des paires m , 8g. (33}, et

l'aimantation d'un ensemble de spins libres, m(l) = guBBS(h/T)
(par spin, en unités de guBS). Voir discussion : "Propriétés
qualitatives". T = kBT/cW1 est la température réduite. L'enca-
dré montre m et mD) 3 T =0 : La discontinuité dans la
réponse des moments, lorsque le champ change de signe, est

atténuée par les interactions.




- 66 -

b) Les effets de forte courbure ou de réponse non-lindaire : ils se pro-
duisent pour T " hS, ou bien Sh/T = Sz ~ 1. C'est 13 un rapport H/T
indépendant de la concentration et du méme ordre gue celui ol commencent
les effets non~lingaires dans Bs(z). Le terme en H 3 (de signé négatif)
dans la fonction de Brillouin est renforcé dans 1'aimantation des paires.
La gamme de champs ofi 1la réponse est lin8aire est donc réduite comme

nous allons le voir & la suite, partie H}ii).

¢) La susceptibilité initiale, i.e. le coefficient du terme en H, est
réduite elle aussi : le Gxi négatif est en T_z pour T >> § et en T_l
pour T << S. Ces deux limites correspondent respectivement 3 une loi de
Curile-Weiss du type antiferromagnétique et & une diminuticn effective de
la constante de Curie (voir discussion sur la susceptibilité, dans la

section suivante I).

d} Ravon de convergence : la figure 15 montre aussi, en pointillé, le
lieu des aimantations mp(TC(b),h) correspondant # ia limite entre le
régime paramagnétique et le régime du couplage fort (voir discussion autour

de la figure 1 de ce chapitre).

e) Superparamagnétisme & T = 0 : la réponse spontanée de mp en fonction
d'un changement du signe du champ appliqué est reproduit dans 1'encadré
de la figure 15, en comparaison avec celle, plus fortement singuliére,
des spins libres. La partie non-singuliére en h représente la polarisa-
tion de paires antiferromagnétigues dont les états singulets sont pro-—
gressivement dépeuplés avec h croissant. Seuls les super—spins 2S

répondent de maniére singuliére.
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Regardons la limite T = O. En dérivant 1'expression (22) de
1'énergie libre pour £-+=, z > ®, h = cte, nous obtemons pour le

coefficient de 1'aimantation & T = 0 1'expression, discontinue pour h = 0,

28 . )
B (0,H,0) =5+ FRe I [% gn(T + ?-;TE)}
&Hp J=1
Pour h > 0, nous avons :
gi 28
m(0,Hye) = — [s + L3 arcte) (36)
T i I

Quand h o) (34) montre la réponse spontanée de spins rigides

25.
ii) Les effets de réponse non-linaire
La polarisation de moments quantiques sans interaction en fone-
. L . . -1
tion du champ appliqué devient non~linéaire lorsque z 2 S . lLa plus

forte courbure se produit dans la fonction de Brillouin pour z ~ 7S

Puis, on entre dans le régime de saturation pour z by 2.,

Dans la figure (16) nous avons analysé le régime intermédiaire,
1558, % 28, pour {8 = 5/2, 3 et 7/2}, & la fois pour 1'ensemble des spins

libres et pour 1'ensemble des paires avec un rapport T/c o S(S5+1/2).

"On comnstate qu'en présence des interactions la zone de forte
courbure reste centrée autour de zS§ v m, mais elle est plus étalée,
"envahissant'" aussi bien 1'intervalle zS < 1, le régime de réponse liné-
aire des spins libres, que leur plateau de saturation. C'est un change-
ment de forme trés caractéristique de la courbe d'aimantation témoignant

du spectre étalé des énergies d'échange.
p g g

Au-deld des lois d'&chelle en (&,z), pour S fixe, ce diagramme

montre une nouvelle loi d'é&chelle par rapport & S.

La variable Z = 8z = BmsatH garde son sens dans la limite

classique, S > «, car 1'énergie de Zeeman dans l'Hamiltonien contient
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Figure 16 : L'introduction de variables r8duites 7 = Sz et X = S(S+1/2)&
permet de démontrer une loi d'échelle par rapport au spin S.
Cette loi serait exacte pour les moments classiques, S > o,
glg * 0, SguB = m = const. , Les écarts sont des effets

sat
quantiques,
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le spin de fagon linZaire. De m&me, la variable SZE reste bien d&fini
dans cette limite car la partie RKKY de 1'Hamiltonien contient une

forme bilinéaire des spins. En choisissant X = S(S+1/2)f comme variable
d'échelle nous avons, en plus, introduit une correction quantique qui
assure que la loi asymptotique de L.K (I,34) devient une loi universelle

ne contenant plus explicitement le spin

m

- =1 - X/7
sat

Les différences en fonction de S qui subsistent & X et Z fixe
dans la gamme intermédiaire sont des effets purement quantiques. On
note que cette loi d'échelle est meilleure pour les paires que pour les
moments sans interaction. C'est en partie l'effet de 1'étalonnement
avec S(S+1/2) au lieu de Sz, mais en plus les interactions reandent le
comportement des moments plus classique. Cependant, autour de S = 3
nous sommes encore loin de la convergence vers la limite classique. A
cause des effets quantiques cette loi d'&chelle ne s'applique qu'éd des
valeurs voisinantes de §. Elle permet, par exemple, de tenir compte de
fagon simple de moments qui ne sont pas un multiple entier de Hg On
peut alors cheisir le spin demi-entier le plus proche, La procédure

explicite est la suivante : Soit m = U, le moment & saturation (par

sat
spin) ohservé dans un alliage dilué et u/uB ~ n le nombre entier le plus
proche, En supposant g = 2 pour le facteur de Landé on décrira les courbes
d'aimantation de cet alliage par notre formule (33 ) pour mp(g,z) appat-

tenant au spin S = n/2,

H ' '
malliage iy mp(g »2') (35)

avec des variables renormalisées
+
QL)

E' = | o, g = BE (36)
oo (n+l) g

(Qualitativement, cette renormalisation donne des résultats
satisfaisants pour tout un intervalle continu lmsat - guBSl € Vo a

partir des données numériques mp(g,z) pour une seule valeur quantique S.
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Une facon &légante de procéder & cette renormalisation est de
choisir un S quantique convenable, de poser | = ggS (avec g # 2) et
d'utiliser partout le g ainsi renormalisé. Bien entendu, ce n'est pas

un "g-shift" réel dans le sens habituel du terme.

I - LA SUSCEPTIBILITE

Nous avons discuté dans la section précédente la formule pour
1'aimantation (33) déduite dans 1'approximation de paires. Pour la sus-—
ceptibilité différentielle XP(T’H’C) = (Bmp/BH)T nous obtenons alors

1'expression :

@ (2

2
XP - kBT { A dz - 251 Re 271 w(5‘5+ 2mi )
w (1)(2) 2 w_(z)
sty e 2 (37)
2mi 2 27i

L'opérateur d/dH n'est pas conforme aux lois d'échelle. Afin
de les rétablir il suffit de multiplier par E/guB, E &tant une des

énergies RBT, ch ou guBH.

La figure 17 montre XPT en fonction de BH, pour différentes
valeurs de Bcwl. Comme nous avons vu dans les courbes d'aimantation
1'approche a4 la saturation est beaucoup plus lente pour les alliages
que dans le cas de spins libres : & partir d'un certain champ la'suscep“
tibilité par impureté augmente avec cW,. Ce comportement a &€té ohservée

1
qualitativement dans les expériences de Felsch (1978) pout (LE)Gd)B6.
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Figure 17 : Susceptibilité@ différentielle, &q. (37), en unités de B(gUB)Z.
En variant 1'interaction (£/7, cWi‘?) on diminue la pente de
Ll'aimantation en faible champ ; par contre, on 1'augmente en

fort champ. Variable : =z o H/T.
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Dans la figure 18 nous portons XPH en fonction de z—laT/H
pour différents champs réduits. Nous voyons comme les effets non liné-
aires de la fonction de Brillouin (h = «) sont modifiés par les interac-
tions : pour un champ fixe, lersque cW, augmente, la hauteur du pic
diminue, Celui-ci reste centré autour de la méme température, mais la

zone de forte courbure devient plus é&tendue.

_XH
gMs i
h=oo
8 e
h=20
| h=10
6l h=5
4
2
L L ! 1 1 1 1

2 4 6 z 1

Figure 18 : Susceptibilité différeatielle, &q. (37), en unités de ng/H.
Les écarts par rapport 4 la loi de Curie, présents méme dans
1"aimantation des spins libres, sont accentués par les interac-

. -1
cions {(h\, cwl,f). Variable : z af/H.



- 73 -

Fvidemment, ces pics n'ont pas de rapport avec le "cusp' observé
expérimentalement en champ faible & T, nous sommes dans une autre gamme
de T/H. Contrairement au cusp, ces pics se déplacent vers des températures

plus hautes lorsque le champ appliqué& augmente.

Quand le champ appliqué est suffisamment fort, la partie basse

température de XpH a une expression trés simple, d'aprds (IIT, 3 )

jin]
o

—(g“B) ooy (L-ng =) v S (38}

qui se vérifie dé3a pour h = 20 dans la figure 18.

Nous discutons maintenant la susceptibilité initiale Xp (H=0)
(figure 19). L'approximation de paires décrit un gel progressif des spins
sans transition de phase. Nous ne pouvons pas avec cette méthode décrire
un phénoméne irréversible comme le blocage collectif de spins a Tg'
Néanmeins dans le chapitre IV nous allons essayer d'établir ume relation
phénoménologique entre cette température expé@rimentale Tg’ et la tempéra-

ture T qui Iimite le domaine de convergence du dé&veloppement de (10) en

puissances de la concentration.

Dans la figure 19, nous voyons les déviations par rapport i la

loi de Curie, dues aux paires, dans cette approximation.

A haute température, mous avons la loil asymptotique (d'apré&s 23)

__,(g“B)2 s(s41) , r+fgg2
Xi £ +0 kT 3 4577

B
x-Sy 69

La constante A4 est négative, nous avons a4 haute température une
ioi de Curie~Weiss du type antiferromagnétique. A cette loi donnée par
"(L.K) aprés le calcul du deuxiéme coefficient viriel s'ajoute maintenant

un autre terme de signe opposé, mais qui ne correspond pas au développe-
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ment en puissances de GS/T "d'une vraie loi de Curie-Weiss, i.e. : une
série géométrique. Nous avons la relation BS'>> 882 qui nous indique qu'a
basse température, au-deld du rayon de convergence Ec(z = 0), nous allons
récupérer une divergence en T_l dans i+ Nous avons une réduction effec-
tive de la constante de Curie : celle-ci devient S§(S+1/2)/3 dans la
limite T + 0 au lieu de S(8+1)/3 pour les spins libres. Il est intéres-
sant de noter qu'i la limite classique un super-spin 25 (qui se constitue
en moyenne i partir de 4 spins S libres) a exactement la mdme constante

de Curie, %—SZ, que les 4 spins libres.

IR )]
XCu r iem

/2’“' vitial S35}

/

7 / —— KTy % + %;-
S+ ) / %uriem
"""""""" {
1 3 +; 1 3 M| | ! ) N P | 1 H i 1
W4 5 1 5 10 z

Figure 19 : Susceptibilité initiale, &q. (37) avec z = 0, divisée par la
loi de Curie, en fonction de la température réduite. Les
courbes (~—-—-) montrent la correction en T_l que 1'on peut
interpréter en termes d'une constante antiferromagnétique
de Curie~Weiss. Le plateau & T << 1, (8+1/2)/(s+1), est la
constante de Curie effective des super-spins 2§ en unités de

S(S+1)/3.
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CHAPITRE I 11

L'AIMANTATION EN FORT CHAMP
T.'APPROCHE A LA SATURATICN
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Dans ce chapitre, nous allons faire une analyse plus profonde
de 1'approche i la saturation de 1'aimantation en fort champ. Comme nous
1'avons vu dans le chapitre I, le premier terme, en h_l, de la déviation
i 1la saturation dominant dans cette limite a &té donné par (L.K). La

simple Toi (I1,34)

PR (1)
= Meat [} "B
avee H = (8+1!2)CW1_ 4 Ve (8 + 1/2) (2)
o &g 3V ey

a été appliquée depuis longtemps, car elle permettait d'obtenir d'une
facon directe ia valeur de 1'amplitude RKKY. C'est 12 ou s'est posé
alors le probléme qui nous a conduit 3 cette &tude : bien que cette for-
mule liﬁite (1) soit exacte, dans le sens oii il n'y a pas d'autres con-
tributions au terme en H-1 dans le développement viriel, les expérimen—
tateurs trouvaient des coefficients H_ dépendants de la température.
F.W. Smith a fait cette observation pour le Mn dans le Zn (1974), 1'Au
(1975), 1'Ag (1976,b), le Cu (1976,c), ce méme comportement a Eté
observé pour le ZrMn (Jones et al., 1977), pour le Gd dans différentes

Au (Poon et Durand, 1977).

matrices : Sc, Y (Caudron et al, 1979), LaSO 20

D'autre part, dans les courbes d'aimantation observées, le
régime en 1/H n'avait pas l'aspect d'une vraie loi asymptotique : en
augmentant encore le champ on observait des déviations. L'extrapolation
de ces droites vers la limite ﬁ1 -+ O domnait, dans la plupart des cas,
une valeur plus haute que celle attendue pour la saturation (d'aprés le

spin déterminé A partir de la constante de Curie).

Une autre motivation pour cette analyse a &té le fait que la
comparaison des courbes expé@rimentales avec 1a formule mp (11T ,33),
donnait systématiquement des valeurs plus hautes pour 1'amplitude RKKY
que celles déduites par Smith, en extrapolant vers T = 0 le coefficient

H,{T) observé et en faisant 1'identification de cette valeur avec (2}.
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Nous allens voir que l'approximation de paires mous permet une
interprétation du comportement observé expérimentalement sans faire appel

4 aucun effet extdrieur au modé&le de RKKY.

A - LE DEVELOPPEMENT ASYMPTOTIQUE EN FORT CHAMP

Analysons d'abord formellement, & partir de 1'expression mp (1IT,33)
le développement asymptotique en puissances de H_1 de 1'aimantation des
paires. Dans ce cas, £ reste constant et z + =, En utilisant 1'expression
asymptotique pour les racines (I,20) nous avions obtenu (II,21) pour ¢p.

La dérivée par rapport au champ est

28 iz 1 iz, i
)}

i - B = - 1,835, iz _ dzyy i
mp/guB Bg = = Re El {¢(§'+ T T VG gl oy

J

que nous pouvons écrire :

25 v
B = £1,0 1 (v) 1 iz
e TR T R A 2 S R -

51 on considére le développement asymptotique de w(v)(u+1/2)
en puilssances de u_l : w(l)(u+1/2) L1 1 + 7

L uoo1oy3 | 2400°
ordre pour les autres dérivées, avec les relations :

et jusqu'au méme

1,2
3 s ?

n Ng 4
T J=n, & F=n? 3 54,3
_ _ 3 s

on trouve pour le découplage résiduel des paires antiferromagnétiques

la loi suivante

2 4
e —— 5 {1 - (5+1/2) & 1« T (1en g2y + T (7oq0n £2 4
81—IB 7 > o A 3 2 s 4 o]

z 15z

+ ns(4ns - 1) 64}} + {BS(Z) - 5}

et, si nous négligeons la différence Bs(z) - S 7 exp(~z),
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m n 2 ll-
_b_ 0s ol T2y Lo T s 2 -l L
T + 3 5 {h * 3 (T ns) h3 * e [?T lOnST + ns(lmS I)J h5} (3)

La figure 1 montre les domaines d'application de ce développe-

ment 1imité jusqu'd l'ordre h_3.

Il vy a une remarque importante & faire au sujet de la diffé-
rence BS(z) - S. Celle-ci s'oppose & tout développement asymptotique,
ayant une singularité essentielle a zml = (0, On doit, et on peut facile-

ment, en tenir compte numdriquement si z n'est pas trés grand.
p P

aI‘\J
\
{
\
\

\
A\
\

'y [ S=2

Approx. de paires

| , / — —— Dév. ordre h#1
I‘ o= Dév. ordre h™
1 1 i 13 1 | 1
10 20 30 40 50 8 70 n

i i i i eq. 1,33
Figure 1 : L'aimantatlion dans 1'approximation de paires, €q (11,33)

-1
développement en fort champ : ordre h (1,34} ordre
n3, &q. (3).
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1

B - LE COMPORTEMENT EN H = DE L'AIMANTATION

Sans faire appel au développement asymptotique, nous allons
. -1 .
chercher tout simplement un comportement en H = dans la fonction m, comme
si il s'agissait d'une donnée expérimentale. En utilisant la formule

(I1,33), nous pouvons alors écrire, avec les variables réduites

b4
hﬂ
mP(T,h) =m__. 1 - -
ou, par simple inversion :
m_(t,h)
b *(r,h) = h |1 - B —— (4)
o guBS

Nous pouvons maintenant &tudier 1'évolutiom de hox avec le
champ et la température. Dans la limite de (L.K) c'est une constante
(hox =8+ 1/2). D'aprés les papiers de F.W. Smith {(discut&s en détail
dans le chapitre Iy, il existe des intervalles de champs ol hoX dépend

uniquement de T.

. x .
La figure 2 montre h_~ = f(h), avec T comme paramétre, permet—
tant de localiser les intervalles de h dans lesquels 1l'affirmation de

Smith se justifierait par la théorie.

~ - 4 -
Pour les basses températures h,” crelt de fagon monotone avec

le champ vers la valeur limite S + 1/2. Pour

T=T, = 1/11_8' = /S(25+1) (5)

il y a un intervalle trés grand avec ce comportement asymptotique, d@

au changement de signe du terme en H—3 (voir développement asymptotique,
eq. 3). Mais, pour T > Tys NOUS avons deux régimes avec hox A constante :
le régime asymptotique de (L.K), qul se rétréecit lorsque T augmente, et
un autre, transitoire, dépendant de la température, autour du maximum

de hox. Lei, hox ne change pratiquement pas lorsqu'on varie le champ

dans une gamme considérable, mais hox est une fonction de T. Nous allons
voir dans le chapitre IV que c'est justement dans ce deuxiéme régime ol
ge trouvent les champs de mesure considérés par Smith. Ils sont loin du
régime asymptotique de (L.K) (nous montrons les intervalles des champs

de mesure aussi dans la figure 2},
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Figure 2 : Evolution de hoﬁ, 2q. (4) avec le champ et la température.

11 vy a deux regimes hox(h) n cte, celul de (L.K) pour h * =
et un deuxiéme autour du maximum. Justement dans cette

gamme de h se trouvent les mesures de Smith pour 1'AuMn

{(a : 2110 ppm, b : 1005 ppm) (Liu, Kasell et Smith, 1975).
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D'aprés ce comportement de hox, nous pouvens alors attendre
un comportement en h_1 de 1'aimantation avec une pente dépendante de la
temp&rature telle qu'elle a &té observée dans les expériences. Nous
insistons sur le fait que hox(h) a un comportement non monotone unique-
ment pour T TS. Il s'agit d'un phénoméne qui se trouve essentiellement

en régime paramagnétique.

. . . -1
Pour T > 1., 1'aimantation m, en fonction de h ~ a en effet,
un point d'inflexion au champ h = hl(T). Nous pouvons alers linéariser

autour de ce point (voir figure 3)

1 1 dmp

- D'aprés notre définition de hOX(T,h) (eq. 4), hl(T) correspond
aussi au point d'inflexion de hoX en fonction de h (et non pas h_l). Nous

obtenons ainsil :

ah,* e dn_*
m=m__ {1l - —— - = |h “(h,) - h, —— }
sat dh h=h h o 1 1 dh et
1 1
h (1)
= my(m |1 - — (6)
avec
o . dh * dn %
h (1) = [k “(h,) - 1 ° /(1 - =2 )
o o M 1 dh (7)
h=hl dh h=h
dn *
mw(T) - msat(1 - “dh ) = msatJ:1 * E(T)] (8)
h=,

~ ' - . - - .
Avec ce systéme d equations, nous avons remplacé 1'équation de

(L.K), (1), pour tenir compte du point d'inflexion.
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9 e

15

QQ)

Z=5

¢=10

n
]

2
¢=20

Figure 3 :

02 06

. En pointillé la limite (L.K), 8q. (1) et (2),

indépendante de la température. Pour T > T, la fi&che indique

m Vs ]:1_1
P

le point d'inflexion autour duquel nous avons aussi un com-

. e s -1 . - .
portement linéaire en h mais dépendant de la température.
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C - REGIME EN th AUTOUR DU POINT D'INFLEXION

Maintenant, nous allons chercher une expression pour le champ
réduit hl(T) qui permettra de prévoir le centre d'un intervalle de champ

-1
avec un comportement de m en H .

A trés haute température, m A m(l) = guBBS(z)° Méme la fonction

de Brilleouin Bs(z) vs z_1 a un point d'inflexion zo_ , défini par

2 B;(z) + z Bg(z) = 0 {9

. o . -1 -
Ici " est la dérivée par rapport d z. Autour de z_ ~ peut &tre
observé un comportement suivant 1'équation (6). Nous allons discuter dans
la conclusion 3 cette section le sens physique de ce terme dans 1'aiman-—

tation des spins libres.

La premiére correction virielle 3 cette forme haute température

est une constante que nous appellerons hs

h
o : I
hl(T) =z T+ hs ou bien Z) =St Ehs
T > w
tTh=g50

Dans cette limite £ + 0, nous utifisons 1'expression de 1'aiman-

tation donnée par m A m(l) + m(z), équation (I,28) pour chercher le point

d'inflexion. En développant en puissances de £ jusqu'au premier ordre
nous obtenons
T m
200(2) + 2 04Xz,)

hs Y Bg(zo) + ZZDB;'(ZG) (10)

ou les dérivées se font par rapport & z. Nous donnons dans le tableau 1,

page 87 les valeurs de cette constante en fonction du spin.

D'autre part, 1le développement asymptotique de m pour h + o«
. . -5 - P
jusqu'ad 1'ordre h (1'ordre h 3 ne suffit pas pour avoir un point
' . .
d'inflexion) donne 1'expression suivante pour h1 quand T -~ T_ + 0"
8

(TS défini par 1'équation 5),
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% 7 ‘ -
- 20 + 2n (4n _-1) /ta_-1)T_ "
h,{(1) = = MT " ns( " N BiT—T ; SR
1 3(T2~ns) 8

2 . . . .
Pour 17 < n il n'y a pas de point d'inflexion, pour T > Tg,

hl(T) + <, Dans cette limite, le point d'inflexion se confond avec la

loi asymptotique (voir figure 2).

Nous portons dans la figure 4 h1 vs T, pour § = 2, les points
calculés numériquement sont encadrés par la loi du développement viriel
h1 =z, T+ h et I'expression (11) que nous venons d'obtenir. Cette
derniére montre uniquement le type de divergence que suit h1 prés de Tg

mais elle n'est pas applicable dans une gamme considérable de (7 - Tg) -

| e
(Ne-1T
h1 Fr 3(C‘ZS)

40

&/Ns 10 20 7

-1 .
i i i "1 i avec la tempéra-
Figure 4 : Evolution du point d'inflexion de mp vs h ) P
ture. Les points calcul@s numériquement sont encadrés par
la loi du 28me coefficient viriel, & haute température et,
+ .
lorsque T - T _ > 0 , par l'expression (1l1). Pour T ~> Tgs
h

. . . on.
asymptotique. Pour T < To» il n'y a pas de point d'inflexion

+ o, le point d'inflexion se confond avec la limite
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Nous voyons que hl(T) > hs > 2m8, quelque soit la valeur de 7.

Nous sommes toujours dans le régime paramagnétique, lorsque h ~ hl'

Nous analysons maintenant les expressions pour les deux gran-
deurs h;(T) et m (1) (voir formules (7) et (8)). Nous pouvons donc
écrire

2,
T2 mp(zl,E)

a (1) = 7 (12)
o mp(zl,g) + zlmp(zl,g)
m m (Z 55) m'(z 3£)

E(T) = © — 1 - ]_ + _E_l—-{- z _p..-__:E.— (13)
m m 1 m
sat gat sat

ol ici aussi les dérivées se font par rapport i z.

A trés haute température (fonction de Brillouin), nous avons
alors
228! (z,) ,
ho(T) Ty T avec Gg = BS(zo) + zoBé(zG) (12)

L

Bs(zo) + ZOB;(ZD) -5

i
£, = S (13)

La premiére correction virielle est donnée par la constante Bgs

quand T + o :

h (1) = o, T+ By (14)

Pour trouver 1'expression de BS nous prenons de nouveau

1 2y . . . - .
m A m( )+m( ), équation (I,28) et nous faisons le développement du nomi-
nateur et dénominateur de h {eq. (7)) en puissances de £, jusqu'au

=]

premier ordre. Nous obtenons :

1z, %8l (2,) + 220} (z,)/2

Bo(z) + 28 (z) + 5 [¢E<ZG)+ZD¢E(ZU)J
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pour arriver finalement & :

__..______l 2 " (l) " [
Bg = 25(1+e_) fz "95(z) = A [20¢2(Zo)+¢2(zo>}} (15)

Dans la méme limite :

TS 1
e(1) = €,~ Yy Yg =

o -¢'(zo)—zo¢“(zo>} S e

D'autre part, pour T = T +'O+ e développement asymptotique
de m_ iusqu'd 1l'ordre h—5 (eq. 3) nous permet d'écrire qualitativement
h, -p(S+1/2) o) (T—TS)2 et £ o (T—TS)S/Z mais quantitativement les formules
sont presque inapplicables car elles sont restreintes & des wvaleurs
(T—TS) trés petites. De plus, h (1) atteint rapidement la forme donnée

par le développement viriel h_ A QT+ BS, comme nous pouvons le voir

dans la figure 5, oili nous portons h_ vs T pour différents spins.

Nous dommons dans le tableau 1 suivant les valeurs de toutes
ces constantes en fonction du spin : z_, o, et g sont données par la

fonction de Brillouin (eq. 9, 12' et 13'respect.), hs’ R et Y, Par le

8
deuxidme coefficient viriel (eq. 10, 15 et 16 respectivement).

]

! ! oo ! z ! o ! e ! h ' B ! !
sy s T B Te e B Ts
L Ly 1,1 240 [ .732, .20, 1.62, .27, .358
o L : i ! i r ! !
L2, 3, 1.73,1.88 | .545 | .17 | 3.44 .40 | 406
T ] i ! i ! ! I
L 3, 6, 2.45, 1.57 | 433 | .15, 4.55 , .60 | .428
rT ! i ! ! ! z r
4,10 [ 3.16 ) 1.35 | .358 | .13 . 9.66 , .84 , .425
T : 1 ! ] ] r '
© 5,15 . 3.87 , 1.19 , .305 . .11 ; 13.58 , 1.14 , .461 |
T 1 ] ! 1 ! 1 | r !
6. 21 [ 4.58 ; 1.07 . .266 ; .10 . 19.59 . 1.44 | .470
I R ] i ] i ! ] I
728 0 5.29 , 976, .235 ; .09 . 24.35 . 1.77 | 475

Tableau 1 :
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h(z)
8—
7._
6_
5_
[.__
3f— , '
S 414 E/i Lim. spin libre S:%
' A
L |
2_ ..... ...,e_{%—...% PR, - —— U 8 A & i ———y o+ —— & Aamn = —— —
b —— 8234
b —— 522
L —— 5=34
s t
LA
] ]
] 1 I
' 1 |
¥ 1 1
I 1 i
] il ] ! ] 1 1 1 }

Figure 5 :

Ll
2. 4 6 8 10 12 % 16 18
&/ ne Z

Terme en H--1 de l'aimantation : évelution du coefficient H,
avec la température. Unités réduites : h_ = guBHo/cwl,

T = kBT/ch. Dans ia limite asymptotique de (L.K) h, =

S+ 1/2. Pour 1 > Tgs il existe aussi le régime du point
d'inflexion, h_(t) > § + 1/2, donné par la limite du spin
libre &q. (12') et sa valeur extrapolée 4 T = O par la cons-

tante BS, gq. (15).
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Comme nous allons voir dans le chapitre IV, 1'expression (14)
pour h_ décrit correctement le comportement en température observé dans
les expériences. Toute cette étude a permis de clarifier le probléme de
1"approche & la saturation en fort champ ; les observations expérimen-
tales de Smith peuvent se justifier par la théorie. Si H_ ne dépend pas
de la température on est dans le régime prédit par (L.K) et on est en
droit d'interpréter m_ = moo. = gupS et H = CW1(3+1/2)/8UB- Par contre,
si H_ dépend de fagon linaire de la temp&rature, on est autour du point

d'inflexion et, en plus, dans le régime du deuxiéme coefficient viriel.

Tei 1'expression pour H_ est donnée par (14) :
guBHo = o kBT + BS cwl

avec BS < 8 + 1/2 comnre nous voyons dans le tableau 1. I1 faut remarquer
que la valeur donnée pour BS est exacte pour le modéle RRKKY complet. Ce
déplacement de la droite des spins libres se calcule en employant unique-

ment le deuxiéme wviriel.

S§i la condition T > TS + 8§ est vérifiée, on doit, en principe,
observer deux régimes distincts de comportement en H“l correspondant aux
deux branches de H_ de la figure (5). Mais on peut estimer grossiérement
que des conditions expérimentales extr&mes sont alors nécessaires pour

arriver dans le régime asyﬁptotique de (L.XK) :

guBH 2 2mk T » 4mScW

5 (17)

1

D — CONCLUSION

Nous arrivons & une conclusion pour ce chapitre : Il s'est
avéré que le comportement en 1/H pré&s de la saturation est un phénoméne

trés complexe avec deux origines physiques différentes.

D'abord, un ensemble de moments sans interaction se comporte

en 1/H dés que BmsatH = 8§, > 1. L'énergie 2 msatH correspend au retourne-




ment complet d'un moment contre sa direction préférée. C'est la largeur

totale du spettre de Zeeman. D'ailleurs pour des moments classiques,

. . ~ . . -1
c'est dé€jd le régime basse température, manifesté par le terme —(RH)
dans 1'"aimantation de Langevin (par spin)

= m 1 - @ gyt (18)
mL sat sat

Mais, pour des spins quantiques le vrai régime basse température
n'est atteint que pour BguBH =z > 1 ¢'est-d~dire ., pour une excitation
thermique plus faible que 1'énergie quantique entre deux niveaux de Zeeman
avec IAmI = 1. Evidemment, cette limite ultraquantique se manifeste par le
plateau de saturation dans 1'aimantation de Brillouin. Donc, le régime en
H_1 est encadré des deux c8tés, S—1 <z < 1, et est inaccessible a des
développements en puissances de z ou de zhl. Par contre, on vérifie faci-
lement que notre équation (9) pour le point d'inflexion se réduit au terme

~1 . . . - .
en H de Langevin dans la limite classique, S » «. En m@me temps, le point

d'inflexion lui mme part vers 1/H = 0, car le régime quantique est supprimé.

A ces comportements d'un ensemble de moments libres s'ajoutent
les effets d'interaction. Dans la figsure (II,15), ils ont été assez nette-
ment séparés des premiers car seule la différence entre mp et m(l) a été
portée. Une interprétation simple du terme asymptotique de (L.K) émerge :
c'est le spectre continu des énergies RKKY qui remplit les intervalles
quantiques dans le spectre de Zeeman, effagant ainsi le régime ultra-
quantique et créant un nouveau terme en H_l analogue & celui de la foanction
de Langevin. Le meilleur résumé& de la lutte entre ces deux tendances est
donné par la figure 5 montrant le comportement du champ caractéristique E_ .

Cette figure trouvera de belles applications aux expériences dans le

chapitre 1IV.
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CHAPITRE IV

L'AIMANTATION : APPLICATION A L'EXPERIENCE
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L'aimantation d'un verre de spin RKKY (par impureté) dans

1'approximation de paires est donnée par 1'équation (IL,33) de la page 64.

Cette fonction dépend donec, en principe, de quatre paramétres,
m,p = f(g,S,c,Wl)‘et, bien entendu, de la temp&rature T et du phamp H. Si
le facteur de Landé g, le spin S et la concentration ¢ sont connus avec
une précision suffisante, il ne reste que le paramétre d'interaction &
déterminer. Nous avons alors ajusté des résultats expérimentaux avec
cette expression (IT,33) afin d'obtenir Wl et de déterminer 1'amplitude

de 1'interaction RKKY, V_, par 1'équation (T,10), de la page 16,

Bien que le %52) nous met toujours en garde sur la convergence
du développement de (II,10) en puissances de la concentration, c'est la
comparaison avec 1'expérience qui va nous dire jusqu'oil 1'approximation
faite peut décrire le comportement réel. Comme nous allens le voir, les
expressions déduites pour les fonctions thermodynamiques sont suffisam-
ment précises pour permettre une appréciation sur la validité du modéle

RKKY peur un systéme donné.

D'abord, nous allons discuter les résultats pour le Mn dans les
métaux nobles : Au, Ag, Cu (parties A, B et C respectivement), aussi
dans le Zr (partie D), finalement le Gd comme impureté (partie E)} le Sc

et 1'Y comme matrices (Ei) et (Eii) respectivement.

C'est dans la partie A, pendant 1'étude du systéme AuMn, que
nous expligquerons la procédure utilis&e pour les ajustements 3 1'ordina-
teur (les détails concernant les programmes sont donnés dans 1'appendice).
Dans le cas ol le spin n'é&tait pas bien déterminé, c'est-d-dire, quand il
v avait beaucoup de dispersion dans les valeurs données par différents
auteurs, ou quand la valeur déduite 3 partir de la constante de Curie
n'était pas cohérente avec 1'aimantation & saturation (AgMn, CuMn), nous
avons ajusté les courbes en cherchant en méme temps les meilleurs W, et

S.

Enfin, chague systéme a ses particularités et pour chacun 2'eux

nous avons essayé de rassembler toute 1'information sur 1'aimantation
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existant dans la littérature. Pour analyser 1'ensemble de données, nous
avons joué constamment avec les lois d'échelles et c'estsous la forme

de diagrammes réduits que nous allons présenter la plupart des résultats.
Chaque fois, nous discutons aussi l'interprétation domnée par les auteurs
a 1eursrdonnées, la validité des approximations faites, en particulier
(dans la partie A), les deux méthodes proposées par F.W. Smith (1974),
utilisées en général pour obtenir le V_ @ partir des mesures d'aimanta-

tion.

A ~ AuMn

Pour 1'étude de ce systé&me, nous avons pris d'abord un travail
trés coﬁplet de Liu, Kasell et Smith (1975), Smith (1978). Nous avons
considéré les échantillons les plus concentrés : 521, 1005 et 2110 ppm,
les seuls a présenter dans la gamme des températures et champs considérés

des déviations significatives par rapport 4 la fonction de Brillouin.

La valeur du spin de chaque échantillon (Tableau 1) dé&duite

de l'aimantation A& saturation Msa. = cglpS, en considérant g = 2 a &té

t
utilis€e pour normaliser les points expérimentaux que nous présentons

dans la figure 1.

! ! !
Ve (ppm Mn) ! § 1
! ! !
! ! !
, 521, 2.20
! ! !
‘ 1005 , 2.33
! ! !
: 2110 ! 2.23 1

Tableau 1
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La valeur moyenne § = 2,25 ¥ 0.08 coincide avec le spin moyen
déterminé 3 partir de la constante de Curie par les mémes auteurs et
elle est en accord avec les valeurs de spin de Manhés (1971) déduites
aussi de l'aimantation 3 saturation. Nous avons pris cette valeur pour
ajuster les courbes. Le moment ne correspondant pas & un bon nombre
quantique, nous avons calculé l'aimantation pour les spins quantiques
les plus proches et nbus avons alors interpolé& (le programme interpole
toujours avec une parabole, dans ce cas il a pris § = 3/2, § = 2 et
S = 5/2).

Nous avons ajusté dix courbes M/MSa vs Hfc avec, comme para-

t
métre, la température réduite variant plus d'un ordre de grandeur (voir
tableau 2) , le champ réduit montant jusqu'd 90 Oe/ppm. Le rayon de
convergence, eq. (II,13) est aussi indiqué dans la figure 1 ; suivant

la signification physique que nous avons donnée (voir discussion de la
page 33 ), seuls les points expérimentaux i l'intérieur du domaine de
convergence ont servi pour les ajustements. Les points expérimentaux de
1'extérieur sont tout de méme présentés dans la figure 1 (cas des courbes
a et b). La méthode des ajustements a été l'optimalisation par moindres
cartés. Les différents résultats (1 individuels, Wl/kB optimal dans

chaque cas) sont rassembl&s dans le tableau 2.

Pour calculer la wvaleur moyenne de Wl/kB, les valeurs Tiod
du tableau 2 ont &té& affectées toutes du méme poids (les ajustements
individuels ont la méme qualité&). Nous trouvons WT/kB = (175 £ 20) K,
avec cette valeur moyenne, le T résultant dans chaque casest aussi indi-

qué dans le tableau 2,
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1 ] ] ] ] ] ]

]

b 3 ! ! ! ! P
lcourbe! = (10 K/ppm M) IT ( K)!e (ppm Mn)!T., . 1(W,/k,)opt { ED! T !
! r © ! ! y ind, 1B o
! 1 1 ! j ! ! !
Coa | .588 ©1.24 2110 | 3.6, 163.3 L 3.4,
! ! ! ! ! ! ! !
M 1.12 . 2.37 | 2110 | 6.5, 172.3 | 6.4,
! ! ! ! ! ! ! !
L oc 1.23 » 1.24 . 1005 , 6.4, 192.2 D 7.0;
: ! ! 1 1 i i !
L4 2.01 L 4.25 | 2110 12,9, 155.8 11,5,
! ! ! ! ! ! ! !
Lo 2.38 L l.24 0 521 12.7, 187.4 1136,
] T ] ] ] i 1 1
CoE 2.57 L 2.58 . 1005 ,14.0 183.6 \14.7,
1 1 ! ! 1 ! 1
: ! 194 521 ! L
P8 3.73 L 3.75 . 1005 20.6, 181.1 121.3,
! : , 7.90 2110 : : :
1 1 1 i T i : !
' h ) 4L.26 ' 4,28 . 1005 '22.9‘ 186.0 '24.3'
T ] 1 i 1 | | !
p 1 ' 4,95 ; Z2.58 ; 521 ;29.6; 167.2 ;28.3;
E— i ] ] ] i i
po ] ) 8.16 \ 4,25 ; 521 ;50 ; 163.2 ;46.6;

Tableau 2

Bien que les ajustements individuels soient encore meilleurs,
nous voyons dans la figure 1 que cette valeur moyenne reproduit trés
bien les courbes pour toutes les températuresT/c. Les variables réduites
T et h permettent 1'utilisation de ce méme diagramme pour autres systémes
ayant le m@me spin, mais des valeurs différentes pour c et W, ou méme

pour le facteur de Landé.
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La valeur moyenme que mous trouvons pour 1'interaction RKKY
est considérablement plus grande que celle d&duite par Liu, Kasell et
Smith (1973) pour ces mémes &échantillons. Par leurs deux méthodes (que
nous allons discuterparla suite 1'une aprds lautre, ils trouvent
v,o= (2.4 * 0.3) x 10"37 erg cm3, ce qui correspond & wl/kB = (137X17) K

dans nos unités (en prenant v = 1,7 x 10723 cm3 pour le volume atomique

de 1'Au).

D'aprés notre discussion sur 1l'approche & la saturation

(chapitre ITI) nous pouvons &tablir imm&diatement la raison de cette
différence : bien que les méthodes utilisées pour déduire ia valeur de
1'interaction soient basées toutes les deux sur la formule (I,34) de
(L.K)les points expérimentaux se trouvent encore loin de ce régime asmpto-—
tique. Le comportement linéaire de m vs Hml correspond au deuxiéme régime,
autour du point d'inflexion, la dépendance en température de h_ étant
hien décrite par la formule (IIL,12) comme neous pouvons le voir dans la

figure 2.

La premiére méthode proposée par F.W. Smith {(1974) pour
obtenir 1'amplitude RKKY consiste en effet & chercher des régimes ol m
varie avec H_1 de fagon linéaire, pour déterminer ensuite la valeur de
H_. Donnée la dépendance qu'il trouve en température pour ce coefficient,

il &crit donc :
gugh = uSkBT + Bscwl (1)

mais c'est clair maintenant que nous ne pouvens pas identifier BS avec
la constante (S+1/2) donnée par (L.K), BS < 5+1/2. En prenant 1'extrapo-
lation de ces droites (1) dépendantes de la température comme limite (L.K),
le V_ est toujours sousestimé, les valeurs existantes dans la littérature,
calculées de cette fagom ont été alors revues.

Afin d'obtenir l'amplitude RKKY 3 partir des mesures d'aimanta-
tion dans la gamme de températures et de champs correspondant au régime

du point d'inflexion {(conditions beaucoup plus faciles 3 réaliser dans le
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h,m=-%“—'\9/%!
gi—
7
6
51—
4

Au Mn

(IIT,5) au systéme AuMn (données de Liu, Kasell et Smith,
1975). L'AuMn ayant § = 2.25, nous donnons les courbes

théoriques pour § = 2 et S = 5/2.

3
O 2110ppm
A 1005ppm
2
1 T o=2
_ S=§?
[ | | | [ | |
2 4 6 8 10 20 T kel
_C3VM
Figure 2 : Terme en H_1 de 1'aimantation : application de la figure
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léboratoire) il faut donc redéfinir les constantes positives o et BS,
ce que nous avons fait, en fonction du spin, dans le tableau 1 du
chapitre OI L'autre méthode utilisée par Liu, Kassel et Smith (1975)
pour obtenir le V_ est bas@e aussi sur la formule asymptotique de (L.K)

(I,34), celle-ci nous permet d'écrire

Am Wy
== - (5+1/2) e (2)

Dans le graphique 3 nous portons m = M/MSat Vs C pour montrer
que pour les concentrations les plus faibles, celies qui vérifient les
conditions de (L.K) pour le champ magnétique utilisé (H = 47.45 kOe), il
y a un changement de pente (par rapport i la droite de Smith et al.,
indiquée aussi dans la figure), qui nous conduit i une valeur de V., plus
haute. Malheurecusement dans cette région les points expérimentaux ont
moins de précision. Nous trouvons en considérant nos courbes théoriques
(avec § = 2,25, g = 2, Wl/kB = 175 K), Am = 0.075 indépendamment de la

température, en accord avec (2) pour c < 100 ppm.

q‘ Myat

Au Mn

A,0 Smithetal H=47.45Kk0e
- —droites de Smith
al— | —Appr. paires  S=225 %L:I?BK”‘

B

T=169 K

| | ! !
500 000 1500 2000 c{ppmMn)

Figure 3 : Aimantation normalisée rn/mSat en fonction de la concentra-
tion du Mn, pour le champ et les températures indiguées.
Deuxiéme méthode proposée par Liu, Kasell et Smith (1975)

pour déduire 1'interaction. Voir &q. 2 et texte suivant.
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En accord avec Smith et al., en considérant les trois &échantil-
lons plus concentrés (521, 1005 et 2110 ppm Mn), nous trouvons un Am
plus faible pour la température la plus haute (ils déduisent, en effet,
un V_ plus petit pour T = 3.83 K que pour T = 1.69 K). Pourtant le Am
initial (c'est-Z-dire pour ¢ » 0) est indépendant de la température. Le
champ appliqué n'est pas suffisamment fort pour pouvoir utiliser la

formule asymptotique ( 2 ) dans cette gamme de concentrations.

Finalement, pour compléter 1'information expérimentale sur
l"aimantation de ce syst@me, nous avons pris aussi les mesures de Manhés
(1971). Comme nous pouvons le voir dans la figure 4, pouf des températu—
res TR 1 K il y a un accord assez raisonnable avec les courbes calculées
4 partir des résultats de Smith. Les points expérimentaux de Manhés se
situent bien dans le diagramme de "scaling', en tenant compte de 1'erreur
due aux concentrations (c = 2000 et 980 ppm sont des valeurs estimées
i partir de 1'aimantation & saturation, en prenant le spin déduit pour

d'autres échantillons dans lesquels la concentration est mieux connue).

m
s w &

AuMniManhas)
clppm}  HKY 7
2000kppr}y 117 33
SB0lappr) 115 &7
530 15 124
201 13 320

~—— Appr paires $=225 g=2 %L:WSK
13

1 1 |
30 60 90y . oe 120
T (ppmMn)

Figure 4 : Aimantation de 1'AuMn, données de Manhé&s (1971). Les courbes
théoriques sont données par 1'approximation de paires (II,33)
avec les mémes paramétres déduits des données de Liu, Kasell
et Smith. Les points mesurés suivent le ""Scaling" ; pour ¢ =
2000 ppm et T = 1,17 piusieurs points sont dehors du rayon

de convergence éq. (IT1,13), indiqué aussi dans la figure.
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Par contre, les courbes correspondantes aux mémes échantillons plus un
autre € = 95 ppm) mais 4 des températures plus basses T £ 0.1 K ne sui-
vent plus les courbes théoriques (figure 5). Nous voyons que, méme pour
des rapports T£ du méme ordre (r = 6), il n'y a pas d'accord entre les
deux séries de courbes. La température de Kondo &tant trd&s basse pour

ce systéme (TK = 10"3, Manhés, 1971) il est peu probable que cette diffé~
rence soit due aux effets & une impuret&. Ils restent deux explications
possibles : i) pour les &chantillons plus concentrés, T v 0.1 K, T << 1,
presque tous les points sont hors du domaine de convergence en § pour
notre formule, ii) pour 1'échantillon plus dilué, ¢ = 95 ppm, T = .1,

T > 1 mais ¢ + 0, le libre parcours moyen pourrait jouer un r8le
(Souletie, 1968) s'il y avait des dé&fauts structurels dans la matrice.
Quand la distance entre impuretés devient comparable au libre parcours
moyen des électrons, A, 1l'interaction est atténude par un facteur e_R/A.
Ceci peut rendre compte en partie de la valeur &élevée T X 20, nécessaire
pour reproduire avec mp les points expérimentaux (une valeur T = 6
serait celle des lois d'échelle). Un facteur 3 est un peu grand pour

gtre expliqué seulement par ce mécanisme.

L1 reste sans explication le comportement de 1'é&chantillon
¢ = 201 ppm, qui vérifie le "scaling" pour T = 1.13 K mais non pas

pour T = 70 mK.

AuMn{Manhes)

clppmMn)  TR) 2

. S8opp) 007 G4
o 530 008 065
. 20 oy 2

v 85 ox ] 6

—— Appr. pdires S$=225 =2 W15k
k

L '2!0 l 4|0 1 s|0 L !0 1 1 ! ) | H
8 100 120 ¥ Ce
'{ (ppm n)

Figure 5 : AuMn, données d'aimantation de Manh@s (1971). Les points ne
suivent pas les courbes théoriques correspondant aux tempéra-
tures réduites indiquées. Les points provenants des &chantil-
lons plus cancentrés sont dehors du rayon de convergence
(1I,13); pour 95 ppm un libre parcours moyen des électrons,
réduit par des défauts structurels dans la matrice pourrait
justifier en partie le T &levé nécessaire pour reproduire

les points (voir texte)
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B - AgMn

Dans ce systdme la valeur de l'amplitude RKKY avait été déduite
par Hou et Coles (1975) d'une facon différente. Leur papier a donné lieu
3 une discussion ouverte avec F.W. Smith (1976,a) que maintenant 1'appro-

ximation des paires permet de clarifier.

D'aprés le calcul exact du deuxiBme coefficient viriel, Matho
(1974) avait donné le terme suivant (en H™3) du développement asymptotique
de 1'aimantation (II,35)

cWy i (’IT]:(B)2 T2
M=MoL {1 - (5+1/2) i 1+ ———!} (3)

2
B S(guBH)

Hou et Coles ont utilisé cette formule pour obtenir le V_. En
effet, Quand ils portent leurs données (pour un champ fixe) comme
(1 - M/guBsc)vs T2 ils peuvent tracer des droites pour leurs trois
échantillons (630, 1000 et 1370 ppm de Mn en Ag). De l'interception a
T2 = O de ces lignes ils d&duisent la valeur de 1'interaction, V_ =
(2.4 * 0.4) x 1072

comme Smith 1'a remarqué dans sa lettre, ces droites ne vérifient pas

chmS, Wl/kB = (218 * 36) K dans nos unités. Mais,

entre elles les conditions données par 1'expression (3), c'est-d-dire

2 = 0 de leurs lignes n'est pag proportionnelle a

i) 1'interception & T
la concentration,ii) leurs pentes sont presque indépendantes de la con-

centration, contrairement & ce qu'on attendrait d'aprés 1l'eq. (3).

Nous avons alors pris ces données expérimentales et nous avons
ajusté trois courbes m/guB vs T/c avec la formule (IT7,33) donnée par
1"approximation de paires, en faisant varier en méme temps l'interaction
et le spin. Nous aveons trouvé : wl/kB = (200 £ 10) K, § = (2.05 £ 0.05) ;
nous pouvons voir dans la figure 6 la qualité de 1'ajustement. Cette
valeur de spin est plus petite que celle d&duite de la constante de Curie
(8§ = 2.23) mais elle est en meilleur accord avec }'approche & la satura-
tion des courbes d'aimantation dans la méme référence et avec les résultats
de M. Hanson (1978) pour la méme gamme de concentrations (p = (5.1 * O.l)UB

pour ¢ £ 0.1 at 7).
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_m
Op— — —-‘::"—\«—::" —— Ag Mn(Hou etColes)
~ ~ ~ ~— ~ H=45 kCe
|— ~ m] 630 ppm
A AN ~ ~.
\ N ~ & 1000
~ o 1370
AN AN ™~ —__Appr. palres

AN 52205 My - 200K

-3

1
5 Je(10°K)

Figure 6 : Aimantation de 1'AuMn en fonction de la température réduite.
Les points expérimentaux sont bien décrits par 1'approxima-
tion de paires (II,33). Il est aussi indiqué dans la
figure, la fonction de Brillouin correspondant & chaque

concentration.

Nous avons reproduit dans la figure 7 le diagramme de Hou et
Coles. La courbe continue est donnée par mp en prenant les wvaleurs moyennes
du spin et de 1'interaction indiquées ; les points expérimentaux sont les
mémes que ceux de la figure 6, qul ont servi pour 1'ajustement. Nous voyons
que ceux—ci sont bien loin de la loi asymptotique (3) utilisée, droites a.
Cette expression n'est pas valable pour les deux &chantillons plus concen-
trés méme quand T2 + 0, a cause des termes supérieurs en l/h dans mp(T=O,h),
Equation (III,3) de la page 79 . En effet, nous voyons, en ajoutant le
terme en h_3 du développement indépendant de la température dé&duit dans le
chapitre III, eq. (3), droites b dans la figure, que la série s'approche
de la bonmne valeur & T = O par oscillations. En utilisant (3), les auteurs
surestiment la valeur de 1'interaction et le fait qu'ils ont pris un spin
beaucoup plus grand que nous (S5 = 2.23) diminue 1'&cart avec notre résul-

tat.
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1-M/gpsSc

Ag Mn (Hou et Coles)

0 630 ppm
& 1000 ppm } H=45 kQOe
- © 1370 ppm
1 l |
5 10 T2(K?)
Figure 7 : Diagramme utilisé par Hou et Coles (1975) pour déduire
1'amplitude REKKY (voir texte) .,
—— Approximation de paires § = 2,05 Wy /k = 200 K
~——mxuPn® (aq. 1,28) 5 = 2 W/l = 200 K
a) droite (8+1/2) E‘_(1 + ~E—J €q. 3, utilisée par Hou et Coles
b) droite .... (§+1/2) £/z [1 i w2/322(1-n D] eq. (111,3)
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L'expression (I,28) donnée par le deuxidme coefficient viriel
m A m(1)+m(2) décrit déjid beaucoup mieux le comportement quantitatif
(courbes == dans la figure 7 ). Evidemment ces courbes s'éleignent des
points expé@rimentaux lorsque la concentration augmente. Comme nous 1'avons
remarqué dans le chapitre I, figure (I,3), on sousestime la valeur de

1'amplitude RKKY en comparant ces courbes —— 3 des points expérimentaux.

F.W. Smith (1976,b) a aussi étudié ce systéme (c = 203, 565 et
1180 ppm Mn). A partir de la constante de Curie et de 1'aimantation &
saturation, il trouve un spin moyen § = 1.95 * 0.1 et toujours avec sa
méthode V, = (3.5 £ 0.4) x 10737 erg emd, c'est-i-dire W /ky = (200£23)K.
I1 faut remarquer qu'il déduit cette derniére valeur en faisant 1'extra-
polation des points correspondant & 1'échantillon plus concentré, le
spin individuel &tant dans ce cas plus haut que le moyen. En consid&rant
5= 2.05 comme on le déduit dans ce cas de 1'aimantation 3 saturation,

il aurait comme toujours sousestimé 1'amplitude RKKY.

Nous avons aussi essayé d'analyser d'anciens résultats de Manhés
(1971) pour 1'AgMn. Tl avait mesuré trois &chantilions moins concentrés :
139, 88 et 45 ppm Mn, T & 1.3 K. Nous pouvons voir dans la figure 8 qu'il
y a une différence radicale avec les données de Hou et Coles, méme pour
des rapports T/c du méme ordre. Les courbes se saturent A une valeur
de M/c différente selon la concentration (plus haute pour ¢ plus faible)
mais toujours trés inférieure & S = 2 (S = 1.50 pour ¢ = 139 ppm, § =
1.56 pour ¢ = 88 ppm). A partir de la constante de Curie il déduit § =
1.65, 8 = 1.57 et § = 1.64 pour ¢ = 139, 88 et 45 ppm respectivement. En
revenant au papier de M. Hanmson (1978) od elle a rassembld tous les résul-
tats du moment effectif pour 1'AgMn existants dans la littérature (d'aprés
lesquels mous pouvons dire que c'est un des systémes oii le spin est le
mieux connu. Nous prenons la figure 9 directement de son papier)j nous
voyons que ces valeurs de Manhés sont en dessous des valeurs de tous
les autres auteurs. Nous avons alors pensé& que peut—&tre les concentra-—
tions réelles d'impuretés &taient plus petites. Nous avons pris § = 2,
Wl/kB = 200 K et en faisant varier la concentration nous avons ajusté

les différentes courbes M vs H. La figure 10 montre que cette simple



Figure 8 : AgMn, M/c en fonction du champ ré&duit H/c. Données de Manhés

plug/Mn atom)
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71) et données de Hou et Coles (1975). Nous voyons la dif-

ence entre les deux séries de mesures ; la saturation est

complétement décalée.
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Figure 1..The concentration dependence of the effective magnetic moment for AgMn
alleys, x, Néel (1932); &, Gustafsson (1936), M. Kronqvist and Giansoldati (1953); A,
Owen et al (1957); A, Morris and Williams (1959); +. Van Itterbeek et af (1960); o,
Henderson and Raynor {1962); ¥, Korn {1968); ©. Andersson and Dellby (1968, unpub-
lished data); ©, Dellby (1965} 4. Hurd .(1969); ¥, Mizuno (1971); A, Manhes (1971),
——=, Doran and Symko (1974a); ...., Hou and Coles (1975); 03, Smith {1976); &, present
work.

Figure 9 : D'aprés M. Hanson (1978).
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M(10%uemyg)
—y T RN g P e
T=138K
2+ €:139-=105ppm

T=132K
c: 88--69ppm

Ag Mn (Manhés 1971)

—— Appr. paires  5=2 Wi_200K
PpPr- pa -Eih
——F, Brillouin 5=2

Figure 10 : AgMn, m@mesdonnées de Manh&s de la figure 8. Une renormali-
sation des concentrations permet d'expliquer les différences
de la figure 8. Il est aussi indiqué dans la figure les
fonctions de Brillouin correspondantes, tr&s proches des

courbes mesurées.

hypothé&se permet d'expliquer les courbes mesurées. Celles-ci, &tant donné
le rapport kBT/ch tellement élevé, sont presque des fonctions de Brillouin.
Pour voir les effets de 1'interaction & cette température, il faudrait
augmenter d'un ordre de grandeur la concentration. D'autre part, pour

voir l'effet Kondo & une impureté, il faudrait baisser de plusieurs

ordres de grandeur la température (TK A 20 - 30 mK, (Hanson, 1978)).

Une autre alternative serait d'attribuer le décalage de ces courbes i

.un probléme d'étalonnage de 1'appareil de mesure.
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C - CuMn

Le CuMn a été considdéréd toujours comme le prototype d'alliage
auquel s'applique le mod&le RKKY ; il est un des systémes qui a été le
plus &tudié. Pourtant, comme nous allons le voir, on ne trouve pas dans
ce cas entre le modEle et 1'expérience, ou méme entre les résultats des
différentes manipulations, 1'accord "parfait" que nous avions pour

1"AuMn.

Nous commencons par des résultats anciens les courbes d'aiman-
tation de Careaga (1967), (&chantillons de 992, 440 et 186 ppm Mn) et
de Manhés (1971) (128, 78 et 51 ppm Mn), mesurées dans ce laboratoire.
Afin d'obtenir ieci aussi la waleur de 1'amplitude RKKY, nous avons
ajusté cette fois des courbes m/guB vs T/c pour différents champs réduits
(53.8, 57.9, 88.6 et 204.3 Oe/ppm) en cherchant le meilleur wl/kB et en
méme temps le meilleur spin. Bien que le meilleur ajustement se trouve
dans les quatre cas pour S = 1.83 ¥ 0.02 la valeur optimale de Wl/kB
varie assez fortement, de facon systématique avec le champ réduit. La
valeur moyenne est ﬁIYkB ~ 650 K mais les résultats_individuels varient
de la moltié (WI/kB = 306 K pour H/e = 204.3 Oe/ppm) jusqu'au double
(wl/kB = 1127 K pour H/c = 53.8 Oe/ppm) dans la gamme de h considérée.

Dans la figure 11 nous avons rassemblé les résultats de ces
deux auteurs, les courbes continues sont données par 1'approximation de
paires pour § = 1.83, Wl/kB = 650 K et la valeur du champ indiqué dans
chaque cas (quelques points considérés pour les ajustements, ainsi que
la courbe théorique pour H/c = 57.9 Oe/ppm sont omises pour que la

figure soit plus claire).




- 110 -

440 ppm Mn

Figure 11 :

&
a 186
. 0 128
v 78
° 51 h=11
! 1 1 L L ! 1
10 20 30 100K

Aimantation du CuMn en fonction de la température réduite,
le champ réduit comme paramétre. Données de Careaga (1967)
et Manhés (1971), Vérification des lois d'échelles.

1.83 wl/kB = $50 K

—— Approximation de paires : 8
—--=~~ Fonction de Brillouin : S =1.83
Les champs réduits indiqués ont &té normalisés avec Wy /ky =

650 K.
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D'abord mous voyons que la valeur unique de ﬁ;/kB = 650 K décrit
assez bien toutes les données. Il faut en conclure gue la dispersion des
Wis résultat des ajustements optimalis&s & chaque valeur de H/c,n'est
pas trds significative. L'analyse globale des données a permis de déter-

miner cette valeur moyemne & * 50 K prés.

Il reste donc & expliquer la tendance qu'a le Wy optimal
(i H/c fixe) & diminuer lorsque H/c augmente. Cette tendance ré&apparait
lorsqu'on analyse les courbes d'aimantation, pour une temp&rature fixe,
en fonction du champ. Une telle variation de 1'amplitude RKKY avec le
champ n'est pas justifiable par le mécanisme d'é&change indirect via
les électrons de conduction et, de plus, elle &tait absente dans un

systéme tout a fait semblable, 1'AuMn.

T1 faudrait avoir des données dans une gamme de champs plus
large, 1'aimantation & saturation bien déterminée (plus de précision
£¢, p P

pour ¢ et §) pour en tirer des conclusion plus définitives.

Nous avons analysé& aussi les donnfes de Franz et Sellmyer
(1973) pour CuMn sur des échantillons moins concentrés : 430, 848 et
1310 ppm Mn, oil il n'y a pas d'effet d'aimantation rémanente. Bien que,
i partir de la constante de Curie, ils déduisent un.spin seulement 5 7
plus haut que les autres auteurs, nous pouvons voir dans la figure 12
que 1'aimantation & saturation donnerait une valeur de spin beaucoup
plus élevée (S > 2.25). Dans la méme figure 12, nous avons inclu les
données de Careaga pour la méme gamme de concentrations et de température.
Nous voyons le désaccord entre les deux séries de courbes. L'origine de
ce désaccord n'est pas facile 3 déterminer. I1 faudrait d'abord renor-
maliser 1'aimantation & saturation, ceci indiquerait qu'il faut prendre
des concentrations plus élevées (hypothése peu probable, surtout d'aprés

les remarques des auteurs sur la précision dans la détermination de c¢).
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Figure 12 ;

T

)

Aimantation du CuMa en fonction du champ réduit. Donndes de

Franz et Sellmyer & comparer avec celles de Careaga.

Désaccord entre les deux séries de mesures pour des tempéra-

tures réduites du m8me ordre. L'approche & la saturation donne

S » 2.25 pour les données de

En prenant § =

F. et S.

2, Wl/kB = 650 K, l'ajustement des courbes donne c¢' = 483 ppm

au lieu de 430 ppm, c' = 926 ppm pour 848 ppm (et on retrouve dans les

ajustements individuels une différence dans la courbure entre les courbes

théoriques et expérimentales). Les résultats de susceptibilitd, plus en

accord avec la littérature nous font penser plutdt & un probléme dans

1'étalonnage de 1'appareil.
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Des mesures d'aimantation sur ce méme sysgtdme ont &té faites
plus récemment par F.W. Smith (1976,c). Il trouve un spin moyen S =
1.88 £ 0.05 (& partir de mesures de la constante de Curie et de 1'aiman-

.

tation & saturation pour diffé@rents &chantillons) et v, = (7.5 x 0.9).10_37
erg cm3, c'est-d-dire Wl/kB = (614 T 74) K dans nos unités. Comme nous
1'avons vu, sa méthode toujours sousestime 1'amplitude ré&elle de 1'interac-—
tion. Pourtant, nous voyons, dans la figure 13 que nous prenons de son
papier, que cette fois les points correspondant 34 1'&chantillon plus
concentré (c = 1080 ppm) arrivent & la limite asymptotique de (L.K)

(1,34).

SOCT 1T T r ] T T T T
’::‘ 40— o
E —
E_ 30— ®
a -
S /‘;;A—ﬂ’//” @ 203
— 20 o s & 543
| ,/_/Q/A
§ o L e @ 1080 J
) ]
oy S T T T Y N B
o 5 10 i5

-3
T/n (10 K/ppm Mn)

Figure 13 : H, {c,T)/c en fonction de la température réduite T/c (d'aprés
F.W. Smith, 1976, c).
Les derniers points correspondant & 1’'é&chantillon plus

concentré arrivent 4 la limite de (L.XK).

Nous pouvons alors déduire directement la valeur de 1'interac-

tion
Wi BMg 1 H
kB kB (8+1/2) =
H, Wy _
= 11,5 Oe/ppm + — = 649 K pour S = 1.88
n kB
Wi
— =663 K pour § = 1.83
kB

(valeur individuelle dé&duite de msat)

en bon accord avec notre résultat moyen. Dans la mBme figure 13 nous
voyons qu'il vy a méme un petit décalage pour les autres &chantillons,

le "scaling" n'est pas parfait.
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Nous allons analyser dans le chapitre V la chaleur spé&cifique
gous champ pour ce mEme systéme afin de voir si, avec ces paramétres
déduits de l'aimantation, nous pouvons décrire les courbes c(H)/kB vs T

mesurées.

D - ZrMn

Nous allons & présent confronter 1'aimantation mp de notre
modéle avec celle d'un systéme d'alliages & base de métal de transition
4d, le Zirconium, Zr. Pour ne pas compliquer toutes les données 3 la
fois, nous gardons toujours le Mn comme impureté, qui porte dams la
phase hexagonale, stable & basse température, de cette matrice un spin

S n 2 (Cape et Hake, 1965 ; Jones et al., 1977).

La susceptibilité du Zr est du type paramagnétique de Pauli,
peu renforcée. Elle présente, dans les monocristaux, une anisotropie

4'uem/mole

assez lmportante entre X” = 1.47 1074 uem/male et X, = .86 x 10~
(Volkenshteyn et al., 1968 ; Collings et Ho, 1971). La valeur dans une ma-

trice polycristalline donnée peut donc varier autour de la valeur isotrope,

_ 1 2.
er = (_j')X// + (E)X.L,

-

a cause des fluctuations dans les orientations de microcristallites. .

L'étude récente et assez complédte de Jones et al. (1977) porte
sur 4 &chantillons de Zrl_CMnc, 520 ppm ¢ ¢ £ 3100 ppm, présentant des
mesures d'aimantation et de magnétorésistance pour 0 £ H £ 13.5 Tesla
et 1.2 K g T g 27 K. Les figures 14 et 15 sont directement reproduites
de leur publication. La figure 15 montre la vérification des lois
d'échelle (BST), donmant un bon argument qualitatif en faveur de 1'Texis—
tence d'un &change RKKY dans ce systéme. Par les mesures de résistivité
en champ nul des mémes auteurs, on peut estimer la température de Kondo,
TK << 1 K.

Etant donné le rapport H/T maximal considérable, (z)max vols,
Jones et al. attendaient, d juste titre, une bonne information sur le

moment 4 saturation et -par 1'approche 3 la saturation- sur 1'amplitude
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V,+ En effet, leur moyen d'analyse des aimantations était 1'équation :

M Xgatr - B+ M (1 = H,/R) (4)

et plus particuliérement l'interprétation due & (L.K) du champ H_, eq.

(I.34).

Ceci dit, nous avons un langage commun avec eux bien gque nous
ne partagions pas toutes leurs conclusions. Passons d'abord celles-ci

en revue

i) Le spin, d'apré@s la constante de Curie des 4 échantillons est § =
2.00 * 0.01. Cette précision inhabituelle résulte d'une tré&s bonme

linéarité avec les concentrations analysées.

ii) Le spin, d'aprés la saturation, est beaucou lus dispersé et croit
P P PP p

avec la concentration, de S 1.8 3 § v 2.0.

i1i) Les champs H_  sont linéaires en T/c, figure 16, Donc, méme constat
que F.W. Smith : la loi asymptotique de (L.K), H_ indépendantede T,

n'est pas suivie. En extrapolant vers T = 0, les auteurs tirent tout de
meme une valeur Vv, = 2.7 10-37 erg cm3 de la formule (I,34) de (L.K),

correspondant & wl/kB = 112 K.

iv) Des champs seuil, 4 Tesla & Hs(c) & 13 Tesla sont observés. Ces
champs, crolssant avec c, sont définis par le fait que 1'aimantation

AM = M - Ypatrn. H est apparemment saturde au-deld de Hs(c), ou, de toute
facon ne varie plué en H_i. Cette autre déviation par rapport d la loi
de (L.K) est particulidrement soulignée par les auteurs qui pensent
avoir réalisé la saturation compléte en dépassant 1"énergie des paires

antiferromagnétiques les plus fortement coupl@es.
Notre analyse se concentre sur trois points

i) Estimation du rfle de 1'anisotropie de la matrice dans les données

de Jones et al. Nous pensons que celle-ci explique & la fois le manque
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apparent & la saturation et le champ seuil dans les trois échantillons

dilués,

ii) DBtermination d'une valeur plus sfire pour 1l'amplitude W; en inter-
p P P 1

prétant'la variation de H, avec T/c comme &tant celle du point d'inflexion.

1ii) Analyse quantitative des courbes AM(H,T) pour les deux échantillons
concentrés, avec discussion de la possibilité d'atteindre le vrai régime

asymptotique.

———————————————————————————————————— matrice

Au sujet des deux &échantillons plus diluds (520 et 900 ppm},
remarquons que ies champs seuil observés Hs(c) v 4 Tesla, n'ont ni
1'ordre de grandeur ni 1'indépendance de c que 1'on attend de la coupure
haute énergie du spectre RKKY. Par la formule (II,11) avec WllkB v 112 K,
cette coupure correspond d v~ 15 Tesla. Cette hypothése de Jones et al.

sur 1l'origine des champs seuil parait sans fondement.

Les auteurs signalent eux-mémes que leur &chantillon de Zr pur,
ayant servi pour déterminer le terme Xmatr; H dans 1'é&quation (4) présen-
tait une déviation de 1'ordre de 10 % en excds par rapport a la valeur
isotrope, iér' Le résultat de la soustraction, en admettant une fluctua-

tion de Xp.ir €St

AM 2 Ay

app CH M (1 - H /H) (5)

matr

et AM(H) sera stationnaire autour du champ H = He,

_ 1/2
H, = [Mm B /[ (- Axmatr)} (6)

pour tout échantillon avec Axmatr < 0. Dans le cas présent, omn peut
estimer M /(wAXmatr) " 2¢,102 Tesla pour un alliage réellement isotrope,

ayant ¥ Autrement dit, dans 10 Tesla le terme Axmatr' H repré-

matr XZr'
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sente umn manque apparent de 1'ordre de 50 ppm de Mn saturés,

Mettons des chiffres pour ¢ = 900 ppm, T = 1.2 K figure 14,

un cas oli AM est nettement stationnaire, autour de HS v 4 Tesla.

Nous estimons H, A 0.4 Tesla de la figure 16, & T/c & 1300 K.
Ceci nous donne un rapport'AXmatrice'Hs/Mw = - HO/HS = - 10 % pour le
manque & la saturation, en accord avec la valeur du spin S~ 1.80
tiré de la "saturation" apparente, par rapport & S = 2 de la constante
de Curie, AS/$ = - 10 Z. La fluctuation Axmatr ainsi déterminée est
raisonnable : elle correspond d une susceptibilité d'environ 10 7 en

dessous de iér’ pour cet &chantillon dans son orientation fixe.

. -1 . .
Notre conclusion : le comportement en H - de 1'aimantation

due & 1'impureté peut Btre complétement masqué par une fluctuation
anisotrope de la matrice. Le champ seuil de la saturation apparente,

eq. (6) fluctue avec 1'inconnue Ay » mais augmente avec T et c,

1/2 matr

sulvant H o (H, Msat) . En variant l'orientation de 1'&chantillon

dans le champ de mesure, on peut faire varier Axmatr

Nous écartons par la suite les deux échantillons diluds de

notre discussion.

Comme pour les syst@mes i matrices nobles, nous avons interprété
les pentes H, du diagramme AM = f£(1/H) par notre théorie du point
d'inflexion, eq. (iII,lé). La valeur du spin est certainement trés proche
de S = 2. Dans la figure 16 nous montrons deux courbes théoriques pour
S =2 et pour Wl/kB : (170 * 15) &, indiguant notre valeur optimale pour
W; et sa barre d'erreur. C'est sans doute 1'explication la plus probable

pour les variations observées du H .
Q

11 faut admettre que le point du plus fort H_ n'est pas bien
décrit et que la droite, & travers tous les points, domnerait une pente

%, plus faible, correspondant i un spin plus "classique", S n 7/2. Dans
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les alliages & matrices nobles on a constaté une meilleure corré&lation
entre la pente o, et les autres déterminations du spin. Nous verrons
plus loin que cette valeur trop basse du H, & T/c = ,0024 K peut égale-

ment s'expliquer par la fluctuation de Axmatr

Nous avons donc estimé wl/kB pour le ZrMn, nettement supérieur
& la valeur de Jones et al. . La valeur de 1'amplitude V, déduite de
1'équation (I,10) avec v = 2,32 x 10723 em3 est Vo= (4.1 % .4) x 10™37

erg cm?

Nous avons relevé les données pour ¢ = 1690 et 3100 ppm de la
figure 14, 4 T = 1.2, 2.0 et 4.1 K. Cette dernidre température est la
moyenne sur T = 4,0 et 4.2 K.

D'abord, méme 2 vue d'oeil dans la figure 14, nous constatons
que, pour ¢ = 1690 ppm, T = 1.2 K, les données sont de nouveau station-
naires autour de Hs(c) v 12.5 Tesla. L'analyse tout & fait analogue &
celle présente au point (i) pour ¢ = 900 ppm donme un rapport
AxmatrHs(c)/Msat A~ 2.6 Z, autrement dit un manque apparent 4 la saturation
de ~ 45 ppm de spins § = 2. Dans 1'échantillon le plus concentré&, il n'y
a pas d'indice d'un champ seuil et nous considérons que la correcticn

Ay II est négligeable dans ce cas.

matr
Les saturations (par impureté Mn) sont Mot = 4.2 g, (1690 ppm)
etm . = 4.3 g (3100 ppm). Elles ont &té estimées par extrapolation

linéaire en 1/H des dounédes 3 T = 1.2 K.

Pour 1'interprétation théorique, i.e. : dé&finition d'une &chel-
le d'énergie pour les variables réduites T et h, (introduct.’Z ), nous
avons choisi Wl/kB = 175 K. La correction g'exprime alors par h et Mop =

= - —4 -
Ni.mS H 4.6 10 " h Msa c 1690 ppm.

at * AXmatr' t’
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Figure 17 :
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ZrMn, données de Jones et al (1977). Points expérimentaux

MAM(H,T) /Msat

en comparaison avec mp(T, h)/guBS, (IT,33),
en fonction de hul, avee T comme paramétre. Les points cor-—

respondants & ¢ = 1690 ppm ont &té corrigés, en tenant compte

des fluctuations anisotropes de Xn Pour comparaison,

atrice’
les points & T = 4.1 K sont aussi indiqués, sans correction.

En divisant par le spin, le probléme d'un spin effectif
légérement différent pour les deux échantillons a &té &liminé ;
pour les courbes theoriques, nous avons pris § = 2 (voir

commentaire autour de la fig. II,16).
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La figure 17 montre les points expé@rimentaux AM(H,T)/MSat
(corrigés) en comparaison avec mP(T,h)/(guBS), {I1,33), dans un dia-
gramme en hﬁl, avec T comme paramétre. En divisant par Msat nous avons
€liminé le probléme de tenir compte quantitativement du spin effectif
S' = msét/(guB) qui est 2.1 et 2.15 dans les deux &chantillons. Comme
nous 1'avons vu dans la figure (II,16), la fonction théorique mp(guBS)
ne dépend que trés peu des petites variations du spin. Nous avons pris
S = 2. Tous les points expérimentaux (T,h) sont dans le domaine de

convergence de la série virielle.

On constate un parfait accord entre le comportement du ZrMn
dilué et celui du modéle REKY. Les données 4 T fixe sont partout trés

proches de 1'aimantation théorique i la méme valeur de T.

Les données avec T 5 T, = VE;'% 3.2 suivent la loi de (L.K)
tandis que celles avec T > T, montrent le régime du point d'inflexion.
En particulier, la valeur de H_/c & 7.5 Oe/ppm que 1'on peut déterminer
d T =13.7 & partir des données corriges raméne parfaitement ce point

expérimental (& T/c = 2400K dans la figure 16) i la valeur théorique.

Nous proposons de nouvelles mesures sur 1e ZrMn dilué dans
les gammes 100 ppm € ¢ € 1000 ppm, H < 15T, 100 mK £ T £ 4 K : D'une
part pour confirmer notre hypoth@se sur 1'influence du tetme Axmatr’
d'autre part pour enfin obtenir un exemple de courbe d'aimantation qui
montrerait clairement le régime asymptotique en 1/H, & T > Ty apreés

avoir dépassé le point d'inflexion.
P P

E - LE Gd COMME IMPURETE DANS QUELQUES MATRICES DE TRANSITTON

Aprés les analyses tré&s poussées que nous avons faites de
1'aimantation du Mn dans toute une série de matrices, nous essayons i
présent d'appliquer la formule de 1'aimantation des paires au Gd dissout
dans deux matrices de transition, le scandium (Sc) et 1'yttrium (Y). Ce
sont des métaux situ@s, respectivement, & 1'extr8me gauche de la série

3d et 4d.
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L'étude sera moins systématique. Elle est basée sur les seules
données récentes de 1'équipe de R, Caudron & 1'0.N.E.R.A. . Nous avons eu
des discussions avec Caudron lors de ses passages au C.R.T.B.T. et au

S.N.C.I. .
i) ScGd

Nous avons analysé des données trés récentes (Caudron et al.,

1979) pour deux échantillons, 1.03 7 et 3 %.

Pour les concentrations, c'est plus que la limite de validiteé
de notre calcul (dans le sens que, comme nous en avons discuté dans le
chapitre TT, la distribution des &nergies d'é&change WRKKY est bien repro-

duite par une Lorentzienne pour c¢ < 1 %).

Afin d'évaluer 1'ensemble des données, cette fois nous avons
- . ‘s H .. - . .
gtudié pour différents rapports T-flxes 1'évolution des points avec la

température.

_ La valeur de 1'aimantation & saturation, plus élevée que 7 Hp»
montrerait qu'il y a une polarisation de la matrice wutour des impuretés
(la valeur du spin pour 1'ion de Gd ne peut pas &tre plus grande que 7/2),
ceci, évidemment, en s'appuyant sur les valeurs des concentrations données
et en faisant confiance aux expérimentateurs en ce qui concerne la sous-
traction du terme de la matrice. Comme pour le Zr, la susceptibilité etant

dans ce cas aussi anisotrope, on s'attend & des problémes de ce cSté la.

Le programme que nous avions pour calculer mp {I1,33) ne nous

permettait pas d'aller au-deld de 7/2. Nous avons pris pour le spin

at
le facteur de Landé g > 2. C'est—ii—dire que nous avons optimalisé les

cette valeur et, pour compenser l'effet m > 7 Ugs nous avons varié

ajustements en faisant varier en méme temps le g et 1l'interaction.

Pour 1'échantillon plus dilué, ¢ = 1.03 7, nous trouvons des

ajustements individuels avec les valeurs données dans le tableau 3
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Figure 18 : ScGd, 1.03 %, données de Caudron et al. (1979).
Aimantation en unités de M. &= 2.24, § = 7/2, en fonction
de 271 = kBT/guBH. Courbes thé&oriques (II,33), pour Wl/kB =
27.8 K. Les rapports T/c expérimentaux ont &té& normalisés
avec cette interaction pour domner les valeurs de 7 indiquées

dans la figure.
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i T ] 1
! B/T (kQe/K) ! optimal ! (W, /k K) !
| /T (kOe/K) ! g op | Wy / B)opt (K) !
! ! . ! !
: 8 : 2.24 : 29.82 :
! : ! !
, 14 L 2.2h 27.46 v
! e ! !
: 20 : 2.24 : 26.16 :
Tableau 3

Nous avons alors calculé les courbes de la figure 18 en prenant

g = 2,24 et une interaction moyenne WI/RB = 27.8 K. L'accord avec 1'expé-
rience est excellent pour toutes les temp&ratures. La différence entre
les deux régimes en H_1 est nette. Pour un champ qui monte jusqu'd 15
Tesla, nous n'arrivons pas encore a la limite asymptotique de (L.K).

_ Avec cette méme interaction moyenne WIYkB = 27.8 K nous pouvons
interpréter les ré&sultats pour 1'échantillon 3 %, en prenant un g encore
plus grand. Avec g = 2.36 ont été calculées les courbes de la figure 19,

1'accord individuel est moinms bon que dans le cas antérieur,

, Hd%?a
AC 20 14 10 B

m T 1 T3 1 1 1T T T T
gus S5c Gd ¥/,
T(K)
e 4,22
1 v 5,27 -
v 632
o 738
v 843
4 10,54
9 ® 16.86
9=2.36
— Pair Approx. sz%
- Wi 27,8
8 2K
JgF
[
A
br
o
1 1 | 1 ]

]

.[4 ' .8 i 2_1

Figure 19 : ScGd 3 %, données de Caudron et al (1979}). mp {I1,33) a &té
calculé en prenant S = 7/2, la méme interaction déduite

pour 1'échantillon ¢ = 1.03 Z, mais un facteur de Landé plus

grand.




- 126 -

La fipure 20 montre le diagramme de scaling pour ces deux
&chantillons ; points expérimentaux et courbes calculées, normalisés

dans chaque cas avec la valeur de g correspondante,

]
m
gus L £=184
0.5 ScCd
. 1.03 % 9=2.24
3 % 9-:236
i / s .
A Appr. paires —— 1039,
L/ s=% ~~ 39,
/ W
B —1= 278
/ e K
0 / A ] t ] i I ] ] 1
2000 4000 6000 8000 H

Figure 20 : Diagramme de scaling pour ScGd (voir texte).

Figure 21 : YGd, 0.6 % données de Levesque et al (197%). L'effet d'avoir
un spin renforcé § > 7/2 a &té compensé dans m (II,36) en

prenant g = 2.24 (voir commentaire autour de la figure II,16).



- 127 -

ii) YGd

Nous avons &valué de la méme fagon les données de Levesque,
Caudron et Costa (1979) pour le systéme YGd. L'yttrium aussi est une
matrice anisotrope. Ceci rend toujours difficile 1'évaluation du terme
i retirer, Ici aussi, nous avons étudié, pour différents rapports T/H
1'évolution des points avec la température. Ayant Fix& S = 7/2, nous

avons fait varier le et 1'interaction.
g

Pour 1'&chantillon plus dilué&, ¢ = 0.6 %, nous avons trouvé

E = 2.24, ﬁ;]kB = 19 K. Bien que les résultats individuels, pour les
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différents T/H soient toujours tids proches de cette valeur moyenne, nous
voyons dans la figure 21 que la qualité de l'ajustement et moins bonne que

dans le cas du ScGd.

Pour ¢ = 0.97 %, les valeurs moyennes sont g = 2.024, WIYkB =
15.2 K (figure 22).

Mp

Y Gd 097%
THg

T{K)
4,22
527

6.32
7.38

8.43
10.54

B 4 00O g e

—— Appr. paires

W
—+=15.2 K

ke

g = 2.024

s=%

Figure 22 : YGd, 0.97 ¢ (Levesque et al, 1979). Courbes théoriques calcu-
lées en prenant pour g et wl/kB les valeurs moyennes données

par les ajustements (voir texte).
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Tci aussi, 1l'aimantation 3 saturation supérieure & 7 Ug mous
fait penser & une polarisation de la matrice car il est peu precbable que
la concentration soit plus grande que celle indiquée, les différences
étant en pgénéral dues & une perte de matiére., Le g > 2 compenserait
alors dans notre calcul cet effet de polarisation, le programme ne pouvant
pas aller au—-deld de 8§ = 7/2. Pourtant nous trouvons des valeurs diffé-
rentes de g pour les deux é&chantillons &tudiés. 8i on part donc de g =

2,24 nous pouvons assumer que ¢ = 0.6 7 = ¢' est la concentration réelle

tandis que ¢ = 0.97 7 correspond plutdt & ¢' = .85 7 en solution, pour
avoir la bonne valeur de CI

Dans ce cas, les largeurs Lorentziennes A = meWy obtenues
auraient entre eux un rapport trés proche de ces concentrations c',
et wl/kB = 19 K confirmerait le scaling. Mais une variation non linéaire

de la largeur Lorentziemne A(c), lorsque ¢ > 1 %, est aussi une possibi-

lité prévue par la théorie.

La figure 23 montre le diagramme de scaling en H/A et T/A pour’

ces deux échantillons.

Finalement, les courbes d'un échantillon encore plus concentré,
¢ = 2.21 Z ne suivent plus du tout le scaling, la variation de 1'aiman-
tation avec la température &tant beaucoup plus forte que celle prévue

par la théorie. Comme nous pouvons le voir en comparant.les figures 24a)
et 24b), pour & = 10 koe/K, 21 = 0.74, 1a différence Am = m(T=8.43 K) -

m(T=4.22 K) mesurée est deux fois plus grande que celle qu'on attendrait.
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Figure 23 :

500 1500 /
ng_q( kCh? K )
, T k

YGd. Diagramme de scaling en H/A et T/A pour les deux &chan-
tilions 0.6 % et 0.97 Z.

Les chiffres donnent T = ﬂkBT/A, pour les températures expé-

rimentales. Les courbes théoriques ont été calculées avec

ces valeurs de T,
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Dans la chaleur spécifique (Caudron, 1979), il y a aussi pour
cet échantillon des grands &carts par rapport aux lois d'échelles. Nous
pourtrions dire que, pour cette concentration, le YGd n'est plus un verre
de spin RKKY, en accord avec les observations précédentes. En effet,
pour des concentrations ¢ > 2.5 %, ce systéme présenterait un ordre héli-

magnétique (Sarkissian et Coles, 1976).

F - COMPARAISON ENTRE T  ET T.
[=}

Comme nous avons commenté& dans 1'introduction, le passage d'un
&tat paramagnétique & haute tempé&rature 3 un &tat "verreux" 3 basse tempé-
rature est observé expérimentalement comme une brusque transition : le
"cusp" en trés faible champ alternatif permet de définir la température Iy
de blocage de spins. Pour avoir ce comportement critique de la susceptibi-
l1ité y(T) il faut que le champ appliqué soit trés faible (& 10 Oe) car un
champ de seulement quelques centaines de Oersted suffit pour déﬁlaeer et

arrondir le pic {(voir Lohneysen et al., 1978).

I1 n'y a pas de "cusp'" dans Xp initiale., Lorsque la température
baisse, nous avons un gel progressif des corrélations entre spins, sans

transition de phase.

Mais il y a tout de m@me une température caractéristique T,

donnée par le rayon de convergence, eq. (II,13), en champ nul.
Te = Cwl/kB Ec(z = 0) (8)

C'est la limite du domaine de convergence du développement de ¢p en
puissances de la concentration. Au-deld de Te on attend pour ¢p un compor-

tement différent de celui du moddle RKKY complet.

Nous allons donc comparer ces deux températures Tg et T,

afin de voir s'il existe une relation systématique entre la limite du
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régime du couplage fort donnée par Te et la température expérimentale Tg

qui sépare les deux &tats de verre de spin.

Pour calculer T, (8), nous considérons les valeurs de Ec(z = 0)
du tableau {(I1,1) et les valeurs de Wl/kB déduites
.4 partir des données de chaleur spécifique (chapitre V)
pour le PtMn, a4 partir des domnées d'aimantation pour les autres systémes.

T. augmente linéairement avec la concentration.

Nous avons pris le travail de Cannella et Mydosh (C et M, 1974)
pour les "cusps" de 1'AuMn, AgMn et CuMn. Pour les trois systémes Ty a
une dépendance i peu prés linaire avec c, jusqu'd ¢ ~ 1000 ppm oli les
points commencent & dévier en dessous de la droite (voir figure 25).
Pour le PtMn nous avons pris les Tg de Tholence et Wasserman (1976, 1977).

Dans ce cas, aprés le comportement lindaire initial (ce que nous considérons

pour la comparaison entre T _ et T.), les points dévient vers le haut. Te

g
méme effet se trouve pour 1'YGd (Gaudron et al., 1979). Pour le ScGd, nous
avons considéré seulement les Ty mesurées pour les deux échantillons dis-

cutés dans la partie Ei) de ce chapitre (Caudron et al., 1974).

Les résultats sont donnés dans le tableau suivant

! 1 ! ] ! !
! systéme ! £, (2z=0) ! ﬁ;/kB (K) | T/e (K/atZ) ! To/c (K/atZ) !
! ! ! ! ! !
! ! ! ! ! !
, AuMn , .135 ) 175 , 13 : 6.6 :
! ! ! ! i 5
, AgMn | .160 ) 200 ' 12.5 : 5.2 )
: ! ! , i i
, CuMn | .160 : 650 X 40.6 : 20 ;
! ! f ! i ]
| PtMn 111 | 40 ; 3.6 | .7 !
] : ! ! ! , ]
, Yed ;o -0625 19 ; 3.0 | 1.5 |
! ] ! f

. Sccd |, .0625 |  27.8 445 ] 8 f

Tableau 4




- 134 -

Comme nous pouvons le voir dans le tableau, T, = 2'1‘g pour le Mn
dans les métaux nobles. La valeur de 1'amplitude REKY varie plus d'un
facteur 3, mais le rapport TC/Tg reste constant : ceci est un indice
pour la validité du mod&le RKKY dans ces syst@mes : c'est la méme inter-

action qui échelonne les deux températures caractéristiques.

Nous trouvons aussi T, = 2Tg pour 1'YGd (en considérant toujours

la pente initiale pour T, vs c, c < 1000 ppm).

g
Pour le PtMn et le ScGd le facteur de proportionalité entre T,

et Tg est plus grand que 5. Ces deux matrices ayant une susceptibilité

de Pauli trés renforcée (Wohlleben, 1968), on s'attend de toute facon 3

des effets allant au~deld de 1'é&change RKKY.

100
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1 |
Q.1 1 10
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10 eT‘;}

/ v ScGd
/ o Y Gd

0-1 1 C(Gtolo) 10
(b)

: Température expérimentale Tg de blocage de spins {donnée

par le "cusp'" de susceptibilité@ en tr&s faible champ alterna-
tif) en fonction de la concentration.

a) CuMn, AgMn, AuMn (Cannella et Mydosh, 1974) PtMn (Tholence
et Wasserman, 1976, 1977).

b) SecGd, YGd {Caudron et al, 1979).

Te (8q. 8), température qui limite le développement de ¢p

en pulssances de la concentration, est aussi indiquée.
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CHAPITRE v

LA CHALEUR SPECIFIQUE : APPLICATION A I.' EXPERTENCE
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D'aprés 1'approximation de paires nous avons pour ia chaleur
spécifique une formule explicite (II,27). Le méme comportement qualitatif
que nous avons discuté& dans le chapitre théorique a &té observé pour
plusieurs systémes. Dans ce chapitre, nous allons présenter une analyse
plus quantitative : nous allons appliquer CP (I1,27) aux résultats

expérimentaux pour le PtMn (partie A) et le CulMn (partie B).

La dépendance en T—l de la chaleur spécifique & haute tempéra-
ture et la possibilité de déterminer la valeur de 1"interaction RKKY
par la formule (I,27) ont été d&jd treés discutées (Fourneaux 1968)
(Chouteau et al, 1968). Cette fois, nous avons regardé 1'évolution
des courbes avec le champ appliqué et nous avons essayé d'interpréter
dans le cas du CuMn, le comportement & basse température. Comme nous
1'avons vu dans le chapitre 11, p.47 pour des champs réduits h > 2 § 7
nous sommes dans le domaine de convergence du développement de (I11,10)
en puissances de £ jusqu'd T = 0 K. Nous pouvons alors attendre que
la chaleur spécifique théorique s'approche de celle du modéle REKY
complet et que les écarts avec les points expérimentaux sont significa-

tifs pour un effet supplémentaire, non inclu dans ce modéle.

Les deux systémes que nous allons considérer ont déja été trés
dtudiés dans d'autres aspects ; dans les deux cas, nous avions les va=
leurs du spin et de 1'interaction tirées d'autres manipulations (trans-—
port pour le PtMn, de l'aimantation pour le CuMn) . Nous avons retrouvé

essentiellement les mémes paramétres dans ia chaleur spécifique.

Dans chaque cas, nous discutons aussi l'origine possible des
déviations observées. Pour des raisons que nous expliquerons & 1'endroit
opportun, nous n'avons pas pu vérifier la loi initiale de la chaleur
spéeifique Y(H)T. Il reste i l'appui de cette loi (avec toutes les réserves
qu'il faut faire dans ce cas 4 cause d'une prédominance d'interactions
ferromagnétiques & courte distance, 1'exemple du (Eﬂ}Gd)Alz (Bredl, Steglich,

von Lohneysen et Matho, 1978».
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A — PtMn

Pour ce systéme, nous avons repris les données de Nieuwenhuys et
al. (1973) pour trois &échantillons : 0.36 %, 0.88 Z et 1.64 %Z. Nous pré-
sentons une partie des résultats dans la figure 1 pour montrer 1'évolution
générale des points avec la température et le champ et illustrer en méne
temps la loi d'échelle : En effet, les triangles et les ronds proviennent
de deux échantillons différents ayant un rapport H/c tré&s proche. Comme
Matho (1979) 1'avait mentionné dans son papier, ces courbes ont qualita-
tivement le comportement que nous avons discuté dans le deuxidme chapitre
(partie G), en utilisant le m@me type de diagramme : au fur et & mesure
que le rapport H/c décrotft, les pics s'arrondissent et se déplacent vers
des valeurs T/H plus hautes ; dans le m@me sens, il y a un renforcement

de la chaleur spécifique & haute temp&rature.

Nous avons essayé de faire 4 partir de ces mémes données une

analyse plus quantitative.

Pour le spin, nous avons pris § = 5/2, C'est le spin quantigue
le plus proche de § = 2.4, valeur déduite patr les auteurs de 1'entropie,
da partir des données de chaleur spécifique pour les deux échantillons
les plus dilués. Les mesures de susceptibilité (Miyako et al., 1969)
donnent aussi § = 5/2. Le Pt &tant une matrice qui se polarise, le spin
des impuretés est légBrement renforcé ; en effet, cette valeur de § est
un peu plus haute que celle du Mn dans les métaux nobles (au maximum,

nous aviens § = 2.25 pour 1'AuMn).
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Figure 1 : Chaleur spécifique du PtMn (Nieuwenhuys et al., 1973) ., Méme
comportement qualitatif que Cp (11,27 dans la figure (IT,9).
Vérification des lois d'échelles : H/c A 24 kOe/at? pour les

triangles, H/c = 13 kOe/at? pour les ronds.

Avec § = 5/2 et g = 2 wnous avens alors cherché la valeur de
1'interaction, en faisant la comparaison des courbes expérimentales
pour 1'échantillon 0.36 7 avec des courbesi théoriques calcul&es pour des
Wy voisines 3 la valeur estim@e & haute température en champ vul (eq.
T1,27) et par la résistivité (Ki¥stner et al. 1978). La valeur la plus
gsatisfaisante semble Btre wl/kB = 40 K. MNous voyons dans la figure 2

que 1'accord est tré&s bon pour les différents champs appliqués.
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la température.

Courbes théoriques dennées par Cp (11,27).

°p i
_md_ |
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Figure 2 : PtMn, ¢ = 0.36 7. Chaleur spécifique sous champ en fonction de

Les valeurs du champ réduit indiquées dans figure correspoundent

au rapport H/c

expérimental, normalisé avec Wl/kB = 40 K.

Avec 1'interaction Wl/kB = 40 K nous avons essayé d'interpréter

les courbes pour les &chantillons plus concentré&s. Comme nous pouvons le

voir dans les figures 3 et 4, il n'y a qu'un accord qualitatif, les diffé-

rences entre les courbes mesurées et calculées étant plus importantes

lorsque le rapport H/c diminue. Pour c

0.88 %, 11 faut prendre Wl/kB =

60 K pour décrire au moins la position du pic (figure 3).
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Figures3 et 4 : Chaleur spécifique du PtHn en fonction de la température.

Lorsque la comcentration augmente, la différence entre les
courbes théoriques s (T1,27) et les courbes mesurées
s'accentue, il faut prendre une interaction plus grande

pour décrire au moins la position du pic.
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Au fur et 3d mesure que la concentration augmente, on ne peut
plus cobtenirx CH’ des impuretés, en retranchant de la chaleur spécifique
de 1'alliage, la chaleur spécifique de Pt pure. La présence des impuretés
modifie de plus en plus la matrice et, comme les auteurs mfmes ont remar-—
qué, ceci semble 8tre particuliérement important pour le platine. Suivant
la valeur du terme &lectronique et sa dépendance en température, on pour-—
rait expliquer les différences : un terme supplémentaire T (i soustraire !)
ferait diminuer la hauteur du pic et le déplacement vers des températures

plus basses.

D'autre part, contrairement i ce qu'on trouve pour d'autres
systémes, pour le PtMn tous les paramétres caractéristiques : Tg {tempéra~
ture du piec en faible champ alternatif), Tmax {(maximum de la chaleur
spécifique), ete, augmentant avec la concentration (wl/kB ~ 60 K décrit
la position du pic pour ¢ = 0.88 % ; les effets sount encore plus marqués

pour ¢ = 1.64 Z, figure 4).

Quand h devient trés petit, les effets super—paramagnétiques de
l'approximation de paires que nous avons discuté pour 1'entropie (p. 53)
ont ici leurs conséquences : une fraction de la chaleur spécifique théo-
rique &tant localise dans un pic de Dirac & T = 0, nous avons un manque
de chaleur spécifique sous la courbe en fonction de T. Ceci est clair

dans la figure 2, pour ¢ = 0.36 Z et h = Q.

A haute température, il y a aussi une différence entre courbes
théoriques et courbes mesurées. L'incertitude dans le terme de phonons

est grande pour des températures de cet ordre 1i (10, 15 K).

Les données ne vont pas a des températures suffisamment basses
pour vérifier le renforcement de la chaleur spécifique, & T < h par rapport
d l'anomalie Schottky des spins libres, en particulier, le terme CH =

Y(H)T (IL,28) prédit par la théorie.
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B - CuMn

Pour analyser le comportement de la chaleur spécifique sous champ
de ce systdme, nous avons pris les données de Phillips et al. (N.E. Phillips,
1978) : les mesures allant jusqu'aux tré&s basses températures et les champs
appliqués &tant suffisamment hauts pour €tre dans le domaine_paramagnétique,
défini par la convergence en & de notre formule (II, 10), & < EéZ), méme
4T =0, on s'attendait & voir le comportement linéaire initial prédit,
¢ = y(H)T, Mais le CuMn a le désavantage d'avolr une interaction hyperfine
qui dépasse toute autre contribution & ces températures. La détermination
trés précise de ce terme est donc essentielle afin de se prononcer sur le
vrai comportement initial de la chaleur spécifique dfi seulement & 1'inter-
action RKKY. D'autre part, ce systéme a aussi ses avantages : une tempéra-
ture de Kondo trés basse (Hischkoff, Symko et Wheatly, 1971). Le CuMn est
1'exemple typique des verres de spins. Tl a &été trés étudié dans d'autres
aspects (nous avons discuté dans le chapitre IV les résultats d'aimanta-—
tion ; il y a aussi beaucoup de données de chaleur spécifique en champ
nul: Fogle, Ho et Phillips (1972} Martin (1978), pour ne citer que les

plus récents.

Pour les deux é&chantillions, 96.6 ppm et 231 ppm, la chaleur
spécifique due & 1'interaction entre impuretés a &té& calculée de la fagon

suivante par les expérimentateurs

A est le coefficient du terme correspondant a 1'interaction hyperfine
dans le Cu pur ; A’ un coefficient de correction déterminé en ajustant

les chaleurs spécifiques des alliages & tr&s basse température avec

1'expression :

el = (A+A')T"2 + BT + c1°
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La loi BT + CT2 est purement phénoménologique. Elle est discutable d'aprés
notre résultat pour le développement de Cp dans cette limite (IT,28). En
effet, le terme aprés BT serait en T3 et non pas en T2 mais mous avens
aussi les contributions non analytiques. Pour 9 kOe, le terme en T

n'était pas suffisamment fort pour faire le méme type d'analyse. Ici, A'

a eté calculée par extrapolation des valeurs obtenues pour des champs

plus forts. Tl y a donc pour ce champ une incertitude considérable pour

le terme hyperfin qui est cependant moins importante en valeur absolue.

Les données expérimentales ont été &valuées en considérant les coefficients

A et A' donnés dans le tabieau 1.

A (mJK/mol alliage)

! ! ! ! !
! ¢ (ppm Mn) ! H {kOe) ! ! A" (mJK/mol alliage) !
! ! ! s !
! ' ] ! ! !
96,6 0 ; 0 ; 5.1 x 1074 :
! ! ! = ! - !
; L9 L 2.5935 x 1079 4.9 x 1074
! ! ! 5 1 3 1
! i 38 ' 4.6234 x 10 ) 8.4 x 10 1
! ! ! IR !
: \ 70 \ 1.5689 x 10 ) 3.0 x 1072 )
! 1 r ! - z
. 231 ; 0 , 0 ; 1.22 x 1073 ,
! ! ! -3 ! 3 !
| | 9 . 2.5852 x 10 ) 1.22 x 10 '
! ! ! -2 ! . -3 !
! , 27.9 (28) |+ 2.4923 x 10 , L.42 x 107 ;
! z 1 SR 3 !
; , 38 . 4.4738 x 10 , 1.33 x 10 :
Tableau 1.

Nous avons donc ajusté les données sous la forme ¢ = c'-(A+A" 3T =2
m m
avec l'expression (II,27) donnée par 1'approximation de paires, en cher-
chant le wl/kB optimal pour des valeurs de S autour de la valeur déduite
de l'aimantation dans le chapitre IV. Nous avons trouvé que pour c = 231 ppm
avec les mémes paramdtres S = 1.9 * 0.1 et wl/kB = (650 £ 50}°K nous pou-

vons reproduire assez bien la hauteur et la position des pics (figure 5).
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Figure 5

: CuMn, c =

kv
<
= @
v CuMn (Phillips)
o 231 ppm
v e 9 k Qe
a3k 4 v 28 kQe
n 38 kOe
v
. Appr. paires ﬂkh 650 K
) 8
oL ¥ ~— $=2
[n]
v — S$=19
<
v
b4
v v
A | | h i
1 2 z-]

231 ppm. Chaleur spécifique sous champ en unités de

en fonction de z_l = kBT/guBH. Les mémes paramétres S A 2

kB,
et WllkB - 650 K déduits de 1'aimantation (chapitre III, partie

C) permettent de décrire avec 5 (11,27) les points mesurés.
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Pour 96.6 ppm les maxima théoriques sont plus hauts que ceux mesurés
(figure 6) C'est la situation opposée par rapport au cas du PtMn. L'accord
ne s'améliore pas en augmentant 1'interaction car, dans ce cas, les pics

se déplacent vers des valeurs plus &levées de T/H.

.
H
[
o6
041
R/
D
v CuMn (Phillips) 96.6 ppm
02+ ¥ L) 9 kQe
v v 38 kQe
a 70kQe
5 W
o Appr. paires -E-}cGSOK
v —— S$=2 °
g — 5=198
v ——5=18
0o,
L | | L
1 2 z"
Figure 6 : CuMn, ¢ = 96.6 ppm. Chaleur spécifique sous champ en fonction

de qu = kBT/guBH. Courbes théoriques Cp (IT,27) calculées

avec les paramétres déduits de 1'aimantation (IIT,c).
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Par contre, & trés basse température, nous avons, pour les deux
échantillons, un renforcement trdés intéressant de la chaleur spécifique

mesurée, par rapport au mod&le RKKY.

Pour c = 96.6 ppm et H = 70 kOe, nous avons le champ ré&duit le
plus grand : h = 150 ; comme nous pouvons le voir dans la figure 7, 1la
courbe expérimentale dépasse largement la courbe théorique. Méme en
augmentant 1'interaction jusqu'au double (h ¥ 70), on ne pourrait pas re-
produire ces données. Bien que le terme d'interaction hyperfine introduise
une grande incertitude dans cette région (Achyperfine = ,187 kB pour T =
.35 K, décroissance rapide pour T > .35 K), il est certain qu'il ne peut
pas €tre encore plus grand : dans ce cas, quelques points deviendront
négatifs. D'autre part, on dirait que la pente théorique (qui ne serait
pas d confondre avec la pente initiale !} est bonne : les courbes sont

presgue paralléles.

On peut affirmer qu'il y a 13 un autre effet qui s'ajoute A
1'interaction RKKY pour domner ce surplus de dégénérescence car, pour
un h de cet ordre 13, m@me le deuxiéme coefficient viriel, voir équation
(1,36), suffit entidrement pour décrire quantitativement la chaleur

spécifique du mod&le RKKY.

Dans les autres cas analysés, h & 81 (figure 8) et h 4 33
(figure 9) nous avons trouvé toujours le méme effet. Nous voyons dans
la figure 8 qu'une valeur plus élevéde pour 1'interaction W, ne peut pas

en 8tre l'explication car le maximum de Schottky serait largement déplacé.

Comme conclusion, nous pouvons dire que les valeurs du spin et
de 1'interaction déduites dans le chapitre IV i partir de données d'ai-
mantation permettent d'interpréter assez bien l'évolution avec le champ
des maxima de chaleur spécifique. Par contre, & basse température
(T << h ™ 278) le syst@me présente une nette déviation par rapport au
mod&le RKKY. En faible champ, aucune thécrie quantitative pour le modile

RKKY & T << 1 existe. Il est donc Z présent impossible de tirer des con-

clusions analogues des données expérimentales dans ce régime.
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CuMn
iE« o 966 ppm 70 kOe h=152
* Appr. paires &
—— h=70
0
——  h=i50
_ D
02+ —.— F Schottky
D
A
w) i
a) /y
//
o/
o //
/7
01f u] / /
//
o ///
- //
0O ////
= i
0 v
o // /
% o ,.-///'/
._-—-—43"F'"”-‘—f_,—ﬂ”’ 1
0 - 0.05 0.1 0.15 —

Figures7, 8 et 9 : CuMn : Chaleur spécifique sous champ 3 basse température.

La courbe °y (IT1,27) est déja tré&s renforcée par rapport
a2 la fonction de Schottky mais elle n'arrive pas & dé-
crire les points mesur&s. Nous voyons qu'il ne s'agit
pas d'augmenter 1'interaction.

Ce surplus de dégénérescence ne peut pas &tre expliqué

dans le modéle RKKY (voir texte).
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.
»
CuMn
v 966 ppm ~38k0e h=8!
v
02
o
v
v
oA
v
2" h=10 h=80
v
v
v
Appr. paires
S5=12
1 1 ]
0 0.05 0l 0.5 -1
ﬁk: CuMn v
v 23 pprin 38k0e h=33
Appr. paires S=2 h=30
v

- ———F, Schottky 5=2
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CONCLUSIONS

Nous avons fait une &tude théorique détaillée des fonctions
thermodynamiques pour un ensemble de moments magnétiques couplés en

paires par 1'énergie d'échange RKKY et soumis 3 un champ macroscopique.

D'abord, nous avons mis en évidence, par le développement en
puissances de la concentration, que les deux premiers coefficients
viriels de cet ensemble sont identiques # ceux du mod&le RKKY collectif
(Ni moments en interaction, Ny > ), Nous avons d'ailleurs explicité
quelques points & propos du développement viriel de{L.K)qul ne sont pas
évidents, lors d'une premiére lecture de leur papier. Nous avons aussi
donné un exemple de 1'insuffisance du développement viriel 1imité,

. . 2
lorsque ch augmente par rapport a kBT : 1'aimantation m # m(l) + m( ).

Nos formules analytiques en fonction du paramétre viriel,
£ = BcWy, combindes avec des programmes d'affinement & 1'ordinateur,
nous ont permis de nombreuses comparaisons quantitatives avec des don-
nées expérimentales d'aimantation et de chaleur spécifique sous champ
dans le domaine paramagnétique. L'information obtenue sur 1'amplitude
W, et la valeur du moment dans les différents alliages est rassemblée

dans le tableau suivant.

Nous avons adopté le point de vue que le comportement para-
magnétique doit coincider en gros avec le domaine de convergence dans
le plan (T,H) de la série virielle pour notre ensemble. Phénoménologi~
quement, la tempé&rature de convergence en champ nul, TC(O), et la

température expérimentale du "cusp"

de susceptibilité, Tg, sont reliées
par ZTg n T.(0). Des déviations notables & cette régle ont Eté observées
pour deux matrices A susceptibilité de Pauli renforcée, le platine et

le scandium.
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Le domaine (T,H) & 1'intérieur duquel on observe des phénoménes
de métastabilitéd dans un verre de spin n'est pas encore trés bien d&limité
expérimentalement. La température TC(H)/Z donne une orientation théorique
qualitative oli cette courbe limite serait & situer dans les alliages
dituds. Bien entendu, notre domaine d'application pour 1'ensemble des
paires en équilibre thermodynamique a &té justement le domaine complé-

mentaire, T % TC(H)/Z.

La comparaison avec le développement viriel a aussi permis de
délimiter le domaine de validité pour les lois asymptotiques du modéle

RRKY et de préciser le comportement pré-asymptotique.

Vue 1'importance qu'a prise, dans la littérature expérimentale,
1'analyse des aimantations en fort champ, nous avons Btabli un certain
nombre de "recettes'. D'abord, une bonne connaissance du moment m_ . est
indispensable pour 1'appréciation du petit terme —meo(r)/H qui domine
1'écart & la saturation. Nous avons donné la relation m_ = (1+E(T))msat

permettant de corriger la valeur de m_, trouvée par extrapolaticn
vers H = » dans un diagramme en 1/H. La correction e(7) atteint quelques
% pour T >> Tq et devient nulle pour T g Tgr 11 est donc préférable de
déterminer m¢ i partir de données basse température.

Nous avons aussi précisé la valeur du champ d'inflexion,
Hl(T), autour duquel les aimantations n'ont pas de courbure dans un
diapramme en 1/H. C'est 14 un nouveau paramétre qui n'était pas néces-
saire tant que 1'on supposait que le comportement en 1/H &tait asympto-—
tique. Enfin, le champ H_(T), dont la dépendance expérimentale de la
température &tait inexpliquée, a trouvé ﬁne interprétation quantitative.

Ces outils d'analyse s'appliquent & une large gamme de valeurs du spin,

avec les constantes numériques rassemblées au tableau (IIIL,1).

Les exemples du chapitre IV suggérent quelques expériences

supplémentaires :

(i} Il serait souhaitable de mesurer au moins une fols une courbe

d'aimantation & 1 v T_+28, de fagon a atteindre réellement le régime
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asymptotique aprés avoir traversé& l'inflexion autour de l/Hl' 11 faut
mesurer dans une gamme SHl 2 H > H1/2. Par un choix judicieux de T/c
on peut se placer au minimum de la courbe Hl(T). Dans 1'AgMn, il faut
T/c ~ 1.5 mK/ppm et 165 Oe/ppm 2 H/c > 20 Oe/ppm. On voit que ce n'est
pas impossible : Pour ¢ % 660 ppm, T = 1 K, on a Hy n 2 Tesla et il

faut augmenter H jusqu'd v 10 Tesla.

i1} T1 serait aussi souhaitable d'avoir une confirmation expérimentale
qu'd T < T, le champ H, devient réellement une constante et prend la
valeur de (L.K). Quelques points du CuMn (F.W. Smith, 1976,c¢c) se trou-

vent déji dans ce régime.

iii)y Pour le ZrMn (et éventuellement le ScGd et le YGd), il faut vérifier
expériﬁentalement 1'influence de 1'anisotropie de la matrice, par exemple,
en tournant 1'échantillon par rapport au champ. Notre analyse suggdre
qu'une petite fluctuation mal contrdlée de la matrice peut complétement

-1
masquer le terme en H .

L'application & la chaleur spécifique sous champ des CuMn et
PtMn a donné de bons résultats en ce qui concerne la déformation des

maxima, cH(T ), par rapport 3 la formule de Schottky. Par contre, dans

max
les régimes haute et basse température, souvent masqués, respectivement
par la contribution des phonons et 1'interaction hyperfine, nous sommes
encore loin d'une explication quantitative. Pourtant, les corrections
par rapport au modéle RKKY exact sont &vanescentes si on augmente suffi-
samment le champ r&duit. Nous pouvons affirmer que la chaleur spécifique

sous champ de CuMn présente un excé&s trés net & basse température qui ne

s'explique pas par le mod&le RKKY.

Une analyse plus poussée, & la fois thé@orique et expérimentale,

de cet effet est souhaitable.

Le régime du couplage fort d'un ensemble super-paramagnédtique
que nous avons discuté thé@oriquement, n'a pas de correspondant dans les
alliages RKKY, dii aux phénoménes de blocage collectif en dessous de Tg.

Une application pourra peut-8tre se trouver dans des systémes lindaires
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qui présentent des chaines Heisenberg désordonnées (Shchegolev, 1972},

Dans les systémes i susceptibilité de Pauli renforcée, le
PtMn, le ScGd et le YGd, nous avons trouvé des &carts entre théorie et
expérieﬁce qui seront certainement inexplicables par un calcul encore
plus poussé avec le modéle RKKY. Etonnamment, le CuMn aussi rentre
moins bien dans le cadre de ce modéle que 1'AuMn et 1'AgMn, pour les-

quels la description peut &tre conmsidérée comme "parfaite".
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APPENDICE

A - FACTORISATION DE LA FONCTION DE PARTITION DE PATRES

Comme nous 1'avons vu dans (I,18) nous pouvons factoriser la

fonction de partition de paires :

—wS (S+1) w

le(w,z) :7 AZS(Z) e Pns(e :Z)
25 A, (z) (J+1) Og w wi(Z)
Pns(x,z) = 7 (z) = qm (e -e )
J=0 ZS =1

Pour § = 1/2 (ng = 1) et 8 =1 (ns = 3) nous pouvons calculer

wo (2
les racines xg(z) e ¥ J analytiquement (Abramowitz et Stegun, 1968) ;

pour les spins suivants (ng > 6) les racines se calculent numériquement.

dw
Pour exprimer Wo )(z) = —E&—en fonction de la racine xﬁ(z),
nous définissons P'{x,z} = dPn (x,2)/dx et P( )(x z) = ns(x,z)/dz. Nous
avons alors
(1)
wi(l)(z) P2 x = XQ(Z)
xP' (x,z)
Quand nous avons deux racines identiques xg(z) = %4 y(z), c'est

le processus limite z - z qui définit WQ( )(z)

Pour wg(z)(z) = dw (1)/dz nous devons dériver encore une fois
les polynomes P' et P(l) ;
@, . 1 2 (1) (1)
v, (z) = BT (%7 {r W, (z) [2xpP (x,2)+

vy B (2) 6" (G, )47 P (x,20)] )

évalué pour x = xﬁ(voir Matho, 1979).
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B = LE CALCUL DES RACINES

La subroutine MULLERC, CERN PROGRAM LIBRARY)calcule les racines
jusqu'a un certain z, dépendant du degré du polynome Ppg- Au-deld de ce

z limite, donné approximativement par la relation ¢

zlimite= s EE

30 60
+

nous utilisons 1'expression approximée pour les racines (I,20). A ce
P PP b

point z = les racines calculées par Mullerc et celles domnnées

Z,. .
limite
par (I,20) sont presque identiques. Le changement de subroutine se fait
sans discontinuité pour les fonctions thermodynamiques contenant des
premiéres dérivées, des petits pics tré&s localisés apparaissent lorsque

nous utilisons les deuxiémes dérivées.

C - LE CALCUL DES FONCTIONS THERMODYNAMIQUES

Les fonctions thermodynamiques pour des spins non semi-entiers
dolvent @tre interprétées par interpolation entre les spins quantiques

adjacents. Nous avons interpolé toujours avec unme parabole.

Pour le calcul d'énergie libre dans 1'approximation de paires
nous avons besoin de la fonction gamma, nous avons pris le programme

COMPLEX FUNCTION GAMMA, CERN PROGRAM LIBRARY.

. . . n
Pour les fonctions thermodynamiques, la fonction w( ) est
nécessaire. Un ancien programme deEE, la fonction digamma, a &té modifié

(2)

et permet de calculer jusqu'a i

1)y, @

 Nous appelons ARGU 12 la subroutine qui calcule v, 3

a partir des racines,

Nous donnons ci-aprés les "listings" des programmes les plus

importants.



&0

200

300
T0

14

i)

27

a1
A0
40

ﬁ#?16l_—

Entropie-
FUNCTTION SH(SsX9Z)

DTHMENSION AO(37)YeC{3T)IsUL(36) 4U2(36)
COMPLEX C;Ul!U?9Up€1U55HF99HGQCPSInCX9SFIsCGﬂMMAqPHAS

LaTa PIZ3. 1415926535&9793/
1S1=s2%(S+,1)+1

M 5% (ISl=,5) #8z
ELINM=(30. /S)+(60./(S**2))
f—ZLIM/(Z+ 00n001l)=1,
TF(F) 5010910

B0 12 I=1437

HROCTY=0.-

[=+]

NG 18 J=1.181

I=T+1~dJ :

IF(Z) lfelaslh
AU(I)=(2*d-la)£(2“181-1-)
afy TO 18

#‘(I)"SINF((d-.S)*?)/SINH((ISl--G)*Z)

COnTINUE

Call MULLERC(AQsNGC)
GO TG TO

ISIP=181-1

=]

PO300 J=14ISIP

BOZ200 K=14J
PHASP I# {2 #K=1,)
FIASSCMELX (04 o PHA)

CLI=CEXP Ul e /JH {ALOGISINH ({U=eB}#2) )= ALOG(SINH( (J+,5)1#Z))+PHAS))

L=L+1

CONT IMNUE :

CALL ARGULIZ{(S24Cali] U2}
ITF{Z) 2019920
SHL=ALOG(Z o #8414 ) =, Hahe)
hOTOE?

SHAS=STNH{(S+S)#Z) /STNH{W5#7)
HSHL=ALOG(CAS) m7HB (S Z) = BHpNTX
CONTIMUE

DO a0 L=1 e

BOOd0 LL1=1e2

Al {r=L1Y)#X

B0 Al Le=lel

LPS={3=2%2) *CMPLX (0 ,.9weS/P1)}#CLOG(=C (L))}

Hme B (1 o+ X1 )4tPS
OX=CEAMMA (1))
SHF=CLOG(GX)

SHO== (Z# (3-2%L2)¥UT (L) +a5#X1}H#CPSI(0sl)

SHL=SHL+ (SHF+SHG)Y # 54 (2% 1=3)
CONTIMUE

COMTINUE

SH=WE AL (SHL)

BETLRE:

Rl

10

1=

pe

30

40

45




19

=0
‘5
1%
fa
1;
z 0 1#
£
ZE
a0 20
300
T
as
G0, AG
S

1

i=162 ~

S

Chaleur specifique .
i URCTTON CH(SaXsZek) : ‘
PIMERSTON A0(37)9C{37)eUL1(36),U2(36) :
COMBLEX C(AT) 9oCHFsCHGEaCHL o111 {36) sUZ2(36) 419 CPST«PHAS
e T PI/3.1415¢26535ﬁ9793/ o
P& i=med®([+,1)+]
Lzt (TS ]e b))y
TF(EY Z0el0e2D
cLIPr={30e/S) (A0 7 {SHH2))
el IR/ {Z+,000001)=1,
IFAE) 6050950
il I=1437
AGIT) =0,
T=rs 1
Ooje Jd=141581
T=T+1=
TFCZY 16ae i4 91 A
ST =it Jm la )/ (PRI ST =] 8)
COT0 18
AOCT) =S INR((Je B) 47 ) /STAR ({ IS 1= 5)%7)
L TT MR
Cabl MULLERCUAN ol 5C )
LOOTC TO
TSTP=151=-1
=]
A J=) [ SIF
g 0 K E= [e0
FoEASE TE (2 8K =1 5)
oA Sz O PL X N ¢2 HA )
CULD=CEXP (L o/ g% (ALUGESTM ((J= 0508 2) )= AL OF (S INK( (J+. 5) %2 1) 4R HA S) )
L=l +]
£ T MUF
el ARG LE (S 97 oC ey 1o U2 )
CORLLET T RS L Se 7) g bt i X

ol =) e
TR L IT e
2l=(e=l 1) %%
h:.H%(l.+xl)+CFPfoU.9~.5/PI)*CLGG(-C(L))
ChE=/%7002 (LY #CPST (0l U)
CHOT(Z¥UL L)+ 88X L) ##24CPST (1,41))
Ll =CHL A (CRF+CHG) # (2oL 1=3)
Gl TIRGE
Ch=rp AL (CRL)
b ETURR
e



13

1o
1e

le
1&

()

200

300

Fat
11

21
3n
o}
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Aimantation

FUNCTION AMH(SsxeZeKP)

DIMEMSTION AQOC(IT)Y«C{3T)YsULl (UA) sU2{36)
COMPLEXY CeUlesU2UPSeUsCFSL sAMHL s AMHEP s FHAS
DATA PT/3:.141592653580793/
IS)l=2%(S+.1)+1

Mg B¥ (IS]=eb)#ip

IF(KP) 11613511
ZLIM=(30./51+ {60/ (S#%2))
E=(ZLIM/(Z+.00000)1))~1,

IF(F) 0410610

L ie 1=1637

AU{I):Os

I=pie ] ,

1y J=14151

I=I+1=J

IF{Z)} 1heléslo

AT =(2% =La) /(2%]5)=14)

(0 TO IR
AQEIY=SINH (=) #2) /5Tl Iol=a5)%#7)
COMTIMNUE

Calt MULEERC(AUGNSC)

GO TG 70

I5TkP=15]1~1

L.=1

DO300 J=1e¢IS1K

DORPOD K=1sd

PHA=F1I# {2, %K—~1,)

PHAS=CMPL X (0. s PrA)

CHD=CEXP Lo /Jd* (ALOG(SINR (U= #7) )= AL OG{STNAL (Jeam) /) ) 40 )
L=l +1

CORTINUE

CALL ARGULIZ(5e7.Csilleu?)
AMHL=BIL (Se )

NO40 L=1leN

DO30 Li=1l.2

Xi=(2=i.1)%X

DA2Y 1L.Z2=1+2

UPS= (3=2# 21 #CMPLX(Qes=oa/PLIHCLOGI=C (L))
TS5 (14X 1) +UPS

AMRP=UT (LY # (3=24#L2)Y# (PSS (UeU)
AMHL=AMHL =6 53 {3« 28| ] } #AMHP

CONTIMUE

COMT INUE

AMH=REAL ( AMHL)

RETURE

E i

10

15

2n

25

30

35

40

45
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FUNCTION CPSY

COMPLEX FUNCTION CPSTI(Ms2Z)

COMPLEX Z
COMEL B
DIMeEn <708

FERVN
B(T)-%‘{?)

I.-«

DATA BI /2014158 zasis AuTniy

DATA =17+7, 333308 33333 333L0F-Fs =9 .33333 3353 3531338-3,

H +3.MAEEE HGnid B3VRBE=dy ~4 . l0AFR ERCRA maaeTE=13,
STSTelE-3y ~2.108977 CedG2 Twa065=2,

P +7,

ﬂ!lH!IﬁAu
W b=

é EAL {U)
ABS (X7 -

!L_Ts

S
AT TR e

P e N
Tne o

TS e T
RIS BT
.

FOATMAL ()
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D - AJUSTEMENT DE COURBES

Nous avons utilisé le programme : (FUMILI, LIKELM), CERN
PROGRAM LLIBRARY - D510,

Cette subroutine minimise l'erreur par moindres carrés. Elle
est appropriée pour des fonctions réelles, non polynomiales, 4 une varia-
ble. Elle permet de faire des ajustements par rapport & plusieurs para-

métres & la fois # une grande vitesse.
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