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CRAPITRE |

Dans ce chapitre, une courte introduction des propriétés thermodyna-
miques des composés & fermions lourds sera discutée. La derniére section
sera consacrée aux propriétés spécifiques du composé CeRu»Sis.
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I - INTRODUCTION

I-1 Introduction historique

Les fermions lourds (FL) sont des systémes intermétalliques de
composes de terres rares (TR), généralement des composés de cérium (Ce),
ytterbium (Yb) ou d'actinides (U, Np ou Pu). Leur principale caractéristique,
décrite dans la section 1-2, est de présenter un rapport de chaleur spécifique/
température (y=C/T) trés grand pour T — 0.

Dans un cristal métallique de TR, la bande de conduction est formée
par les électrons les plus externes. Les électrons 4f, dans le cas des
composés de Ce, restent localisés au niveau de Iion de TR. Comme
Pextension radiale de la couche 4f est faible et les distances intermétalliques
entre les atomes de TR sont grandes, les propriétes magnétiques peuvent
s'interpréter par un modéle de moments magnétiques localisés. Dans les
composés de TR constitués de cérium (Ce), samarium (Sm), europium (Eu),
thulium (Tm) et ytterbium (Yb), la proximité du niveau 4f (e41) et du niveau de
Fermi (e) entraine des propriétés anormales. Ces propriétés seront décrites
avec plus de détail dans les sections suivantes.

Les modeles capables de décrire quelques propriétés thermodyna-
miques dans les systémes & FL sont issus de modales développés pour le
probleme d’une impureté Kondo des impuretés magnétiques dans les
matrices metalliques. Un effet spectaculaire des impuretés Kondo est d’avoir
une résistivité électrique, p, présentant un minimum a basse température,
suivi d’'une remontée logarithmique en T décroissante (voir par exemple
de Haas et al. (1933)). L'interprétation théorique de cette remontée a été
proposée par J. Kondo en 1964.

Dans IHamlltomen de Kondo, l'interaction entre une |mpurete magne-
tique avec un spin S= 1/2, et un électron de conduction de spin s s’écrit sous
la forme :

__)
S

®=-J%8.5, (-1)




J étant la constante de couplage. Pour un couplage antiferromagnétique
(J < 0), le spin de l'impureté est complétement compensé & basses tempé-
ratures, avec la formation d’'un état singulet. La résistivité présente une
augmentation logarithmique en refroidissant (2n (T/TK)), avant d’atteindre un
régime en T2 puis une saturation a la valeur unitaire de diffusion. Dans ce
cas, la température Tk dite température de Kondo difiérencie une région a
T < Tk ol un régime & couplage fort se développe. Dans la région T < Tk, le
complet écrantage de I'impureté par les électrons de conduction conduit 3
une disparition progressive du magnétisme. Pour T << Tk, un régime de type
liquide de Fermi s'établit (voir par exemple P. Nozigres, 1974).

Dans un réseau, avec l'augmentation du nombre d'impuretés, un
simple modéle de Kondo & une impureté n'est pius utilisable. Pour des fortes
concentrations d'impuretés, a basses températures, les électrons de con-
duction ont une certaine “cohérence” correspondant par exemple au fait que
le systéme obéit au théoréme de Bloch. En-dessous d’une température carac-
teristique T* (généralement inférieure a Tk), il y a apparition de la cohérence.
Bien sur, ce modéle est trop naif pour étudier par exemple I'apparition d’ordre

magnétique et le phénoméne de la supraconductivité dans les composés a
fermions lourds.



[-2 Introduction aux composés a fermions lourds

L'observation d’un énorme terme linéaire y (= C/T & T — 0) dans la
chaleur spécifique & basses températures est & l'origine de la dénomination
fermions lourds. Par exemple, dans un métal ordinaire, le terme v est de
Pordre de 1 & 10 mJ K-2 mole1; pour les systémes a FL, le terme v
augmente & 200 & 1 700 mJ K-2 mole-1. Pour une revue expérimentale, voir
par exemple G.R. Stewart (1984 a).

Un des premiers composés a présenter ces propriétés anormales a
basses températures a été CeAlz (y ~ 1600 mJ K-2 mole1) par K. Andres et
al. 1975 (voir Fig. |-2-1a). Sur ce compossé, la dilatation thermique & trés
basse température, mesurée par M. Ribault et al. (1979), montre des
propriétés trés particuliéres : au-dessus de 1K, aV/aT > 0 {ou V est le
volume molaire), tandis qu'au-dessous de 1 K, aV/oT < 0 en passant par un
extrémum vers 300 mK et en s’annulant & T = 0 suivant une décroissance
linéaire en T (voir Fig. I-2-1b.). Dans la méme année, F. Steglich et al., 1979,
ont decouvert la supraconductivité dans le composé CeCusSis
(y~1100 mJ K-2 mole-1).
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Fig. 1-2-1a (a) Chaleur spécifique de CeAl3 2 basses températures champ nul
(d’aprés Andres ez al. (1975)). (@) & 10 kOe.
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Fig. I1-2-1b (b) Dilatation thermique de CeAls d’apres Ribault er al. (1979)).



I-2-1 Le terme y de la chaleur spécifique

Dans une théorie de liquide de Fermi (voir par exemple P. Noziéres
(1964)), le terme vy est proportionnel & la densité des quasi-particules au
niveau de Fermi (ef) ou & la masse effective. On peut écrire :

e k29 .
Y ="3 3: d (eF - &), (1-2)
k,R

olu lindex £ caractérise les bandes et kg est la constante de Boltzmann. Si
I'on suppose que les bandes décrivent des électrons libres, avec des
relations de dispersion :

2k
& =2m* (I-3)

oU m* est la masse effective d'une certaine bande, |la densiié d’état totale des
quasi-particules peut s’écrire :

)
NF=1 N
2
Dans ce cas, la surface de Fermi est remplacée par une sphére et on trouve :
b
= KF m*. [-4
Y=352 KF (I-4)

L'énergie de Fermi est égale & : e*F = h2k2F/2m*, ou kr est le moment
au niveau de Fermi. Pour y~1J K2 mole-! et kr de l'ordre de 1A-1, Ia
masse effective obtenue de I'équation I-4 est de I'ordre de 102 -103 m,, ol
Mo est la masse des électrons libres. If est clair que I'application de l'éq. I-4
est limitée aux basses températures, c'est-a-dire 2 T < T*. On peut définir T*
comme la température de cohérence. Par exemple, T* peut étre déterminée
par la position du maximum de la chaleur spécifique reliée a la température
de Kondo (Tk) par la relation : T* = 0.68 Tk (voir par exemple N. Andrei ef
al., 1983)).




10

Le tableau | reproduit les propriétes de quelques FL avec
Y > 200 mJ K2 mole-1 ; ces termes ont été calculés par :

_ &im Cp
YHT—)O(T)'

Pour les composés ordonnés, v a été calculé par l'extrapolation vers
T— 0 aparirdes données a T > Tordre (Tg ou Ty).

TABLEAU |
N
Composé |  Structure defr(A) | ¥(mJ K-2mole-1) Type
T
1.68°
CeAls hexagonale 4.43 16202 antif. (AF)
CeCug | orthorhombic| 4.83 1600b non ordonné
CeCusSip | tetragonale 4.10 1100d supere. 0.6
1.1
CePby cubique 4.87 > 2000 AF -
CeRugSiz | tetragonale 4.20 350f non ordonné
UBeq3 cubique 5.13 11008 Superc. 0.9
5
UPt3 hexagonal 4.12 422h.ij superc. (AF) 0.5

a) Andres et al. (1975) ; a') Barth et al. (1987
(1985) ; d) Steglich et al. (1979) ; e
etal. (1983) ; h) Frings et al. (1983) ; i) Stewart ez al.

) Lin et al. (1985

) ; b) Stewart ez al. (1984b) ; ¢) Fujita et al.
) ) Besnus ez al., (1985) ; g) Ott
(1984c) ; j) de Visser er al. (1984)
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1-2-2 La susceptibilité magnétique

La susceptibilité a haute température suit une loi de Curie-Weiss
(x = uiff/B kg (T - ©)). La forte localisation des électrons 4f (composés de Ce)
permet d'interpréter les propriétés a haute température par des modales de
moments magnétiques localisés. Le moment effectif, e, déduit du compor-
tement Curie-Weiss de %1 en fonction de T, est proche de la valeur de I'ion
libre de Ce trivalent. A basse température, % (T - 0) reste grand mais fini ;
encore une fois, cet effet suggére une description de ces systémes en termes
d'un liquide de Fermi. x (T — 0) (= %o) et Leff déterminés pour guelques
composés a base de cérium sont décrites dans le tableau I,

TABLEAU 1I
Composé Uegf (UB)* % (T = 0)(10-3 emu mole1)
CeAls 2.55 364
CeCug 2.69 34b
CeCurSinp : 2.62 15¢d
CeRuySig 2.44 14e.f

On rappelle que le moment effectit pour un ion libre de Ce trivalent est
de 2.54 up

a) Benoit et al. (1981) ; b) Amato et al. (1987) ; c) Lieke et al. (1982) ; @) Batlogg et al.
(1984), e) Besnus ez al. (1985) ; f) Haen ez al. (1987).

I-2-3 Le rapport de Wilson

Dans le but davoir une corrélation possible entre vy et xo
(=% (T — 0)) dans les systémes & FL, le rapport de Wilson, R, peut étre
écrit :
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k2
R = —2 Xo (1-5)

Ho Mett 7
ou uﬁff = (gus)? (J(J+1)), avec g le facteur de Landé. Dans un systéme a
électrons libres, y, 6t ¥ sont proportionnels a la densité d’état au niveau de
Fermi, g(er) et R vaut 1. Par contre, dans un systéme Kondo (avec spin 1/2),
K.G. Wilson (1975) a montré que ce rapport vaut 2. Le 'probléme dans la
détermination de ce rapport réside dans I'évaluation de Ueff @ basse
température. Comme nous l'avons vu, Ia susceptibilité & basse température
ne suit pas le comportement signalé ; I'estimation du moment effectif n'est
pas univoque.

I-3 Propriétes thermodynamiques du composé CeRu,Sis

I-3-1 Propriétés magnétiques

Dans la famille des terres rares a structure quadratique de type
ThCr2Sig, le composé CeRusSis a attiré beaucoup d’attention ces derniéres
années a cause de ces propriétés de fermions lourds et plus spécifiquement a
cause de l'apparition d'une transition de type métamagnétique a la
température de I'4He liquide.

Une des premiéres mesures magnétiques effectuées dans le
composé CeRusSio a été réalisée par L.C. Gupta et al. (1983), sur un
polycristal, par des mesures de susceptibiiité magnétique xm (Fig. I-3-1),
dans la gamme de température 4 K < T < 300 K. Aprés soustraction de la
composante du reseau (LaRu»Sis), yc, un maximum peu prononcé &
T~ 10K a été observé. Au-dessous de 4 K, xm présente une remontée en
refroidissant, due probablement & des moments localisés de Ce. A haute tem-
pérature, ym suivrait une loi de Curie-Weiss, Xc(T)=C/T + ®) avec ® =5 K
et Heff = 2.38 up. La valeur presque constante de Xc a basse température
(dans I'encart Fig. I-3-1) a été attribuée a la présence de fluctuations de spin
de type Kondo.



Fig. 1-3-1 La susceptibilité % et I’
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mverse de la susceptibilité corrigée, ¥ !
de CeRuzSip. Un fit de la loi de Curie-Weiss 2

, en

haute température est indiqué par la ligne pointillée. La susceptibilité du
composé de référence LaRujSis est aussi montrée. Dans Pencart, yc(T)
pour T < 30 K (d’aprés Gupta et al. (1983)).

La chaleur spécifique électronique a été mesurée par différents
auteurs : y =385 +20 mJ K2 mole-! (J.D. Thompson et al. 1985a), 310
(M.J. Besnus et al. 1985), 350 (F. Steglich et al. 1985) et 354 (R.A. Fisher et
al. 1988), (voir Fig. 1-3-2). Les mesures dans une gamme de température
1.5 K< T <100 K effectuées par Besnus et al. (1985) sur un polycristal, ont
montré qu’aprés la soustraction du réseau (LLaRuxSis) deux anomalies
distinctes existent a 11 K et ~ 84 K (voir Fig. I-3-3). A partir de ces mesures,
les auteurs ont considéré que I'atome de Ce dans CeRupSis est dans un état
fondamental doublet. Les 2J + 1 = 6 niveaux de Ce étant décomposés en
3 doublets. L'effet Kondo dans le doublet fondamental donne anomalie &
11 K. Celle-ci, a haute température, ~ 84 K, est interprétée comme une
anomalie Schottky due au champ cristallin.
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Fig. 1-3-2 Chaleur spécifique du s
Fisher ez al. (1990).
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Fig. I-3-3 Chaleur specifique de CeRu

(d’aprés Besnus et al. (19

N 2512 (0) et LaRuSis (+) pour T < 100 K
7))
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I-3-1-1 Aimantation en champs intenses

Les mesures de susceptibilité magnétique & bas champ (T < 300 K)
d’'un monocristal {P. Haen et al., (1987)), ont montré une forte anisotropie du
systeme, avec X%, ~ 15 a 4.2 K {voir Fic::11. I-3-4). A hautes températures, le
moment effectif déduit de la pente de X est plus faible que le moment
theorique de lion libre Ce3+, ce méme résultat a été aussi retrouvé dans des
mesures faites sur un polycristal.

Z Hilc
=
-035-2- o
e L)
> @
]
®
'OBJ' ® 4
L ) L |
.Q035F )
: L]
' |
“‘“\ -
H 1
0025 A |
0 10 20 T(K)

Fig. 1-3-4 x| etxy en fonction de la température de CeRupSiy (d’aprés Haen et al.
1987)

Dans des mesures de monocristaux, Haen et al. (1987) ont montré
que l'aimantation & basses températures (T < 15 K) et & fort champ présente
une transition de type métamagnétique 4 B*~8T (3 T ~ 4 K), avec le
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champ appliqué suivant I'axe ¢ de la structure tétragonale (ce comportement
a eté aussi observé dans des mesures avec un polycristal par Besnus et al.
(1985)). Comme on peut le voir dans la Fig. 1-3-5, Paimantation 4 bas champ
est linéaire en champ magnétique. Quand I'aimantation atteint une valeur de
~ (1/2) Msat. une transition dite “métamagnétique” est observée. Aucun effet
analogue n’est observé pour le champ suivant le plan de base. Aucun ordre
magnétique a longue portée, ainsi qu’aucune transition supraconductrice
n'ont pu étre détectés & des températures de 'ordre de 20 mK.

] 1 1
M{pg)
1.251 ~
1 L. —
CeRu25i2
0.75L .
o Hlc
0-5 42K o HE |
° Hy H/c
T=1.35K{‘ HZ
0.25 a H\ -
0 M

1
0 50 00 H (kOe) 180

Fig. 1-3-5 Aimantation de CeRu,Sij pour le champ magnétique ll et L suivant 'axe ¢
(d’aprés Haen et al. (1987)).

Dans le but de comprendre I'origine de la transition métamagnétique
dans le CeRuzSiz, J. Rossat-Mignod et al. (1988) ont étudié le comportement
des corrélations magnétiques en fonction du champ magnétique par des
mesures inélastiques de neutrons, le champ magnétique étant appliqué
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suivant I'axe ¢. Dans la Fig. I-3-6, on peut voir que lintensité magnetique a
T =1.5 K est composée de deux contributions : une de type quasi-élastique,
a un seul site, I'gsg ~ (2.0 £ 0.3) meV est presque indépendante du champ
appliqué et du vecteur d'onde (systéme localisé), et un autre de type inélas-
tique, intrasites, I'is ~ (0.9 +0.2) meV, hwp ~ (1.2£0.2) meV qui
dépendant du vecteur d’'onde est “complétement détruite” dans un champ ca-
ractéristique B*. A basses températures, ce champ B*, nécessaire pour
détruire les corrélations intersites, correspond au méme champ trouvé dans la
transition métamagnétique de I'aimantation. A partir de ces résultats, on peut
dire que la transition métamagnétique correspond & un effondrement des cor-
rélations magnétiques incommensurables. ' '

T l T I T T

sl CeRuySiy _ Hnoon
3=(07,07,0)
éﬁ hw= 1.6 meV |

T=15K

}

100

correlations

—_—

Q=(05,08,0) hw="16 meV

R S G R

localized _.
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Fig. I-3-6 Intensités magnétiques mesurées & T = 1.5 K en fonction du champ
magnétique (B//c) de CeRuySis (d’apres Rossat-Mignod et al. (1988)).

Dans la zone de trés fort champ magneétique, B >> B*, I'énergie
Zeeman est trés élevée et le systéme tend vers un régime a moments
magnétique localisés indépendants.




I-3-2 Propriétés de Transport

I-3-2-1 Résistivité électrique
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La variation thermique de la résistivité d’'un monocristal de CeRupSis
mesurée par Haen et al. (1987) est montrée sur la Fig. 1-3-7 aprés

soustraction du terme de réseau (composé non magnétique LaRuzSip)

Comme dans les mesures de chaleur spécifique décrites antérieurement, on
peut observer deux anomalies bien distinctes ; & haute tempeérature un large
maximum centré vers 220 K d( aux effets de champ cristallin et & basse
température, un changement de régime (~ 22 K) suivi d'un comportement

linéaire en température.

Fig. 1.3-7
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Résistivité de CeRupSis en fonction de la température apres la soustraction
de la résistivité de LaRusSip. Dans I’encart, le détail de basses
températures (d’apres Haen er al, (1987))

Au dessous de 1 K, la résistivité peut étre décrite par la forme : p = pg
+ AT2, avec A ~ 0.5 uQ cm K-2, Cependant, la résistivité présente une forte
dépendance en fonction de la pression (voir par exemple A. Ponchet, 1987).
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Le terme quadratique (A) décroit fortement quand la pression augmente,
suggérant que la température de fluctuation de spin, Tg, augmente avec la
pression : A ~ TS?: (Fig. I-3-8).
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Fig. 1-3-8 Variation du terme A avec la pression (d’apres Ponchet (1987))

Dans un schéma de fluctuations locales (probléme Kondo), on peut
imaginer que le niveau 4f, e4f, de Iion Ce3+ qui se trouve plus bas gue le
niveau de Fermi, er, se déplace vers ce niveau guand on augmente la
pression et conduit donc & une augmentation de Tgf. Cette augmentation g été
confirmée par J. Voiron et al., 1989, par des mesures d'aimantation sous
pression, puisque la susceptibilité de Pauli, o présente une forte diminution
avec l'augmentation de la pression. Cette forte dépendance de la
susceptibilité avec la pression : 92ny /0P = -171 Mbar-1 indique un grand
couplage entre les électrons et le réseau.
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I1-3-2-2 Magnétorésistance

En appliquant le champ magnétique suivant l'axe ¢, la magneéto-
résistance présente un maximum bien prononcé a B* & basse température,
comme le montre la Fig. I-3-9 (B||c et | Lc).
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Fig. I-3-9 Résistivité de CeRuzSip en fonction du champ magnétique & différentes
températures : (¢ ) 70 mK, (@) 700 mK, (4) 1.13 K, (x) 2.7 K et (@) 4.2
K (d’aprés Haen et al. (1987)).

Le maximum que Fon observe & B* & basses températures est encore
clairement discernable pour T < 15K et disparait complétement &
T~ 70 K.

Ceci peut s'observer sur la Flg. 1-3-10 qui représente la difiérence en
température de la variation de la résistivité : p(B*) - p (B = 0), pour Bjjc. A
hautes températures, la résistivité sous champ présente une diminution
caractéristique de moments magnétiques localisés. L'apparition d'une
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magnétorésistance positive correspond & Iapparition des corrélations
magnétiques observé par diffusion inélastique des neutrons.

[ p(Hy)- p(H=0)
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Fig. 1-3-10 Variation en température de Apm = p(Hm) - p(H=0) (ot1 Hy = B¥) de
CeRuySip d’apres Haen ez al. (1987))

La resistance de Hall présente elle aussi un fort maximum au
voisinage de B*. Au champ métamagnétique la magnétoresistance positive et
la tension d'effet Hall chutent par le fait que le systéme entre dans une phase
polarisée.
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1-3-3 Loi d’échelle

Dans le composé CeRusSip, J. Voiron (1987) a montré que le produit
%o(P).B*(P) ne varie que d’environ 15 % entre 0 ot 6 kbar {voir Fig. I-3-11).

3000&\
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I .
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T=4.2 K
% > 4 5 g
P (kbar)

Fig. 1-3-11 Le produit %o.B* en fonction de Ia pression de CeRu3Siz (d’aprés Ponchet
(1987))

Avec ces résultats L. Puech et al. (1987) ont suggéré que les courbes
d’'aimantation aux différentes pressions peuvent étre écrites comme fonction
d'une seule variable :

M(B,P)ug = ¢ (B/Bs (P)), (I-6)
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ou ¢ est une fonction impaire et Bg(P) est arbitraire pour une pression donnée.
D'aprés les relations de Maxwell, on peut écrire :

aV dM dM
ﬁP,T=-a_PB,T=QBB£P,T' (-7)

avec Qp = 0&nBg/dP. Si cette relation (Eq. I-7) est vérifiée, on peut relier les
experiences de magnétostriction et d’aimantation. La Fig. 1-3-12 (Lacerda et
al., 1989a) mentre un test de I'équation I-7 & partir des mesures absolues de
la magnétostriction et de 'aimantation faites & 1.3 K et 4.2 K sur un méme
monocristal de CeRuzSip. Comme on le verra par la suite, la loi d’échelle
(Eq. I-7) présente quelques problémes dans la région B ~ B*.

L'importance d'une seule échelle d’énergie dans une autre approche
a été aussi mentionnée pour I'état fondamental de liquide de Fermi du réseau
Kondo (A. Auerbach et K. Levin, 1986). En admettant une seule échelle de
température et de champ magnétique normalisable par le volume ou par la
pression, P. Thalmeier et P. Fulde (1986) ont aussi montré que 'on peut
décrire quelques grandeurs thermodynamiques des systémes & fermions
lourds. Un fait remarquable dans la loi d’échelle est que I'ensemble des inte-
ractions microscopiques peut étre renormalisé.

Récemment, M.A. Continentino et al. (1989) ont proposé un scaling
plus géneral pour étudier les FL de type réseau Kondo. Dans ce scaling, les
effets de température et champ magnétique sont étudiés du point de vue des
phénomeénes critiques. Une température de cohérence, Te, est déterminée et
associée a un crossover entre un état paramagnétique, avec des moments

localisés, vers un systéme de type liquide de Fermi avec des fortes corré-
lations.
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Fig. I-3-12 Derivc'ée de la magnétostriction de CeRu;Sis (Blic), (o) mesuré et déterminé
a partir de I'éq. I-7 (voir texte) ; () A T=4.2 K et byaT=13K
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Dans le composé CeRuaSiz, la substitution des atomes de La dans
les sites de Ce : Ceq.xLaxRusSi, conduit & 'apparition d'un ordre antiferroma-
gnétique pour quelques pourcent de lanthane. Conformément & la Fig. 1-3-13,
la température d'ordre Ty croit avec 'augmentation de la concentration x en
La, passe par un maximum pour x ~ 0.3 et aprés décroit d’une fagon linéaire
pour x> 0.3.

Ce1_xLaxRu25i2

0 0.2 0.4 0.6 x(La) 1

Fig. 1-3-13 TN(K) en fonction de la concentration (x) en La dans la série
Ce1.xLaxRu3Sip (voir par exemple de Visser et al. (1990b)).

Dans ce travail, on va surtout s'intéresser a deux composés dilués :

(i} Le composé Ceg.gslag.gsRusSio qui présente les mémes propriétés
magnetiques que le composé “pur” CeRusSis. Une transition de type
métamagnétique est aussi observée 3 B* ~ 5.3 T. Le but principal est
de voir comment la transition métamagnétique est affectée par les
impuretés.

(ii) Le composé Ceg.gglag.ogRusSis, lui, fait partie des composés ordon-
nés antiferromagnétiquement de la série, avec Tn ~ 5.7 K. On com-
parera les efiets de volume & ceux du réseau pur CeRusSi».
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Nous décrivons dans ce chapitre les détails de notre montage.
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Il - TECHNIQUES EXPERIMENTALES

il-1 Préparation des échantillons

Tous les échantillons de la série Ceq.xLayRusSis étudiés dans ce
travail sont des monocristaux de grande taille (~ 5 x 5 x 5 mm3), préparés par
P. Lejay au CRTBT par la méthode de Czochralski. Les matériaux de départ
ont été Ce (99.99 %), Si (> 99.999 %) et La (99.99 %) fournis par Johnson-
Matthey et Ru (99.999 %) par Leico Ind. Inc.

Le composé CeRupSis présente une structure cristallographique
quadratique de type ThCraSio. Il a été synthétisé pour la premiére fois par
R. Ballestracci et G. Astier (1978). La structure quadratique centrée appartient
au groupe d'espace 14/mm (voir Fig. II-1-1). La maille élémentaire est appro-
ximativement de volume 4 x 4 x 10 A et contient deux formules chimiques.

O Ce
Ru

® Si

Fig. II-1-1 Structure cristalline de CeRusSis.
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La variation du volume atomique i la température ambiante dans le
systémes Ceq.xl.ayRuSis et Ce1yYyRu»Siz a été mesurée par P. Lehman
(1987). Aucun écart & la loi de Végard n'a été observé a basses concentra-
tions (voir Fig. II-1-2).

La variation AV/V,, o0 V, est le volume de CeRusSi», est de l'ordre de
~ 7 % entre les composés CeRu»Sis et LaRupSis. Pour donner un ordre de
grandeur de cet effet, dans la transition Cey- Cea, la variation de volume est
de l'ordre de ~ 1.6 %.

j (CexM1—x) RUzSiz 4
560f —+—"" M=La

V1/3 (A)
o

i e
5500 >

] i i 1 1 1 i 1 i i \(])
1 .5 0
CeRu,Si, X MRu,Si,

Fig. IH-1-2 Variation du parametre de réseau dans les systémes (Ce-M)RusSip M =La
et Y) 2 T=300K (d’aprés Lehmann (1987).

Les echantillons que nous avons utilisés dans nos mesures d'aiman-
tation, magnétostriction, chaleur specifique et dilatation thermique ont été
découpés par électro-érosion et n'ont jamais été recuits.
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L'échantilion monocristallin de CeCug (3 x 4 x 5 mm3) a été
synthétisé a Genéve par E. Walker par tirage Czochralski. Les matériaux de
depart étaient du Ce de Rare Earth Products Ltd et du Cu de Koch-Light
Laboratories Ltd. La structure cristalline de CeCug est orthorhombique, a
température ambiante ; elle appartient au groupe d’espace D;ﬁ (Y. Onuki et
al., 1985). Pour plus de détails, voir A. Amato, 1988.

II-2 Cellule capacitive

Une de nos premiéres mesures de magnétostriction dans les compo-
sés Ce1.xLaxyRuzSis (Lacerda et al., 1988) a été faite avec une cellule élabo-
rée par L. Puech et al., 1987. Dans I'impossibilité de faire des mesures en
absolu, nous avons construit au CRTBT avec la collaboration de A. de Visser
une autre cellule capacitive. Celle-ci présente les mémes caractéristiques que
celle construite au Natuurkundig Laboratorium (Amsterdam).

fI-2-1 Construction de Ia celiule

a) Mesures a champ nul

La cellule a été faite avec du cuivre trés pur, OFHC-Copper (Oxygen
Free High Conductivity). Sa géométrie a été optimisée pour mesurer des
échantillons de 5 mm (= L) de longueur. Des échantillons avec L <5 mm
peuvent étre mesurés en ajoutant une rondelle de cuivre OFHC pour faire une
longueur totale de 5 mm. La Fig. [I-2-3 montre un schéma de la cellule. La
plaquette 2 (voir Fig. 11-2-3) est positionnée par trois tiges (dans la Fig. 1I-2-3,
nous n'en montrons qu’une) et une faible pression exercée par la vis 4 est
nécessaire pour maintenir I'échantillon, a travers ru ressort 9.
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Fig. 1I-2-3 Cellule capacitive ; (1) plaquette supérieure ; (2) plaquette inférieure ; (3)
échantillon ; (4) vis ; (5) ; I'anneau de garde supérieur ; (6) feuilles de
cuivre (pas sur échelle) ; (7) l'anneau de garde latéral ; (8) gap ; (9)
ressort,

La capacité est mesurée entre les plaguettes 1 et 2. L'isolation élec-
trique entre 1 et 'anneau de garde S est garantie par une feuille de kapton. La
capacite de départ est donnée par des feuilles de cuivre positionnées entre
les deux anneaux (7) et (5) : ces feuilles ont une épaisseur de 50-210 ym. A
température ambiante, la capacité mesurée entre 1 et 2 est de I'ordre de 10-
30 pF. Pour avoir un parallélisme de I'ordre de 1 um, toutes les parties de la
cellule ont été réalisées par électro-érosion.

l1-2-1 La méthode de mesure

Nos premiéres mesures de dilatation thermique et de magnétostriction
ont été faites dans un cryostat 4 I'4He puis dans une dilution, avec une
détection synchrone (Lock-In Amplifier, Princeton Applied Research, modale
125 A) et un pont capacitif General Radio (modéle 1620-A). Les mesures ont
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été faites a une fréquence fixée de I'ordre de 1 kHz et un voltage d'excitation
de 10-30 volt (méthode trois fils). La capacité mesurée est donnée
directement par I'écart entre les plaquettes paralléles 1 et 2 suivant la
relation :

gA

C=q

ou d est le gap entre 1 et 2, e = £,&; la constante diélectrique du milieu entre 1
et 2 et A la surface des plaquettes 1 et 2. L'influence dans la constante
dielectrique, €, de gaz résiduel d’hélium dans le calorimétre ol se trouve la
cellule sera négligée : € = £5&r = €o. La valeur de goA (=993.038, pF pmj peut
étre comparée & la valeur trouvée a partir des étalonnages faits a I'ambiante
pour ditterentes épaisseurs de feuilles de cuivre (différents d). Aprés
lutilisation d'une régression linéaire, la valeur moyenne de €5A trouvée a
partir de la Fig. II-2-4 est ~ 1013.7 pF um.

220

200 |

150 |

d Qum)

100 |

S0 |

Fig. II-2-4 Le gap (d) en fonction de 1/C.
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Le coefficient linéaire de dilatation thermique : a = L1 (dL/dT), dans
nos premiéres mesures a été obtenu par pas de température. Un fil de
constantan (de 70 Q/m) placé sur 'enceinte de la cellule (voir paragraphe sur
les cryostats) constitue le chauffage. Une résistance Allen Bradley (AB 68 Q &
I'ambiante) est utilisée comme sonde de régulation de température. La
température, au niveau de I'échantillon, a été mesurée avec une résistance
de platine (107 Q a Fambiante) pour la gamme de température
70 K< T < 300K et une Carbon Glass (9 Q & l'ambiante) dans la gamme
1.5 K< T< 70 K. Le coefficient & pour I'échantillon est caloulé

o=-1(3) LG ‘
R L AT cellule + échantillon L (AT cellule + Cu Cu .

lLe terme oy correspond a une correction due & la dilatation
thermique du cuivre. Celle-ci peut étre trouvée dans la littérature {voir par
exemple F.R. Kroeger et C.A. Swenson, 1977). Le deuxiéme terme représente
la variation du gap (Ad) avec un échantillon de cuivre de 5 x 5 x 5 mm3
(L=5mm). Le premier terme correspond a la variation de gap due a un
échantillon de longueur maximale L =5 mm. La Fig. lI-2-5 montre la
contribution de la cellule (deuxiéme terme) a basse température.

Avec cette méthode, on est capable de mesurer des variations de
longueur de l'ordre de 0.1 A. Pour plus de détails, voir A. de Visser 1986.
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Fig. II-2-5 L’effetde cellule, (a) basse température et (b) haute température.
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Dans le diagramme suivant, on montre comment les mesures ont été

faites.
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Diagramme I Schéma de mesure avec le Lock-in (124 A) et le pont General Radio

(1620-A).
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b) Mesures sous champ

La magnétostriction, X’ = L- 1 (dL/dB), du systéme Ceq.yLayRusSis &
haute température (T > 1.5 K) a été mesurée en plagant la cellule décrite
précédemment dans une bobine supraconductrice (¢ 60 mm) de champ
maximal Bmax ~ 9 tesla. Pour le composé CeCug, les mesures de magné-
tostriction ont été faites dans un autre cryostat avec une bobine supracon-
ductrice (¢ 54 mm) et Bmax ~ 14 tesla. Pour une température donnée, I'effet
de magnétostriction de la cellule a été mesuré et trouvé négligeable par
rapport aux effets de magnétostriction des composés étudiés (AL/L cellule
<108 42 4.2 K). ' '

Pour les expériences de dilatation thermique sous champ magné-
tique, il faut tenir compte des corrections dues au champ appliqué dans la
thermométrie. A haute température (1.5 K < T < 50 K), on a étalonné la ré-
sistance de “Carbon Glass” (CG) dans des champs de 2, 5 et 8 tesla. Avant
chaque montée de champ, la température a été régulée avec une capacité a
laide d’un pont capacitif construit au CRTBT. La Fig. 1-2-6 montre les courbes
de magnétorésistance de la résistance CG dans la gamme de température
1.5K<T <£50K. '
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Fig. I1-2-6 Magnétorésistance de Carbon Glass (AR =R(B) - R(B=0)) en fonction de
la température & différents champs appliqués : (o) B = 2T, (*B=5T et
(+) B = 8T.
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Comme on peut I'observer, la magnetorésistance au-dessous de 4 K
est considerable. Ces valeurs sont en bon accord avec celles trouvées par
H.H. Sample et al, 1982, dans une autre série de Carbon Glass.

Pour les mesures sous champ a plus basses températures
(B0 MK < T < 2.0K), les étalonnages suivants ont été faits :

a) Pour les mesures de magnétostriction et de dilatation thermique sous
champ dans le cryostat du groupe S.Wiegers, P.E. Wolf et L. Puech
(80 MK < T < 4.2 K), I'étalonnage a £té fait en comparant deux résis-
tances “Speer” , I'une placée a c6té de I'échantillon et 'autre situde
dans la région de champ nuf sur la boite a4 mélange.

b) Pour celles réalisées dans la “diluette” (canne a dilution,
M. Caussignac, 1980), dans la gamme de température 50 mK < T
< 800 mK, nous disposions aussi d’une région de champ compensé.
L’étalonnage a été fait en comparant deux résistances de RuO» (9 kQ 2
'ambiante) suivant la méme procédure que ci-dessus.

¢) Pour le cryostat & 3He & Amsterdam (320 mK < T < 2.0 K),

Petalonnage a été fait de la méme fagon que (b) en collaboration avec
K. Bakker.

lI-3 Les systémes cryogéniques

Dans cette section, nous décrivons les cryostats utilisés.

H-3-1 Cryostat 4 4He

Il nous a permis de réaliser les expériences dans la gamme de
temperature : 1.5 K<T < 300 K. Le cryostat possede une bobine
supraconductrice (¢ 60 mm) de champ magnétique maximum de ~ 9 tesla
(@ 'He pompé), sur une région d’homogénéité sphérique de 10-3 sur un
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diametre de ~ 2.5 mm de longueur. On a congu une canne a température
variable décrite dans la Fig. 11-3-7. Dans ce systéme & double enceinte, on a
disposé deux thermométres : une platine (107 Q a 'ambiante) et une
Carbon Glass (9 Q & 'ambiante), une résistance de chauffage placée sur la
premiére enceinte et une résistance Allen Bradly utilisée avec le régulateur
de température dans les mesures & champ nul. La pression dans C1 est de
I'ordre de 1 mbar (P4) et dans I'enceinte Cz : P» = P+1/10. Pour les mesures
de dilatation thermique sous champ, on installe une capacité de regulation.

Fig. II-3-7 Canne 2 température variable (A) La cellule capacitive. (C1) et (C2) :
premiére et deuxiéme enceinte. (B) La bobine supraconductrice 9 tesla. Le
chauffage est indiqué par E et les thermometres de régulation par R1 etR2.
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I1-3-2 Cryostat a4 3He

Ces mesures ont été réalisées grace a un séjour d’'un mois au
Natuurkundig Laboratorium & Amsterdam. On a mesuré la magnétostriction &
T =400 mK et la dilatation thermique sous champ dans la gamme de
température 310 mK<T <2.0 K. Ce cryostat est muni d'une bobine
supraconductrice (¢ 50 mm) avec un champ maximal de 8 tesla. La cellule a
eté accrochée au-dessous de la boite d'3He et placée dans la région de
champ maximal. Les mesures ont été faites en continu pendant le
refroidissement entre 4.2 K et 310 mK sur une période de 2.5 h.

Cette canne & 3He est présentée dans la Fig. 11-3-8. Le systéme
opére avec un petit réservoir d’3He, od la condensation se fait & 'aide d'une
boite & 1 K et d’'une pompe 2 absorption.

Pour la thermométrie, on a utilisé deux thermomatres de RuQp, I'un &
c6té de la cellule et I'autre collé sur la plaquette S montrée dans la Fig. 1I-3-8.
Les mesures de magnétostriction a 400 mK ont été faites par pas de champ
magnétique.
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Fig. II-3-8 D’aprés Bakker (1989).
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11-3-3 Cryostat et canne a dilution

Nos premiéres mesures de dilatation thermique & basses tempéra-
tures ont été faites sur le composé CeCug dans un cryostat a dilution standard
en utilisant les techniques décrites auparavant. Ces mesures ont eté faites &
champ nul et la cellule a été accrochée directement a la boite & mélange.

Pour des mesures de magnétostriction et dilatation thermique sous
champ a basses températures {50 mK < T < 1.0 K), on a utilisé la canne &
dilution (dite diluette) dans un cryostat équipé d’une bobine supraconductrice
de 14 tesla. La diluette ne comporte pas de boite & 1 K et la condensation
s’effectue & une température plus élevée en utilisant un melange sous
pression & l'aide d’'un compresseur. Un échangeur placé dans le haut du
calorimétre remplace la bolte 4 1 K. La température de I'évaporateur est voi-
sine de 1 K au lieu de 700 mK pour un cryostat a dilution standard. |l faut
environ 4 heures pour passer de la température ambiante & la température de
base d’environ 35 mK (la figure I1-3-9 montre un schéma de la diluette)
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Fig. II-3-9 Diluette (d’aprés Caussignac, 1980).
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Dans ce cryostat, pour éliminer les problémes de dérive du signal dus
a linstabilité des capacités de références du pont GR, on a utilisé une
nouvelle technique de mesure. Les mesures ont été faites avec un pont de
capacité construit au CRTBT (Barras-Provence), avec un préamplificateur &
froid (un transistor & effet de champ placé & 4.2 K) et la capacité de référence
CR placée a c6té de la cellule (voir le diagramme li). Grace a un chauffage
collé sur I'échantillon, on donne des puises de chaleur & une fréquence
contrélée (w ~ 1/10 Hz) qui induisent sur le thermométre collé sur
Fechantilion une variation oscillante de température d'amplitude réglée a
~ 4 mK. La cellule méme reste a une température Ty constante. En modulant
ainsi la température, on arrive & une sensibilité de mesure : AL/L ~ 10-10, o0
L est la longueur de I'échantillon, ¢'est-a-dire un gain de dix par rapport a la
mesure faite avec le pont General Radio.

a4.2K

|
]
]
N
Generateur a"
BF % ! E—"’ FET
! c I
' o JCR
[ !
L I
' v,
Detection ~
Syncrone  [¢ Preamplificateur
Sortir
Desequilibre

Diagramme II Montage avec le pont capacitif CRTBT. Dans ce diagramme, nous
montrons le générateur basse fréquence (BF), la cellule (Cx)etla
capacité de référence (Cr = 56 pF + 10 %). Le transistor 3 effet de
champ (FET, Crystallonics 2N6550) a &6 monté sur I’écran 2 4.2 K.
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lI-4 Mesures d’aimantation

11-4-1 Mesures & fort champ

Les mesures d’aimantation & fort champ (B <20 tesla) dans la
gamme de température 1.3 K < T < 4.2 K ont été faites dans une bobine Bitter
au Service National des Champs Intenses (SNCI - CNRS). Ces mesures ont
été réalisées en collaboration avec J. Voiron (Lab. Louis Néel, CNRS), avec
une méthode d'extraction standard.

ll-4-2 Mesures avec un SQUID

Les mesures de la variation de 'aimantation a basses températures
(150 mK < T < 1.0 K) dans les composés CeRuaSiz et Ceg.gsLag gsRusSis
ont été réalisées en collaboration avec C. Paulsen et J.L. Tholence, (1989),
avec un magnetométre & SQUID construit au CRTBT. Comme on le verra
dans le chapitre suivant, ces mesures ont permis de suivre Ia variation de
I'aimantation & basses températures a un champ donné.







CRARPITRE fili

Dans ce chapitre, nous allons étudier deux composés a fermions
lourds : CeRupSiz et Cep gslap gsRusSis. Les effets du champ magnétique
a basses températures seront discutés. L'apparition d'une loi d'échelle avec
la pression, sous champ et 4 basse température, sera utilisée pour lier
quelques quantités thermodynamiques.







Hi - PROPRIETES MAGNETOVOLUMIQUES de CeRu2Si»
et Cep.95Lap.05Ru2Si»

Hl-1 Dilatation thermique & champ nul
l-1-1 Le composé CeRusSi»

.2 Paramétres de Griineisen
.3 Le composé Cep.9s5Lag.o5RuU2Sis

1.4 Effet du champ magnétique
l11.4.1 Magnétostriction

.5 Augmentation de la masse effective a B*
iil.6 Dilation thermique sous champ

lll.6.1 Résultats expérimentaux
11.6.2 Loi d'échelle
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ol F est I'énergie libre et le premier terme la compressibilité isothermique «.
Alors :

2
wv=-x(3r). (12)

'On va appliquer cette derniére équation pour étudier les propriétés de
basse et haute température (& champ nul) du composé CeRusSia.

60 | i
CeRu_Si
22
N 50 .
I
K —
©
O
— -l
>
3

O 20 40 60 80 100
T K

Fig. III-1 Coefficient de dilatation volumique, iy, en fonction de la température pour
quelques composés A fermion lourds.
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H-1-1 Le composé CeRusSi»

Pour le composé CeRu»Siz et son analogue non magnétique
LaRu2Siz, nous avons mesuré le coefficient linéaire de dilatation thermique,
oy et oy paralléle et perpendiculaire a I'axe ¢ de la structure cristalline sur
une large gamme de températures (voir Fig. flI-1-1).

Quand la température croit, la cellule unitaire de CeRu»Si» et LaRusSi»
augmente dans toute la gamme de température, avec le coefficient d'expan-
sion suivant I'axe ¢ plus fort que celui du plan basal. D'aprés la figure 111-1-1.,
nous pouvons calculer 'expansion volumique a partir de la relation oy = oy +
2001, aprés avair représenté oy et o1, par exemple, par un fit polynomial. Les
résultats de o, sont montrés dans la figure IlI-1-2. Dans la figure il1-1-2, on
montre l'expansion thermigue aprés la soustraction du terme du au réseau (le
composé LaRu3Sip). Comme on le voit, ay, devient négatif au-dessus de
~65 K. Ces résultats (pour T < 100 K) sont en accord avec les résultats de
A. de Visser et al. (1988). Cependant, une différence sur o de 25 % est
trouvée par rapport aux résultats obtenus auparavant (de Visser ef al. (1988))
sur le méme monocristal. La différence peut étre due aux différents cycles
thermiques subis par I'échantillon.

40 | | I l
B{% ) CQRUZ’Sig I
o 1 . 1 i
x g x D
o | %
o <0 § |
T il
o] 3 %% -
10 ® | e
e geen S
D o Wlx ¥ ] | |
O o0 100 150 200 250 300
T KD

Fig.I11-1-1 Coefficient linéaire de dilatation thermique de CeRusSip et LaRu2Sio
paralltle (o et *) et perpendiculaire (+ et x) A I'axec.
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O o0 100 150 200 2528 300

T

Fig. IT1-1-2 Coefficient de dilatation volumique, oy,

CeRu2Si7 (ligne continue) et

LaRu2Si2 (ligne pointillée). Dans l'encart la contribution des €lectrons

(voir le texte).
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La dilatation thermique "relative”, oy = ag-0in (oc = oy et ag = o), nous
donne le rapport ¢/a qui indique comment le paramétre c¢ varie par rapport au
plan basal (Fig. 11l-1-3).

15

10 L
CeRu251'2

10%/a

O | 1 1 1 !

U S0 100 150 200 250 300
T (KD

Fig. ITI-1-3 Le quotient c/a normalisé 3 0 3 1.5 K de CeRuy8Si; et LaRu;Siy

Vue la trés faible contribution du réseau LaRu2Siz & basse tempéra-
ture : av{LaRu2Siz) ~ 108 K1 & T< 30K, la contribution de basse tempé-
rature est dominée par les électrons 4f du Ce. La grande anomalie positive
centree a ~ 9 K déja signalée dans les figures Ill-1-1 et I1-1-2 reflete |a
competition entre I'effet Kondo & un site et les couplages intersites. Cet effet a
été aussi observé dans des mesures de la chaleur spécifiqgue (anomalie
centrée a 11 K) et de la susceptibilité magnétique (anomalie centrée & 10 K).

A plus haute température, o devient négatif. Cet effet est attribué a
une anomalie de type Schottky comme celle déja trouvée par M.J. Besnus et
al. (1985) dans la chaleur spécifique. A haute temperature (Fig. HI-1-4), un
faible minimum de ae|. & 120 K est aussi trouve.
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Le grand coefficient de dilatation thermigque {ay ~ 10-5) de CeRu»Si»
peut étre utilisé avec la thermodynamique standard pour estimer la différence
entre la chaleur spécifique & pression constante (Cp) et & volume constant
(Cv) (voir Fig. 11I-1-5).

VoT

CP-CV= CCV2!

ou Vo est le volume molaire de CeRu2Sis (Vo = 5.17x105 m3/mol) et k la
compressibilité isothermique ~ 0.95 Mbar-1 (J.M. Laurant et M. Rossignol
(1986)). La correction ACp atteint 10 % & T~11 K. Dans les courbes de cha-
leur spécifique que nous avons montrées, cette correction n'a pas été faite.

23

20 |
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10 |
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Fig ITI-1-4 g} en fonction de Ia température de CeRupSin
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Fig.III-1-5 cp-cv de CeRu3Siy (o) et LaRuaSio (+).




60

-2 Parameétres de Griineisen

Nous allons supposer que, pour une contribution particuliere des
propriétés thermodynamiques, nous pouvons écrire I'entropie, Sj, sous la
forme :

Sj(T/Tj(V)) , (11.3)

ou Tj(V) est un température caractéristique dépendant du volume. D'aprés la
thermodynamique, nous pouvons écrire :

V(9S/aV)T  denTy(V) (111.4)
TESATY = “geny |

Le terme denTi{V)/denV définit un paramétre de Griineisen (P.E. Brommer
(1982)). Expérimentalement, il est utile d'écrire un paramétre de Griineisen
effectif (I'ett(T)), capable de réprésenter comment les différentes échelles
d'énergie se distribuent pour les gammes de température balayées (voir par
exemple A. de Visser et al. (1990a)). On définit Tetf(T) par I'expression :

VES/AV)T  Voow(T)
T(BS}/BT)V = <Cp(M ~ Feit(T) , (11.5)

ou Vo est le volume molaire, ay(T) l'expansion thermique volumique,
V-H(dV/dT), Cp(T) la chaleur specifique a pression constante et x la compres-
sibilité isothermique, -V-1(dV/dP). En utilisant ies données de chaleur
specifigue de J.M. Besnus et al. (1985), ia figure llI-2-1 montre Ia variation
thermique de Tefi(T) de CeRuzSio. Dans la limite des basses températures,

Ietf(T—=0) =T = %g ~ 190 , (11.6)

ol oy = aT avec @ = 1.29x10-5 K-2 et Cp = 4T (y = 0.350 J mol-1K-2). La
grande valeur de T'esi{T—0) est encore une caractéristiqgue des composés a
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AT
Csch. = H[%]z ol feNT)2 . (111.8)

Comme T'entropie peut s'écrire comme une fonction de T/A, une
équation équivalente pour la dilatation thermique apparait :

Rk | 02nA|TA12  eAT
QASch. = “\7;_ [" agnv} [T] (1+eNT)2 ) ("]9)

2£nA _ Voosch,
abnV ~ xCsch.

avec : T'sch. = - =IcF . (111.10)

La figure 111-2-2 montre la solution de I'éq. (lll.9) calculee avec
I'ck = -5.3. Pour comparer avec la valeur de A trouvée a partir des mesures
de la chaleur spécifique (M.J. Besnus et al., 1985) par A = Tmin/0.417 (Gopal,
1966), dans cette figure, nous fittons nos valeurs avec A égal a 220 K
(M.J. Besnus et al.,, 1985) et 288 K. Pour la dilatation thermique, le fit
A=288 K semble le plus adapté.

La valeur négative de I'cp donne A qui décroft avec la pression :

dA
dp = kT'cpA = -1.2 K/kbar .

Cette valeur peut étre comparée avec celle trouvée a partir des mesures de
résistivité sous pression par J.M. Mignot et al. (1989) de dA/dP = -3.2 K/kbar.

La température Tmax, 00 un maximum en p(T) (résistivité aprés la soustraction

de LaRusSis) apparait, décroit de 250 K a 225 K en appliquant une pression
de 7.7 kbar.




Fig.III-2-2 ¢ de CeRu2Si2, (o) points ex

pointiliée ont été calculées d'aprés 1'éq. I1.9 avec

220 K, respectiveme

nt,

périmentaux. Ligne continue et ligne

Fep=-5.3, A =288 et
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Pour tenir compte des couplages magnétoélastiques, P. Morin et al,
(1988) utilisent un formalisme via la susceptibilité. La valeur d'équilibre pour
les contraintes est obtenue aprés minimisation de I'énergie magnétoélastique
par rapport aux champs de contrainte. Pour la symétrie quadratique du
composé CeRusSi», les coefficients de la dilatation thermique sont donnés
par :

1 (Cy BT - €% Bo2) + V2 (CS' Bo2 - C%'% Bor) d<09
o= "= - ,
! V3 Cg‘f 0%2 i (Coé: 2)2 dT
(I.11)
1 (€ Bot - C%12 po2) . \/_ (C' Bo2 - C%'2 pat) 4<%
== ,
4 V3 an C(;z ) (0031 2)2 daT

ou 0%1, Coéz et C"‘O’2 sont les constantes élastiques du background
(LaRu2Sig), B! et Be2 jgs paramétres magnétoélastiques et Og l'opérateur
quadrupolaire. Pour déterminer les paramétres magnétoelastiques Bu, toutes
les constantes élastiques Cgij devraient étre connues. Malheureusement, ce
n‘est pas le cas. Pour comparer avec nos données expérimentales, nous
allons seulement considérer les dépendances en température de l'eq. (HI1.11).
La dépendance en temperature vient du terme d<05>/dT. Pour calculer
l'opérateur quadrupolaire <02> (voir par exemple M.T. Hutchings (1964)),
nous avons besoin des états de base du champ cristallin :

|0> = a|£5/2> - b|;3/2>
1> = |31/2>
2> = b|+5/2> + a|;3/2> .

Nous avons pris a lissue de I'analyse de P. Lehmann (1987) a=0.96etb =
(1-a2)1/2. La figure 11-2-3 montre la dépendance en température de l'eq. 111.11
et la compare avec la dépendance en température de I'anomalie type
Schottky pour la dilatation thermique (avec A = 288 K). Les deux formalis-
mes donnent presque les mémes résultats, confirmant ainsi que l'anomalie &
~haute température de CeRuSiz peut étre étudiée séparément comme une
anomalie de type Schottky dans le premier doublet excité.
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Fig.ITT1-2-3 0 de CeRupSi2, normalisé 4 -1 & 120 K. (o) points expérimentaux. La
ligne pointillée est calculée & partir de I’équation II1.11. La ligne continue
- estcalculée a partir de I’équation TTI-9 avec Tcp=-5.3 et A = 288 K.
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b) Régime de basses températures

Nous allons tenter de représenter la grande anomalie &8 T~ 10K
dans un modéle simple. Pour cela, nous allons considérer un probleéeme
Kendo & une impureté avec une résonance au niveau de Fermi. Ce traitement
est bien sUr trop simple pour I'étude d'un réseau comme CeRusSis. Mais
nous pouvons le considérer comme une premiére approximation pour étudier
la dilatation thermique a champ nul. Dans le modéle de Schotte et Schotte
{1975}, une résonance de type Lorentzienne se forme au niveau de Fermi. La
largeur de la Lorentzienne, A, est de l'ordre de la température de Kondo,
A ~ kgTk. Cette résonance correspond & I'énergie libre :

L ]

F = -RT [ p(e) tn(1+eBe)de (.12)

-

ou f = 1/kgT et la densité d'état p(e) a une forme lorentzienne :

(11.13)

p(E)r—% 1

. (e2+A2)

En suivant la thermodynamique, la dilatation thermique volumique s'écrit :

_ X R oA 20 m [Ev [b v s anta
*SS=Vor |" ppmv| T “Znkg LT)V' 2 +2nkBT}’ (l.14)
et pour la chaleur spécifique :

R A A AT L A
Css=7 7 {’ " Onkg H‘V [2 * 2nkBT]}' (ll1.15)

ol y'(z) = dInI'(z)/dz et I'(z) la fonction gamma. La fonction digamma, y'(z),
peut étre calculée numériquement aprés la transformation en coordonnées
polaires :

z = peld; Z = (x+iy), avec x = pcos@ et y = psin®
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p = (x2+y2)1/2
6 = arctn(y/x) ,
et I'expansion (d'aprés M. Abramovitz et J.A. Stegun (1979)) :

. 1 1 1
W(z) = &nz - 5 - 1222 * {5054 * - (I1.16)

Dans ce cas :

0LnA _ 08nTk _ Vooss

I'sg = - -- = .
SS9V T aenv - Css

(11.17)

Dans la figure 111-2-4, nous comparons les solutions des eq. (14) et (9)
avec les données expérimentales pour la dilatation thermigue et dans Ia
figure 111-2-5, celles obtenues pour la chaleur spécifique (Eq. (15) et (8)).
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Fig.IlI-2-4 o) de CeRuzSis. (o) points expérimentaux. La ligne continue est
calculée & partir de 1'éq. III. 14 avec I =190 et Tx = 19 K. La ligne

pointillée est calculée a partir de I'éq. III. 9 avec I'cp = - 5.3 et
A =288 K




Fig.IT1I-2-5
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Chaleur spécifique de CeRupSip. (o) points expérimentaux (d'apres
Besnus ez al. 1985). La ligne continue est calculée & partir de 1'éq. 11

15 avec Tk = 19 K. La ligne pointillée est calculée a partir de I'éq. IIL 8
avec A=288 K.
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L'incorporation d'un champ moléculaire supplémentaire dans le modé-
le de Schotte-Schotte a été proposé par C.D. Bred| et al. (1978) pour I'étude
de la chaleur spécifique dans les alliages (Ce,La)Al2. Récemment, K. Matho
et C. Marcenat (1988) ont proposé un modéle de résonance a deux sites.
Dans ce modéle, I'hamiltonien s'écrit -

-BX = 0S1S;, +&(ST + S5,

ou B = 1/kgT et l'interaction de Heisenberg W = /B rentre en compétition
avec l'effet Kondo de spin S = 1/2. L'énergie libre :

F(1.8) = -keT<€nTrexp(-pIL )> ,

permet de calculer les quantités thermodynamiques. Dans.ce modéle ainsi
que dans le modéle de Schotte-Schotte, un possible mélange entre l'effet
Kondo et le champ cr:stallln n'a pas été considéré. La température de Kondo
a haute température, TK peut étre calculée d'aprés K. Hanzawa et al. (1987) :

TE = (TkA1A2)1/3 .

Pour CeRuszSiz, avec Tk = 19K, Ay = 288 K (d'aprés nos mesures de
dilatation thermique) et une estimation de Az = 1000 K (d'aprés Besnus et
al., 1987), nous trouvons TK ~ 170 K qui n’est pas une valeur trop élevée et
doit &tre prise en compte.



-3 Le composé Ceo,gsLao.05RU2Si2

Pour connaitre le rdle des impuretés dans les
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proprietés thermodyna-

miques du systéme CeRusSi»,
volumigues de lalliage avec 5 %

nous avons étudié les propriétés magnéto-
de La. Ce composé présents une transition

de type métamagnétique pour B//c & B" ~ 5.3 tesla a basses températures.

La figure 111-3-1 montre la dilatation thermique suivant I'axe tétragonal
et dans le plan basal. L'anomalie située aTm~9K pour le composé pur
(CeRu3z8Siz) est retrouvée 3 plus basse température, Tm ~ 8 K. Ce déplace-
ment de Tm vers les plus basses températures est directement li¢ 3
laugmentation du volume molaire par l'addition de La. Il correspond a une
diminution du Tk. Aprés les mesures de @y et o dans une large gamme de
températures, nous avons observé oy ~ 2.50, (pour CeRuz2Si» on a
oy ~ 3oy ). Dans ce cas, le parameétre de Grlineisen & basse température
Feff(T—0) = 220 a augmenté. Nous rappelons que, pour une concentration
de 8 % La, le systéme Ceq.xLayRusSis développe un ordre antiferro-
magnetique a longue portée.

40 , . '
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Fig.ITI-3-1  Coefficient linéaire de la dilatation thermique de Ceq9sLap gsRusSis. (0)
parall€le et (*) perpendiculaire 2 I'axe c.
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llI-4 Effet du champ magnétique

111-4-1 Magnétostriction

a) Régime a haute température

La figure lll-4-1 montre l'aimantation & fort champ (& 1.3 K et 4.2 K) de
I'échantillon de CeRugSiz sur lequel nous avons réalisé les mesures de
magneétostriction et dilatation thermigue.

1.5 . | ]
cmmm“wﬁ
]
—~ CeRu Si +++++++"'**+ 59
U 2 2 i
: P
m 4
o} £
o
G
)]
ﬂ 0.5 o 1=4.2K ]
5 . T=1. 3K
=
D - 1 L
O 5 10 15 20

B (T

Fig. 11I-4-1 Aimantation de CeRusSip pour B//caT=13K (+)etT=4.2K (o).

Par des mesures relatives de la magnétostriction, L. Puech et al. (1987)
ont montré que I'axe ¢ présente une grande anomalie au voisinage de B”.
Avec la nouvelle cellule capacitive, nous avons pu réaliser des mesures
absolues de magnétostriction paralléle (A, = AlLg /L¢) et perpendiculaire
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(AL = Ala/Ly) & l'axe c. La figure lI-4-2 montre la magnétostriction & 1.3 K et
4.2 K pour le champ magnétique appliqué suivant I'axe c. Les points
marquants sont que dans les deux gammes de température Ay ~ 3\ et que
le changement de volume devient de plus en plus marqué en refroidissant le
systéme. Le champ B” correspond exactement au champ magnétique ou le
maximum en Ay (= V-1dV/dB) apparait.

La dépendance de la magnétostriction volumique peut étre écrite sous
la forme Ay ~ eTB2, & bas champ, dans les deux gammes de température.
D'aprés la relation de Maxwell :

oV oM
'B—B‘P,T - - a_PJB,T , (1.18)
Nous pouvons écrire :
a&ny 2e71Vo
oaP =° o Ho , (l1.19)

ou Vo est le volume molaire, o = 4%.10-7 la perméabilité (B=puH avec u =
Hoklr), Xo la susceptibilité a B — 0 & basse température et £1 la pente initiale
de Ay. Par exemple, & 1.3 K I'éq. (111.19) nous donne dény/dP = -167 Mbar-1
et les mesures de susceptibilité sous pression de J. Voiron et al. (1988) nous
donnent d@ny/dP = -170 Mbar-1.
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Fig. III-4-2 Coefficient linéaire de la dérivée de la magnétostriction, Aj
(= L'IdL/dB), de CeRu,Si; pour B//c : (0) AL/L parailéle & I'axe ¢ et (+)
AL/L perpendiculaire a I'axe c. (@T=13Ket(b) T=4.2K.
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Les donnees pour la magnétostriction volumique quand B//a a 4.2 K et
1.3 K sont montrées Fig. [1l-4-3. La magnétostriction pour B//a est trois ordres
de grandeur plus petite que celle détectée pour B//c.

12 , , , ,
E 10 | CeRU2512 T=1. 3K J
- Blla
'2 8 L |
5 B T=4. 2K
= _
2 o4 - |
-

2 L |

D 1 1 1 1

0 & 4 6 8 10
B(TY

Fig. III-4-3 Coefficient de la dérivée de la magnétostriction volumique, Ay
= V-1dV/dB), de CeRu,Sis pour B//a aux températures indiquées.

Les mémes effets sont aussi observés dans le composé avec 5% La.
La figure 1ll-4-4 montre la dérivée de ia magnétostriction, A' = L-1dl/dB, a
1.3 K et 4.2 K pour B//c (ici &), ~ 2.5 A1)
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Fig. IT1I-4-4 Coefficient linéaire de _la dérivée de la magnétostriction, A, (= L-1dL/dB)
de C60_9§Lao_95RE12812 pour B//c : (0) AL/L parallgle a I'axe c et (+) AL/ﬂ
perpendiculaire & l'axe c. (a) T= 1.3 K et (b) T=4.2K.
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La thermodynamique peut relier la susceptibilité & pression constante a
la susceptibilité a volume constant :

Vo 2

Xp v =2 Mo - (1.20)

Pour CeRu2Siz, xp et Ay ont été mesurés, k peut se calculer en fonction du
champ d'aprés I'hypothése de loi d'échelle (SA) (L. Puech, 1988). Pour
Ceop.95Lap.05Ru2Siz, xp et k ont été calculés par le SA. La figure IlI-4-5
montre zp et xv & 1.3 K pour le systéme Ceq.xLaxRusSis avec x = 0 et X =
0.05. Le fait intéressant est que méme & volume constant la transition
métamagnétique induit un maximum & B’ en xy. Pour CeRu»Sis :
xv(B") ~ Byy(B=0). Avec ces résultats, nous pouvons dire que la transition
métamagnétique observée dans ces composés est une caractéristique
intrinséque des effets du champ magnétique sur les électrons lourds. Cet
effet, dont on ne sait pas l'origine précise, induit d'énormes variations de
volume et, méme si I'on pouvait imposer le volume constant pendant le
balayage du champ magnétique, un maximum en yy continuerait d'exister.

0. 8 ' - ' - '

U. 4 T T T
0.6 | 0.3 x=0 |
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o 0.4 Lo .
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0 . 1 | | |
0 2 4 B 8 10 12
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Fig. III-4-5 Xxp (0) et Xy (*) (en pg/T) de Cey_4La,Ru;Si; avec x = 0 et x = 0.05
(I'encart).
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b) Régime a basse température

L'idée principale de la série de mesures est de rechercher I'obtention
de lois simples caractéristiques d'un régime basse température. Pour cela,
nous avons réalisé une série de mesures (en collaboration avec L. Puech) de
la magnétostriction du composé CeRugSiz a des températures 100 mK < T <
4.2 K. Dans ces mesures, ayant observé Ay~ 3hy (voir Fig. HI-4-2), nous
nous sommes restreint a I'étude de la variation, Ay, de longueur suivant I'axe
¢. La magnétostriction volumique a été calculée en considérant Ay ~ (5/3)Ay,.
Pour donner une idée des fortes variations en température, on compare dans
la figure 1-4-6 Ay & 4.2K et & 120 mK. L'amplitude de la dérivée de la
magnetostriction au champ B” 3 une température donnée Ay(B",T) a augmenté
d'un facteur 5 entre 1.3 K et 120 mK. Un autre point important est que la
valeur de la demi-largeur au voisinage de B" a une trés forte variation entre
1.3 K et 120 mK.

5 L) i T L) L]
'T: 4 | CeRu25i2 ]
- Bllc
'E 5 - 120mK
= i
e
~
@ 2 L i
=

1

O

0 2

Fig. III-4-6 Dérivée de Ia magnétostriction volumique, A, (= V-1dV/dB), de
CeRu,Siz pour B/fca T=4.2K, 1.3 K et 120 mK.
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La figure suivante (Fig. llI-4-7, Lacerda et al., 1990b) montre I'effst de la
température sur la transition métamagnétique. Dans l'encart, on remarque le
rétrécissement de la largeur de la transition quand la température décroit.

AV/V (1073

B (T

Fig. I1I-4-7 Magnétostriction, A, (= AV/V), de CeRujSi; pour B/fc. Dans l'encart
(7)L{, (2_=(.) \I/{-ldV/dB) a(a) 13K, (+) 08K, () 06K, (—)0.34K et (0)
1 .
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Un autre point important est la diminution de B* avec la temperature. Le
tableau 1l montre la variation de B* déterminée par la variation thermique du
maximum de Al

TABLEAU il

T(K) B*(T) Ay (at BY) (10°3/T)
0.120 7.665 4.703
0.340 7.674 3.000
0.600 7.676 2.344
0.800 7.688 1.813
1.300 7.727 1.196
4.200 8.323 0.204

D'aprés le tableau 1ll, I'équation (l1.20) et I'hypothése d'une loi d'échel-
le (Eq. (1.4.2), nous pouvons calculer la variation par rapport a la température
de xp et xv a B". A basse température, yv(B") est presque constant. La figure
I11.4.8 montre xp(B") et %v(B") en fonction ds la température pour le CeRusSi».

4 . .

31 }
m 2 |
>

11 i

g__%__%_____%___-%__u_______ﬁ _
] | | ¥
@] 0.5 1.0 1.5
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Fig. 1II-4-8 Xp (0) et %y (*) en fonction de la temperature de CeRu,Siz pour B//c
(voir le texte).
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La forte variation de volume au voisinage de B" peut faire penser qu'a
trés basses températures une vraie transition de phase de premier ordre peut
apparaitre. Toutefois, les fortes fluctuations locales peuvent empécher la
formation d'un état fondamental antiferromagnétique. Un point important est le
réle du désordre. Typiquement, la résistivité résiduelle est Po ~ 1.7 uQcm a
champ nul et augmente presque jusqu'a 2.8 pQcm a B”. Pour invoquer avec
certitude les fluctuations quantiques comme responsables d'un état fonda-
mental non ordonné, il faut faire une étude détaillée des anomalies en fonc-
tion d'un paramétre lié au désordre, par exemple la résistivité résiduelle. Pour
donner une idée de linfluence du désordre, la figure 111-4-9 montre la dérivée
de la magnétostriction volumique pour les composés : CeRusSiz (2 1.3 K et
340 mK) et Ceg.gs5Llag.os5RuzSiz (& 1.3 K et 400 mK). L'effet magnéto-
volumique au champ métamagnétique B’ peut étre décrit par
Av(340 mK)/Ay(1.3 K) = 2.5 (pour CeRusSis) et Av(400 mK)/Ay(1.3K) = 1.2
(pour Ceg.g5Lag o5RusSiz). L'élargissement rapide des effets de volume pour
le composé avec 5 % La par rapport au composé pur montre l'importance de
I'homogénéité de I'échantillon.

40 T 1 T T
7 1 1 ]
5L x=0. 0S5 400mK |
£ 3g| St 2 T=340mK
b - 4 | T . ] -1
- 3 ©L1.30K /
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o 1 B f ‘\ T
- 201 *r ] |
U D L ] 1 1
= O 2 4 5 8 10
Z
T
> 10
B x=0.0
O I ————
0 2 4

B(T>

Fig. TII-4-9 Coefficient de la dérivée de la magnétostriction volumique, AJ
(= V-1dV/dB), a des températures indiquées de CeRusSi; et
Cegp.95LapgsRu;Siz (dans l'encart).




La figure [11-4-10 montre ia largeur
température. La largeur a été estimée sur
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de la transition en fonction de la
la dérivée de la magnétostriction

(Fig. Ill-4-7) en prenant la demi-hauteur de Ay par rapport & la valeur obtenue

& B = B". La largeur de la transition semble

rester finie pour T— 0.

AB(T)
O
w

Bllc

Fig. III-4-10 Largeur de la dérivée de la ma
prenant la demi-hauteur de A i

gnétostriction volumique pour B//c en
B* de CeRu,Si,.
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-5 Augmentation de la masse effective a B"

Les premiéres mesures de chaleur spécifique du composé CeRusSis
sous champ ont été faites par R.A. Fisher et al. (1988). Ces mesures ont été
réalisées sous champ magnétique B < 7.5 tesla, dans la gamme de
température 300 mK < T <15 K. Le champ appliqué n'était pas suffisant
pour etudier 'augmentation de la masse effective a B”.

A partir des mesures d'aimantation et de la thermodynamique, nous
avons obtenu la variation du terme v de la chaleur spécifique en fonction du
champ magnétique.

a) Mesures a haute température

Des mesures d'aimantation & différentes températures, 1.3 K, 1.6 K,
2.0K, 2.4 K, 3.7K et 4.2K, a fort champ (B <15 T), ont été réalisées au
SNCI. Dans la figure Ili-5-1, nous montrons l'aimantation (en up/Ce) a
différentes températures pour B//c. A T < 2.4 K, pour un champ magnétique
donné By, la variation d'aimantation pour By s B*, AM = M(Bg,T2)-M(Bo, T+1)
avec T2 > T1 peut étre écrite sous la forme AM = BT2. Au voisinage de B",
cette relation n'est pas trés bien vérifige.




1.5

g. o

M(units of UB/Ce)

Fig. III-5-1 Aimantation de CeRu
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b) Mesures a basses températures

Des mesures de l'aimantation en température a champ magnétique
fixe, Bo(sB") dans la gamme de température 150 mK < T < 1.0 K ont été
realisées par C. Paulsen pour les composés Ceg.os5Lap.g5RusSis (voir
Paulsen et al., 1990a) et CeRu2Siz (voir Paulsen et al., 1990b et ¢). Paulsen a
utilisé un dispositif & SQUID avec une détection limite de ~10-6 pup/Ce.

La figure [11-5-2 représente AM en fonction de T2 pour les composés
Cep.gs5Lag.o5Ru2Siz et CeRupSiz. La loi AM = BT?2 est bien respectée pour
B < B'. Le terme B est positif pour B < B* et négatif pour B > B".

Avec la relation de Maxwell ;

M 3S
Tos” ﬁ‘p , (I1.21)

l'aimantation AM = BT2 et une entropie linéaire en température S = yT, nous
trouvons :

5= 2B . (11.22)

Pour le composé CeRuzSiz, la proportionnalité, AM = BT2, au voisinage de B
(B" ~ 7.7 T) est trouvée seulement & trés basse température (T < 400 mK).
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Fig, III-5-2 AM = M(B) - M(B*) en fonction de
Ceo.95Lap 05Ru2S1; . Les courbes ont &
arbitraire suivant 1'axe vertical.

T2 : (a) CeRu;Siy et (b)
t€ déplacées d'une quantité
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Si la valeur de y a champ nul est connue (R.A. Fisher et al., 1988), nous
pouvons calculer y en fonction de B d'aprés I'éq. (li.22). La figure 111-5-3
compare la solution de I'éq. (l11.22) pour le systéme Ce¢.xLayRu2Siz (x =0 et
x = 0.05) avec les données expérimentales obtenues par Fisher et al.
(1988). Pour x =0, une augmentation de la masse effective
mesf(B")/met(B =0) ~62 % est trouvée. Pour le composé
Ceg.g5Lag o5Ru2Sis, cette augmentation est de 'ordre de ~30 %.

¥ (UK %mol™H

BT

Fig. 1I1-5-3 (o) Dépendance en champ magnétique du terme v calculé a partir de I'éq.
(IT1.22) du systéme Cey.xLayRu;Sip (x=0 et x=0.05); (*) points
expérimentaux d'aprés Fisher ez al. (1988). Dans l'encart, v en fonction
de B de CeRuySiy calculé a partir de 1'éq. (IIL.22) avec des mesures
d'aimantation a haute température (13K <T <4.2K, d'aprés
Lacerda ez al, (1989Db)).

10
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Si on impose la proportionnalité AM = BT2 dans une vaste gamme de
température pour le composé CeRusSio, d'aprés I'équation (111.22), la détermi-
nation de vy est directement liée & la gamme de température ol la loi en T2 est
forcée d'étre suivie. Dans I'encart de la figure Il-5-4, nous montrons la valeur
de y(B"), déterminée en fonction de la température moyenne ol on a imposé

la loi en T2, Un point intéressant est la saturation de la valeur de v(B") pour
T = 0.

B - .
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s = . ® g ¥ .
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Fig. III-5-4 Dépendance en champ magnétique du terme B(B) (voir le texte) ; (o)
déterminé dans la gamme de température 0.5-1.0 K et (*) dans la
gamme de température 0-0.5 K. Dans 'encart, v(B*) est calculé a partir
de I'éq. (I1.22), (o) et (*+) sont calculés dans la gamme de température
déja mentionnée et (A) est calculé dans la plage 0.5-0.75 K.
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Pour T < 500 mK, la variation de y est représentée en fonction de Ia
variable réduite 8(=(B-B")/B") (Fig. 11l-5-5). Dans 'encart, on montre y en
fonction de |8]1/2 pour B < B". Au voisinage de B", y semble atteindre une
valeur "critique” limite de ~620 mJ mole-1K-2 qui est presque la méme valeur
que celle obtenue pour le composé dopé Ceg.gslag g5RusSis (~640 mJ
mole-T K-2),

0.6 1 , ' 1
CeF\’uZSi2

T
0
(},E 0.5
X
<
o

D- 4 L

-0.1 -0.05

Fig. III-5-5 Le terme vy est calculé i partir de 1'éq. (II1.22) en fonction d'une variable
réduite, 8(=(B-B*)/B*) de CeRu,Si,. Dans l'encart, nous montrons Y en
fonction de 181}2 pour B < B*.
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Récemment, H. van der Meulen et al. (1990) ont réalisé des mesures
de chaleur spécifique & trés fort champ (B <20 T) dans la gamme de
température 1.5 K< T < 20 K sur ie méme monocristal de CeRusSis. Ces
mesures révélent que le terme vy de la chaleur spécifique s'effondre & ~80 mJ
mole-1 K-2 pour 20 T. Les résultats de van der Meulen sont reproduits Fig. Ifl-
5-6. Un point important est de savoir si, dans la région fortement polarisée
(B >> B’), les électrons lourds peuvent encore exister.
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Fig. III-5-6 (o) points expérimentaux du terme Y en fonction de B (d'aprés van
der Meulen) de CeRuySis. Courbe continue calculée A partir de I'éq.
(IIL.22) et mesures d'aimantation haute température (T > 1.3 K).
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llI-6 Dilatation thermique sous champ

Il1-6-1 Résultats expérimentaux

Les premieres mesures de dilatation thermique sous champ sur le
compose CeRuxSiz ont été réalisées dans la gamme de température
1.5K<T<20K dans un champ magnétique de ~ 9tesla (Lacerda,
1989b). Ces mesures ont été effectuées avec le champ B//c et soit suivant
Faxe ¢ (AL/L) // ¢, soit dans le plan basa!l (AL/L) // a (voir Fig. 1-6-1).

Dans ces premiéres mesures, nous avons observé qu'en augmentant
le champ magnétique vers B® (avec B < B*), le coefficient lindaire de la
dilatation thermique, a(= o/T), est positif et augmente considérablement & B".
L'anomalie trouvée a Tm = 9 K (extremum de la dilatation thermique) a
champ nul est déplacée vers les basses températures lorsque B — B®
(B < B’). AB",a change de signe : il devient négatif et en augmentant le
champ magnétique (B > B}, @ décroit fortement. Ty, atteint un minimum
prononcé a B puis croit avec le champ. Comme le montre la figure 111-6-2, la
gamme de champ magnétique ol @ change de signe est trés étroite. Pour le
composé Ceq gsLag gsRuzSiz, nous pouvons suivre la remontée de Tm dans
la région B> B" (B" ~ 5.3 T).
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Fig. III-6-1 Coefficient linéaire de la dilatation thermique de CeRu;Si; pour B//c en
champde 0,6,7.5¢et 8 T: (a) AL//c et (b) AL//a.
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Fig. TII-6-2 Coefficient linéaire de la dilatation thermique volumique pour B//c : (a)
de CeRuySis et (b) de Cep95Lap.osRu2Sis.
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Vu la forte diminution de Tr, pour B ~ B*, des mesures de dilatation
thermique sous champ ont été effectuées a basses températures,
Tmin ~ 100 mK  pour CeRuzSis et Tmin ~ 320 mK pour
Ceg.gsLag.gsRu2Sis. |

Pour CeRu»Sis, le coefficient ¢ de dilatation thermique varie de
a.=+1.7x104K2 3 B= 7614 T pour @. = -1.8x10-4 K2 4 B= 7.685 T,
Le champ métamagnétique B* se trouve entre ces deux valeurs de champs.
Son estimation de 7.665 T coincide avec le maximum trouvé dans la dérivée
de la magnétostriction 4 basses températures. La figure lI-6-3 représente ay
en fonction de la température & champ fixe pour le systéme CeyxLaxRusSi»
avec x=0 et 0.05.
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5 g Sl ) e o
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Fig. I1II-6-3a oy pour B//c au voisinage de B* de CeRu»Sis.
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Fig. III-6-3b oy pour B//c au voisinage de B* de Ceg.g5Lag,05Ru2Sis.
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La figure 1ll-6-4 décrit le comportement de la température Tm en
fonction du champ magnétique B. Pour B > B, Tm croit. Qualitativement Tiy
peut décrire une région de crossover séparant une phase bas champ a fortes
corrélations intersites et une phase haut champ deécrivant des fermions a
fortes fluctuations locales.
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D 1 L | L
O 2 4 B 8 10
B (T

Fig. III-6-4 T (K) en fonction du champ magnétique du systéme Cei sLaxRu,S1,
pour x=0 et x=0.05.
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11l-6-2 La loi d'échelle (SA)

L'idée du scaling a été proposée a l'origine pour le composé CeRuzSis
étant donné que le produit xo.B" est indépendant de la pression (voir section
.3). Dans cette section, nous allons montrer qu'avec les hypothéses de Ia loi
d'échelle nous pouvons relier les mesures de dilatation thermique a la
variation du terme y sous champ.

Nous allons supposer qu'il n'existe qu'une seule échelle d'énergie
dépendant de la pression. Supposons que I'entropie s'écrive :

T B
S = S(TS(P) , BS(P)) , (11.23)

en fonction des variables réduites T/Tg(P) et B/Bg(P). D'aprés la relation de
Maxwell :

aVv a8
5= -3—’ (111.24)
la dilatation thermique peut s'exprimer par :
AY 1 dTgy 98 1 dBgy 9S
aT = T(Ts aP) ot * (Bs 3P ) 3B - (I11.25)

Les termes entre parenthéses sont reliés aux paramétres de Griineisen I''S et
BS de Tg et Bg par les relations :

Ili

oTs 1 dTs dnTg 1 oV «['TS
Ts oP = alnV ( aP)

(111.26)

Bs_ 1 s MMBs 1 aVy g
QU =Bs P = Sy (v aP)-KF |
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Si, & basses températures, un régime de liquide de Fermi est établi : S = +T,
I'eq. (111.25) indique une relation simple entre a et la variation de v a travers la
relation différentielle.

KT B dy
a=y_ [1“ Sy+T°S B 55} : (111.27)

Expérimentalement, comme T'S ~ rBs (=T), a(B) est relié a vy par
I'expression :

a(B) = % l:y + B %} . (111.28)

Un point intéressant est que les différents paramétres x, I' et a(B)
(= av(B)/T) sont des quantités expérimentales. Pour la dépendance en
champ magnétique de k(B), le SA proposé par L. Puech (1987) a été utilisé.
k(B) a une augmentation de ~42% & B= B’ (& T= 1.3 K). Si on connait
a(B), on est capable de déterminer la dépendance en champ magnétique du
terme y. Pour montrer les grandes variations du terme a(B) en champ
magneétique, nous présentons dans la figure 11-6-5 a(B) déterminé & partir des
mesures a basses températures pour B ~ B*, Encore une fois, les effets pour
B ~ B" sont trés faibles pour le composé Ceq gslag psRu2Sis par rapport a
Ceux observés pour le composé pur CeRuzSi,.
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Fig. III-6-5 Le terme linéaire de la dilatation volumique a(B) (= o./T) en fonction du
champ magnétique du systéme Cey_,La,Ru;Si, pour x =0 et x =0.05.
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Nous pouvons tester la validité du SA en comparant la prédiction pour
le terme a(B) donné par I'éq. (111.28) avec les données expérimentales. La
figure 111.6.6 compare la solution asa (éq. (111.28)) avec y = Yim (OU 7y est la
solution thermodynamique (ég. (111.22)) de a(B) obtenue pour le composé
CeRuzSiz (et le composé Cep.gslag g5Ru2Siz dans I'encart). L'accord entre
le SA et I'expérience au voisinage de B’ n'est pas trés bon pour les deux
composés. L'hypothése d'une seule échelle d'énergie doit étre revue dans
cette gamme de champ magnétique.
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]
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- B »* ® *» & * © w Gu *F*
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~ 3L e 4 ?
> b + ¥ #
o oL ® -
- 3 .
131 -3 woos 3485 _ . .
L]
-6 ] 1 l? 1 g
0 2 4 = g8 10
-29 1 , 1 . .
0 2 4 B 8 10 12

B{T

Fig. III-6-6 (o) points expérimentaux du terme linéaire de la dilatation volumique
a(B), (*) a(B) calculé a partir de I'éq. (II1.28) de CeRu,Si;. Dans
l'encart pour le CeggsLagosRusSis
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Un point important de cette étude est la remarquable dépendance en
température de y & B® (encart Fig. IlI-5-4) pour T < 1 K. Pour CeRusSisz, un vy
"critique” de I'ordre de 650 mJ mole-1K-2 (=v.) peut étre déterminé pour
T <500 mK a B = B". Dans les séries Ceq.xLaxRu2Siz (R.A. Fisher et al.,
1988), CeRuz-xRhxSi2 (B. Lloret et al.,, 1987) ou CeRua(Si1.xGey)2 (J.S. Kim et
al, 1990), les diverses valeurs de vy trouvées peuvent indiquer que Y. est la
valeur critique a laquelle l'ordre a longue portée s'établit.

Dans le cas de l'autre FL qui présente une transition métamagnétique,
UPt3 montre une augmentation de sa masse effective 4 B = 20 T de 'ordre
de 35 % (T. Mdller et al., 1988). Malheureusement, il n'a pas encore été
effectué de mesures a trés basses températures et a trés fort champ dans
UPt3 pour comparer avec la transition métamagnétique de CeRusSio.

Comme on a pu l'observer, la proximité d'un état ordonné pour le
composé CeRusSio et les grands effets de volume doivent étre connectés.
Dans une premiére approximation, F.J. Ohkawa (1989) a utilisé une théorie
de champ moléculaire avec des interactions ferromagnétiques pour étudier
les effets de volume dans CeRusSis. Pour reproduire les augmentations
observées dans Ay et l'aimantation, un paramétre de Griineisen (TrL) de
l'ordre de celui observé expérimentalement a été considéré. Malheureuse-
ment, dans ce modele, le produit xo(P).B" ~ constante n'est pas obtenu et
¥(B") a une augmentation de seulement ~3 % par rapport a y(B=0).

Recemment, pour tenir compte des fluctuations locales (observées par
les expériences aux neutrons) et du caractére itinérant des guasi paricules,
K. Miyake et Y. Kuramoto (1990) ont proposé un modéle basé sur les
interactions RKKY entre les moments localisés. Dans ce modéle, le produit
%o(P).B" = constante est reproduit pour le composé CeRuaSis.

Un modéle pour l'aimantation des composés & fermions lourds a été
récemment proposé par K. Ueda et al. (1990}). Pour le composé CeRusSio,
I'application de ce modéle reproduit assez bien I'anisotropie dans 'aimanta-
tion (pour B // ou L & l'axe ¢), mais en aucun cas le feedback entre le volume
et les instabilités magnétiques n'a encore été incorpors.







CHAPITRE N

Dans ce chapitre, nous décrivons quelques propriétés magnéto-
volumiques d'un autre composé & fermions lourds non ordonné, CeCug.
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IV - LES EFFETS MAGNETOVOLUMIQUES DANS CeCug

IV-1 Le composé CeCug

Le composé intermétallique CeCug de structure cristalline ortho-
rhombique (Fig. IV-1) est un des fermions lourds les plus étudiés. Ce
composé peut étre caractérisé par de trds grands termes
v~ 1.8 JK2 mole-! (voir G.R. Stewart et al., (1984), T. Fuijita et al., (1985),
H.R. Ott et al., (1985) et A. Amato et al. (1987)). Ce terme vy est environ 200
fois plus grand que celui du composé LaCug. Comme pour les deux
composés Ceq-xLayRusSiz (x = 0 et x = 0.05), aucun ordre supraconducteur
n'a éte observé dans des mesures au-dessus de ~ 18 mK (A. Sumiyama et
al.,, (1985)). Contrairement au composé CeAls considéré souvent comme le
fermion lourd typique, le CeCug a I'avantage de s’obtenir sous forme de
grands monocristaux (voir par exemple Y. Onuki et af., (1984}). La Fig. IV-1-1
reproduit la courbe de chaleur spécifique & basses températures (A. Amato et
al., (1987)) du monocristal que nous avons étudié. L'échantillon G2 a été
recuit pendant 10 jours & 680°C. L'échantilion G1 n'a pas été recuit. Pour les

mesures que nous allons décrire, nous nous limiterons & 'étude de
'échantilion non recuit.

Fig., IV-1  Structure cristalline de CeCug. L’atome de Ce est entouré de 19 atomes
de cutvre (d'apres Onuki e a/.1985 et Cromer ez al. 1960).
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Fig. IV-1-1 C/Tenfonctionde T2 champ nul de CeCug. L’encart ci-dessous pour :
(0) aprés et (-) avant Ie recuit. L’encart ci-dessus C/Ten fonctionde T &

basse température. (D’apres A,

Amato ez al., (1987)).
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Par des mesures de chaleur spécifique sur une large gamme de
temperature (150 mK < T < 70 K), T. Fujita et al., (1985) ont détecté deux
anomalies : une a ~2.6 K et une autre a ~ 27 K. L'anomalie de basse
température a été attribuée a I'effet Kondo du doublet de I'état fondamental
(Tk ~ 4 K), issue de la symétrie orthorhombique du champ cristallin qui
décompose le niveau J =5/2 en trois doublets. D’aprés les modéles
theéoriques (voir par exemple Hanzawa et al., (1985)), la température de
Kondo effective de haute température s'écrit :

Ty = (Tk At Ap)1/3 ~ 30 K

Les splitting de champ cristallin déterminé & partir des mesures de
diffusion inélastique neutronique par U. Walter et al, (1986) est estimé a 0-64-
128 K.

L’aimantation selon l'axe ¢ de la structure orthorhombigue (axe de
facile aimantation) présente, au contraire du composé CeRu3zSi» (Haen et al,,
(1987)) et UPt3 (P.H. Frings et J.J.M. Franse, (1985)), une courbure négative
jusqu’aux plus basses températures (Y. Onuki et al., (1988), A. Amato et al.,
(1987) et S. Schréder (1990)). Suivant les autres directions, I'aimantation M
est linéaire en champ plus faible : Mc/Map ~ 7 (A. Amato et al,, (1987)). La
Fig. 1V-1-2 reproduit les courbes d'aimantation a fort champ a T=1.6 K et
4.2 K, pour les trois directions de la structure cristallographique. La
Fig. IV-1-2b montre I'aimantation a plus basse température (550 mK) par
Y. Onuki et al. (1988).

L'addition de Au ou de Ag dans le systeme CeCug.xAux (ou
CeCug.yAgy) induit un ordre antiferromagnetique. Pour une concentration de
20 % de Au le systdme s'ordonne antiferromagnétiquement avec
TN ~ 250 mK (A. Germann et al. 1988).

Comme dans le cas de CeRuzSip, les expériences de diffusion
inélastique neutronique (G. Aeppli et al, (1986)) révelent I'existence de
corrélations antiferromagnétiques. Notre but dans ce chapitre est de comparer
nos mesures des effets magnétovolumiques des deux composés CeCug et
CeRusSio.
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Fig. IV-1-2 (a) Aimantation de CeCug pour le champ magnétique appliqué suivant les
trois axes cristallographiques 4 T = 1.6 K. Dans I’encart, 1’aimantation
selon 1’axe de facile aimantation (axe ¢) (d’aprés Amato et al., (1987))
(b) Aimantation (A) et magnétorésistance de CeCug d’apres Onuki er al,
(1988).
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IV-2 Dilatation thermique a champ nul

Le compose CeCug, qui a une structure orthorhombique 2
température ambiante, passe par une transition de phase vers une structure
monoclinique (H. Asano et al., (1986) et E. Gratz et al., (1987)) a ~ 220 K. La
distorsion vers la structure monoclinique est petite (B = 91.5° & 4.2 K, Gratz
et al., (1987)). Par la suite, nous conserverons les notations de la structure
orthorhombique. La résistivité résiduelle d’'un échantillon typique a été
mesurée par Amato et al., (1987) avec des valeurs respectives de 15.7, 8.3 et
9.2 uQ cm pour les axes a, b et c.

Pour nos mesures de dilatation thermique, I'échantillon a été déecoupé
par électro-érosion suivant les trois axes cristallographiques. Les dimensions
finales de I'échantillon sont : 3.8 x 5.0 x 3.8 mm3. Le coefficient linéaire de Ia
dilatation thermique, o, a é1¢ mesuré avec la méme cellule que celle décrite
précédemment.

Le coefficient linéaire de la dilatation ta, 0p €t o est montré
Fig. IV-2-1 (A. de Visser et al., (1989)) dans la gamme de température 1.3 K
- < T <100 K. La partie basse température est representée Fig. IV-2-1b. Pour T
< 15K, on a effectué plusieurs expériences. Le coefficient oz a basse
tempeérature révéle un effet d'hystérésis (~ 5x10-7 K-1) que nous avons
attribué a des problémes de friction entre le plan bc et les plans paralléles de
la cellule. Pour les autres directions, oy, et o, on ma pas détecté ces effets.
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IV-3 Paramétres de Griineisen

Pour séparer les différentes contributions, une analyse en terme de
parametres de Griineisen est présentée. En utilisant les données de chaleur
spécifique (T < 20 K, A. Amato et al., (1987) et T> 20 K, T. Fuijita et al., (1985)),
on definit un paramatre de Griineisen effectif : Cotf(T) = Voou/xCp qui va étre
fonction de la température (voir Fig. 1IV-3-1).

60

50 60 ———r ; .

40
¢ 30
1]
C_

20

10

O 20 40 60 80 100
T (KD |

Fig. IV-3-1 Dépendance en température du parametre effectif de Griineisen (Tetr) de
CeCu6. Dans Uencart I'gy(T) pour T<25 K.

Ici la dilatation thermique volumique a été calculée par oy = Oq + Oh +
. La compressibilité isothermique, x, a été estimée d'aprés la dépendance
sous pression des reflexions nucléaires (020), (104) et (311) mesurés par A,
Shibata et al, (1986). La compressibilité est tras anisotrope :
ka = -a"1(da/dP) = 0.14 Mbar!, x, = 0.66 Mbar! et ke = 0.41 Mbar1, d’ot
une compressibilité x = k3 + kp + kg = 1.21 Mbar!. A basse température, Tefs
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présente une forte remontée vers une valeur limite > 60. A haute température
Tett = 1.7 ; cette valeur est proche de I'ph = 2 trouvée pour les métaux
normaux.

La dépendance initiale en pression du terme v de la chaleur
spécifique peut étre calculée & partir du paramétre de Griineisen :
"3% = - kTl v (IV-1)
Avec les mesures de basses températures (T < 1 K), on trouve g,
(T — 0) 80. Pour y=1.67J K2 mole! (Amato et al, (1987)), on prédit
dy/dP ~ - 160 (mJ K-2 mole-1)/kbar. Ce résultat est en bon accord avec les
données experimentales de chaleur spécifique sous pression de R.A. Fisher
et al., (1987), donnant dy/dP = -145 (mJ K-2 mole-1)/kbar. La Fig. IV-3-2
montre le coefficient de Griineisen obtenu & trés basses températures. Une
remarquable remontée est observée pour T < 1.5 K, méme a trés basse
température (T < 300 mK), Te(T) montre une trés forte augmentation. Celle
de Teff (T < 300 K) peut étre due & des effets de cellule, qui ne sont pas
negligeables dans cette gamme de température, par contre I'existence
d'autres échelles d'énergie a trés basse température ne peut pas étre exclue.
D'aprés les mesures de la constante de Hall par T. Penney et al., (1985) et
du pouvoir thermoélectrique par A. Amato et al., (1987), deux échelles
d'énergie a basse température ont été proposées.
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Fig. IV-3-2 Griineisen effectif (T'eff) de CeCug 2 basses températures
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On rappelle que l'autre composé & FL qui présente de grandes
variations du parameétre de Grilineisen & basses température est CeAls
(J. Flouquet et al., 1982). Dans ce cas, ot €5t de P'ordre de 25 &4 1 K et
décroft a - 200 a 100 mK.

Dans le modéle de Kondo & une impureté, Tes peut étre utilisé pour
déterminer la dépendance en pression de Tk ; v = 0.68 R/Tk {voir par
exemple V.T. Rajan et al., (1983)), ol R est la constante universelle du gaz.
Dans ce cas :

ofn Tk
o e v (IV-2)
avec Tk = 3.9 K, on trouve :
: dT B~ = kT Tk = 0.38 K/kbar (IV-3)

Ce résultat est aussi en bon accord avec les mesures de résistivité
Sous pression (voir par exemple J.D. Thompson et Z. Fisk (1985b) et
A. Shibata et al., (1986)).

IV-4 Effet du champ magnétique

La principale motivation que nous ayons eu pour étudier les effets du
champ magnétique a été donné par les résultats d’'expériences d'effet Haas-
van Alphen par P.H.P. Reinders et al., (1986) et par des mesures de
constantes élastiques sous champ a basses températures par T. Goto et al.,
(1988). La Fig. IV-4-1 reproduit les résultats de la dépendance en champ
magnétique des modes Cq4 et Caz, mesurés pour T 2 30 mK. Le mode C14
a ~ 500 mK augmente monotoniquement jusqu'au champ magnetique
maximal de 8.5tesla. A basses températures ~ 27 mK, aucune variation
N'est observée a bas champ (B <2 T). Le mode Caz présente de fortes
variations en champ & trés basses températures : 30 mK < T < 260 mK.
AU voisinage de B =2 T, un fort durcissement apparait.




Fig. 2. (a) and (b). Dependences on the magnetic field
along the ¢ direction of the longitudinal €, and C,
modes in the CeCu, of sample #i with the residual
resistivy pi = § 49 cm are shown in (2) and (b), respec-
tively. The anomalies at B,=2.2T relate to the
metamagnetic transition.

633 CECUG

aCy /Ci
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Fig. 3. Oscillatory behaviors of C,; under the field
along the c direction in the CeCu, of sample #2 with
the residual resistivity pi=luQlcm. Al tne
metamagnetic transition 8,=2.2 T, the dip has been
observed. The characteristic oscillation above 2 T up
to 8.5 T may be reiated to the unstable orbits of
heavy electrons in CeCu,.

Fig. IV-4-1 D'aprés Goto er al, (1988),
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Pour comparaison, la Fig. IV-4-2 montre les mesures récentes faites a

160 mK par G. Bruls et al., (90) de la variation AC33/Caz sous champ dans
CeRusSio.
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Fig. IV-4.2 Susceptibilité magnétique et mode C33 en fonction du champ magnétique
(B//c) de CeRunSiz 4 T = 160 mK (d’aprés Bruls et al. (1990)).
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L'intensité magnétique sous champ & basse température a été
mesuré par L. P. Regnault et al. 1987 et J. Rossat-Mignod et al. 1988 sur le
CeCug. La Fig. IV-4-3 reproduit l'intensité magnetique en fonction du champ
magnétique a T = 500 mK pour B // b pour le composé CeCug. PourB>4T
les corrélations magnétiques sont détruites. Comme dans le composé
CeRuzSi2 a B ~ B, le composé CeCug présente une trés forte décroissance
des corrélations inter-sites pour B ~ 2.5 T. La supression-de ces corrélations
ne donnera pas les memes effets en magnétostriction que dans le CeRusSi».
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Fig. IV-4-3 Intensités magnétiques mesurées & T = 500 mK en fonction du champ
magnétique (B//c) de CeCug (d’apres Rossat-Mignod er al. (1988)).
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1V-4-1 Magnétostriction a basses températures

Pour voir les effets du champ magnétique sur le volume, on a réalisé
des mesures de magnétostriction a basses températures. Comme pour
laimantation, la chaleur spécifique et les constantes élastiques, les effets en
champ sont plus nets pour B//c. Dans nos mesures, le champ magnétique et
la dilatation thermique (AL) ont été mesurés suivant l'axe c.

La magnétostriction a été mesurée & 80, 100, 150, 300 et 350 mK
dans un champ appliqué maximum de 9 tesla. Aucun effet d’hysteresis
pendant la montée et la descente du champ magnétique n'a été observé. La
Fig. IV-4-4 montre une courbe typique de magnétostriction A¢ (= AL¢/L¢ pour
B//c) a 80 mK et 100 mK. On peut observer une nette cassure de pente a
~2tesla et & 4 tesla. La cassure a faible champ (~ 2T) correspond au
champ ou le fort changement du mode C33 a été observé. Récemment,
A. Schréder et al. 1990 ont aussi observé une anomalie dans une courbe
d’aimantation & ~ 150 mK.
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Fig. IV-d4-d4a La magnétostriction de CeCug (B//c et AL//c) 4 T = 80 mK,
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Pour comparer les effets de CeCug et CeRusSis, la Fig. IV-4-5
représente la magnétostriction des deux composés a T ~ 100 mK.
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Fig. 1V.4-5 Magnétostriction pour B//c et AL//c ; (a) de CeCug a T = 100 mK et (b)
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La Fig. 1V-4-8 décrit le coefficient du terme linéaire de la dilatation
thermique, a (= ag/T) en fonction du champ magnétique appliqué. On note un
tres fort changement de pente entre 2 et 3 T et lapparition d’'un minimum au
voisinage de 6 T.

25 | ,
CeCu6
15 | Bil c
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_5 I ]
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Fig. IV-4-8 Le coefficient linéaire de la dilatation thermique, a; (= oc/T) de CeCug en
fonction du champ magnétique (B//c)

Avec les mesures de la chaleur spécifique sous champ sur le méme
monocristal (Amato et al. 1987), en utilisant I'équation de I'hypothése
d'échelle (I'éq. 111.28) et a; (Fig. IV-4-8), nous pouvons calculer la variation du
terme v en fonction du champ magnétique. Comme nos mesures ont é&té
restreintes & B//c et AL//c, dans la Fig. IV-4-9, on compare seulement la
variation relative y(B)/y(B=0) en fonction du champ magnétique. A l'opposé de
CeRu2Sip, v présente une diminution continue en champ magnétique. En
augmentant le champ magnétique (B > 2 T), la polarisation des moments
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magnétiques localisés se traduit par une forte décroissance de v. Des
mesures in¢lastiques neutroniques (Rossat - Mignod et al. 1988) ont aussi vu
une brusque diminution des corrélations intersites 8 B ~ 2 T (voir Fig. IV-4-3).
Encore une fois, & I'opposé de CeRu2Sis, aucun maximum n'est observé en
dM/9B au voisinage de 2 T: un maximum est discernable seulement en
92M/oB2,

1'2 T Y T T T T T
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Fig. IV-4-9 Variation en champ magnétique du terme Y(B)/y(B=0) de la chaleur
spécifique de CeCug. (0) 4 partir de I'éq. IIL.28 et (*) points
expérimentaux d’aprés Amato et al. 1988.
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En résume, on a mesuré la dilatation thermique (20 mK < T < 100 K) et
la magnétostriction (80 mK < T < 350 K) dans le champ jusqu'a 9tesla
pour le composé a FL CeCug. La forte anisotropie trouvée dans la dilatation
thermique de CeCug a champ nul peut étre liée au spectre anisotrope des
fluctuations de spin. Cette anisotropie n'a pas été retrouvée dans le composé
CeRuzSip, puisque la dilatation selon 'axe ¢ se déduit de celle du plan de
base par homothétie (avec ac > az). Ainsi, comme dans le CeRu»Si», les
mesures de diffusion inélastique de neutrons (L.P. Regnault et al,, 1987) ont
montré I'existence de fluctuations antiferromagnétiques suivant 'axe ¢. Pour
ces deux FL (CeCug et CeRu2Siy), I'axe de facile aimantation (laxe ¢) révale
la plus grande dilatation thermique.

Un point important est la remontée continue du paramétre de
Grineisen, Tesf(T) & basse température. Le Fet(T) de CeCug présente une
remarquable remontée méme au-dessous de 300 mK. L’apparition d’'une
deuxiéme échelle d'énergie pour CeCug n'est pas exclue. On rappelle que
les anomalies & basse température trouvées dans Fexpansion volumique, ay,
(& champ nul) nous donnent des températures de Kondo de Pordre de 2 K
pour CeCug et 10 K pour CeRu»Sis.

L’application d’'un champ magnétique a basse température paralléle &
I'axe de facile aimantation (axe ¢) révéle les principales différences entre
CeCug et CeRupSin. L'absence d'un maximum en JM/oB est
thermodynamiquement liée a Ia faible magnétostriction dans ce composé :
AL/L suivant I'axe ¢ (pour B//c) & T~ 100 mK de CeCug est d’environ
103 plus faible que celle de CeRu,Sip. Le fort changement du mode Cas
observé par T. Goto et al., 1988, & basse température & B ~ 2 T, n'est peut
étre pas une indication de Il'existence d’une transition de type

métamagnétique comme celle observée pour le composé CeRusSi» 3
B~77T.



CHARPITRE  V

Dans ce chapitre, nous allons étudier un alliage dérivé du composé

CeRup8Sip, le composé Cep.golap.2oRusSip, qui présente une transition
antiferromagnétique a Ty ~ 5.7 K.
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V - L’ALLIAGE ORDONNE Ceg ggl.ag.2gRusSis

V-1 Le composé Ceg.gglap.2gRusSi»

Dans le systéeme Ceq.xLayRu»Sis, 'addition de La donne lieu &
I'apparition d’un ordre antiferromagnétique pour x = 0.08. Le COmposé avec
x = 0.20 s’ordonne antiferromagnétiquement avec Ty ~ 5.7 K et présente
un moment ordonné de 1.2 ug/Ce-atome. Nos mesures ont été faites sur un
monocristal de dimensionis 3 x 3.5 x 4 mm3 préparé par P. Lejay au CRTBT.

Les mesures d’aimantation ont été effectuées auparavant par
P. Haen et al., (1988), sur des monocristaux provenant du méme bain. La
Fig. IV-1-1 reproduit la courbe d’aimantation de Cep.gpolag.2gRu2Si» & 1.5 K.
Deux anomalies sont nettement vues pour B~1 T et B~35T. A 1.5 K
I'anomalie & champ faible est accompagnée d'un faible hystérésis qui peut
étre observé dans I'encart. Cette anomalie & bas champ (~ 1 7T) a été aussi
accompagnee d'hystérésis dans nos mesures de magnétostriction a 1.5 K.

V-2 Expériences de neutrons

L'ordre magnétique du systéme Ceq.xLaxRusSio (x 20.08) se
caractérise par un vecteur d'onde incommensurable K (0.309, 0, Q).
Récemment, J.M. Mignot et al., (1990a) et L.P. Regnault et al., (1990a) ont
réalisé des mesures élastiques et inélastiques de neutrons dans le composé

Ceo.golan.2gRuU2Sis. Plusieurs effets anormaux ont été observés au
voisinage de Tn.
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Fig. V-1.1 Aimantation du systeme Ce).xLayRuaSis avec x =0, 0.05,0.1,0.2et 0.9

a 1.5 K par Haen et al., 1988. Dans I'encart, le détail pour le composé
Ceg.80Lag,20RusSis.
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Les intensités du pic magnétique de Bragg augmentent & peu prés
lineairement en température pour T < Ty (voir Fig. IV-2-1). Dans
cette gamme de température, un exposant critique B ~ 0.5 est
déterminé, qui est différent de celui attendu pour un systéme [sing 3D
(B ~0.3).

Les fluctuations magnétiques présentent un maximum a Ty, mais
contrairement a un systéme Ising, 3D ne divergent pas. La Fig. V-2-2
reproduit les résultats de Regnauit et al., (1990a) de la dépendance
en température de l'intensité neutronique mesurée a Q (0.715, 0.98,
0), localisée prés du pic magnétique de Bragg (0.695, 1, 0).
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V-2-1 Largeur de corrélation {, en fonction de la température de
Cep.goLag 20RuaSis. Dans 'encart, dépendance en température du pic de
Bragg situé a = (0.695, 1, 0) en fonction de la température de
Ceo.80Lap.20RusSiz d’apres Regnault er al., 1990a.
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Intensité neutronique 4 G = (0.715, 0.98, 0) en fonction de la température

de Ceg goLag.20Ru2Sis, d’aprés Regnault et al., 1990a.

A plus basses températures, lintensité des fluctuations persiste
(Fig. V-2-2) ; cela implique de grandes fluctuations magnétiques et en con-
séquence une réduction du moment ordonné (aimantation du sous-réseau).
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V-3 Propriétés thermodynamiques

Nous allons étudier les effets thermiques de volume au passage de la
transition antiferromagnétique a champ nul et sous champ. Pour comparer
avec le diagramme de phase trouvé par J.M. Mignot et al., (1990b), des
études de chaleur spécifique et de dilatation thermique sous champ et
magnétostriction seront présentées.

V-3-1 La magnétostriction

l.a magnétostriction du compose Cep golag.2oRusSis a été mesurée
suivant l'axe ¢ (AL//c) et B//c & deux températures : 1.3 K et 4.2 K. La
Fig. V-3-1 montre la dérivée de la magnétostriction (A") pour les deux tempé-
ratures. Les anomalies trouvées & 1.3 K pour B~1 T et B~3 T corres-
pondent a celles mentionnées dans les courbes d’aimantation (voir
Fig. V-1-1). Pour donner une idée des effets du champ magnétique dans la
série Ceq.xLaxRu2Sis, la Fig. V-3-2 montre Av @ 1.3 K pour x =0, 0.05 et
0.20. Le faible épaulement qui suit dans le composé ordonné (x = 0.20) au-
dessus du champ métamagnétique (B ~ 3 T) est une indication de la
coexistence de l'ordre et des fluctuations magnetiques (indication du
méetamagnétisme du composé pur CeRuzSiz). Pour le composé
Cep.golag 20Ru»Sis on a supposé AlL; ~ 3.3ALa., comme on avez observé
pour la dilatation thermique.
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141

].5 T T T T
Cel_ La Ru2512 5% a
b x P
s
S
T=1. 3K &
~ 10 | # u ]
P Bll ¢ K N
— *** F 0%La
; b
= * +
~ ¥ +
2 ) /
- ¥ 4##
@i
O
O

Fig. V.3-2 %\, p({ugr%g systeme Cey_xLayRu;Sip pour x = 0, 0.05 et 0.20 avec B//c 2




142

V-3-2 Chaleur spécifique

Les mesures de la chaleur specifiqgue de Ceg gglag.ogRusSio ont été
effectuées & Amsterdam dans un champ magnétique (Bmax = 5 tesla) et
dans ia gamme de température 1.5K<T <15K. La Fig. V-3-3 montre la
chaleur spécifique de Cegp gplag 2gRusSis & champ nul aprés la soustraction
de la chaleur spécifigue de LaRusSi». Dans la phase ordonnée, T < Ty, un
deuxieme pic est observé au voisinage de ~ 2.0 K (Tnz). Cette deuxiéme
transition & Tn2 a été vue pour la premigre fois a partir des mesures de
reésistivité (R. Djerbi et al. 1988). La Fig. V-3-3¢c montre Cp/T en fonction de la
température au carré. La remontée en T3, caractéristique des ondes de spin
dans un antiferromagnétiques est observée seulement pour Tne < T < Ty
Comme on le verra, une grande anomalie & Ty2 est aussi trouvée dans la
dilatation thermique.
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Fig. V-3-3a _Chaleur spécifique & champ nul de Ceg.goLap.20RuzSiz dans Ia gamme
de température 1.5 K <T< 10K,
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Les Figs. V-3-4 et V-3-5 montrent le terme Cp/T pour plusieurs
champs magnétiques appliqués paralldles a I'axe ¢. En appliquant le champ
magneétique, le pic de la phase ordonnée disparait. A fort champ, (B > 37T),
une chaleur spécifique de type Schottky se développe a basse température.
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Fig. V-3-4  Chaleur spécifique sous champ (B//c) de Ceg.goLag 20RuzSis
(a)B=1Tet(b)B=2T.
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V-3-3 Dilatation thermique

Le coefficient linéaire de la dilatation thermique parallele (o)) et
perpendiculaire (ayr) a 'axe ¢ pour 1.3 K < T < 100 K est représenté
Fig. V-3-6. Le passage par Ty est accompagneé par des sauts dans o et .
La seconde transition dans la phase ordonnée (Tno ~ 2 K) donne aussi de
grands effets dans la dilatation thermique.

L'application de la relation d’Ehrenferst :

dTy Aoy
dp = ™NVo x¢g (V1)

ou Vo est le volume molaire (Vg ~ 5.2 x 105 m3/mol), Aay et ACy, les sauts
respectifs dans la dilatation thermique et la chaleur spécifique a
TN (ACp=-1.9 J K1 mol-1 & Ty et ACp=- 0.2J K1 mol'1 & Tyo) permet
de calculer les variations sous pression des deux tempeératures d’ordre :

d Thy

dJF’,“z = -0.70 K/kbar

Reécemment, J. Voiron et al., (1990), & partir des mesures d’aimanta-
tion sous pression, ont trouvé d'ine facon indirecte une limite inférieure de
dTn1/dP = ~ - 0.8 K/kbar. Les mesures élastiques neutroniques par L. P.
Regnault et al. 1990b donnent ~ - 0.36 K/kbar. La valeur trouvée (dTn1/dP = -
0.56 K/kbar) par nos mesures se situe entre ces deux limites.



15

10

—-10

-15

13

10

-10

-15

147

La

] )
mooo**ﬁ*ommo o
* KR K K XK ¥ * A

T (KD

o0

. BULOD.

-

T (KD

15

Fig. V-3-6 Coefficient de la dilatation thermique de Ceg goLag 20Ru2Siz 4 champ nul
15

d
(a) pour T< 100K et (b) pour 1.5 T<

K.




148

La Fig. V-3-7 compare les effets de volume & champ nul pour le
systeme Ce1-xLaxRu2Si2. Les dilatations thermiques pour T>Tm (pourx=0
et x = 0.05) et pour T > Tn1 dans le composé ordonné présentent la meme
décroissance en température.

Pour mieux caractériser les couplages électrons-réseau, la Fig. V-3-8
montre le paramatre effectif de Gruneisen (Ieff = Voo (T)/xCp(T)) pour les
trois composés en fonction de la température. En premiere approximation on
a considéré x = 0.95 Mbar! pour les trois composés. Pour x = 0 et x = 0.05,
Cp(T) a été mesuré par R. Fischer ef al. 1990 (voir Fig. [-3-2), et pour x = 0.20
voir la Fig. V-3-3a. Pour le composé ordonné, I'eff montre deux sauts & TNt et
TNz respectivement. Pour Tz < T < Ty les régions de linéarité, en fonction
de la température, de o (T) et Cp(T) conduit au plateau trouvé dans T'gsr. Pour
T>Tm (pour x =0 et x = 0.05) et pour T > Tn1 dans le x = 0.20 le Gruneisen
effectif présente la meme dépendance en température.
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Fig. V-3-7 Coefficient de la dilatation thermique volumique du systéme
Ceq.xLazRurSis pour x = (, 0.05 et 0.20.
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A partir des mesures de la chaleur spécifique et de la dilatation
thermique sous champ, nous pouvons construire un diagramme de phase
champ magnétique vs. température. Dans la Fig. V-3-9, on reproduit le
diagramme de phase & partir des mesures neutroniques par J.M. Mignot et
al., (1990b) en ajoutant nos points trouvés des anomalies de la chaleur
specifique et dilatation thermique. Selon les mesures neutroniques le
passage de larégionl - 1 {aB~1Tet2T<B<3 T) est suivi pour une forte
hystérésis. Comme nous I'avions vu, I'hystérésis a été détectée par nos
mesures de magnetostriction a bas champ. Malheureusement nous ne

pouvons pas encore vérifier I'existence de la région 1l puisque celle-ci se
situeaT<1K.

T 1 T T T T J

CeO.gLao_g RUQS i2

Magnetic field (T)

I
0 2 4 6 8
Temperature (K)

Fig. V-3-9 Diagramme de phase de Ceg goLag 20RuzSin d’aprés J.M. Mignot et al.,
(1990D). Les points (17) & partir des mesures de la chaleur spécifique et
(*) la dilatation thermique.
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Le terme C/T (= v) en fonction du champ magnétique pour T < Tno et
TN2 < T < TNy est montré dans la Fig. V-3-10. Pour T < Tn2 (points (0) dans la
Fig. V-3-10), v présente un large maximum entre 1 et 2 T qui ne coincide pas
avec le champ métamagnétique trouvé par les mesures d'aimantation (~ 3.5
T, voir Fig. V-1-1). Ce maximum peut étre lié au changement de structure
magnetique dans la phase hachurée du diagramme (voir Fig. V-3-9). Pour
Tn2 < T < Tny, v présente une décroissance monotonique en augmentant le
champ magnétique. La valeur de v, champ nul, en fonction de la
concentration en lanthane est montrée dans I'encart de la Fig. V-3-10.
Comme nous I'avons dit, ¥ présente une forte augmentation au voisinage de
la concentration, x (0.08), ou I'ordre magnétique commence & se développer.
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Fig. V-3-10 Variation du terme y de Ceg goLag 20Ru2Sis en fonction du champ
magnétique. (o) p2our T < TNz et (*) pour TNy < T < TNi. En encart : Y
(en mJmole-1-K-2), 3 champ nul en fonction de la concentration, x, en
lanthane,
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Les propriétés magnétiques des composés Ceq.xLayRusSin {x = 0,
0.05 et 0.20) et CeCug ont été étudiées par des mesures magnétovolumiques
a fort champ et & basses températures.

Pour le CeRuzSiz, une analyse de la dilatation thermique 2 champ nul
nous a permis de trouver un paramétre de Griineisen de I'ordre de 160. Cette
grande valeur de T" est encore une caractéristique des composés a fermions
lourds. En utilisant une anomalie de type Schottky pour décrire la dilatation
thermique & haute température, un splitting de champ cristallin A de ~ 290 K
est trouvé. A plus basses températures, un modéle Schotte-Schotte a été
utilisé, d'ols un Tk de 19 K qui est nécessaire pour fiter 'anomalie de Ia
dilatation thermique volumique.

Pour mieux caractériser la transition de type métamagnétique a
B* ~ 8T (&4 4.2 K) qui apparait dans le CeRu2Sio, on a effectué des mesures
de magnetostriction & fort champ et & basses températures. A T ~ 120 mK,
une variation de volume AV/V de l'ordre ~ 103 est trouvée 3 B* (B*~77T
a 120 mK). Cette grande variation de volume a ce champ nous indigue que
peut étre une transition de phase de premier ordre peut exister & ce champ a
trés basses températures. Mais, d’aprés nos études, avec le composé dopé
de 5% de La, limportance de la qualité de I'échantillon a été remarquée
comme un point important dans cette transition. La forte décroissance de la
température caractéristique T au voisinage de B* (Tm ~ 300 mK) nous a
révélé limportance des expériences 4 basses températures dans le
CeRu3sSis.

L'application des relations de Maxwell et, d'aprés nos mesures de
variation de l'aimantation & basses températures, une augmentation de la
masse effective de ~ 65 % a B* a été trouvée pour le CeRupSis. Pour le
composé Cep.gsap.05RuUzSiz, 'augmentation n'est que de ~35% & B*
(B* ~ 5.3 T). L'origine microscopique de cette transition & B* est encore mal
comprise. Avec nos résultats, il est clair que les effets de volume doivent &tre
pris en compte dans les modgles théoriques.

Méme avec la forte dépendance en température du paramétre de
Griineisen, I'application d’une loi d'échelle & basses températures semble
bien décrire les résultats. Etant dit au voisinage de B*, 'accord n’est pas trés
bon.
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Nos études sur le composé CeCug nous ont permis de trouver un
paramétre de Griineisen qui varie avec la température méme dans la gamme
T < 100 mK. La dilatation thermique de ce composé présente une trés forte
anisotropie méme a basses températures. L'expansion suivant les axes
cristallographiques n'a pas eu un comportement monotonique comme celle
observée pour le composé CeRusSis. A basse température, I'expansion
thermique volumique de CeCug présente un maximum bien prononcé a
~2.5 K. Cette température est du méme ordre de grandeur gue celui de Ia
température de Kondo, déterminée par des mesures de chaleur specifique
(Tk ~ 3.9 K). A haute température, une large anomalie est associde aux
effets de champ cristallin 4 T ~ 60 K.

Dans nos mesures de magnétostriction & basse température dans
CeCug (B//c et Al//ic), nous n'avons pas observé de transition de type
meétamagnétique comme celle observée dans le CeRu2Siz. Le champ
magnétique (B ~ 2T), ou la vitesse du son montre un fort changement, est
accompagné d'un changement de pente dans la magnétostriction & T =
80 mK.

Finalement, dans nos études avec le composé ordonné
Cegp.golag.20RusSio, une remarquable anomalie dans la chaleur spécifique
et la dilatation thermique a été trouvée pour T < TNy (& Tnz). Le terme v (pour
T < TNz (~ 2 K)) en fonction du champ magnétique présente un faible
maximum pour1 T<B<2T. Pour Tnyo < T < TN1, v présente une décroissance
monotonique en champ magnétique. Cette deuxiéme transition a été récem—
ment confirmée par des mesures inelastiques neutroniques. Toutefois, I'ori-
gine physique de cette transition dans la phase ordonnée n'est pas encore
bien comprise.
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RESUME

Ce mémoire décrit des mesures de dilatation thermique, aimantation
et magnétost'ricﬁon & fort champ magnétique et 4 basses températures dans
les systémes a fermions lourds Ceq-xl.axRuaSiz (x = 0, 0.05 et 0.20) et
.CeCus. '

Les mesures de la dilatation thermique et de {a magnétostriction a
basse température (Tmin ~ 80 mK) et a fort champ magnétique
(Bmax. ~ 12 T) dans CeRuzSiz ont permis de mieux caractériser la transition
métamagnétique & B* ~ 7.7 T (& 120 mK). L'extremum de la dilatation
thermique volumigue en fonction de la température, détermine une
température caracteristique Tm, qui se déplace de 9 Kpour B=0T &
300 mK pour B ~B*. A partir de nos mesures d'aimantation a basses
températures, une augmentation de la masse effective en fonction du champ
magnétique de I'ordre de 65 % a pu étre déterminée. L’effet des impuretés
sur cette fransition a été étudiée par des mesures analogues dans le
composé avec 5 % La. Ces résultats indiquent que le compose CeRuz&g est
proche d'une transition de phase a 'T’ 0.

Dans cette série de domposés,. le systéeme Cep gol.ag.2oRu2Siz, qui'
présente une transition antiferromagnétique non conventionnelle, a été étudié

par mesures de chaleur spécifique et dilatation thermique sous champ.

Finalement, nous discutons des propriétés magnétovolumiques & trés
- basses températures du composé CeCus.

Les résultats seront suivis par une analyse de I'existence d'une
échelle d’énergie pour représenter le régime liquide de Fermi.

Mots clefs : fermions lourds, métamagnétisme, propriétés magnéto-

velumiques, antiferromagnétisme. _
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