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INTRODUCTION

Lorsqu'urie cible.est irradiée par un flux de neutrons, la
collision d'un néutron et d'un atome revét de nombreux aspects méme
si on ne considére pas le domaine oll de hautes énergies sont mises en

jeu (c'est-3-diré supérieures i un &lectron-volt).

On a alors coutume de considérer d'une part les interactions
neutron-noyau et d'autre part les interactions entre le champ magng-
tique créé par le neutron et le moment magnétique éventuellement porté

par les &lectrons de.l'atome.

La Sectibn efficate de diffusion-cofrespondante est la somme
d'une contrlbutlon nuclealre et -d'une contrlbutlon magnétique, auxquelles
s ajoute un,terme d'1nterference magnethue nuclealre si, 4 un instant
donné, tous les spins des neutrons ‘incidents sont: paralléles et de
méme sens. (technlque des '"‘neutrons- polarlses”) De plus, chaque contri-
bution peut &tre &lastique oll inélastique suivant que le neutron

conserve son énergie pendant la collision.ou en &change avec la cible.

‘Comme il est en principe possible de mesurer séparément ces
différentes sections efficaces partielles, la diffusion des neutrons
apparait comme un outil important employé d'une fagon originale ou

complémentaire d'autres méthodes plus classiques.

Le probléme env1sage ici est celui de 1 apparition du magné-
tisme dans les alllages désordonnés’ d'un métal dia ou paramagnethue
(appele "matrice") avec du Fer ou du Nlckel Ces alliages sont concen-
trés, c'est-d-dire qu en moyenne un atome des deux métaux ne peut gtre
considéré comme 1sole ou Sans 1nteract10n avec un autre atome appartenant
au méme métal. Blen que la concentratlon de Fer ou de Nickel puisse

Btre égale ou- supérieure a celle des atOmeS'de matrlce, ils seront
toujours désignés par le terme "impuretés'. On se limite de plus aux
systémes ol les atomes isolés d'lmpuretes dans la matrice ne portent

pas de moment magnétique, mais ofi un ordre magnétique dev1ent obser-




vable si la concentration en impuretés augmente pour atteindre la
concentration caractéristique. Celle-ci est conventionnellement
déterminée comme la concentration oll la température de Curie para-

magnétique devient nulle.

7 Les systemes concentres etudles Jusqu g present sont le Pt Ni,
le Cu Ni, le Rh Ni, le V Ni ; nous y avons ajouté I’alllage V. Fe.
Aux concentrations proches de la concentratlon caracterlsthue
1'ensemble des mesures d'almantatlon a montré 1'existence de moments
magnétiques geants formes par plus1eurs atomes d'impureté et se
comportant comme un.seul moment. L'ensemble ‘des moments géants ne
groupant pas la totalité des 1mpuretes un’ alllage qui est binaire
au point de vue metallurglque est beaucoup plus complexe au point
de vue magnethue ; en effet, certalnes 1mpuretes ne portent pas de
moment, et Celles Qul en portent ne portent pas nécessairement toutes
le méme, Il existe de plus des 1mpuretes magnethues qui contribuent

~

4 1'aimantation & satiration mais pas 3 1'ordre magnétique en Champ

nul.

Le modele ut1115e pour décrire. l'ensemble des propriétés
magnétiques- était le suivant : '

- Un atome d'impureté isolé dané 1a;maprice‘ne porte pas de
moment magnétique. D&s que 1'on en ajbuté‘d*aufres, il existe une
probabilité non nulle pour que plusieurs atomes d'impﬁretéfsoient en
position de premier voisin méme si la solhtibh‘Solide est parfaitement
-désordonnée. Ces amas ainsi permis par 1a dlstrlbutlon,statlsthue
des atomes portent alors un moment magnethue 51 1'1mpurete centrale
iest entourée par un nombre suffisant d'autres atomes d'lmpurete en
-'p051t10n de premiers voisins. Ceci. entraine qu' il y a des moments
magnétiques localisés méme aux concentratlons”;nflnlment faibles pourvu
que la statistique permette 1'existence d{au-moins un amas d'impuretés.
C'est le modéle bien connu de JACCARINO-WALKER;-<

Le nombre n, de premiers voisins d‘imPUreté nécessaire 3
l'apparition du magnétisme varie suivant'la nature de la matrice,
de 1'impureté, du réseau de Bravais. La cdncenfration moyenne EQ de
ces atomes rendus magnétiques par effet dé'voisinage est alors donnée



par la loi de distribution statistique

iﬁ =X gl Cil O (1—)()111_n

n=n_
oll n; est le nombre total de 51tes appartenant 4 la premiére couche
et dépend du réseau de Bravais. Cette distribution implique automa-
tiquement que la concentration Xy locale soit plus élevée au voisinage
d'une impureté déja magnethue qu allleurs : il'y a alors couplage
et des moments gé€ants 1ocallses globalement sur plusieurs atomes se
forment. L'aimantation est distribuée en amas qu1 se comportent
chacun comme un moment magnethue atomlque Les constantes de Curie

correspondantes ont des valeurs élevées.

Le but du présent travail est de confirmer la nature locale
de 1'apparition du magnétisme tout en relevant les insuffisances du
modéle simple ci-dessus : il faut 1ntrodu1re un nouveau type d'atomes

qui contribuent a 1' almantatlon en champs 1ntenses

L'alliage Pt Ni semble faire exception a la régle commune
car ses propriétés a fortes concentrations s'interprétent trés bien
dans le cadre de la théorie du ferromagnétisme itinérant., Nous allons
donc établir en quoi les propriétds du ferromagnétisme itinérant
s'appliquent aux alliages en question et enVQuelles mesures elles sont

compatibles avec l'apparition locale du magnétisme.

L'inhomogénéité de la distribution d'aimantation semble donc
8tre un aspect important de 1'apparition du magnétisme dans les alllages.
La diffusion des neutrons apporte ici une grande contribution car elle
permet de mesurer 1'aimantation d 1'échelle atomique, ce que les mesures

‘macroscopiques (aimantation ou résistivité électrique) ne peuvent

réaliser directement.

La section efficace ainsi mise en jeu est celle de diffusion
magnétique élastique par les désordres ; 4 la différence de 1la diffrac-
tion par les réseaux réguliers (magnétiques ou non), elle n'est pas
localisée en pics de Bragg mais s'étend sur tout le domaine angulaire.
Ici réside une des difficultés expérimentalesicar elle se superpose

alors & la diffusion incohérente nucl@aire, qui lui est parfois supé-




rieure de plusieurs ordres de grandeur méme aux petits angles ol
1'intensit¢ magnétique est généralement maximale. L'obtention d'un
signal mesurable dans un domaine angulaire assez grand et 1'élimina-
tion de la double diffusion due aux pics de Bragg imposent 1l'utilisa-
tion de neutrons de;gfandé longueuffd’onde ~dont 1'intensité ne
correspond pas au max1mum,du flux fourni par les réacteurs mucléaires.
Les temps de comptage sont donc relatlvement longs, ce qui nous a
conduit 4 ne mesurer qu'un nombre minimum d'echant1110ns choisis
d'aprés les résultats des é&tudes magnethues systemathues effectuées

a propos de chaque alllage con51dere._

Les mesures aux ‘neutrons d01vent donc &tre precedees de
mesures d'aimantations dans un,large domaine de concentrations,
températures et champs magnétiques ; le plan adOpte est 1'image de
1'ordre chronologique ainsi €tabli,

Une premlere partie est consacrée 3 1 etabllssement de la
section efficace de diffusion magnethue elasthue par des moments
géants dans le cas des neutrons polarisés et non polarisés, ainsi que
la section de diffusion 1nelast1que-magnet1que dans le cas des trés
petits.angles:de diffusion. Dans une seconde'partié' nous introduisons
les proprletes générales des alllages a la concentratlon caractéristi-
que 3 1'aide de 1'étude détaillée des proprletes magnétiques de 1'alliage
V Fe ; elles se retrouvent dans les deux autres alllages considérés,

'le V N1 et le Pt Ni. Les mesures aux neutrons sont- exposées dans la
troisisme partie. Elles utilisent 1a dlffuslon elasthue des neutrons
polarisés et non polarisés et 1a'diffusionﬁinéiastique. Chaque &chan-~
tillon est choisi d'aprés les résultats de Ié sécpnde'partie et ana-
'lysérsuivant le formalisme é&tabli dans le pfemiére.partie.

La derniére partie est une partie_d'appéreiilage consacrée
a la technique particuliére de 1‘emp10i"des neutroﬁs de grande longueur
d'onde ainsi qu'a 1'élaboration d'un.monochromateur de neutrons pola-

‘risés adapté & ces longueurs d'onde.



CHAPITRE I

LA DIFFUSION DES NEUTRONS PAR LES DESORDRES MAGNETIQUES

Du point de vue de la diffﬁsidn élastique des neutrons, un
cristal d'alllage blnalre est un m111eu ou la symétrie de translation
n'est pas conservée : Ies noeuds du reseau de Bravals sont oCcupés
aléatoirement parldes atomes de 1'une ou_l'autre sorte._De plus, des

atomes de méme. nature peuvent‘portet'dés‘moments magnétiques différents,
Dans une experlence de dlffractlon de neutrons, le processus
de dlffu51on est le suivant. Un falsceau ae neutrons incidents mono-
chromatiques a. un vecteur d'onde k 1ié a la longueur d'onde A par
- |
Ik,| = 2m/x
Ce faisceau est dévié d'un angle 6 par 1'échantillon & mesurer et a

alors.un vecteur d'onde %. La différence entre ces deux vecteurs est

le transfert de moment X

Ici on se limite aux phénoménes &lastiques. On a
> > - 41T1 .
k] = |k,| et |K| = ~ sin3.

. o
La déviation d'un neutron avec un K~ donné par un atome appartenant au

cristal a 4 la fois une origine nucléaire et une origine magnétique :

1'amplitude totale diffusée est la somme des deux contributions(l}
_ ol , '
a(k) = b + L% e W f(K) sina o (1)
gme . ,

longueur de diffusion nucléaire.

moment magnétique du neutron

D ~ T
H

,m = masse et charge de 1'é1ectronl




c = vitesse de la lumiére
e = * 1 suivant que le spin du neutron est paralléle ou anti-paralléle
au moment magnétique de 1'atome
= moment magnétique de 1'atome
g = facteur de Landé
a = angle entre K et u

f(K) = facteur de forme magnétique de 1'atome.

Dans un cristal, toutes les amp11tudes S ajoutent et la
section efficace de dlffu51on du cristal total d1v1seepar le nombre

d'atomes est égale 2
i ' -1Kr N .-iKré *
o(K) = § Z a  (Kye I a (®e
. 3 :

nombre‘d'atomes‘du cristal

ol

distance de 1'atome 3 ume origine donnée

amplitude de diffusion définie par 1'quation (1).

Pour un-moment de spin pur (g =.2) et un alignément paralléle
(sina = constante), 1'expression précédente se réécrit avec les nota-

tions de (1) sous la forme suivante -

N ' -iK(r -, )

N -iK(r.‘r,) |
1 st 1 s .2
G(K) =5 J b_b, e T ) plK)p (K) e sin‘a
N s,t VS t | ' N s,t ° t
, - -iK(r_-r )
+ 2 z b pt(K) e ° Yisim (2
Vst

ol p(K) = Yei e u £(K).
: ©Zme

Les trois contributions présenteﬁ'sont respectivement la
partie purement nucl&aire, la paftie pﬁréﬁéﬁt magnétique le terme
d'interférence magnétique-nucléaire., Dans chacune d'entre elles, on a
coutume de con51derer d'une part la partle non nulle uniquement pour
certaines valeurs discrétes de X (analogue des pics de Bragg des rayons
X) et dlautre part le fond continu, qui est non nul quelque soit K
aussi b1en i la place des pics de Bragg qu entre eux. La valeur dépend

toujours de K dans le cas magnétique.



Le type de désordre magnétique qui va &tre étudié est celui
du & la présence de moments magnétiques géants distribués sans aucune
symétrie-de telle facon qu'ils ne forment aucune surstructure. Leur
nombre sera aussi suffisamment faible pour qu'ils ne se recouvrent
pas. On est alors en présence d'une solutiotn SOlide_présentant un
double caracteére : c'est um alliage;chimiqUGment_concentfé car les
concentrations relatives des deux métaux sont-supérieures a10 % et
peuvent atteindre 50 %.rMais-c'est un alliage dilué au point de vue

magnétique car la concentration en moments g8ants est tré@s faible.

De nombreuses mesures de séctidhé'effitaces ont déja été
effectudes portant sur des alliages qui présentent 1'une ou 1'autre
des caractéristiques. Léur analyse a été lié¢ 4 la nature du désordre
magnétique présent dans I'échantillon. L'ensemble des résultats qui s'en
déduisent va nous f0urnir_1es”hypothése$'de base et guider le calcul

des sections efficaces qui seront utilisées par la suite.

1 - Diffusion par les différents types de désordres magnétiques

La section efficace de diffusion obtenue dans le cas d'un
alliage binaire, oli de 1'ordre i courte distance 3 la fois chimique
et magnétique est présent, a déja été établie par MARSHALL et
(2)

L'expression théorique ainsi obtenue ne doit pas s'appliquer aux

BALCAR qui ont ®nu compte des interactions entre trois sites
alliages proches de la concentration caractéristique car un nombre
supérieur & trois d'atomes en interactions réciproques doit- &tre pris

en considération.

1 - Alliages concentrés entre métaux magnétiques

Ce sont les alliages binaires entre le Chrome, Manganése,
Fer, Cobalt, Nickel. On en exclue le Ni Cr qui appartient & un autre
type (moments géants) et on y ajoute les alliages concentrés 3 base
de Palladium. La raison de cette addition est que le pallédium se pola-
rise fortement au contact d'atomes magnétiques & cause de sa trés
grande susceptibilité et porte alors un moment magnétique, Cette
polarisation étant‘dfautant;plus forte que le nombre d'atomes magnéti-




ques est plus grand, il est logique d'assimiler le Palladium 3 un
corps ferromagnétique dans un alliage concentré,

Le modéle le plus simple est une solution solide ol tous
les atomes d'un méme métal portent le méme moment magnétique. Chaque
type d'atome est cafactérisé par sa concentration x, sa longueur de
diffusion nucléaire cohérente b, da longueur de diffusion nucléaire
incohérentev bZ';I(E)z et sa longueuf de diffusion magnétique p(K)

(la barre ~ signifie "valeur moyenne'’).
yenne

Chacune des trois contributiens de (2) se décompose alors

de la méme maniére : les pics de Bragg contenant la somme

iiKr;
i
1

correspondant & la partie commune qu'ont entre eux tous les centres
diffuseurs (diffraction) tandis que le fond contimu (diffusion) est 1ié
aux différences entre ces centres.

Dans le modéle simple comsidéré ici, chaque contribution de
{2) s'écrit alors

oo = b2 ) e_iKRj + b2 + x,x, (Ab ) (3)
N C 3 I 1724 ¢
oy = contribution purement nucléaire par atome
be = x1by + XjBE
2 L2 =2 2 =2
by =X (B = by + xp(b5 - BT
Ab. = by - b,
o = p2K) J e 9 4 ks sintla ® |2 (4)
M- P 3 172 a| “Pe
ol

5& = contribution purement‘magnétiqué;par'atome'
P (K) = x1py (K) + x,p, (K)
APC(K) = Pl(K) - pz(K)



-iKR.
S = 2P ()b, § e I+ 2x,x, Bp (K) b . (5)

I.'analyse des pics de Bragg magnétiques fournit la valeur moyenne

(3-10)

de 1'aimantation sur chaque espéce chimique d'atomes , si les

facteurs de formesatomiquessont connus.

Par contre, la diffusion magnétique permet de(lldl4) con-
naitre ces valeurs sans information préalable sur les facteurs de

formes atomiques.

Ce mod&le ne décrit pas correctement les alliages concentrés
car ils présentent souvént de l'ordre chimique # courte distance qui
entraine 1'existence d'ordre magnétique“é courte distance. De plus,

il peut exister de 1'ordre magnétique d courte distance méme en
1'absence compléte d'ordre chimique 3 courte distance (c'est le cas
des alliages dont la concentration est proche de la concentration
caractéristique). Il y a alors des-corfélations'entre différents sites,
Les contributions de Bragg ont toujours les mémes expressions mais la

diffusion a une forme différente qui-dépend alors toujours de X.

L'expression de la diffusion purement magnétique peut
toutefois &tre Eétablie., MARSHALL a eXpIicité le calcul en supposant
que les fluctuations de concentration domnent lieu & des effets liné-
aires(ls), c'est-d-dire que la variation de moment magnétique d'un
atome est proportionnelle a 1'excédent (ou au-défaut) d'atomes du
méme type se trouvant 3 une distance dOnﬁée de 1'atome considére,
les termes ”défauf" et "excédent" désignant des 8carts i la concentra-
tion moyehne macroscopique. Avec les notations définies pour 1'équation
(1), la section efficace de diffusion des neutrons non polarisés
(terme purement magnétique) par un alliage formé d'atomes 1 et 2 est
alors :

00| X% S < fereprsto] (£, G0my £, (0,28, 00600+ 7600 |

cz—cl 12
L2 @mmwm&}
€1¢2

+ 2200 |+ e P U, 0K, )|

e Lo

+ C1C2 .

st)pmm)+u&Pmﬂz; (6)
P ! -
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avec
S(K)y = 1)% s(R) exp iKR

WEK) = IZ{ s(R) j(R) exp.iKR

U@ = 1s® ® % exp iR

GK) = 121 g(R) exp 1KR |

HOGE) = ] [£ 0000 - £,008® ] s exp PR
U(K,Pj 2 }E{ fl_(K)h('R),‘-j ;EZ(_K')g(R)}Z s(R) exp iPR
SR <] ACICE £,00g®)| exp bR

Q(K,P) = g{ [fl(K)h(R)' - fZCK)g(RH)]Z exp iPR

oil

¥ R représénté une distance interatbmiqué*quelconque 7

* s(R) est 1'exces dtatome 1 3 la dlstance R d'un autre atome 1 (ordre
chimique 4 coutrte distance)

* g(R) et,h(R) sont respectivément les Variétions de moment des atomes
l;ét'Z produites par la fluctuation du nombre d'atomes 1 3 la

distance R.

L'expression o(K) définie par l'equatlon (6) permet de

connaitre la dlstrlbutlon d'aimantation (dans 'le cadre des hypothéses)
(16- 18)

~

en introduisant uniquement de 1'ordre & courte. dlstance nucléaire
ou nucléaire et magnetwpue(19 22). Mais elles ne ‘s'appliquent pas aux
alliages dont la concentration est prochgrde la concentration. caracté-
ristique, car dans ce cas si le momént‘mégnétique,diun atome est bien
1ié a son environnemént, il n'est en aucune fagon proportiomnel # 1'excés

d'atomes magnétiqﬁes qui 1'entourent.
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2 - Alliages dilués dans une matrice magnétique

 C'est un type plus simple d'alliages ol la matrice est du
Chrome, du Fer, du Cobalt, du Nickel et 1’ lement ajouté un autre métal
pris parmi les ser}es de transition 3d, 4d Sd les colonnes IIIA et
IVA de la classification perlodlque a1n51 que ‘I et Sb. Leur concen-
tration au sein de 1'alliage est sufflsamment falble (de 1 % a3 %)
pour que 1'ordre. chnnlque 3 courte dlstance 501t negllgeablé et les

impuretés considérées comme 1solees,(def1n1tlon-d'un alllage dllue).

Comme pour les alllages concentres, 11 est p0551b1e de ne
retenir que les valeurs moyennes a partlr des plCS de Bragg(ZB)(Z4J
ou d'utiliser le fond contimu en. tenant compte de 1'ordre magnétique

a courte dlstance(zs)(26). Le fond contlnu est ici d'un type parti-
culier : chaque impureté (magnethue ou non) - modlfle la valeur des
moments magnétiques localis8s sur les atomes de matrice placés sur la
premiére couche de voisins, puis influe en uné moindre mesure sur la
seconde et ainsi de suite. Si ces impuretés¢50ht75uffisamment &loignées
les unes des autres, les inhomogé€néités magnethues qu'elles causent
sont toutes identiques et distinctes, La contrlbutlon correspondante

4 la section efficace purement magnétique a la meme forme que dans (4),

c'est-3- dlre
G . sin‘a x{1-x) A (Kj 2
Md (AP

ot Ap(K) est la différence entre l'amplltude dlffusee par 1'ensemble
formé par l'lmpurete et la matrice perturbee et l'amplltude diffusée
par un nombre identique d'atomes de matrice non. perturbee Un,tralte~

5(27)

ment plus détaillé conduit 2

7 M ' o 1K(r rt)

p]? = T et oy le )

N s,t o :
ol ' _

M = nombre d'atomes perturb&s associ€s a une impureté
p(r,K) = py(r,K) - p (K).

L'indice 2 représente la matrice perturbee et 1'1nd1ce 1 la matrice.
Dans les métaux 3 réseau de Bravais cubique, il y a suffi-

sanment de voisins dans chaque couche pour que la perturbation de la
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matrice autour de chaque impureté. puisse &tre considérée comme sphérique.
La double somme de (7) se transforme alors en intégrale(zg)

'[Ap(KJ]Z - f o(r,K)e KT ar

dont le domaine d'1ntegrat10n est la portlon d'alliage perturbee par

2
(8)

une impureté, Les- deux formiles ont ete utilisées i propos_des alliages

a base de Fer et.de'Nlckel(zg 34)

les resultats dbtenus‘montrent que
le signe de la perturbatlon”causee'par-llimpurete dans la matrice
ferromagnétique peut étre-déterminé'auési bien par la formule dis-

créte (7) que par la formule continue {8).

3 - Impurct@s magnétiques dans matrice rion magnétique

C'est le cas complementalre du précedent : les moments
magnétiques n'existent qu’ aux sites occupes par une impureté. En
excluant le Cu Ni (tralte ainsi que le N1 Cr lors de 1'étude des
concentratlons‘caracter1st1ques) le desordre'magnethue a un aspect
différent suivant que les impuretés sont isol&es ou concentrées. De
plus, une matrice de palladium peut se polariser facilement, alors
que ceci est plus difficile pour une matriceznéble.

Le systéme Cu Fe trés dilué (1000.p.p.m. de-Fer, soit 0,1 %)
est le siége d'effet Kondo. La mesure de la diffusion magnétique est
impossible a cause de la faiblesse des intensités, mais la technique
" des neutrons polarisés permet de comafitre la valeur du moment moyen

écranté du Fer i 1'aide des pics de Bragg(353(36)

Les systémes Cu Mh(37 42) et Au Cr(43 46)

magnétiques lorsqu'ils sont concentres.‘ll apparait alors une raie

_sont antiferro-

de surstructure et un élargissement plus ou moins grand de toutes
les réflexions de Bragg magnétiques, caractéristiques lides 3 1'éta-
blissement progressif d'un ordre 3 longue distance.

Le palladium est une matrice de caractdre différent.
Lorsque des atomes de Fer, Cobalt, Nickel y sont dissous, un moment

~

magnétique supdrieur & celui porté par le métal pur est attaché 3

chaque impureté, ce qui démontre 1'existence de moments magnétiques
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localisés sur le palladium,

Chaque échantillon est alors &quivalent du point de vue
magnétique & un alliage binaire entre des atomes de Palladium non
perturbés et des.moments géants fofmés par 1'impureté et la matrice
perturbée, ces derniers se comportant comme de simples atomes magnetl—
ques distribués. au. hasard La valeur des moments assoc1es i chaque
impureté se dedult des plCS de Bragg(47)(48) tandis que la distribu-

tion magnétique & 1'1nter1eur d'un moment géant est donnée: par une

formule analogue l'equatlon (8), c'est-a dlre(49 54)
1 2 0 T2
[AP(K)}Z = |5 / prye X gl (9)
: , 2mc™ 4 ' _

ol u(r) est le moment magnétique de spin existant a une distance r
de 1'impuretd, Cette analyse suppose que la’ concentration est suffi-

samment faible pour que les moments géants me se recouvrent pas.

4 - Concentration caractéristique

Le dernier type considéré: est ce1u1 des alliages aux con-
centrations caractéristiques, illustré par le Cu Ni. Lorsque la
concentration de Nickel est grande devant 1a concentration caracté-
ristique, tous les atomes-de Nickel portent un moment magnétique et
la dlstrlbutlon 1nh0mogene de magnétisme se. déduit de mesure d'ordre
i courte distance nucléaire et magnethue( 5)(56). Lorsque la concen-
tration diminue, seul un nombre restreint. d'atomes de' Nickel porte un
moment magnétique et la décroissance du moment moyen mesuré par les
pics de Bragg( 7) n'est plus proportlonnelle a la concentratlon en

CLIZLVI'_e

Jusqu's maintenant, on considére que les Nickel magnétiques

(58) (59) analogt;,es 3 ceux observés

sont groupés en moments géants
dans les alliages 3 base de palladium, L' analyse des résultats a donc
8té bas€e sur 1'équation (9), mais il serait plus logique d'employer

1'équation (7) qui retient le caractére dlscret d'un ¢ristal.




- 14 -

On se place dans 1'hypoth&se ol la concentration en moments
géants est suffisamment faible pour qu'ils n'interagissent pas entre
eux. C'est le cas des concentrations proches de la concentration
caractéristique ol la température paramagnétique de Curie est nulle,
On a alors

5 N ' -iK(r_-r.)
d ‘ .2 1 t
& & = cl-c) sin%a szt bp ()bp, (e

C = concentration en moments géants

N7 = nombre de 51tes dans un moment. geant

La grandeur Ap(K) correspond en falt a u(r) 1 ol u(r) est le moment
magnétique existant au site r et oll o est l'almantatlon moyenne par
atome, ‘

Les'échantillons sont polytristallins. La section efficace
mesurée est donc égale a l'expreSSIOn ci-dessus intégrée sur tous les

.~

angles solldes On arrive alors 3
do sy _ . 2 N2 e C
T &) = <sin“a¥c(l-c) hzl Aph(K)Apl(K)_Ghl(K) (10)
A s ’

avec
h,1 = mméro des couches d'un moment géant
N2
Aph(K) = amplitude moyenne portée par un atome qﬁelconQue qui appar-

nombre de couches dans un moment geant

tient 3 la couche h.

M Gk R D
Gy & = [ 'I_K'I'JRmnlmn (11)

m,n

~

oll
Nh1,= nombre de sites appartenant aux couches het 1

Ryn = distance entre les sites m et n
m,n = indices des sites appartenant i un méme moment géant.

Nous utiliserons ces formules au chapitre IV, &
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11 - Diffusion des neutrons polarisés par des moments géants

La section efficace des neutrons polarisés a €té établie
dans le cas général par GAUTIER(Sl) qui a explicitéd les calculs aux
moments géants dans le cas partlculler ol l'aimantation n'est due qu'a
des atomes de Nickel porteurs de leur: moment maximm. On est alors en
présence d'un ”alllage ternaire' formé d'atomes de matrice, d'atomes
de Nickel non magnethues? d'atomes de Nickel magnétiques (moment
de 0,6 p). Le cas oﬂ[lesimbments'IoCaliééS,peuvent prendre différentes

valeurs dans les moments géants n'est pas résolu.

1 - Expos€ des hypothéses de calcui'

Nous allons calculer ici la section efficace des neutrons
polarisés dans un autre cas particulier : celui des moments géants
trés éloignés-les uns des autres. On admet alors qu'il n'existe aucune
corrélation entre deux atomes qui n'appartiennent pas au méme moment
géant. Dans le cadre du modéle, les atomes appartenant d un moment géant
perent porter un moment différent de 1'un i 1'autre. Ces moments
sont 4 déterminer par 1'expérience,. On a vu-au paragraphe précédent
que la section efficace de diffusion des neutrons non polarisé€s par les
moments geants a 6té établie dans ces conditions. Nous disposerons donc
de formules.relatives aux neutrons polariéés'et'non polafisés dans le

cadre du méme modéle, celui de moments géants indépendants,

L'extérieur et 1'intérieur des momgnts géants sont définis
de la manidre suivante : dés qu'un site appartient a une couche qui
contient un moment magnétique non nul, il est a 1'intérieur du moment
géant. Le terme d'interférence magnétique-nucléaire est le dernier qui
intervient dans 1'équation (2) '

MN T TN P oo
s,t |

Par la suite, la lettre A représentera un atome de matrice et la lettre

B représentera un atome d'impureté, qui peut &tre magnétique ou non.
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2 - Elimination de la diffusion de Bragg

Dans la section efficace ci-dessus, chaque atome intervient
3 la fois par la partie nucléaire (b ¢) et par la partie magnétique (p,)
~de son amplitude’ de dlffu510n On s 1nteresse d'abord & la distribution

des parties nuclealres qu1 est le domalne de. varlatlon de 1'indice s.

(1) Indice s

Le domaine de sonmation E-est formé par la réunion des deux
ensembles suivants =« C e |

(E ensemble des palres (t 5) formees par un atome B magnethue (t)

L
et un atome A(s).

(EZ) : ensemble des palres formees par un atome B magnethue (t) et un
atome B quelconque ' '
On écrit-oNM d'une-fagbn_différente en y retranchant et
ajoutént-l'expressioh-- [

- —1K(r T )
2 51na Z b pt(K)e s )

ce qui conduit & -
-iK(r -r.)" ~iK(r -1

. E : n .. B " )
. 2 -sina . A ‘ 2 e B, A t
o = R L bs pt(K)e 5oty 25 (b, b, Ip, (K)e

N s,t .~ - ‘-N‘ ‘S,t_

La premiére contrlbutlon represente l'1nterference des atomes B magnéti-
' ques avec tous les .atomes du réseau affectes de la méme diffusion
cohérente nucléaire bA ; il est donc p0551ble de factorlser et d'ecrlre
sa valeur moyenne sous la forme
' 2 sina bA N K” -iK(r _Tt
—x o L P e .

~s,t -
La factorisation n'est plus p0551ble dans 1a seconde contribution car
les lois de probabilité sont dlfferentes suivant qu'un atome B appar-

-~

tient Qu,non d un moment géant. On 1ntrodu1t alors la probablllte g
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pour que le site caractérisé par T soit occupé par un atome B

(magnétique ou non)., On a alors

E2 -iK(r _-r.) E -iK(r_-r.)
Zt (bSB-bSA) p, ) e ° RENCIE ) g, P (K) e =t
S, C .

On décompose ensuite g, en valeur moyenne et en fluctuation

autour de cette valeur moyenne
=x + & .

(On a évidemment g = X, Ax = 0). Ces transformatlons permettent

dfécrire la seconde contrlbutlon en une somme de trois termes -

E -iK(r -r )

. R
£ S x(bB—bA)' I e 5 %pm
e E3 | -iK(reTy)
P2 gty § o pe %
L B SiKEer)
P 230 @Sy Y p e ST,
, st | :

oli Ez et E, sont respectivement les ensembles formés par les paires
(t,s) entre un atome magnétique et un site intérieur puis extérieur
aux moments géants.

-..

La valeur moyenne du premier terme s a]oute celle de la

premlere contrlbutlon . leur somme est egale i

-1K(rs—r )

Z.Eina [&bB + (l—X)bA} Z p (K). e
o 35t

On remarque que l'expression'xb + [1-x)b est la deflnltlon de la

valeur moyenne de la diffusion nuclealre coherente b.

(ii) Indice t

Ainsi que pour Axs, on définit Apt(K)‘tel que
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P (K) = pXK) + 4p (K.

Comme Apt[K) = 0, 1'équation (12) s'écrit alors

N —iK(rS?rt)

C'est la contribution de Brégg.

3 - Calcul du terme-de diffusion

Nous avons fait l'hypothese que seuls les atomes appartenant
4 un méme moment géant ne sont pas correles Sachant que 1'union
E<UE4 est 1'ensemble E qui recouvre tout. 1 echantlllon les sommations
sur Ez et Ey s'annulent donc sauf si.les indices s et t d651gnent des
paires de sites appartenant au méme moment géant,

La distance d'un atome quelconque d'une extension 3 1'origine

fixée est décomposable

R

o
i}

+ d
m

—
il

Rl * dn

Rh = distance 2 1'origine du centre de l'exten51on h contenant 1'atome s

(ah
1

- distance de cet atome au centre de 1'exten51on h

En,utilisant ces variables, la. séule contribution non nulle

ks

qui subsiste 3 c6té de la diffraction de Bragg est donc

Nz l:—iK(Rh“Rl) Ngh) —iK(dm—dn):)
e :

(bebAj 2 sina ) ) Aﬁﬁ‘ﬁpﬁ(Kjke

"N
m,n

ol N3 est le nombre de moments géants et N(h) est le nombre de sites
contenus dans le moment géant h.

La valeur moyenne de la dernidre somme est
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ou N; est le nombre moyen de sites contenus dans un moment géant ;
Eim est la valeur moyenne de Axm, lorsque m décrit le méme site
dans tous les moments géants. Méme chose pour Kﬁ;TKT. Ces valeurs
moyennes ne sont pas nulles, car l'ensemble de ré&férence n'est pas

le cristal total mais la réunion de tous les sites ro =R +d ayant
N3

le méme dm. La concentration en moments géants &tant c = - oD
arrive a4 1'expression finale
Ni -1K(d_-d_)
2 sine %Y § X Ap e "7 (13)
n,m T

E&ﬁ et Apn(K) décrivent les profils des excés de concentration et

d'aimantation dans un moment géant moyen.

4 - Comparajson entre les neutrons polarisés et non polarisés.

Conclusion

Les sites d'une méme couche d'atomes &tant &quivalents, on
remplace comme au paragraphe précédent les "moments par sites" par les
""moments par couches' et on introduit les fonctions Ghl(K) définies
par 1'équation (11). On arrive alors 2

N2

do. _ . B.A — — ey

I = 2e sima(b-b") ¢ ) 1 Apy (K) Ghl(KJ . (14}

]

L'équation (10) qui indique la section efficace des neutrons non polarisés

est
do - .2 ‘ NZ-——' s
& - sine cll-c) hzi Ap, (K) Ap, (K) Gy, (K

On remarque que Axy jouélle rBle de'Eﬁh(K) qui intervient dans la
formule ci-dessus, Il est alors possible de comnaitre séparément
pi(K) et g, les neutrons non polarisés permettent de déterminer les
différents pi(K) a 1'aide de 1'équation (10). Ces valeurs étant connues,
elles sont introduites dans la section efficace des neutrons polarisés
qui.fournit alors les valeurs des g5 d'aprés 1'équation (14).

I1 est 3 remarquer que l'ordre d courte distance n'intérvient
pas explicitement ; sa présence esf incluse dans lés valeurs Ax et

Ap(K) qui sont mesurables directement. Les valeurs nmumériques de ces
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paramétres obtenues 3 1'aide des &quations (10) et (14) peuvent alors
8tre utilis€es pour tester différents modéles de distribution d'aiman-

tation, ou/et la présence d'ordre chimique & courte distance.

111 - Cas des fortes‘interactions entre moments géants

Le calcul qui vient d'8tre effectué suppese-des moments
géants indépendants. Ceci peut ne pas &tre le cas dans les alliages ou
la température de Curie est élevée car les moments géants interagissent

alors beaucoup.

Nous nous proposons alors de déterminer en quelle mesure le
formalisme de MARSHALL(ls)(ZO) s appllque au cas des moments géants
en &tudiant l'alllage Cu Ni 50 %. Les condltlons de linéarité impliquées
par le modéle ne sont peut 8tre pas exactement réalisées, mais la méthode
permet toutefois de-caractériser 1'inhomogénéité magnétique uniquement
d 1'aide des neutrons polarisés si‘l‘ordre chimique d courte distance
est négligeable; Nbus utiliserons ceci lors de 1'analyse du Pt Ni 50 %
Nous discuterons aﬁssi la validité de l'application de 1'un ou 1'autre

des deux modéles lors de 1'analyse du V Ni 89 %

1 - Appyication du modéle de MARSHALL

La

o =
3

Les equatlons (6) se simplifiént lorsque €4 =€y =X =
référence (56) indique alors que la section. efflcace de diffusion

diffuse des neutrons non polarisés Vaut

QE(K) = (Yez-)2A< in >x(1-x)S(K) | £ (K) -~ (K (1-%) G, (K) +xG () ’ (15)
an S SIN 07X A HATE g AR TXup L

oll X = concentration en atomes B

M = moment magnétique moyen A ou B
£(K) ‘
G(K)

_A<sin2u> =-% car la mesure est effectuée par différence entre les deux

facteur de forme associé i u

modification de la densité d'aimantation sur les atomes A ou B.

valeurs suivantes du champ magnétique extérieur : H=0et H / K.
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Ng sin KRi

oli a. est le paramétre d'ordre chimique i courte distance associé &
la couche i, de nombre de coordination n,, située

a la distance Ri
de 1'atome considéré,

D'aprés la référence (20), la section'efficace‘de diffusion
des neutrons polarisés est

do e B. - crd o :
F& = 4(2mcz}(b‘*b )X(1‘X)5(K}{fA(K)HA-fB{K)UB+(1-X)GA£K)+XGB(K]}- (17)

(Le champ &tant toujours perpendiculaire 3 K, on'a sine = 1 pour les
neutrons polarisés).

Pour K trés grand S(K) =1, G(K)
se redult a

= 0 et 1'équation précédente
“'Yez A
# 2 x a0 ) [0 - pH®] . as

o . . a” 1
11 est & remarquer que cette expression est valable méme si x # %

9 (grand K) =

 En revenant aux neutrons non polarisés, MARSHALL(ls).démontre
que pour:K = QO

g%.(OJ = (L ) A(51n2a>x[l X)S(O)(BMJ
2mc

"oﬁ %
X

ax ¢St la dérivée partielle de 1'aimantation moyenne par atome par

(19}

rapport & la concentration. macroscopique X, On en dedu1t 1"expression

analogue pour les neutrons polarisés par analogle entre les equatlons
(15) et (17)

£ © -4 *ez) 0 x(-0 sE) o (20)

Les deux équations precedentes permettent de calculer %E— et S(0). En

particulier leur rapport est unlquement 11e g“
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do B .A
4 50 b _
2 -
do Ye .2
A 55{0) ( ) A<sin”a>
d2 2mc2

(21)

1)

2 - Résultats expérimentaux et méthode d'analyse

-La section efficace de d1ffu51on des neutrons polarisés de
4,73 A de longueur - d'onde par 1’ alllage Cu Ni 50 %-a ete_mesuree |
une température de 5 K sous un champ magnethue vertical de 6,5 kOe.
La technique expériméhtalé;de:mésuréfesf exposée en détails au dernier

chapitre,

On analyse la variation trouvée (représentée sur la figure
1) d'aprés les_formules;éxpoééesiciédessus;

La valeur de Ag% pour 2 > K > 1 R-l indique d'aprés 1'équation
(18) que ﬁi;'f ﬁE; = 0,12 pp. Sachant dfaprés la référence (58) que
o= 0,118 Hp» on en déduit que le cuivre ne porte pas de moment magne—° 1
tique. Il s'est avéré que la section efficace de diffusion pour K < 1 A
pouvait se mettre phénoménologiquement sous la forme d'une Lorentzienne

2

+ K 2

do
A E W - aﬁ(O) (22)
Une valeur précise defA%%.en K = O s'obtient donc facilement par

extrapolation de la droite
[ad2 @)™ - cad) (23)
T ‘
On trouve alors que A%% (0) = 160 mb.

Pour les neutrons non polarisés, g%i(o) est égal & 24 mb
d'aprés la référence (58). L'gquation {(21) indique alors que

au

é—}-(- = 0,8 '“B/atOme .

(58)

Valeur en accord qualitatif avec ceile déduite des mesures magnétiques
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SY _
= - 1,05 uB/atome.

Les équations (19) et (-20) permettent aussi de calculer S(0). On trouve

§(0) = 2,37 valeur proche de celle mesurde directement 3 1'aide de 1a

diffusion nuclealre(56)

S(0) = 2,59.
En utilisant comme daris 1?.référéncé (36)’165 valeurs suivantes :

S(K) (2 57 - 2 KJ et £(K)'= 1~ 0,05 k% |

et en supposant que G (K) -est une Lorent21enne semblable 3 1'équation

(22), 1la Sectlon efflcace de dlffu51on est alors égale 2
XGp (X)
l + Kz/Koz

d
Aa-Q9=4xoz7xoz4x L S(K) [f (K)uB

On en déduit C (X) d'apres les valeurs mesurees de A aﬁ'(K) et on
.1 2.
trace (Y en fonction de K (flgure 2).
On -trouve que GB(O) =< 1,89 M
K. = 0,55 AL,

La transformee de Fourier de G (X) est la fonction p(r)
définie par :
.

o(r) = e7KoT

dont la variation en fonction de la distance 3 un atome de cuivre

quelconque est.représehtée sur la,figuré 30

3 - Résumé de 1a méthode

Le modéle de MARSHALL permet dorc de comnaltre 1'extension de

p(r) en fonction de la distance 3 un -atome de matrice (A) choisi comme

origine. p(r) est 1'écart 4 1la densité d'a;mantatlon moyenne localisée
sur les atomes B. S g

Une premiére &tape du calcul_consiste 3-déterminer Hp et ug
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3 1'aide de 1'équation (18) déduite de la diffusion des neutrons
polarisés & grand K et de 1'aimantation moyenne p déduite de 1'aiman-

tation 3 saturation.

Une seconde etape consiste ensulte a déterminer S(0) d'aprés
1'équation (20}, en s'étant assuré que 1! equatlon (21) fournit la
bonne valeur de éE—.

) ¢

On peut alors calculer G, (K), en déduire- graphiquement Gy (0)

et K, (aprés avoir vérifié: que G (K) est. yne’ Lorent21enne semblable i

1'équation (22)) ce qu1.determ1ne complgtem@nt p(r).

i1 est a remarquer que s'ilfn'existe pas d'ordre chimique a
courte distance‘[8(0)=1j, la mesure\aux-nehtrdns non polarisés est
superflue dans le cadre de ce modéle. '

IV - Diffusion inélastique magnétique 3 petit angle

On a vu que 1'intensité magnétique diffusée,é petit angle
peut étre élastique et inélastique. Dans ce dernier cas, elle est due
i 1'excitation d'ondes de spin par les neutrons qu1 échangent alors de
l‘energle avec les magnons. Sile falsceau 1nC1dent est. monochromatique,
le falsceau transmis ne 1'est plus et la. contribution 1nelast1que totale
‘est liintégrale de la section efficacerinélastiqué suivaﬁt toutes les

énergies possibles des neutrons transmis,
1 - Formules

Les transferts d'éﬁergie sont 1iés & I'Hamiltonien du systéme
considéré ; on convient de décrire un ferrbmagnétiﬁﬁe*en dessous de la
température d'ordre par un Hamiltonien de Heisenberg- auquel on ajoute
un terme de couplage dipolaire et de polarisation dans un champ statique

exterleur (60)
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r,r’ T

3(r.S_ {r.5...)
Hh=_z I(T—r')srsr,—ngHog‘s]Z:‘ ( B) rEr' [S S ri+r r 2 Tr+T }.(25

Le premier terme est 1'Hamitonien de Heisenberg, le second le terme
de polarisation,” le troisiéme le terme de couplage dipolaire. Les

autres notations scnt les suivantes :

r,r’ : dlstances d une orlglne flxee

Sy : Spln,au 51te r.

S% : composante suivant Oz de S

I(r-r'} : intégrale d'échange entre les sites r et r'
H, : champ statiqué'extéfieur'parailéle é.Oz

g : facteur'de:Laqdé |

U : magneton de Bohr.

En se limitant au cas ol les ondes de spin sont totalement

découplées, la section efficace de diffusion correspondante intégrée

sur toutes les énergies des neutrons transmis est (60)

do_yel 2 s g 2 - 5 2
aﬁm(——f) > [Z f(Kj] k| —ZW(K) n (Jfw) . {%(l+cos 8g) +Bq (1-cos~6q)

: 26
K] 0] i ] (26)
avec o
A =-gUBH + 28 ) I(r-r"} [1 - cosq(r—r')l
: r' -
Bq = 4ﬂgUBMSin28q'
1 1_1
n (Jiw) VRN T )
exp(- -1
d -
J(fw) = B_E[ﬁ(Eo—Ediw)}
K =q+T.
0g = angle ol entre q et l'almantatlon
WK = facteur de Debye-Waller
'Hw,= transfert d'énergie
S = spin supposé identique sur tous les sites



- 26 -

M = aimantation macroscopique de 1'€chantilion
E, = énergie des neutrons incidents
E = énergie des neutrons transmis

vecteur du réseau réciproque
et ol les autres notations ont &té définies précédemment.

' La diffusion aux petits angles est telle que le vecteur
d'onde K est inférieur au plUs-petit‘Vectéur du réseau réciproque Tp:..
Dans ce cas T = 0 et la sectidn-effitace-correspondante se déduit de
(26) en remplagant K par q. Si om suppose que seule 1'intégrale d'échange

entre premiers voisins estnon mulle et que q << Tpp, A est calcula-
60) '
ble( .

A = gupH +5qu + Bq
ofl D est traditiomnellement appeléd le coefficient d'onde de spin.

Le transfert de moment du neutron est

K

k-k

=]

et son transfert d'€nergie est

E-E

o

2
Kol 2y
5= (K"-k,7) .

Dans le proceséUs de diffusion, le transfeft d'énergic est &égal a la

variation d'énergie du centre diffuseur..
ho = * B (k*-k, %y @7
- Zm. o 4 :
11 y a aussi conservation du vecteur d'onde
q==:°-K
ot le signe supérieur correspond & 1'annihilation d'un magnon (gain

d'énergie du neutron) et le signe inférieur & la création d'un magnon

(perte d'énergie du neutron).
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Dans la limite des hypoth&ses exposes plus haut, la relation

de dispersion (27) sﬁécrit(60)
2., 2,2 2 2 .
( ) (k“-k,“) = (Dq“+C) (Dq“+C+B sin“6q) (28)
avec C = ngHO et B‘=.4ﬂguBM .

2 - Btude degla_relation de-dispersiqn

Le calcul de la section efficace se raméne 3 celui des
vecteurs q i partir de la relation de dispérsion (28). La géométrie
de la diffusion est‘représentée‘sur lajfiguféﬁ4a 0ﬁ 1'échantillon est

au point 0. On voit alors que

2.2

q = Kk, " - 2[K| [k [coss
. N _ - 7
cosa = = ({ko| ~ lk[cos6)
| q
cosfq = siny sina
2 2,
~sineq = 1 - siny li_f%;lii

q

' On résoud d'abord (28) dans queiques cas particuliers.
(iy B=C=0

C'est le cas d'un &chantillon sans champ magnétique extérieur
(le terme dipolaire B dlsparalt car 1'aimantation. macroscopique M
s'annule 4 cause des domaines magnethues si on a pris soin d'éliminer

liaimantatidn rémanente). La relation de dispersion (28) s'écrit alors :
2 a2, 2.2 2,2
a” (k"-k;7) = (Dq")
2

oll a est une notation réduite pour %ﬁ . Les composantes de q sur les
axes 0z et Ou sont z et u, On a alors

t a[ﬁko—z)z + u2‘— k°%] = D(£2+u2)
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ou

(z * %%i 24l = (%§§J2 .
Ceci est 1'équation de deux cercles tangents (figure 4b) le plus grand
est le lieu géométrique de 1'extrémité des vecteurs k (ou q) correspon-
dant 4 1'annihilation, et lé plus petit correspond i la création, Il

y a donc deux valeurs de q qui correspondent 3 1'annihildtion

(|kf > ]kof)-et deux autres 4 la création (lk| < {kof). La figure 4b
montre aussi qu'il eéxiste un angle limite 6_ ai-deld duguel aucune
intersection n'est possible. Sa valeur est

sinf =

v <5

Les vecteurs q de 1'annihilation valent

_ 2 a
qy = ZDfak°.cosuP. q, = D?ako Ccosoy (29)
pour la création
Z2ak Zak
3 = ABIEPE’COSQP U T Tpra T cosy
avec
a2 : I :
cos2a. = -Sin"8 + coséVsinZB, - sinZ@
P 51ind
- _ -sin26 - coseféinzéo - 3in®
coszel = Sthon

(1i) C#£0 et B << C

Le champ magnétique n'est plus nul (sa position est indiquée
sur la figure 4c). Le cas ol B est fdible est par exemple celui d'un
ferromagnétique homogéne trés faible, ou d'un corps i aimantation
inhomogéne. La relation de dispersion (28) devient alors :

2
af (15K, = g% + 0
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ou
*ai-k,%) =g’ + C.

Ce cas est analogue au précédent et 1'Bquation des deux cercles tan-
gents est alors

2 )
ak 2 _ akeyt o C

Mais ici les deux cercles n'existent pas toujours car le second membre
peut devenir négatif suivant la valeur de D. En définissant une valeur
limite Dy de D par

il n'y a solution que si D < Dy, c'est-d-dire que H, détruit la diffu-
sion pour D trop grand. On remarque que le D de l'annihilation est

pius grand que celui de la création, et que si
ako2 -L <D« ako2 + C

la diffusion ne se fait que par annihilation,

(1ii) sin’q # 1 B# 0 C# O

La seule restriction au cas général est que le plan <zou>
est confondu avec le plan <xou>, ou 1lui est peu différent. La relation
de dispersion (28) devient

2
a“(1%k,)" = % + ©) (0g® + B+ C) . (30)
l.es surfaces de diffusion ne sont plus des cercles analogues
a la figure 4b. On peut toutefois montrer qu'il existe une limite Dy

par le calcul suivant :

Les cas les plus courants étant ceux oll B >> C, il est pos-

sible d'approximer (qu + C) (qu + B + C)} par un carré parfait en
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ajustant les termes constants et linéaires en q :

B+2C /BC |2
2 C

Dans ce cas, la relation de dispersion (30) devient

2 .2 C B+2C +C
ta(k"-k, ) = Dq’ /i + HEC /BT

Cette Equation est andlogue i celle du cas précédent et conduit donc

0° +€) a? + B+ Q) # [po? /5L, +

d 1'existence d'une valeur limite Dy, d'oQ 1'on déduit une valeur 01

par la relation

ingy = &
sin6q = Dy

Nous avons résolu numériquement 1'équation (30) et représenté
sur la figure 5 la variation de 01 en fonction de 6 _ pour différentes
valeurs de M lorsque Te champ extérieur est nul puis vaut 4 kOe. On
voit que 1'angle limite diminue quand M augmente,

3 - Calcul complet de la section efficace de diffusion

La section efficace (26) a une forme plus simple si q << Trmins
car alors

L

| Ko
£(K) = £(a) # 1

sME) | -2 4

Son calcul est rigoureusement établi si B = C = O,

do_ yel2g 4 n 0w

S 2
m= & 3 : (1 + cos® q,)
@ 22 izl TILBT i
avec

@EEEQ + s5ing)

_ _ sind
J. =1 tgai

i * sinf,
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FIG.B
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cos@qi = siny sinui

1
ni Cﬁ(ﬂ) - 2

D -
Pt - 1

[
+
0o =
41
|

ou les différentes valeurs de q; sont celles des &quations (29). Si
la condition B = C = O est due 2 1'absence de champ magnétique, tous
les domaines sont orientés au hasard‘et-goszeqi‘doit &tre moyenné sur

toutes les directions possibles du réseau cubique. On a alors

]

<1l * Coszeqi> =1+ % =

Le cas C # 0 et B << C est analogue au précédent et le

dernier cas envisagé n'est pas calculable analytiquement.

On rappelle alors la valeur de %%—en champ extérieur nul :

2 4 i ()
do _ ye 45 1 ) 21
@~ 2D 37 L e (31)

Les expressions analytiques de ni(hw) et de Ji(hw) sont
connues. Cette formule sera utilis€e au chapitre IV pour 1'étude du
systéme Pt Ni,



- 37 -

CHAPITRE 1II

L'ALLIAGE VANADIUM-FER

La concentration én Fer est appelée x. Pour x = 20 %,

aucune aimantation, localisée n'est décelée par mesures magnétiques. Pour
x = 27 %, elles mettent en &vidence la présence de moments magnétiques
localisés. On se propose alors d'étudier les tous premiers stades de
1'apparition du magnétisme et du ferromagnétisme, Il est alors utile

de définir la concentration caractéristique & partir de laquelle on
peut évaluer des moments localisés : elle.est obtenue par extrapolation
3 température nulle de la courbe exprimant la température de Curie ©

en fonction de la concentration macroscopique X.

Le réseau cristallin est cubique corps centré aux concen-
trations ot la solution solide existe, ¢'est-d-dire en toute proportion
sauf au voisinage du mélange équiatomique ol la solution solide ne

peut &tre obtenue que par trempe.

L'étude des propriétés magnétiques des impuretés de Fer n'est
possible qu'aprés avoir d'une part séparé celles de la solution solide
de celles des amas métalliques incompl&tement dissous, et d'autre part
établi le comportement des atomes de Fer et de Vanadium en tant qu'im-

puretés isolées.

Ce dernier point a déja &été étudié en détail par de nombreux
auteurs et les informations nécessaires 3 1'analyse des alliages proches
de la concentration caractéristique sont déduits de leurs travaux.
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I - Etude des alliages dilués en Vanadium ou en Fer

1 - Impuretés isolées de Fer et modéle de bande rigide

Les atomes de Fer isolés ne portent pas de moment magnétique
car le champ hyperfin au niveau du Fer a &té trouvé égal ¥ zéro et
indépendant de la température par effet Mﬁssbauer(61). Ceci entraine
que les alliages ont une susceptibilité magnétique indépendante du
champ appliqué et de la température. Ceci éﬁété observé pour une
concentration x < 20 % et est un caractére général des métaux de
transition dissous dans le Vanadium, car la valeur du champ hyperfin
induit par une impureté de Fer sur un noyau voisin de Vanadium est

inférieure 3 2 Oe, valeur mesurée par RN (62-65)

Les susceptibilités magnétiques sont indépendantes
du champ et de la température(66), ainsi que de la nature du métal
dissous. Ce dernier n'intervient que par le nombre d'électrons libres
par atome d'alliage (traditionnellement appelé e/a) qui est égal au
nombre d'électrons hors de la derniére sous couche enti&rement pleine
des atomes considérés, divisé par le nombre d'atomes de 1'alliage. I1
y a cinq tels &lectrons par atome de Vanadium et ng par atome de métal

dissous. Par suite
e/a = xng + 5(1-x).

Ceci entralne que les alliages sont bien décrits par .un modéle de
bande rigide, ol les Electrons supplémentaires (ou trous supplémen-
taires) occupent les &tats &nergétiques définis par la bande 3d du
Vanddium pur. A chaque valeur de e/a est associée une densité d'états
au niveau de Fermi qui peut &tre déduite de la susceptibilité para-
magnétique(67), de la contribution linéaire en température dans la
chaleur spécifique(68), du temps de relaxation nucléaire du

Vanadium(69-71), Les trois formules correspondantes sont

b
|

= 21 0 (Bp)

om2.
v = 51 o, CEp) (32)
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-1/2 _ 2 2
(TT7) = SﬂKkBYN |:th Iy (EF)}
ol
nX(EF), nY(EF), nK(EF) sont les densités d'états (en principe identi-
ques) déduites expérimentalement.

x = susceptibilité paramagnétique
vy = chaleur spécifique électronique
T = temp€rature

Ty = temps de relaxation nucléaire RMN
Yy = magnéton nucléaire

Hpg = champ hyperfin.

Les trois densitds d'états ne dépendent que de e/a, mais
elles ne sont identiques que si on tient compte de la susceptibilité
orbitale qui n'apparait pas dans la chaléur spécifique. 11 a toutefois
&té montré que cette dernidre variait peu avec la concentration, ct
qu'en premidre approximation, elle était pratiquement &gale & celle

du Vanadium(67).

2 - Impuretés. isoldes de Vanadium et ferromagnétisme

Un autre point important est de savoir si les impuretés de
Vanadium portent un moment magnétique lorsqu'elles sont isolées dans

le Fer. Le champ hyperfin au niveau du Vanadium dans de tels alliages
(72)(73) 4
Lt

et par analyse de la polarisa-

tion du rayonnement émis par le Vanadium48

(75) (76)

a été mesuré I 1'aide de la chaleur spécifique nucléaire
Knight Shift au niveau du Vanadium(74)
dans une expérience
d'orientation nucl@aire . Les valeurs trouvées sont en bon
accord et indiquent que le moment magnétique porté par le Vanadium
est ou nul ou trés faible et de sens opposé & celui du Fer, d'autant
plus faible que la concentration en Vanadium est élevée. La mesure

(30) (32) (34) 4ine;

directe de ce moment par diffusion des neutrons
que le temps de relaxation nucléaire(77) confirment 1'existence d'une
faible valeur négative. Cette incertitude est liée au fait que le

Vanadium perturbe beaucoup son voisinage.

Afin de préciser ceci, la distribution des champs hyperfins

dans la matrice de Fer a été établie par des mesures de RMN(78_82)et
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d'effet Mbssbauer(83“86).

Il en est résulté qu'un atome de Fer est
sensible & la présence d'un atome de Vanadium méme placé sur la
sixieéme couche de voisins, et tous les résultats expérimentaux sont
en accord quantitatif jusqu'a la troisi&me couche incluse. Cet effet
est toutefois linaire avec la concentration de Vanadium comme 1'ont

(87_89), de susceptibilité para-

(90)

montré des mesures d'aimantation
magnétique au-dessus de la température de Curie et de chaleur
spécifique nucléaire{gl}. (leci montre aussi ‘que ce ‘sont les atomes
de Vanadium isolés qui ont la plus forte influence sur 1'aimantation

globale.
3 - Résumé

Les trois renseignements utiles déduits de 1'analyse précé-

dente sont donc :

(1) Les alliages pour x < 22 % sont bien décrits par un modéle de
bande rigide. Aucun moment magnétique n'est décelable par les méthodes
classiques et chaque alliage se comporte comme un métal pur caracté-
risé par sa densité d'états au niveau de Fermi et les grandeurs qui
lui sont associes (susceptibilité dé Pauli, chaleur spécifique élec-

tronique, temps de relaxation nucléaire).

(ii) La susceptibilité orbitale varie peu par rapport 4 la valeur
qu'elle prend pour le Vanadium pur. Comme elle est en partie déter-
minée par la symétrie des fonctions d'onde 3d qui reste la méme lors
de 1'apparition du magnétisme, on ne fera pas une trés grande erreur
€n supposant que la susceptibilité orbitale est égale 3 celle du
Vanadium introduit dans 1'alliage jusqu'd ce que tous les atomes de

Fer portent un moment magnétique, c'est-a-dire pour x >> 33 3.

(iii) Le moment magnétique du Vanadium dans le Fer est ou nul ou

faiblement négatif. Il n'existe que sur les atomes de Vanadium isolés
comme le montrent les mesures d'écho de spin(gz). Ceci est en accord
avec les propri&tés des alliages dilués Au V o0 les atomes isolés de

Vanadium sont magnétiques.et oli les paires ne le sont pas(93).
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On considére donc que le Vanadium ne porte pas de moment
aux concentrations proches de la concentration caractéristique, car
les atomes de Vanadium complétement entourés de Fer sont alors trés

peu nombreux,

IT - Homogénéité des &chantillons

Si la dissolution du Fer dans le Vanadium n'est pas compléte,
1l existe § 1l'intérieur de 1‘alliage de petites régions composées de
Fer presque pur analogues aux précipités de Cobalt dans le systéme
Cu Co mis en évidence par diffusioen des neutrons(94)(95J. Nous avons
choisi le traitement thermique qui minimise le nombre de ces amas,
Toutefois, ils ne sont pas complétement &liminés mais sont assez peu
nombreux pour que 1'on puisse les assimiler 3 des grains indépendants,
suffisamment fins pour constituer chacun un domaine magnétique unique.
I1s entrent alors dans le cadre de la théorie du superparamagnétisme,
c'est-d-dire du comportement d'une assemblée de grains monodomaines

porteurs d'une forte aimantation,

Ces amas entrainent 1'existence d'une aimantation rémanente
isotherme (traditionnellement appelée ARI) 3 des températures bien
supérieures 4 la température d'ordre de 1'&chantillon. La théorie du

(96) permet alors de connaitre 1'aimantation de ces

superparamagnétisme
grains d 1l'aide de 1'ARI et de la chaleur spécifique A trés basses
temp€ratures. La méthode pour isoler leur contribution aux propriétés

magnétiques de 1'alliage s'en déduit alors facilement.

1 - Préparation des échantillons

Les échantillons sont fondus sous vide secondaire dans un
four & induction, puis coulés dans un creuset de cuivre refroidi 3

l'eau, Ils sont alors appelés ""&chantillons bruts'.

Un recuit d'homogénéisation et une trempe plus rapide s'étant
révélés nEcessaires, ces échantillons sont chauffés sous vide secondaire

dans le méme four pendant une heure 3 une température légérement in-
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férieure & leur température de fusion puis plongés dans 1'eau. Les
dislocations sont vraisemblablement nombreuses mais elles ne modifient
pas les propriétés macroscopiques de la solution solide. Les &chan-
tillons ainsi traités sont appelés "trempés". Cette dernidre trempe
est plus rapide que la précédente car on n'a pas alors i &liminer la

chaleur dégagée par la solidification.

Afin d'éviter la ségrégation a température ambiante, ils

sont ensuite conservés dans 1'Azote liquide.

2 - Effet de la trempe

L'aimantation des &chantillons bruts et trempés est mesurée
par la méthode d'extraction. Une bobine de cuivre fournit le champ
magnétique et les isothermes magnétiques sont mesurées i champ dé-
Croissant. La valeur minimim atteinte par le champ est celle du champ
magnétique régnant dans le laboratoire (# 1 Oe) car la bobine de

cuivre n'a pas d'dimantation rémanente propre.

La figure 6 représente les courbes d'aimantation en champs
faibles et en champ fort pour la concentration x = 22 % ol la diminu-
tion d'aimantation en fonction de la trempe est la plus importante a
T =4,2 K. Les termes "trempés" et "retrempés'' qualifient les &chantil-
lons chauffés pendant une heure 3 une température respectivement
inférieure de 100°C et 50°C a leur température de fusion, puis trempés
d 1'eau,

Le fait que 1'ARI ait diminué d'un facteur 15 entre 1'&chan-
tillon brut et 1'é€chantillon retrempé montre qu'il existait du Fer
précipité. En utilisant le diagramme de phase du V Fe on vérifie que
la trempe a 1'eau des &chantillons ne peut qu'améliorer 1'homogénéité
de la solution solide(97). Aprés ce traitément, la fraction précipitée
sous forme de grains ferromagnétiques ne concerne que le dix-millidme

de 1'ensemble des atomes de Fer.

Ce comportement est observé pour tous les échantillons étudiés

avec x > 20 % ; tous les résultats sur la solution solide sont alors
1 _
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relatifs aux alliages retrempés,

5 - Rappel de superparamagnétisme

Le résultat fondamental qui s'applique aux précipités de
Fer est qu'un alliage superparamagnétique acquiert une ARI das que la

température est inférieure 3 une certaine température de blocage
Ty (98)(99) ; :

Dans le cas le plus simple d'une anisotropie uniaxiale et

de grains identiques, cette température obé&it i 1la relation°%)

50 kpTp = Hy My (33)

champ d'anisetropie

="

aimantation d'un grain.

qu
it

La chaleur spécifique correspondante est du type Einstein(loo) dont

la température caractéristique Tg vaut
2 H
_ m
Tg = B Hp - (34)
Dans le modSle trés simple proposé, la méesure simultanée de Tp et de
TE permet de connaitre 1'aimantation des grains car les équations (33)
et (34) entrainent que

(35)

Pour 0 < T < Ty, la théorie prédit que 1'ARI décroit linéairement avec
la température.

4 - Interprétation de 1'ARI

Les ARI sont mesurées 4 1'aide d'une bobine en cuivre pouvant
fournir 3 kOe 3 des températures comprises entre 0,05 K et 120 K, Les
températures inférieures a 1,5 K sont obtenues par désaimantation
adiabatique d'un. sel paramagnétique.
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Les ARI pour x 3 22 % sont indiquées sur la figure 7. On
y observe la superposition de deux comportements lorsque la température
augmente. L'aimantation rémanente commence par décroitre trds rapide-
ment, puis se stabilise d une valeur qui ne s'anmule gque pour une
température proche de 1'ambiante. La premigre contribution est carac-
térisée par une tempé€rature apparente de blocage Tip la seconde est
caractérisée par une température apparente de blocage TéB ainsi que
par 1'extrapolation M! 4 T = O de la partie haute température de 1'ai-
mantation rémanente. La fagon de déterminer graphiquement ces trois

paramétres est aussi indiquée sur la figure 7.

Or, nous savons qu'il existe des précipités de Fer mal dissous
dont les propriétés magnétiques sont décrites par la théorie du super-
paramagnétisme. Ils sont donc responsables de la seconde contribution
4 1'aimantation rémanente car cette derniére décroit proportionnelle~
ment i la temp8rature, en raison de la distribution des énergies de
blocage des grains.

Les paramétres M) et TéB

tation des grains et & leur température de blocage par les relations

sont 1iés respectivement 34 1'aiman-
suivantes :

ML =M /2 et Thp = T,n/2

si les grains sont identiques, tandis que

1
Typ/2 ¢ Top < Top

~

(101)

T,p déterminées graphiquement d'aprés la figure sont peu différentes

s'ils ne portent pas tous la méme aimantation . Les températures

de 1'ambiante ; on en déduit que le rayon des précipités de Fer supposés
[+]

sphériques est de 1'ordre de 50 A, ce qui correspond & une aimantation

totale de 10%° ug en utilisant 100 Oe comme valeur du champ coercitif.

La premidre contribution 34 1'aimantation rémanente, qui est
caractérisée par une température de blocage beaucoup plus faible,
est une propriété intrinsdque de 1a solution solide et sera analysée

au paragraphe suivant.

“
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Le comportement des précipités de Fer est alors suffisamment
connu pour que leurs effets sur 1'aimantation 3 saturation et la
susceptibilité initiale de 1'échantillon puissent &tre retranchés

-

afin d'étudier la solution solide : son aimantation 3 saturation est
€gale a celle de 1'échantillon 3 laquelle on soustrait M_, et la
susceptibilité initiale ne doit pas &tre prise pour des champs de
quelques ocerstedt dans le domaine.paramagnétique,'car on risque alors
d'obtenir la loi de Langevin décrivant 1'alignemernt des grains fins,
Mais leur taille montre qu'ils sont assei rapidement saturés pour
permettre des mesures de susceptibilités initiales de la solution

solide.

11T - Description du magnétisme proche de la concentration caractéristique

Une fois que 1'effet des précipités de fer est connu,
1'étude de la solution solide elle-méme est possible,

1 - Aimantation 3 saturation et susceptibilités initiales

On a représenté sur la figure 8 les isothermes 4 T = 0,07 K
¢tablies en champs forts (compris entre 2 kOe et 50 kOe)}. A chaque
concentration, il apparait que la saturation est pratiquement atteinte
d la limite de sensibilité de 1'appareillage pré&s car 1'aimantation
varie lin€airement en champ &levé. On la représente par 1'&quation
aT, =0,07 K :

M(T,) =o_+ x.H . (36)
Elle représente la superposition d'une partie saturée magnétiquement .
et d'une partie non saturée caractérisée par une susceptibilité indé-

pendante du champ magnétique appliqué.

0, est l'ordonnée i 1'origine de la partie lindaire correc-

tement corrigée des précipités de Fer, et X, Sa pente,




(M (uem /g)
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L'étude en champ faible permet de déterminer les suscepti-
bilités initiales compte tenu des restrictions expos€es au paragraphe
précédent a cause des précipités de rer. La figure 9 montre quelques
isothermes pour x = 27 %. La courbure qui subsiste 3 toutes températures
pour des champs inférieurs i 10 Oe est attribufe aux précipités de
Fer. La susceptibilité initiale. de la-solution solide est alors déter-
minée différemment suivant que la-coufbure.de 1'isotherme présente ou
non une,discontihuité lorsque lémthamp augmente, A trés basses tempé-
ratures, la solution;selide est'ordonnée magnétiquement ; sa suscepti-
bilité est trés forte et est peu'affeCtéé par la'présence dés précipités :
on identifie alorS‘laléﬁsceptiBilité‘initiale 4 la pente au point
H = 0 Oe.

Aux - températures plus hautes, la susceptibilité de la solution
solide dans quélques_oerstedts devient comparable 3 celle des précipi-
tés, car elle n’ést'plus ferrbmagnétique. La susceptibilité initiale
de la solution'solidé est alors égale & la pente de la courbe d'ai-
mantation lorsque les précipités les plus gros sont saturés, c'est-d-dire
pour un champ sﬁpérieur ou égal au champ coercitif, qui est de 1'ordre
de 100 Oe {figure 9).

La figure 10 représente les valeurs de ces pentes d relati-
vement basses températures. Les températures plus hautes ont &té omises
afin de mettre en évidence le maximum de susceptibilité initiale
partout présent sauf pour x = 22 %, On appelle T. ia température &
laqﬁelle ce pic apparait. Bien que 1'aimantation rémanente ne présente
aucune singularité a T = T, T. sera considérée .comme €tant la tempé-
rature d'ordre magnétique de 1'é@chantillon considéré, Toutefois, pour

X % 27°% 1'ARI et la susceptibilité initiale commencent 3 augmenter

o

i la méme température (figure 7 et 10). Pqur‘les_alliages 22 % et 25
1'ARI s'accroit a des‘tempéfatures bien supérieures d la température
Te 3 ceci Suppose que des grains trés fins précipités se bloquent 3
trés basses températures indépendamment du phénoméne d'ordre observé

pour la solution solide en dessous de T..

Les valeurs de [xi(T) - x;]_l en fcnction de T sont repré-

sentées sur la figure 11, ol xi(T) sont les susceptibilités initiales
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expérimentales et x_ la susceptibilité déja déterminée par 1'éguation
(36). Lorsque x » 27 %, on voit alors que pour T > T, la susceptibilite

est bien décrite par la formule

XM =55 * X% - (37)
N : o
ol * _
X, = pente en champs'fortelet'baSées températures
C = constante de Curie o
0, = temperature de Curle paramagnethue

ces param@tres &tant déduits experlmentalemehtedes lois de Curie-Weiss
par la pente de la droite et son eXtTapOlétiansu; 1'axe des températures.

S'il existe un nombre Ng de moments.G, on a

o . Ng G
o, =Ng G C = ~%§f—.. (38)

Les valeurs de G déduites de (38) sont comprlses entre 7 ug et 20 up
lorsque la concentratlon,en.Fer varie de 22°% & 33 . L'existence de
moments géants de cet ordre de grandeur a deja 618 51gna1ee pour

interpréter des mesures de re51st1V1te,electrlque(loz)(103} et de

RPE(104);

Le tableau I resume les resultats obtenus i chaque concentra-
tion (o Cs Xo» Ops T.)

2 - Condition d'apparition du magnétisme

L'existence de moments géants indique‘oue tous les atomes de

Fer ne jouent pas.le méme role On suppose alors qu un.moment magné-

- tique de 2,2 Wp apparait sur un atome de Fer s' 11 est entouré d'un

nombre suffisant d'autres atomes de Fer: Un tel modele par "'tout ou

: rlenl a déja été employé dans 1'1nterpretat10n des mesures magnétiques
en phase o crlstallographlquement ordonnee(los)(106) Les atomes de

f Fer ont alors quatre environnements dlfferents et seuls ceux entourés
par 14 atomes de Fer sont magnétiques. Comme il a 6t6 montré dans le
cas du Cu Ni(107), cette seule cOndition ddnne'haissence i des moments
géants car la probabilité de trouver un autre atome de Fer répondant a

la condition de magnétisme est plus forte dans le voisinage du premier
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atome de Fer magnétique qu'ailleurs. Fn suivant la méthode proposée
par la référence (107) on dit que ce second atome appartient au méme
moment géant que le premier s'il a au moins un premier voisin en commun

avec le premier atome.

Ce modéle présente toutefois une difficulté d'ordre cristal-
lographique dans lé‘gaStdu V Fe. Le fait que le réseau soit cubique 3
corps centré entraine que 1'atome'éentral et un atome quelconque de sa
premi&re couche n’enit aucun premier uoisin‘eﬁ commm, L'application du
modéle excluerait 1a'premiére.couche'du moment, géant, situation qui
semble déraisonnable.

Or, dans ce réseau les premiéres et .secondes couches sont trds
proches 1'une de l'autre tandis que la troisiéme est bien plus séparde,
I1 parait donc justifi& de ne pas faire de distinction entre les deux
premiéres couches et de les considérer globaiemeht comme une ''super

couche" contenant
8 + 6 = 14 atomes.

La premiére couche est par ce fait iﬁclae dans le moment
géant en modifiant légérement le modéle : un -atome magnétique de Fer
appartient au moment géant s'il a au moins un premier voisin ou un

second voisin (comptéS'indistinctement) en.commun avec 1l'atome central.

Si la sOlution-Solide est parfaitement désordonnée, 1'aiman-
tation 3 saturation est alors.donnée par la formulé suivante :
14
= n .n 14-n
0, = Ny up X nzn Cyy X (1-x)° R

©

(39)

Nt = nombre total d'atomes par gramme

=
n

nombre d'atomes de fer minimum nécessaire pour rendre le fer
central magnétique
Mg = moment du Fer (2,2 uB).

La figure 12 représente les valeurs théoriques de C, o_, G

basées sur la formule (39) ainsi que les points expérimentaux. On voit
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que n, = 8 représente d'une maniére raisonnable les propriétés magné-
tiques des échantillons les moins concentrés, bien que le moment géant
déduit de la constante de Curie soit deux ou trois fois plus grand

que celui prédit par le modéle.

Ce désaccord et le fait que les échantillons les moins
concentrés se saturent difficilement méme & trés basse température
sont explicables en introduisant un houveau type d'atomes de Fer,
des atomes presque magnétiques.

3 - Comportement presque magnétique

Expé€rimentalement, on remarque sur la figure 11 que la suscep-
tibilité initiale des échantillons x = 22 % et x = 25 % s'écarte d'une
loi de Curie-Weiss simple déduite de 1'équation (37) quand la tempéra-

ture augmente. Il faut introduire un terme supplémentaire.

On suppose que certains des atomes presque magnétiques qui
viennent d'étre:définis sont caractérisés par un terme de Curie-Weiss,
(Cr,6Y) tandiS'que les atdmes magnétiques obéissent a une loi de
Curie (C"). Lé susceptibi1ité indépehdanté de,la température est x'.
On a alors

X =X Tt T - (40)
Ce qui se réécrit’

. e 1 -
Ty =fTX' + C" + C' (1 + Trjjzﬁﬂ .

La figure 13 représente les courbes Tx; = £{T) pour les
alliages considérés. Elles sont des droites pour T > 1 K, c'est-i-dire .

1ttt

que le terme est négligeable. Ceci7entraine que 6' est'négatif.

T-6'

~La pente et 1'ordonnée i l'ofigine fournissent respective-
ment la susceptibilité x' et la sommerdes‘cthtantes'de Curie C'+C",
Les valeurs numériques sont reportées dans'Ie'tableau I1. Une aiman-

tation o' correspondante a ¥' est définie de la facon suivante : on
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détermine sur la courbe d'aimantation le point ol la tangente est
égale 4 x'. Le point d'intersection de cette tangente avec 1'axe des
aimantations est o', que 1'on corrige de 1'aimantation rémanente (de
la méme facon que pour g_).

On en déduit des moments géants G'

Cl + CH

'-"—*‘———,"G'.
3 kB o

Ces valeurs sont reportées dans le tableéau IT ainsi que celles de o,

X,s G pour comparaison.

On remarqﬁe alors que x' est supérieur i x_ mais que G et
G' sont semblables. Les atomes responsables du terme additiomnel &
la susceptibilité initiale augmentent ‘le nombre de moments géants
mais pas leur valeur,

C'est le r61e des mesures aux neutrons de montrer explicite-
ment 1'existence de ces atomes presque magnétiques ainsi définis
par analogie avec le Pd Ni et le Pd Pd Ni Fe(los)

! 1 I . - ll-' ‘

EEETE X T | o g, HER
1 22 % 1 6,4,1070 ;5 92,10-6 ,4 9,10 6,0 02750, 056110 41 7,6 |
[25% [ 4,9.105 ]

18,86.10766,4.1076{0,157 [0,194]13,5]13,2 |

Tableau II

4 - Comportement non magnétique

On regroupe sous ce terme toutes les contrlbutlons ala
susceptibilité -en champ fort x_, qui est prathuement egale a la
somme d'un terme de spin Xq et d'un terme de VAN VLECK Xy Car les
susceptibilités de LANDAU et diamagnétiques leur sont inférieures de

plu51eurs ordres de grandeur, Xy étant supposée constante 3 toute
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concentration et €gale d celle du Vanadium pur (Xyy = 1,9.10-4 uem/g par Oe),
la susceptibilité de spin yy est &gale &

Xq = X, - 1,9.107
a chaque concentration.

A 1'aide de 1'equat10n (32) ol y est remplace par xq , on
calcule les densités d'etats au nlveau de Fermi np(EF) et nY(EF) qui
sont représentées sur 1a flgure 14. Les Valeurs de -y. sont prises dans
la référence (68). On remarque alors que les deux quantités sont iden-
tiques pour x < 20 % et sont plus‘faibléé;qde'ceiles relatives au
Vanadium pur. Cette variation est expllquee par Ta modification du
nombre d'électrons libres moyenne sur - tous les atomes indistinctement
suivant le modéle. de bande rigide qui réprésente bien la susceptibilité
des alliages faiblement concentrés de métaux Sd dans ie Vanadium

(voir paragraphe I).

Lorsque la concentration augmente, les densités d'états au
niveau de Fermi augmentent aussi et présentent un maximum 3 la méme
coricentration (approximativement), tandis que-n, dev1ent supérieur 3 ..

On définit alors le rapport

Ici n # 3. Cette valeur s'interpréte dans le cadre de la théorie des

g 2+ 1)

fluctuations de spin qui prédit que n =:~— 5 suivant que
(109)

le couplage de HUND est faible ou fort . Cette derniére situa-
tion est celle du cas'magnétique présent 1C1 4 ‘on retrouve alors la
valeur expérimentale de 3,33 pour 1 = 2, Or cette théorie est &tablie
pour des impuretés isolées, ce qui'ﬁ'est pés le cas des‘alliages proches
de la concentration caractéristique, Toutefbis,fd'autres propriéteés
caractéristiques de la présence des flucfu&fions locales de spin sont
observées dans les alliagés étudiés 3 propos.de la susceptibilité
initiale et de la température de Curie paramagnethue 8, qui s'en
~déduit.

P



N (EF) (états/ atome _électron volt)

a
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5 - Présence des fluctuations locales de spin

La susceptibilité initiale des échantillons les plus dilués
(22 % et 25 %) cesse d'étre décrite par 1'équation (37) lorsque la
température augmente. 11 faut alors lui ajouter un terme supplémentaire
pour obtenir l'equatlon (40) qui decrlt alors correctement la variation
observée i haute temperature

. Le 'second point-.concerne 1és variations de la température
d'ordre T¢ et de la température de CUfie-paramagnétique fp représentées
sur la figure 15. Dans un ferfbmegnétique“claSSique,-SP est toujours
plus grande que T.. Or, ici, cette inégalité'est renversée aux concen-
trations ol 1a loi de Curie-Weiss cesse-d'&tre suivie a hautes tempéra-
tures. De plus, Gb est négative pour x = 22 $ '

Le résultat fondamental de la theorle des fluctuations de
spin déja mentionnée 3 propos de n(EF) est qu 11 existe une température
caracterlsthue Ts au-dessous de laquelle le. .moment magnethue d'une
impureté isolée dlsparalt(llo)

n =3, 33. 81 T >* Tgf, la susceptibilité est. de ‘la forme Curie-Weiss

. 51T <« TSf’ Xd est du type Pauli et

avec une temperature de. Curle paramagnétique Bp negatlve

XY T

L'excédent de susceptibilité initiale yui devrait &tre
~introduit & haute température pour que 1"équation (37) soit vérifiée
pour x = 22 % et x = 25 % est alors attribué aux atomes dont la
température de fluctuation de spin est duﬁméme ordre de grandeur que
la température oli sont effectudes les mesures Ces atomes sont non
magnétiques i temperature plus basse, ce qui expllque que l'equatlon
(37) soit alors bien vérifiée, et non 1'équation (40).

T. est lie au nombre de moments géents'; ie‘fait que son
augmentation soit trés rapide pour x > 25 % 1nd1que que le recouvre-
ment augmente et peut alors masquer les proprletes ‘des fluctuations
locales de spin. qu1 ne sont alors visibles qu' aux concentratlons plus
faibles (x < 25 %).
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6 - Nature de 1'ordre magnétique

Un pic de susceptibilité initiale en fonction de la tempéra-~
ture est généralement attribué & 1'existence d'un verre de spin(lll)
ayant pour origine les interactions RKKY entre moments localisés. A
trés basses températures et 3 champ extérieur nul 1'aimantation de
1'&chantillon est distribuée en monodomaines comprenant un certain
nombre d'atomes magnétiques dont la direction de leur moment individuel
varie d'un atome 3 1'autre 3 1tintérieur du méme monodomaine. Chacun
de ces monodomaines porte un moment magnétique résultant de la com-
pensation incompléte et leur ensemble a les mémes propriétés magné-
tiques qu'une assemblée de- grains fins, qui sont décrites par la théorie
du superparamagnétisnme.

Puisque un pic de susceptibilité initidle apparait pour
X z 25 %, il est logique de 1'attribuer 3 I'existence d'un verre de
spin oll un moment géant joue le réle d'un moment atomique individuel.
On peut connaitre l'aimantation des monodomaines supposés identiques
a 1'aide de leur température de blocage TEB et de la température T
caractéristique de la chaleur spécifique d'Einstein. Sachant que

TlB = 2 TiB pour des monodomaines identiques 1'équation (35) devient
Tl
Y = 200 1B
‘Mg = ZOOTE_UB .
Pour x = 27 %, la figure 7 indique que Tjp vaut 0,6 K tandis que les
références (73) et (112) indiquent que Tg vaut
0.75 K . L'équation précédente indique alors que 1'aimantation

d'un monodomaine vaut 160 Hp. Les moments géants contenus dans chaque
monodomaine sont donc couplés entre eux. Comme 1'alliage n'est pas
ferromagnétique, le couplage:est probablement dii aux interactions

RKKY. .D'aprés le tableau I, le moment non compensé d'un moncdomaine

est équivalent i 12 moments glants; ceci est la racine carrée du nombre
total de moments géants contenus dans un monodomaine ; 11 y en a donc
150, valeur raisonnable pour un verre de spin(lll).

Pour la concentration supérieure (x = 33 %) on remarque sur
la figure 7 que le pic disparait presque‘entiéfement tandis que la
susceptibilité devient constante 3 basses températures : ceci est
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caractéristique d'un ordre ferromagnétique classique ol cette valeur
limite est égale a 1'inverse du coefficient de champ démagnétisant.

La référence (113) indique que cet inverse est égal 4 0,0858 uem/g - Oe.
Cette valeur est inférieure i celle obtenue expérimentalement

(0,12 uem/g-0e). Or, du trainage magnétique est présent dans ces

(114)

alliages : ceci peut expliquer le désaccord entre les valeurs

numériques.,

La nature ferromagnétique de 1'ordre & basse température

est toutefois bien établie pér la variation brutdle de 1a susceptibilité

et par sa valeur constante 3 basse température pour x = 33 §.
On assiste donc 3 une transition entre un régime de verre
de spin et un ordre ferromagnétique quand la concentration en Fer

augmente. Cette transition semble &tre brutale car la susceptibilité

maximum est 100 fois plus grande pour x = 30 $ que pour x = 27 $.

Pour chaque concentration du domaine ferromagnétique, CLAUS(114)
a montré que la transition entre €tat paramagnétique et état ferro-
magnétique correspond i une température d'ordre bien définie, qui peut
&tre masquée par des phénoménes dynamiques. Ceci explique que les
aimantations rémanentes représentées sur la figure 7 ne montrent pas
de singularité 3 la température d'ordre T. méme si leur variation

est rapide en dessous de T..

IV - Supraconductivité des alliages dilués

_ Il a déja été reporté que les alliages diluds (x < 5 %)
sont supraconducteurs(lls)(116). Nous avons trouvé que la supraconduc-

tivité subsiste & tré&s basses températures pour x < 18 %.

La comparaison avec les résultats théoriques dépendant
beaucoup de la concentration, une analyse Chimiqﬁe est nécessaire
pour la connaitre avec certitude. Les concentrations déduites de cette
analyse sont appelées x_-et ne différent sehsiblement des concentra-

tions nominales x que pour x g 20 %.
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1 - Mesure des températures de transition

Pour T < 1,5 K, la température est connue avec suffisamment
de précision lors d'une mesure d'aimantation pour pouvoir déterminer
les températures de transition Ty. Par contre, cette précision est
insuffisante &'T > 1,5 K. Les températures Ty correspondantes sont
alors déterminées par mesure de la résistivité &lectrique. L'ensemble

des valeurs trouvées est reﬁrésenté sur la figure 16.

L'aimantation dans un champ magnétique inférieur dau premier
Champ critique Hj permet de connaitre le vdlume supraconducteur, car
on a alors

O = H + 4mM. (41)

ofi M est 1'aimantation par unité de volume. Une susceptibilité dia-
magnétique égale 3 - —%F est la preuve que 1l'ensemble de 1'échantillon
est supraconducteur. '

On s'est assuré que 1'équation (41) s'applique par des
mesures en champs trés faibles (< 20 Qe) croissants et décroissants :
1'aimantation a été trouvée réversible, ce qui indigque que H < H;.
Les valeurs de la susceptibilité diamagnétique ainsi déterminées
montrent que tout 1'échantillon est supraconducteur, sauf pour
X, = 18,5 % (x = 20 %). Ceci montre que lés alliages faiblement con-
centrés sont homogénes métallurgiquement, ce qui est confirmé par

1'absence d'aimantation rémanente a T > Ty, sauf pour X, = 18,5 %,

2 - Présence d'impuretés magnétiques

La premiére théorie de la supraconductivité établie en 1957
par BARDEEN, COOPER, SCHRIEFFER indique que la température de transition
est donnée par la relation suivante

- o1
Ty = 0,9 6y exp | nEpV| (42)
ou 8 = température de Debye
n(Ep) = densité d'états au niveau de Fermi

V = parameétre de couplage électron-phonon.
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Des travaux plus récents[117)

ont montré que dans un alliage
entre métaux de transition supraconducteurs les variations de V et de
n(Ep) avec la concentration se compensent et que 1'exponentielle de
(42) peut 8tre considérée comme une constante ne dépendant qhe de la

nature des métaux mis en solution. Dans le cas ol 1'un deux n'est

pas supraconducteur on’ a(117)
T : T
log et _ = T:%fr log et . . (43}
' D alliage a D Vanad

Les temperatures de DEBYE des alllages sont indiquées dans
la référence (68), L'équation (43) 1nd1que ce que serait la température
de transition en 1’abseneefde toutjmoment_megnétique localisé, La
courbe correspondahte-auésijreprésentée‘surrla figure 16 s'écarte de
plus en plus des points eXpérimentauxtlorsque xa'augmente.-La dif-
férence entre les deux est appelée AT£.et est représentée sur la

figure 17.

Il_n'est{pasepossible de relier la‘variation obtenue aux
concentratione enjmomehts géants données par un modéle d'environne-
ment critique car la matrice supraconductrice ol sont dissoutes les
impuretés magnétiques n'est pas du Vanadium pur mais un alliage
Vanadium-Fer nonfmagnétique dont les ptOpriétés supraconductrices
sont inconnues. L'augmentatlon de AT+ avec X, peut &tre attribuée
a 1'existence de moments magnethues locallses ou de LSF. Leur nombre
est trop faible pour &tre détecté & 1'alde;des.mesureS‘d'almantatlon,
mais leur existence est une preuve de 1'apparition non brutale du

magnétisme 4 la concentration caractéristique.
3 = Conclusion

La présence d'un reglme de verre de spin 3 trés basse
temperature pour x & 27 % est démontrée par les propriétés suivantes,
I1 existe un pic de susceptibilité initiaie-en fonction de la tempé-
rature'; la valeur maximale de cette susceptibilité est 100 fois plus

faible que pour les concentrations supérieures ; les monodomaines ne

b ]

portent que 160 up. Ceci indique que la magnétisme apparait localement
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car il n'existe que sur des sites distribués au hasard et n'inter-

agissant entre eux que par le couplage RKKY.

Nous avons aussi mis des moments géants en évidence car
1'aimantation se sature rapidement 3 basse température méme dans le
domaine verre de spin. Des 16is de Curie-Weiss sé déduisent des sus-
ceptibilités initiales ; les spins individuels fournis par les cons-
tantes de Curié-correspondaﬂtés sont tres grands et justifient le

terme de moment -géant,

Leur valeur est décrite en premiére approximation par le
modéle suivant : un atome de Fer devient actif (magnétique) s'il a au
moins 8§ autres atomes.de Fer dans seés deux premieres couches comptées

indistinctement.

I1 n'y a pas de concentration critique d'apparition du
magnétisme car la condition de voisinage peut &tre satisfaite 3
concentration infiniment petite, commne 1'indiquent les propriétés
supraconductrices des alliages dilués. Tout au plus peut-on utiliser
phénoménologiquement une cohcentrationEcaractéristique en dessous de
laquelle les moments locaux ne peuvent &tre évalués & 1'aide des
méthodes expérimentales habituelles.

‘Mais il existe par contre une. concentration critique d'appa-
rition du ferromagnetlsme : elle est comprise entre 27 $ et 30 % car
la SUSCGptlblllte initiale est multiplide par un facteur 100 tandis
qu'elle devient égale 3 bassertempéraﬁure‘a‘l'inverse du coefficient
de champ démagnétisant, Lorsque les moments géants deviemnent plus
nombreux, leurs interactions'détfuisent le régime de verre de spin au
profit de 1'ordre ferromagnétique,

A cBté des sites actifs, il existe aussi dans 1'alliage des
sites passifs : ce sont des atomés de Fer polarisés par les atomes

magnétiques.

Ceci explique que lefmodélé'uniquement basé sur les sites
actifs ne décrive pas exactement 1'ensemble des propriétés magnétiques
observees. I1s sont vraisemblablement -le 51ege de fluctuations locales
de spin, dont les propriétds principales sqnt_presgntes dans 1'alliage.
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CHAPITRE TTI

LES ALLIAGES A BASE DE NICKEL

A la différence'du;yiFe,‘Ces systémes ont un réseau de BRAVAIS
cubique & faces centrdes. Ils sont ies premiers exemples connus d'appa-
rition du magnétisme par moments.géants : la concentration caractéris-
tique est de 44 % pour le Cu Niclls), de 63 % pour le Rh Ni(llgj, de
87,2 % pour le V Ni(lZO)@ Le cas du Pt Ni est plus controversé, mais
nous allons montrer qu'il.entre aussi déns.cette catégorie avec une

concentration caractéristique pratiquement égale a celle du Cu Ni.

Les alliages étudiés dans ce chapitre ont déja été 1'objet
de mesures magrétiques aux cdncéntrations inférieures 3 la concentration
caractéristique dans le cas du V Ni, -et aux concentrations supérieures
4 la concentration caractéristiqué dans. le cas du EE Ni. Nous reportons
donc les résultats obtenus dans les domaines de concentration complémen-
taires ; 1'ensemb1e permet alors de décrire 1'apparition du magnétisme
dans chaque systéme et, en particulier, d'établir le caractére inhomo-
géne de 1'aimantation- dans 1'alliage Pt Ni dés qu'une aimantation
spontanée apparait. Les mesures en champ de 150 kOe ont -été effectues
au SNCI 4 Grenoble. |

I - Le systéme Vanadium - Nitkel

(121) (122)

Les &tudes magnétiques antérieures portent sur les

&chantillons dont la concentration est immédiatement inférieure 2 la
concentration caractéi"istique (85 '%_S X g 88 %). Les résultats ont
d'abord &té analysés en'introduisahflﬁh.Seul type de moment géant(lzz).
Ce modele s'étant révélé insuffisant ﬁourfinterprétef globdlement le

-~

comportement 3 toutes températures, -une décomposition en moments de
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7 up et de 40 up a alors été utilisée(lzl).

Le présent travail se rapporte aux concentrations plus &élevées
ol il n'est pas apparu nécessaire d'introduire plusieurs types de
moments géants pqﬁr interpréter nos résultats. Nous emploierons donc
une analyse semblable & celle du V Fe bas&e sur un seul type de moments
géants.

Afin de relier nOS'réSultéts aux études antérieures, nous
rappelons 1'analyse & un typé de moment géant dont les résultats prin-
cipaux sont les suivants

(i) Il existe des moments géants de 1'ordre .de 40 up.
(ii) La température paramagnétique de Curie est négative pour x < 87,4 3.

(iii) La variation de 1'aimantation & Saturatiﬁp ne peut &tre représentée
par une loi analogue éhltéquation (39) ‘qui représente relativement bien
le comportement magnétique de l'alliage.X“Fe;‘En effet 1'aimantation

4 saturation mesurée dans les ééhantillohsidé“y Ni--augmente beaucoup plus
 vite que ce qui peut étfe‘prédit par une formule similaire ¥ 1'8quation
(39).

1 - Conditions expé€rimentales

La concentration des &chantillons &tudiés est comprise entre
87,6 % et 94 % de Nickel dans le Vanadium_(lés toncentrations appelées
x représentent toujours celles du NiCkeI‘dans'chaque.alliage bien que

le Vanadium soit fortement minoritaire).

L'appareillage utilisé fournit uh champ magnétique pouvant
atteindre 150 kOe i 1'aide d'une bobine en cuivre, qui:peut aussi
fournir des champs trés faibles (5 Oe). '

Les températures d'ordre magnétique T. dés &chantillons
utilisés sont suffisamment élevées pour qué.la température minimale
employée (4,2 K)‘soit équivalente au_zérq absblu. Par contre, le
domaine des températﬁres accessibles s'éteﬁd<ju5qu‘é la température
émbiante.
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La figure 18 montre les courbes d'aimantation jusqu'a
H = 150 kOe 3 la température T = 4,2 K. On voit qu'il apparait une
saturation ¢, d'autant plus facilement que la concentration en nickel

est plus &levée.

Comme au chapitre précédent, les susceptibilités initiales
déduites des'pentes & -champs faibles en fonction . de la tempéréture
seront ‘exposées aprds avoir détermind 1'état métallurgique de la

solution solide.

Z - Etat de'la solution‘solide

Les échantiilons‘sont‘prépaféérpar fusion dans un four a arc.
I1ls sont ensuite'CHQufféé 3 1050°C pendﬁnt une jburnée sous atmosphére
d'Hélium puis trempés-a 1'eau. Ceo traitement thermique a pour but
d'éliminer le'plus p0ssib1e les précipités de Vanadium, dont la présence
entraine celle.de régions formées par'dﬁ Nickel pur. I1 existe toujours
toutefois une:ARI au-delé'dé la température de Curie qui est représentée
sur la figure 19 en fonction de la temﬁérature pour tous les échantil-
lons mesurés.

L‘ex;rapblationfdes parties linaires de chaque ARI est plus
ou moins facile suivant la'température.d'drdre mais permet de définir
les paramétres Tﬁ et Mj tels qu'ils apparaiéseht'sur la figure 7. Par
analogie avec le V Fe, on attribue ces valeurs & la présence de précipi-
tés de Nickel dont 1'ordre de grandeur dé(leur;taille (10%5 yp) est le
méme que célui des précipités de Fer dans7le;H'Fe car les températures

de blocage TéB sont semblables (voir figurellgj;

3 - Moments géants

Afin de tenir compte de 1a-pfésénce des précipités de Nickel,
les susceptibilités initiales sont les pentes. des courbes d'aimantation
8 champ faible au point H = 100 Oe,‘éafﬁtfest'a.partir d'ici que les
isothermes 3 hautes fempératures_sOnf{desidroifes. Ceci est visible sur

la figure 20 qui représente quelques isdtheinws'é champs faibles pour
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= 89 % ainsi que la courbe d'aimantation Cgmpléte pour T = 4,2 X,
La figure 21 montre les susceptibilités ainsi mesurées. Nous n'avons
pas observé de pic de susceptibilité initiale en fonction de la

température.

Le fait que les ééhantillons‘les plus dilués se saturent
plus difficilement indique qqe”leur susceptibilité. initiale risque de
ne pas &tre représentée par 1'équation (37) simple utilisée pour le

V Fe. On essaie alors la fOnCtidﬁ
, o
Xy = ‘Tfé'_f_ * X! (44)

oll ¥' n'est pas. forcément égale & Xo et est determlnee uniquement 3
partir des mesures en- champ faible, comme.pour 1"&quation (40) -On
rappelle que l'equatlon (44) décrit blen le comportement des alliages

tres dllues 22) dans un petit domaine de temperature—

Les lois de Curie-Weiss déduites de 1'équation (44) sont
représentdes sur la figure 22. On en‘dédﬁit X'y.c', 6! dont les valeurs
sont reportées dans le tableau III. On y remarque que X' est infé-
rieure a ¥, pour x < 89 % en accord avec les résultats déja établis :
cela 1nd1que que les alliages ne sont pas satures atT-=24, 2 K en
champ de 150 kOe. Par contre, aux concent:atlons supérieures x' = X,
et la pente finale x, a vraiment un sens éhysique : c'est la suscep-
tibilité indépendante de la tempéréture;

Les moments géants se déduisent de ces valeurs lorsque
1'aimantation 4 saturation correspondante Ia-susceptiﬁilité indépen-
dante de la temperature est connue, Pour les alliages ol x' # X, il
n'est pas justifié dtutiliser ¢, dans 1'équation (38). On détermine
alors une aimantation ¢' en tragant-sursla courbe d'aimantation en
champ intense une droite de pente x' qui-passe par le point mesuré
en champ maximum. L'intersection de cette droite avec 1'axe des aiman~
_ tations fournit une 1imite'inférieuré queil'on'corrige de 1'aimantation
rémanente. Les valeurs des moments géants‘s'en déduisent et sont

reportées sur la figure 23 et dans le tableau III.
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On remarque que la susceptibilité X' est identique 3 la
susceptibilité x_, directement déduite de la pente en champs forts
pour x = 89 %, qui est un alliage ferromagnétique. Cette identité
se retrouve dans le systéme V Fe (voir chapitre précédent) ; elle
semble .donc &tre une des propriétés des alliages ferromagnétiques
au-dessus de 1eur temperature de Curie, Comme les alliages YV Ni avec

=90 % et 91 ¢ . sont ferromagnethues, on utlllse X, pour analyser
les susceptlbllltes 1n1t1a1es conformement 1’ equatlon {37). Les

résultats qui s en‘dedulsent‘sontmau551 Teportes dans le tableau III.

4 - Homogénéisation de l'aimantation

A partir de 89 %, 1'aimantation & saturation est proportion-
nelle & la concentration x. La figure 24 montre qu'elle est alors bien

représentée par-la loi
SO0, = A (X = X,) (45)
avec x, = 0,884. et A= 424 uem/g.

Cela ‘signifie' que, dans ce domaine de concentration, chaque
atome'de'Nickel.ajOuté contribue en mOYenhe*pQur‘O,44_pB a 1'aiman-
tation 3 saturatidn de 1'a11iage considéré.. La valeur des moments
géants semble diminuer lorsque la cgncentratiqn nominale augmente
(voir tableau III et figure 23). Cela est dﬁfau'faitlsuivant :
Les'momentS‘géants ekistant aux conCentrationS p1us basses ne sont plus
indépendants et s 1nterpenetrent de plus en plus lorsque le nombre
d'atomes de Nlckel qui les forme augmente -Les energles d'interaction
correspondantes deviennent comparables i celles assurant la cohésion
d'un moment géant individuel. La mesure nece351tant des températures
relativement hautes pour déterminer les constantes de Curie, 1'énergie
thermique en résultant dissocie chaque:moment individuel aussi bien
qu'elle les découplent entre eux. Il exiSfe encore toutefois des Nickel
non ou peu magnéfiques dans cette hypothésé:;-Ceci\explique que chaque
atome de Nickel supplémentaire ne contrlbue en moyeine que pour une

‘valeur inférieure 4 0,6 ug 4 l'almantatlon saturatlon et que le moment
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moyen par atome de Nickel soit faible,

5 - Propriétés du ferromagnétisme faible

Les fonctions-M2 = f(H/M) reldtives aux courbes d'aimanta-
tion du Nickel pur sont des droites 3 température constante. Le Nickel
est dit obéir aux cfitéres d'Arrott, ce qui est généralement reconnu
pour caractériser le ferromagnétisme homogéne. Comme la concentration
en Nickel dans nos:alliages est de l'ordie de 90 %, il ést logique de
tenter d'analyser les résultats obtenus 4 1'aide des critéres d'Arrott
et de les interpréter dans le cadre de la ‘théorie du ferromagnétisme
itinérant 123) | cette théorie conduit ¥ wmne aimantation homogéne car
tous les électrons des coliches les plils extérnes sont mis en commun et

-~

participent collectivement 3 1'aimantation macroscopique de 1'alliage.

Les fonctions M2 = f(H/M) relatives & nos échantillons sont
représentées sur la figure 25 avec différenfes échelles : on voit que
seules les fonctions relatives gux alliages les plus dilués (87,6 &

et 88 %) ne sont pas des droites. En particulier, on observe une droite
pour x = 88 % et une courbe pour x = 89 %. Or, il existe dans ces deux
allidges des moments géants de 40 up (voir figure 23) ; ils sont seule-
ment en plus grand nombre pour x = 88 % que pour x = 89 %. Les critéres
d'Arrott ne caractérisent donc pas l'apparition d'une phase magnétique
complétement homogene dans 1'alliage V Ni. Tout au plus peuvent-ils

signifier qu'il restetrds peu d'atomes porteurs de moment nul.

(123

qué les critdres d'Arrott sont encore vérifi&s méme si 1'aimantation

Des améliorations ) 31a théorie de base de Stoner indiquent

n'est pas parfaitement homogéne ; c'est ce qui se passe ici & cause
du recouvrement entre moments géants lorsque x augmente. On peut donc
dire que la présence de moments géants (conséquence de 1'apparition
locale du magnétisme) et le fait que 1'aimantation ob€isse aux lois
d'Arrott ne sont pas incompatibles dans 1'alliage V Ni. Ceci indique
simplement que les moments géants se recouvrent d&s qu'ils deviennent
trés nombreux ; ils perdent'alors leur individualité tandis que des

maxima d'aimantation peuvent naitre dans les régions de recouvrement.
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6 - Présence des fluctuations locales de spin

La température de Curie paramagnétique ep est négative aux
basses concentrations, corme le montre la figure 26. Ceci est le
premier indice de présence des fluctuations locales de spin décelées
déjd dans le V Fe. Le rapport

"R

entre les densités d'états définies par (32) est égal a 4,5 pour

x # 89 %, concentration a,laquelle-eliésfpassent chacune par un
maximum comme il est repfésenté sur lé;figure 27. Les valeurs de
nY(EF) sont déduites dei(124); La théoriegpfévoit un rapport égal

4 3 s'il existe des fluctuations locales de spin. Mais on n'a pas

ici tenu compte de la susceptibilité erbitale du Nickel non magnétique,
qui est inconnue, tandis que celle du»vanadium est alors négligeable.
Le fait que les atomes de Vanadium soient minoritaires rend peu
probable 1'hypothése que la susceptibilité orbitale est partout
égale a celle du Vanadium pur. Ceci conduit & une surestimation de

n, dont la valeur réelle se rapproche alors de celle prédite par la

théorie et est en faveur de la présence de LSE.

7 - Description,de 1'apparition du magnétisme

-

Les résultats reportés ici joints a ceux obtenus par le

22)

que l'aimantation est répartie en moments géants. Ils sont formés

groupe de Strasl'jom"g(1 pour les concentrations plus basses indiquent
d'atomes magnétiques et presque magnétiques, ces derniers &tant surtout

visibles aux faibles concentrations.

On remarque sur la figuré 21 qUe,ld-suSceptibilité initiale
ne varie plus i basse tempéréture pour xaE;QO %+ La valeur limite
ainsi atteinte est peu différente de la sﬁsteﬁtiBilité due uniquement
au champ démagnétisant (la référence (113)7indiquehune valeur égale 3
0,077 uem/g-Oe pour nos échantillons qﬁi‘sonf-deé c¢ylindres de 20 mm
de hauteur et 6 mm de diamétre). Les alliages sont donc ferromagnéti-
ques pour x 2 90 %, Aux concentrations_plﬁs faibles, les susceptibilités

a basses températures sont plus petites d'un facteur 100, comme dans
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le V Fe. Bien qu'aucun pic n'ait &été observé aux températures utilisées
dans les susceptibilités initiales, on assiste vraisemblablement au
remplacement du régime de verre de spin.par un ordre ferromagnétique

qui est accompagné des propriétés du ferromagnétisme faible. La
transition entre les deux &tats se passe entre x = 88 % et x = 89 %.
Comme dans le V Fe, la concentratlon crlthue d'apparition du magnétisme

est bien définie et a un sens physique.

IT - Le systéme Platine Nickel

D'aprés les &tudes anterleures( 23)

, le ferromagnétisme
apparait pour x = 42 % et atcune zimantation épontanée n'a été décelée a
concentration inférieure. Pour x - > 42 %, les mesures en champs intenses
semblent montrer que lJalmantatlon-des alllages est homogéne car les
relations de propoértionnalité entre l almantatlon spontanee a0k,

- la température de Curle paramagnethue et la susceptlblllte en champs
forts prevues par la theorle du faible. ferromagnetlsme itinérant

(125 2 128)

sont bien verlflees L'accord avec cette théorie subsiste

lorsque une pr6551on hydrostathue est appllquee sur 1'échantillon

(129}

pendant les mesures magnétiques

-

Plusieurs points nous ont incité & &tudier les concentrations
plus basses (x < 42 %) et 4 tenter d'établir le caractére local de

1'apparition du magnétisme :

~ L'analyse des courbes d'aimantation pour les fortes concentrations

-~

(x > 42 %) en termes de constante de Curle et d'aimantation 3 satura-
tlon( 23) condult a des moments.geants.dont la valeur décroit lorsque
X augmente.

i

- On observe des’ dev1at10ns aux lois d Arrott pour une concentration

nominale un peu superleure a2 .

- La valeur de la concentration caractéristique (42 %) est voisine de
celle du Cu Ni (44 %) ol le magnétismexqpparait_10calement.
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Au cours de cette &€t ude, nous comparerons donc les propriétés
magnétiques des alliages Pt Ni 4 celles des alliages Cu Ni de méme
concentration ainsi qu'aux résultats relatifs 3 la théorie du ferro-

magnétisme itinérant.

1 - Description des mesures magnétigues

La concentration des &chantillons utilisés est comprise entre

a~

Les mesures d champs inténses (H < 150 kOe) et celles a hautes
températures (T > 4,2 K) soht effectuées & 1'aide de 1'appareillage
déja utilisé lors de 1'étude du E'Ni_ Les mesures 3 trés basses tempé-
ratures (0,07 K < T < 4,2 K) nécessaires aux échantillons les moins
concentrés (x € 34 %) ont &té réalisées 3 1'aide de 1'apparecillage
déja utilisé lors de 1'étude du V Fe : le ‘champ magnétique est fourni
par une bobine de cuivre sans aimantation rémanente propre.

.

2 - Présence.dfaimantation d saturation

La courbure des courbes d'aimantation représentées sur la
figure 28 indidue‘que 1'aimantation é'saturatibn,existe.méme 4 une
concentration aussi basse que 30 %. Ce fait explique aussi la présence
d'aimantation rémanehterqui'ne peut étré attribuée‘é des précipités
de Nickel car elle diépafait lorsque 1a température est supérieure a
la température ae'Curie.ainsi'que le montre la figure 29 pour les
alliages les plus concentrés (1'aimantation rémanente des autres

échantillons serait inférieure i la sensibilité).

L'absence d'ARI & haute température indique qu'il n'existe
pas de Nickel mal dissous et permet de déterminer directement les

-

aimantations & saturation et les constantes de Curie sans prendre les
précautions indispensables aux alliages i base de Vanadium.

Les aimantations & saturation. déterminées conformément i
1'équation (36) sont indiquées sur la figure 30. Les courbes décri-
vent les valeurs théoriques de 1'aimantation d'aprds le modéle utilisé

(107)

pour le Cu Ni . 11 suppose qu'un atome de Nickel est magnétique
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et porte 0,6 Up uniquement s'il a un nombre minimum d'autres atomes
de Nickel sur sa premiére couche. L'aimantation en magnétons de Bohr

par atome est alors

Tp = X Uys 7 ?2 X (l-x) (46)
n=n,
Cette équation ne différe fondamentalement de (39) qué-pér le nombre
maximum d'atomes de la premigre couchée : il est de 12 pour le cubique

d faces centrées et -de 14 pour la sﬁpercouche du-cubique 3 corps centré.

La figure 30 montre que 1'équation (39) ne décrit pas correc-
tement le comportement magnétique des alllages mesurés, car n, est

égal 3 9 aux basses concentrations pu1s tend vers 7 ensuite.

On considdre alors d'une part les &chantillons faiblement
concentrés (30 % § x § 34 %) et ceux od la saturation magnétique est
plus visible (38 % < x g 42 %).

3 - Faibles_concentrations,:‘moments géants

On a represente sur la f1gure 31 les courbes .d'aimantation
a 4,2 K et 0,07 K en champ inaximum de 3 kOe pour x = 30 %, 32 %, 34 %
On voit. clalrement qu une saturation apparalt basse température. I1
est donc p0551b1e de decrlre le comportement’ magnethue par 1'équation
(36) qui représente la superposition d'une partie sature? et d'une

partie paramagnétique.

Nous analysons les susceptibilités initiales conformément 3
1'équation (44) qui ne fait ‘intervenir qu'un seul type d'impuretés. Les
susceptibilités X' qui s'en déduisent sont égales aux pentes en champ
fort et basse température représentées sur la figure 31. L'aimantation
4 saturation 0' 3 prendre en compte est donc bien celle que 1'on obtient

par extrapolation a H = 0.sur la figure 31.

Les lois de Curie-Weiss ‘décrites par 1'equat10n (44) et
correspondant & X' sont réprésentées sur la figure 32. Elles détermi-
nent des constantes C' et des températures de Curie paramagnétiques ©°',
L'équation (44) permet alors de calculer les moments géants G'. Le
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tableau IV résume les valeurs obtenues jusqu'ici peur les &chantillons

les plus dilués.

On remarque surtout que les températures de Curie paramagné-
tigues 6' sont nulles. Ceci caractérise des impuret&s qui portent un
moment localis& & champ nul : c'est ce que l'on a appelé des impuretés
magnétiques. Il existe dans 1'alliage d'autres types d'impuret€s car
o' est plus petit que o, ; on a ici acces uniquement aux moments géants

magnétiques G'.

4 - Fortes concentrations : déviations aux leis d'Arrott

Les échantillons pour 38 % £ x £ 42 % ont leur température
d'ordre supérieure i 4,2 K comme le montre la figure 33 qui représente
quelques isothermes & champ faible pour les &chantillons les moins
concentrds. Lorsque x est supérieur 4 50 %, l'alliage ob&it aux lois

[123). Nous avons donc tracé les courbes

du ferromagnétisme faible
MZ = f(H/M) sur la figure 34 danS'd%s champs allant jusqu'a 150 kOe

4 la températuré de 1,45 K. Ce ne sont pas dés droites ; les critéres
d'Arrott ne sont donc pas applicables bien que 1'on soit dans la phase

magnétiquenient ordonnée. Des moments géants sont donc encore présents.

On a vu qu'ad basse concentration les moments géants magnéti-
ques ne contribuaient que pour une faible part & 1'aimantation a sa-
turation pour T = 1,45 K fG‘ trés inférieur & o¢_). Une description
du magnétisme a 1'aide d'un seul type de moments géants est donc peu
réaliste. On 1'utilise toutefois pour connaitre 1'ordre de grandeur des
moments géants moyens et de la température de Curie paramagnétique ©
3 1'aide de 1'8quation (37) qui fait intervenir ¥, et o,. Les résultats
sont dans le tableau V. Les moments géants apnarents semblent diminuer
lorsque la concentration augmente. Tout se passe comme si les alliages
avaient tendance 3 s'homogénéiser. Mais le mécanisme est différent de
celui du V Ni car la concentration oll débute la décroissance est trés
proche de la concentration caractéristique et les atomes de Nickel ne

sont pas majoritaires.

La comparaison des résultats expérimentaux avec les prédic-

tions théoriques représentées par 1'équation (46) ne permet pas encore
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de choisir un modéle satisfaisant : c'est le but de la comparaison

avec le systéme Cu Ni.

> - Mécanisme d'apparition du magnétisme

Cette comparaison est basée sur le fait que le magnétisme
devient observable 1orsque la concentration de Nickel est supérieure
a une valeur commune aux deux alliages, et qu'il 's 'accompagne de
moments geantq On suppose alors que les deux alliages contiennent
ie méme nombre d'atomes de Nickel magnétiqUes d une concentration
nominale donnée. La condition d'apparition du magnétisme dans le Pt Ni
est alors la méme que celle du Cu Ni, c'est-3-dire qu'un atome de
Nickel porte son moment maximim lorsqu'il est entouré d'au moins neuf

autres atomes de Nickel en position de premier Voisin(lso).

La différence entre les aimantations a4 saturation i une méme
concentration nominale a deux origines : d'abord les atomes de Nickel
polarisés ont plus d'influence dans le Pt Ni.que dans le Cu Ni, puis
la matrice de Platine elle-méme peut se polariser alors que celle de
cuivre ne le peut pas. Ces contributions dtant toutes créées par la
présence d'atomes de Nickel magnétiques, 1*ensemble de la polarisation
d'un alliage est proportionnelle d l'dimantation de ses atomes magné-

tiques, qui sont en nombre égaux dans les deux alliages.

Si 1'hypothse choisie {conditions d“apparition du magnétisme
identiques) est juste, le rapport entre les valeurs des moments géants
magnetiques dans le Pt Ni et dans le Cu Ni doit &tre indépendant de

la concentration nominale en Nickel.

- Pt Ni - Les valeurs indiquées dans le tableau IV sont celles des
moments géants magnétiques. Ils sont saturés i basses températures ct
faibles champs ; leur susceptibilité ob&it 3 une loi de Curie 3 laguelle
une susceptibilité x' est ajoutée. On vérifie alors que x' est effecti-
vement la pente de la courbe d'aimantation 4 1,5 K < T < 4,2 K et en

champs de quelques kOe.

- Cy Ni - Les valeurs des moments géants dans le Cu Ni ont &té établies

par AMAMOU(121) pour la méme gamme de concentration. Pour x = 34 %,
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des moments géants de 24 up (concentration 2 ppm) et de 6 up (concen-
tration 150 ppm) sont présents. La méthode d'évaluation employ€e

conduit aux moments géants magnétiques, du méme type que ceux mis en
évidence dans le Pt Ni. En effet, les moments géants se situent sui-
vant une loi de Brillouin et la susceptibilité ob&it a une loi de

Curie. Les températures de mesures ne sonf pas les mémes (4,2 K<T<200 K},
mais dans les deux alliages la susceptibilité x' qui se superpose aux
lois de Curie estfégale a‘la_pénte des courbes d'aimantation en champs
forts (3 kDe pour EE_Ni, 50 kOefpouf Cu Ni). I1 semble alors justifié

de comparer les moments géants dans les déux alliages.

La plus grande partie de 1'aimantation des Cu Ni est due

aux moments de 6 up. Comme ceux du Pt Ni varient entre 15 up et 19 ip,
on trouve qu'ils sont‘de 2,538 3,1 fdis-plus]grands dans le Pt Ni que
dans le Cu Ni. Il est difficile de comparer les concentrations, car

le systéme Cu Ni pfésente de 1'ordre-¢himique 4 courte distance (mis
en évidence au premier chapitre pour x = 50 %) qui augmente le nombre
de moments géants. On voit en effet sur la figure 35 que la saturation
du Cu Ni 34 % est plus forte a basse témpérature et. faible champ que
celle du Pt Ni 34 %. Par contre, le Pt Ni se sature plus vite que le
Cu Ni, ce qui confirme le fait que les moments géants du Pt Ni soient

plus gros que ceux du Cu Ni.

On regarde ensuite 1'effet d'un atome de Fer dans ces deux

~

alliages en comparant les aimantations & saturation des systemes
Cu Ni Fe et Pt Ni Fe.

- Cu Ni Fe - _
Si 1% de Fer est ajouté a 1'alliage Cu Ni 32 § at.Ni, chaque
atome de Fer est associé & 5,1 pp (référence (132)), qui se décompose en

2,8 yp localisé sur le Fer et en 2,3 UB'induit autour de lui.

- Pt N1 Fe -

Nous avons introduit 200 ppm de Fer puis 800 ppm de Fer dans
1'alliage Pt Ni 32 % at.Ni, et avons trouvé que 10,8 Hp sont associés
i chaque atome de Fer. Si on suppose que le moment localisé sur le Fer
est le méme (2,8 ug) dans le Cu Ni*Fe et dans le Pt Ni Fe, le fer

introduit une polarisation de 8 iy dans‘la'mafrice de Pt Ni 32 %. Le
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rapport des moments induits dans les deux matrices est donc
8/2,3 = 3,5,

Cette valeur est semblable au rapport entre les moments géants magné-
tiques dans la méme gamme de concentration nominale.

Nous avons aussi comparé les aimantations 4 saturation des
Pt Ni et des Cu Nt et effeétué_leurs rapports ‘qui sont reportés dans
le tableau VI ainsi que cetx disponibiéé;dans'la littérature. Chaque
aimantation i saturation'peutgétrégévaluée a 1'aide des diagrammes
d'Arrott ou par extrapolation de 1a paftie.éhamp intense des courbes
d'aimantation. Nous avons vérifié que la méthode d'évaluation est iden-
tique a4 une concentration donhée, en particulier que 1l'extrapolation
est basée sur les mémes champs (150 kOe pour x £ 40 %, 50 kOe pour
x > 40 %) a la méme teﬁpérature (1,5 K pour x < 50 %, 4,2 K pour
x > 50 %) dans les deux alliages. Les valeurs numériques sont aussi
reportées sur la figure 36.

On remarque que ce rapport diminue pr0gressivement lorsque
la concentration en Nickel augmente. Ceci indique d'abord que la con-
tribution des atomes polarisés est plus forte dans 1e;E£ Ni que dans
le Cu Ni & basses concentrations, puisque cet effet diminue lorsque
la concentration augmente. Nous avons reporté pour comparaison nos

résultats pour le Cu Ni sur la figure 37,

On remarque sur la figure 36 que la valeur 3 des rapports
entre moments géants magnétiques et~induifs par le Fer se retrouve
pour les aimantations a saturation dans la gamme de concentration nomi-
nale 50 % < x < 70 %. Les alliages sont alors férromagnétiques a
température d'ordre élevée et les atomeé‘polarisés ont peu d'influence
sur 1'aimantation 4 saturation car la susceptibilité indépendante de
la température est identique & la pente dés courbes d’aiméntation a
champs intenses. L'aimantation est alors principalement due aux atomes
magnétiques ; le rapport des aimantations est du méme type que celui

entre les moments géants magnétiques et entre ceux induits par le Fer.



& Rapport Comparaison entre Pt Ni et Cu Ni
301
Xg (Ni dans Pt)
X (Ni dans Cu)
AO
20+ A
b ———— MWW AN Dw
1 adé
&
A
10 - Mw,
\ G, (Pt Ni) ‘o
No G, (Cu Ni)
A
>
0 o~ —
OO gm0 =-- g
i ] 1 i
0 0.2 0.4 06 08

FIG, 36



- 69 -

Tableau VI

X
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(E) Référence
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a

Sachant que 1'aimantation & saturation augmente d'un facteur
10 entre 50 % et 70 %, on est conduit # considérer que le nombre
d'atomes magnétiques est le méme dans les deux alliages pour une méme
concentration nominale €t qu'un atome magnétique dans le Pt Ni induit
trois fois plus d'aimantation que dans le Cu Ni. En d'autres termes,
il y a autant de sites actifs dans les deux alliages, mais les sites
passifs ont une aimantation trois fois plus forte dans le Pt Ni que
dans le Cu Ni. ' |

Un m€me nombre de sites actifs indique que 1'apparition du

magnétisme est la méme -dans les deux alliages.

I1 a été é&tabli dans le Cu Ni qu'un atome de nickel est actif

(107) (130)

dés qu'il est entourd de huit ou neuf autres atomes de Nickel

en position de premiers voisins. La condition n, = 9 se déduit des
susceptibilités 3 champs forts des alliages dont la concentration nomi-
nale est bien inférieure & la concentration caractéristique (x < 25 %).
La condition n, = 8 est obtenue en considérant les aimantations 3
saturation des alliages plus concentrés (x > 40 %). Or, les aimantations
a4 saturation englobent aussi bien les sites actifs que les sites

passifs ; pour x = 32 %, ils contribuent chacun pour la moitié de
1'aimantation (dans le Cu Ni Fe 2,8 Mg soht dus au Fer et 2,3 up sont
dus a la polarisation par le Fer des sites passifs). La condition n,=%
qui correspond 3 des aimantations a4 saturation deux i trois fois plus

faibles que n, = 8 aux petites concentrations semble donc plus réaliste.
Comme les alliages Cu Ni et Pt Ni contiennent le méme nombre

de sites actifs & concentration nominale identique, on en déduit qu'un

atome de Nickel dans le Pt Ni est magnétique (actif) s'il est entouré

d'au moins neuf autres atomes de Nickel en position de premiers voisins.

Nous analysons ensuite le rapport des susceptibilités indé-
pendantes de la température dans les deux alliages. Ce rapport est
représenté sur la figure 36 ol les valeurs pour X trds faible sont
fournies par les références (135) et (136). On explicite la définition
du terme '"'susceptibilité du. Nickel dans le Platine (ou dans le Cuivre)".
C'est la suscepfibilité a4 champs intenses de 1'&chantillon considéré,

d laquelle on soustrait la'COntributidn‘de 1a.matrice, en affectant
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4 chaque atome de Platine (ou de Cuivre) la susceptibilité paramagné-
tique du Platine pur (ou la susceptibilité diamagnétique du Cuivre pur).
La susceptibilité résiduelle ainsi obtenue est ramenée a une mole de
Nickel pour faciliter la comparaison entre les deux alliages et est
alors notée x¢(Ni dans Pt) et xy(Ni dans Cu).

Le rapport semble 8tre constant et égal & 18 dans le domaine
de concentration &tudigé.

Les susceptibilités en question regroupent les moments géants
dont les températures de fluctuations de spin sont grandes devant les
températures de mesure. Une interprétation quantitative de la valeur 18
trouvée est délicate car, en plus de 1'aimantation effective des mo-
ments géants, ni leur Concentration ni leur temp&rature de fluctuations
de spin ne sont connues. Par contre, le fait que ce rapport soit cons-
tant dans la gamme de concentrations nominales 8tudiée est en accord

avec 1'identité 'deés conditions d'apparition du magnétisme.

En effet, les moments géants 3 température de fluctuations
de spin &levée sont vraisemblablement dus aux atomes de Nickel dont
1'environnement est proche de n,. Si n, est le méme dans les deux
alliages, les concentrations de ces moments géants doivent &tre iden-
tiques (par contre, leurs températures de flu;tuations‘de spin peuvent
8tre différentes). Ils existent aUx.concéntfations nominales trés
faibles (voir figure 36) ol ils sont suremeht“isolés ; la valeur 18
caractérise donc des effets a.une impﬁreté; 1‘impureté tant ici un
moment géant dont la température de fluctuations de spin est grande

devant celle de mesure.

6 -~ Présence des fluctuations de spin

Une propriété caractéristique des fluctuations de spin est
le rapport 3 entre les densités d'états définies par 1'équation (32).
Mais il doit &tre modifié ici. En effet, le platine pur est un métal
renforcé d'échange pouf lequel le rappoft en question n'est pas égal
4 1'unité mais 3 1,53, En supposant que ce renforcement de base s'étend
i tout 1l'alliage, nX(Ep) doit &tre divisée par cette valeur pour &tre

comparée a nY(EF). Ces deux densités d‘états‘au niveau de Fermi sont
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représentées sur la figure 38, ol les valeurs des chaleurs spécifiques
€lectroniques sont déduites de la référence (126). Conme dans le cas du
V Ni, leur rapport est supérieur & trois. On attribue toutefois cette
valeur 4 la pré@sence de LSF car elles ont &té décelées d'une maniére
tout-a-fait indépendante 4 1'aide de mesures de la résistivité élec-

trique(134).

IIT - Conclusion sur 1'apparition du magnétisme et relations avec le

ferromagnétisme itinéfant

Les propri€tés magnétiques observées dans les alliages
étudiés (V Fe, V Ni, EE Ni) se retrouvent dans les alliages Cu Ni et
Rh Ni déja étudiés.

Aux concentrations inférieures d celle ol apparait un maximum
de densité d'états au niveau de Fermi, tous ces alliages ont des pro-

priétés identiques(1183(137)

qui se différencient lorsque la concentra-
tion augmente. Un atome d'impureté n'est magnétique 3 champ extérieur
nul que s'il est entouré d'un nombre minimum n, d'autres atomes
d'impuretés en position de pfemiers voisins. Le seul fait que 1'en-
vironnement soit plus riche en impuret&s autour d'un atome magnétique
entraine que la probabilité d'en trouver un autre est plus grande prés
du premier qu'ailleurs. Le mod&le adopté consiste i considérer qu'un
atome magnétique appartient au méme moment géant que 1'atome central
s'ils ont au moins un premier voisin en commun. L'aimantation a satu-
(138) par

1'équation (39} dans le cas d'un réseau cubique 3 corps centré et par

ration de 1'alliage est alors plus ou moins bien décrite

1'équation (46) dans un réseau cubique 3 faces centrées (le V Ni) étant
excepté)}. Toutefois, les valeurs ekpérimentales s'écartent de plus en
plus des valeurs théoriques & n, fixé lorsque la concentration augmente,

(135) sont alors dimi-

Les températures de fluctuations de spin &levées
nuées a cause des interactions férromagnétiques. Les moments géants
correspondants qui participaient a4 la susceptibilité indépendante de
la température aux faibles concentrations sont alors inclus dans 1'ai-

mantation & saturation d&s que leur température de fluctuation de
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spin devient comparable aux températures de mesure quand x augmente,
Un autre point commun est la présence de fluctuations locales de spin,
caractérisées par une température de Curie Gp qui devient négative
dans tous les alliages lorsque la concentration en impuretés diminue.
L'autre caractéristique observée est la valeur du rapport n entre

les densités d'€tats au niveau de Fermi déduites respectivement de la
susceptibilité paramagnétique de Pauli et de la chaleur spécifique
¢lectronique & 1'aide de 1'équation (32). La valeur théorique n=3,33
est vérifiée avec le plus d'exactitude par 1'alliage N Fe(14g), tandis
qu'aux autres alliages correspondent des valeurs plus grandes. Dans
le cas particulier de 1'alliage Pt Ni, les fluctuations de spin sont
localis€es sur les atomes de Nickel presque magnétiques.

Lorsque la concentration d'impuretés est supérieure i celle
correspondant aux maximum de densités d'états au niveau de Fermi, les
propriétés magnétiques deviennent différentes et sont régies par une
homogéné€isation apparente plus ou moins rapide des alliages. Elle n'est
qu'apparente car elle se déduit principalement des constantes de Curie
dont la mesure requiert des températures &levées devant celle d'ordre
magnétique ; les moments géants sont alors cassés. Ceci entrafne que
les moments géants existant réellement 3 basses températures ne sont
pas forcément identiques 4 ceux que 1'on mesure. Plus la concentration
nominale est basse, plus les valeurs trouvées sont proches de la réalité
car il n'est alors pas nécessaire d'utiliser des hautes températures

pour obtenir une loi de Curie-Weiss interprétable.

La nature de 1'ordre magnétique présent a basse température
est établie dans 1'alliage V Fe. Aux faibles concentrations nominales,
les moments géants interagissent tr&s peu et 1'énergie d'échange mise
en jeu n'impose pas un alignement paralléle, méme A trés basses tempé-
ratures. Leur interaction est du type RKKY. On a alors un verre de spin
dont le pic de susceptibilité initiale et la faible valeur de 1'aiman-
tation totale des monodomaines démontrent la présence. Lorsque la
concentration nominale augmente, les interactions entre moments géants
imposent un ordre ferromagnétique caractérisé 4 basses températures par
une susceptibilité initiale constante et &gale & 1'inverse du coeffi-

cient de champ démagnétisant.
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La transition entre les deux régimes est localisde dans un
intervalle restreint de concentration nominale, car la susceptibilité
4 trés basses températures augmente d'un facteur 100 quand x varie de
27 % a 30 %. Cette propriétés pourrait servir de définition i une
concentration critique (on remarque qu'elle correspond aussi 3 un
maximum de densité d'états au niveau de Fermi), qui représenterait
alors 1'apparition du ferromagnétisme, et non du magnétisme localisé.
Il existe en effet une aimantation & saturation a des concentrations
inférieures et les propriétés supraconductrices montrent que des atomes
magnétiques et/ou presque magnétiques existent dans les alliages con-
tenant seulement quelques % de Fer. La concentration caractéristique
est plutdt un paramtre expérimental : c'est la concentration i partir
de laquelle on peut é&tudier facilement les moments magnétiques locali-

s€s a4 1'aide des moyens expérimentaux actuels.

Les propriétés magnétiques du Pt Ni pour x 2 45 % se décri-
vent remarquablement bien dans le cadre de la théorie du ferromagné-
tisme faible(123)} Ceci implique 1'apparition d'un caractére collectif
du magnétisme causée par la superposition croissante des moments

géants.

Le fait que 1'aimantation ob8isse aux critdres d'Arrott
caractérise généralement la présence de magnétisme itinérant. On
détermine une concentration CA‘é partir de laquelle les courbes
M2 = f(%) sont des droites 4 basse température et 3 tout champ. On
peut alors caractériser 1'apparition du magnétisme itindrant par la
valeur du rapport Ca/Cp, ol Cp est la concentration caractéristique
d'observation du magnétisme précédemment définie. Ce rapport est égal
a 1'Unité dans le cas d'un alliage de Stoner idéal. Les résultats sont
reportés dans le tableau VII en incluant le Cu Ni et le Pd Ni.

On remarque que le rapport se rapprochée de 1'unité lorsque
la concentration caractéristique augmente ; 1'apparition du ferro-
magn€tisme itinérant est d'autant plus rapide que la concentration
nominale en Fer ou en Nickel augmente. Par comparaison entre le
Cu Ni et le Pt Ni ol la concentration Cp est identique, on voit que

le platine accélére 1'apparition du caractére collectif,
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Tableau VII

T | T I 1
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Référence (123)
Référence (135)
Référence (87)

Présent travail
Référence (133)
Référence (118)
Référence (120)
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I1 est toutefois 4 remarquer qu'il existe encore des inhomo-
généités magnétiques pour x > C4. Dans les alliages considérés, il
semble donc que le ferromagnétisme faible apparait progressivement
lorsque s'estompe 1'inhomogénéité de 1'aimantation lie & 1'apparition

locale du magnétisme par effet d'environnement critique.
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CHAPITRE 1V

MESURES DIRECTES DE L'INHOMOGENEITE MAGNETIOQUE
PAR DIFFUSION DES NEUTRONS

La diffusion des neutrons de grande longueur d'onde fournit
les renseignements & I'éghﬁlle atomique qui sont inaccessibles aux
autres méthodes directement. La principale technique utilisée ici est
la diffusion élaStique-des'ﬁeutrbnS'polarisés et une analyse différente
est appliquée a8 chaque systéme considéré (V Ni, Pt Ni, V Fe). Elle est
accompagnée de mesures ‘3 l'aide de neutrons non polarisés dans le cas
de 1'alliage V Ni et seul le systéme Pt Ni est 1'objet de mesures
in&lastiques.

La séparation expérimentale des contributions élastiques et
inélastiques utilise le fait que la diffusion par les ondes de spin
est limitée aux trés petits angles si le champ appliqué et 1'aimanta-
tion sont forts (veir figure 5).

La section efficace totale intégrée sur toutes les énergies
des neutrons transmis est donc mesurée globalement ; le fait que la
section efficace inélastique magnétique soit nulle pour les angles de
diffusion utilisés sur l'appareillage~D7 entraine que la section
efficace magnétique totale est en fait la section efficace élastique
dans toutes les mesures de diffusion effectuées.

Nous avons choisi de mesurer sur 1'appareillage D11 le
coefficient des ondes de spin D dans 1'alliage Pt Ni. Les résultats
sont exposés au dernier paragraphe. En effet, les mesures magnétiques
montrent que le systéme Pt Ni s'homogénéise plus rapidement que les
autres lorsque la concentration x augmente (on a vu au chapitre pré-
cédent que Cp est plus faible que pour le Cu Ni, alors que les con-
centrations caractéristiques Crp sontrvoisiﬁes).
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La section efficace de diffusion élastique magnétique par
les neutrons non polarisés n'étant due qu'd la distribution inhomogeéne
d'aimantation, elle est nulle ou négligeable devant la contribution
inélastique magnétique pour des conditions expérimentales qui seront
déterminées au dernier paragraphe a 1'aide de la section efficace de
diffusion inélastique établie dans le premier chapitre. On verra
alors que la contribution inélastique n'est différente de zéro que
pour des angles de diffusion petits et un champ magnétique extérieur
nul.

La diffusion inélastique est plus grande dans le Pt Ni que
dans les autres alliages considérés (V Ni, Cu Ni, V Fe) car il est
le plus homogéne ; le systéme d'ondes de spin s'éfablit plus facile-
ment. Les limites de 1'existence du processus inélastique déterminées
pour le Pt Ni sont donc plus strictes que dans les autres alliages et
il est alors plus justifié de négliger la contribution in€lastique &
la section efficace totale mesurée sous champ magnétique extérieur
et aux angles de diffusion qui s'écartent suffisamment du faisceau
direct. Toutes les mesures de désordre exposées dans les trois pre-

miers paragraphes sont effectuées dans ces conditions.

La conversion des intensités observées en valeurs de section
efficace de diffusion est la méme pour toutes les mesures et est
exposée en détails dans le dernier chapitre, ol se trouvent aussi
tous les renseignements utiles concernant les appareils utilisés et

la forme des échantillons,

I - Structure magnétique et métallurgique d'un moment géant : le V Ni

I1 a été établi au premier chapitre qu¢ 1'aimantation moyenne
d'un atome donné appartenant aux moments géants est connue @ 1'aide
de la section efficace des neutrons non polarisés décrite par 1'équation
(10). Les moments magnétiques individuels étaht connus, la section
efficace de diffusion élastique des meutrons polarisés décrite par
1'8quation (14) fournit la probabilité poUr'qu‘un certain site appar-

tenant aux moments géants soit occupé par un atome magnétique. La
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combinaison des deux grandeurs expérimentales mesurées indépendamment
décrit alors a la fois 1'état métallurgique et 1'état magnétique

d'un moment géant.

1 - Technique expérimentale

On choisit la concentration ol 1'aimantation 3 saturation
est la plus forte alors que‘lés‘moments_géants sont encore bien distincts.
Elle est déterminée par la figure 23 ol le point a partir duquel les
moments géants décreissent correspond & x = 89 %, La température de

Curle paramagnétique déduite de la figure 22 est alors égale 4 9 K.

Le méme appareil D7 (décrit au dernier chapitre) est utilisé
pour les neutrons polarisés et non polarisés. Le flux de neutrons po-
larisés est obtenu par 1'introduction d'un monocristal d'alliage
d'Heusler (voir dernier chapitre) dans le flux de neutrons non pola-

risés fourni par le monochromateur de graphite.

(i) Neutrons non polarisés

L'€chantillon est une plaquette placde perpendiculairement

au faisceau incident dans un champ magnétique vertical uniforme

1

H, = 14 kOe. Une premidre mesure est effectuée i la température
T1
de la température de Curie paramagnétique (Gp = 9 ). La différence

5 K et une seconde 2 Ty = 20 K, c'est~a~dire de part et d'autre

entre les intensités totales observées lors des deux mesures est appelée
Iyp ()

INP(K) = ITZ(K) - ITl(KJ . (49)
Elle est formée de tout ce qui peut varier avec la température. En
dehors de la contribution élastique cherchée, toutes les autres sec-

tions efficaces partielles sont indépendantes de la température.

En effet, les températures utilisées sont suffisamment
éloignées de la température de Curie (Ty ﬁé‘ep/z, T, # 268,,) pour
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qu'il n'existe pas de diffusion magnétique critique. Le champ magné-
tique appliqué annule la diffusion par les ondes de spin qui subsiste-
rait aux vecteurs K les plus petits. De plus, les températures T; et
Ty sont suffisamment faibles devant la température de Debye pour que
le spectre de phonons soit uniquement gouverné par le processus de
création, qui est ici pratiquement indépendant de la température ;

la diffusion inélastique correspondante est donc la méme 4 Ty et Ty
et disparait de la différence définie par 1'équation (49).

La figure '(39) montre la valeur de la section efficace
élastique déduite de Iyp(K) par les méthodes de normalisation décrites

au dernier chapitre.

(ii) Neutrons polarisés

L'échantillon occupe la méme position dans le méme cryostat
mais le champ magnétique appliqué est ramené 4 H = 6,5 kOe pour ne pas
diminuer sensiblement la polarisation du faisceau P et 1'efficacité de

flipping e (définies au dernier chapitre). On a alors
P = 0,914 e = 0,970

La température est &gale 3 Ty (T = 5 K) et on mesure la différence
IP(K) entre les intensités mesurées avec le spin des neutrons inci-

dents d'abord anti-parall&le au champ appliqué, puis paralléle.
L =HE - HE . - (50)

Les autres composantes magnétiques considérées lors de 1'équation (49)
sont nulles. On voit d'aprés 1'équation (2) que Ip(K) est le double
du terme d'interférence magnétique-nucléaire ; la moitié de la diffé-
rence définie par 1'équation (50) est transformée en valeurs de sec-

tion efficace de diffusion qui sont représentées sur la figure 40.

2 - Mesure des moments géants

Un programme FORTRAN combine les équations (10) et (14) et
les compare aux sections efficaces expérimentales déduites des équa-

tions (49) et (50). La con¢entration en moments géants ''c" est donnée
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d priori jusqu'ad ce que son produit avec la valeur des moments géants
fournie par le programme soit &gal & 1'aimantation de 1'échantillon
en champ magnétique H = 14 kOe lorsque la température passe de

T =5KaT,=2K

On impose que 1'atome central porte le moment maximum du
Nickel (u(0) = 0,606 up). Les moments individuels sont déduits de
1'&quation (10) par une méthode de moindres carrés non linéaires et
les probabilités moyennes d'occupation sont déduites ensuite de
1'équation (14) par une méthode de moindres carrés linéaires en
imposant que 1'atome central est un atome de Nickel (g(0) = 1). Les
courbes continues représentées sur les figurés 39 et 40 représentent
les meilleurs accords obtenus. On en déduit les variations de u(R) et
g(R) fonction de 1a distance R au centre du moment géant, représentées
sur la figure 41, ol les barres d'erreurs verticales représentent les
différentes solutions équivalentes fournies par le programme FORTRAN,
et ol les barres d'erreur hotizontales sont dues i la résolution de

1'appareillage-%§ =6 %.

On en déduit aussi que

'Moment géant 9,8 U

| Concentration = 0,34 %

Ces valeurs sont # comparer 3 celles déduites des mesures
magnétiques, olt G = 42 up et ¢ = 0,079 %. Ceci indique que méme dans
1'état paramagnétique ol la constante de Curie est mesurée, plusieurs .
moments géants (ici quatre) se couplent entre eux et s'alignent comme

un seul moment géant quand un champ magnétique est appliqué(lss).

On remarque sur la figure 41 que la concentration en Nickel
est partout supérieure i la concentration nominale (x = 89 %) sauf
pour la seconde couche., Le nombre d'atomes de Nickel en excés par
rapport & la moyemne est égal & 3,32 : la concentration réelle en
Nickel dans les moments géants est donc de 92 %.
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3 - Remarque sur les valeurs des sections efficaces en K = 0

On remarque que 1'&quation (22) indique en fait que la
contribution magnétique est une Lorentzienne. Cette contribution inter-
vient linéairement en neutrons polarisés mais quadratiquement en

neutrons non polaris€s. Dans ce dernier cas, on suppose donc que :

2 2

do do . Ko
do - dil K., © + Kz)
ou
% w7 - 0 (s1)

Si cette fonction est une droite, son extrapolation en K = O fournit
g% (0) et sa pente fournit K . On a représenté sur la figure 42 les
fonctions (23) et (51). Ce sont des droites dans le domaine de K ol

la précision est suffisante. On en déduit que

d |
A a-%(O) 83,3 mb $© = 18,1 mb

K, =0,25*0,0l A~ K, =0,23%0,02R8".
On vérifie que les valeurs de K, sont voisines ; elle caractérisent
en effet 1'extension de la méme inhomogénéité magnétique et la valeur

=]
1/K, # 4 A correspond 3 la quatriéme couche.

L'équation (21) indique alors que %% = 3,5. D'apres les
mesures magnétiques reportées au chapitre pfétédent,-%%

est bon, On retrouve ici le résultat expérimental observé pour le

= 3,7, 1'accord

Cu Ni, L'équation (21) fournit la valeur correcte de %% 4 partir du
rapport des sections efficaces des neutrons polarisés et non polarisés
en K = O pour le X,Ni 89 %. Elle semble donc étre vérifiée aussi bien
-dans le cadre du modéle de MARSHALL que lorsque les moments gé€ants

sont indépendants.

Toutefois, si on considére les sections efficaces individuel-

les pour K =0 et'ndh-leUr rapport uniquement, on remarque que 1'équa-
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tion (20) permet de comnaitre 1'influence de 1'ordre chimique 3 courte
distance. On trouve S(0) = 0,19, Cette valeur inférieure i 1'unité
indique que certains atomes de Nickel sont entourds par un nombre
inférieur 4 la moyemne d'autres atomes de Nickel. Le traitement
thermique destin€ 3 1'élimination des précipités de Nickel peut aussi
favoriser dans une faible mesure la formation du composé Ni; V, dont
on a décelé des traces aux rayons X dans 1'échantillon utilisé. Dans
cette phase, chaque atome de Nickel a en moyenne 2,7 autres atomes de
Nickel en position de premier voisin. Ce nombre est inférieur i 10,7
qui correspond a4 la phase cubique face centrée pour x = 89 %. Cette
tendance i 1'anti-clustering des atomes de Nickel entre eux fait que
S(0} doit &8tre inférieur a 1. Toutefois, la valeur 0,2 trouvée expé-
rimentalement est petite devant 1 et semblerait prouver que le modéle
de MARSCHALL ne s'applique pas totalement & 1'alliage V Ni 89 §.

4 - Discussion sur 1'application des mod&les MARSHALL et

moments géants

Le modéle de moments géants que nous avons développé au
premier chapitre et appliqué au V Ni 89 % ne nécessite aucune condi-
tion de lindarité et n'est pas limité aux paires comme le Modéle de
MARSHALL. Tous les atomes d'un méme moment géant sont pris en compte..
Par contre, toutes corrélations entre moments géants sont supposées
négligeables, I1 faut pour cela que les résultats de 1'analyse
montrent effectivement que les moments géants sont indépendants. On
vérifie ceci 4 1'aide des caractéristiques mesurées.

On trouve une concentration &gale 3 0,34 % d'amas qui
s'€tendent jusqu'i la sixiéme couche (6 K 4 partir de 1'origine).
Leur ensemble contient 40 % des atomes de 1'alliage : ils ne se
recouvrent donc pas en moyenne. La distribution d'aimantation (voir
figure 41) est limitée & six couches . On va comparer cette valeur
a ce que 1'on attend dans une solution solide parfaite. Dans ce cas,
la fluctuation An du nombre d'atomes de Nickel n, dans une région

contenant Nj sites, autour de la valeur moyemne xN; est

An = iV/V(n - xNz}Zﬁ
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En calculant cette moyenne et en ne retenant que le signe > 0, on a
An = VNZX(I-XJ .
Pour 6 couches et une concentration nominale de 89 %, on trouve
An = 3.
Expérimentalement, on arrive a
An = 3,3 .
I1 semble vBrifié que les moments géants s'étendent sur 6 couches.
On peut alors dire que les résultats expérimentaux sont
plus cohérents dans le cadre de 1'analyse en moments géants que dans
le cadre de la théorie de MARSHALL pour le V Ni 89 %, car la valeur
de S(0) semble trop petite.
Le fait que la valeur de S(O) soit vérifiée dans le Cu Ni
50 % alors qu'elle semble trop faible dans 1e‘E7Ni 89 % constitue
le seul argument pour préférer un modéle par rapport d 1'autre si on

ne considére que les résultats des neutrons.

Des mesures & différentes concentrations seraient donc utiles
pour contrdler les différentes valeurs de 1'ordre chimique a courte
distance S(0).

I1 - Mise ¢n &vidence de 1'inhomogénéité magnétique : le Pt Ni

Les mesures magnétiques que nous avons réalisées montrent
que des moments gdants existent pour x ¢ 42 %, Nous avons mesuré la
section efficace du Pt Ni 50 % pour déterminer si la distribution

de 1'aimantation en momenhts géants persiste. Le modéle alors proposé
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indique que 1'inhomogéndité magnétique persiste au-deld de x = 50 $%
car il y a encore des atomes de Nickel porteurs du moment magnétique
maximum (ceux qui existent dans le Cu Ni de mémes concentrations),
La compardison éntre les alliages Pt Ni et Cu Ni se continue ici par
la mesure de leur section efficace de diffusion 4 une concentration

nominale commine aux deux alliages,

1 - Technique .expérimentale

La concentration choisie est la plus &levée possible 3
laquelle les alliages Pt Ni sont encore inhomogénes. Elle est é&gale
8 50 % d'aprés la figure 36, lLa temp€rature de Curie du Pt Ni (x=50 %)
est de 100 K : il n'est donc pas possible de déduire la section effi-
cace de neutrons non polarisés par mésures d des températures Tlﬁéep/z
et TzﬁEZGP car la:contribution des phonons serait différente 3 Ty et
T, et ne pourrait &tre éliminée de 1'&quation (49). Ceci enl&ve tout
espoir de comnaitre directemerit la distribution d'aimantation 3 1'in-
térieur d'un moment géant ainsi que la probabilité d'occupation de
chaque site car on ne dispose pas de mesures 3 1'aide de neutrons non
polarisés.

Seule la section efficace de diffusion €lastique des neutrons
polarisé€s est mesurable bien qu'elle soit trds faible pour ie Pt Ni.
En effet, la différence entre les longueurs de diffusion nucléaire
bB - b‘A apparaissant dans 1'équation (14) ne vaut que (0,08, alors
qu'elle vaut 1,08 pour le V Ni. L'intensité Ip(X) définie par 1'équa-
tion (50) est obtenue pour T = 5 K et H = 6,5 kOe et est transformée
en section efficace & 1'aide de la méme méthode que pour le V Ni et
les contributions inélastiques en sont absentes pour la méme raison.
La figure 43 représente les résultats obtenus pour le Pt Ni (x = 50 %).
La taille des barres d'erreur indique que la précision statistique
n'est pas trés bonne bien que le temps - de comptage soit de neuf jours.

2 -~ Résultats expérimentaux du Pt Ni 50 %

Nous avons aussi représenté par une courbe discontinue sur
la figure 43 la section efficace des neutrons polarisés dans le cadre
du modéle de SHULL et WIEKINSON') . Les hypothéses sont les suivantes :
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le platine n'est pas magnétique et tous les atomes de Nickel portent
le méme moment ; le facteur de forme atomique du Nickel est identique
& celui déja utilisé@ pour le Cu Ni 50 % (aux petits angles,

f(K) =1 - 0,05 Kz). Toute la dépendance en K est alors due i ce
facteur de forme atomique.

- On remarque alors que la section efficdce magnétique décrofit
avec K_plus rapidement que ce qui est prédit par le modéle de SHUILL
et WILKINSON. Ceci indique que des corrélations entre plusieurs atomes
sont présentes dans le Pt Ni 50 4.

On a vu au premier chapitre que la section efficace de dif-
fusion des neutrons polarisés (et non polarisés) du Cu Ni 50 % est
bien décrite par le moddle de MARSHALL. Nous utiliserons donc le méme
mod&le pour le Pt Ni 50 %. Son application conduit aux résultats sui-
vants : L'extrapolation en K = O de 1'inverse de la section efficace
de diffusion conduit i

A %%(O) = 13,3 mb/st-atome

d'aprés l'équation (22). Les mesures‘magnétiques(123) indiquent que

U _
= 0,83,

On en déduit d'aprés 1'équation (20) que
S() =0,74 .

Cette valeur inférieure 3 1'unité indique qu'il existe de 1'anti-
clustering. Toutefois aucune réflexion dueé i un composé défini n'est
décelée aux rayons X.

La différence entre les moments portés en moyenne par le
Platine et le Nickel se déduit des mesures 3 grand K d'aprds 1'équa-
tion (18) ; on trouve :
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Les mesures magnétiques indiquent que(123)

W = 0,156 up/atome .

Par suite :

Uy = 0,196 up/at. Wpe = 0,116 wp/at.
La section efficace de diffusion des neutrons polarisés est domnnce
par 1'équation (17) pour des valeurs intermédiaires de K. Comme il
n'est pas possible de connaitre séparément les fonctions G,(K) et
Gg(K), on se limite i-la fonctiqn_G(K} définie par :

G = x Gy + (1-x) Gy(K) .

Elle caractérise tous les atomes adtour d'un atome de Platine.

L'équation (17) devient dans le cas présent
22 x) = 46153—)(b “bp.} S(K) x(1-x) :f(K)(_ -fih. } - G(K)
o ol ONiTUPt L Wi THpe :

Comme seules les petites valeurs de K sont utilisées lors de 1l'analyse
3 base de Lorentzienne, on ne tient pas compte de la variation en K
de S(K) car S(0) est proche de 1'unité (S(0) = 0,74). On remplace

S(K) par S(0O) dans la formule ci-dessus. Dans cette formule tout

est connu sauf-G(K). Son inverse-eét tracé en fonction de K% confor-
mément 3 1'8quation (23) et est représenté sur la figure 44 qui montre

que

G(0) = - 0,714 .

-1
K, = 0,470 * 0,075 & = .

On en déduit 1'écart & la densité moyenne autour de chaque atome de
platine a 1'aidé de la transformée de Fourier habituelle. Le résultat
p(r) obtenu est détaillé ci-dessous.
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3 - Similitude d'apparition du magnétisme dans le Cu Ni
et le Pt Ni

Soit m(r) la densité d'aimantation autour d'un atome de

matrice (Cuivre ou Platine). Elle est égale a4 la somme
m(r) = o + p(r)

Ici P est la densité moyenne d'aimantation : elle est &gale & 1'aiman-
tation 3 saturation divisée par le volume de l'echantlllon, puis
convertie en Ug. La fonction o(r) décrite par 1'équation (24) diverge
d 1l'origine, Les valeurs m{O} sont donc arbitrairement obtenues en
divisant le moment moyen localisé sur un atome de matrice (Cuivre ou

Platine) par le quart de la maille &lémentaire.

Afin de pouvoir comparer m(r) dans les deux alliages, on
préfére exprimer la distance r en fonction du numéro de la couche n

et du paramétre de la maille a,
r-=‘an%; /n n< 7

La figure 45 représente alors m(m) pour les deux alliages. On y re-
marque surtout que 1'écart p(n) i la densité moyenne s'étent 3 la
méme distance (exprimée en nombre de couches). Sachant d'aprés 1'équa-
tion (24) que

V2

2 - L Ksavn
; | 2 e
p(n) = _.G._.(._Q.}__I.(.O_ e .
2/2 wa vn

la décroissance de p(n) est commandée par 1'exponentielle, qui ne

dépend que du produit K,a. On trouve

Cu Ni Pt Ni
K.,a = 1,95 * 0,10 K,a = 1,80 % 0,25 .

Ces deux valeurs étant pratiquement égales indiguent que la perturba-

tion apportée par un atome de matrice s etend 3 la méme distance

moyenne (toujours exprlmee en nombre de couches) dans les deux alliages.
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On rappelle le résultat pfincipal établi lors de la compa-
raison des Pt Ni et des Cu Ni & basses concentrations au chapitre
précédent. Les rapports entre les moments géants des deux alliages,
leur aimantation & saturation, 1'aimantation induite par un atome
de Fer dans le Cu Ni et le Pt Ni sont semblables {# 3). Nous en avons
déduit que 1'apparition du magnétisme &tait identique dans les deux
alliages.

La mesure de' la diffusion dans les deux alliages des neutrons
polarisés indique donc que la similitude des distributions spatiales
d'aimantation est conserﬁée a concentration plus haute (x =50 %), &
température plus haute (5 K), en champ plus fort (6,5 kOe) que ce qui
a été utilisé lors de 1'étude magnétique.

La cohérence de ces résultats semble donc bien montrer que
la condition d‘'apparition du magnétisme est la méme dans le Cu Ni

et le Pt Ni.

4 - Comparaison entre neutrons polarisés et constantes de

Curie

On a vu dans les.chapitres-précédents que les mesures
magnétiques permettent de connaitre un aspect de la distribution
d'aimantation si on suppose que les moments géants n'interagissent
pas entre eux et se comportent comme des spins atomiques individuels.
La grandeur physigue la plus impoftante est alors la constante de
Curie. Or celle-ci est mesurée a des températures bien supérieures
4 la température d'ordre magnétique. L'énergie thermique mise en
jeu peut alors casser des moments géants si ies,températures de
mesure sont trop élevées (voir le E;Ni au chapitre précédent). Plus
la concentration en Nickel augmente, plus la valeur des moments géants
déduite des constantes de Curie s'éloigne de la réalité lorsque
1'alliage est ferromagnétique.

Les tempé€ratures de Curie paramagnétiques des alliages
étudiés ici sont de 40 K pour le Cu Ni 50 % et de 100 K pour le
Pt Ni 50 %. Les interactions magnétiques sont trop grandes pour que
les constantes de Curie fournissent la valeur correcte des moments
géants.
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L'intérét de la mesure aux neutrons est que la température
de mesure est de 5 K ; elle est trés inférieure aux températures
d'ordre. On a gonc_directement accés d 1'inhomogénéité dans 1'état

ferromagnétique sans qu'elle soit masquée par 1l'agitation thermique.

III - Détection des atomes presque magnétiques : le V Fe

Une des propriétés communes aux systémes considérés est
la présence d'atomes preSQue-magnétiquﬁs, c'est~d-dire -d'atomes qui
ne portent un moment magnétique localisé qu'en présence de champ.
magnétique extérieur. La taille des mdﬁentsugéants doit donc croitre
avec la valeur du champ magnétique aﬁpliqué car le nombre d'atomes
porteurs de moment maghétique augmente.

Afin de mettre cette variation en &vidence, on évalue le
paramétre K, caractéristique d'une lorentziemne. On choisit une
telle fonction car elle représente correctenment toutes les sections

de diffusion que nous avons mesurées,

L'extension moyenne R, d'un moment géant est proportionnelle
d 1'inverse de K, : R, =-éL‘oﬁ A est une constanté‘caractéristique de

=}
1'alliage considéré. Nous évaluons donc K,.

1 - Technique expérimentale

La contribution des atomes présqﬂe~magﬁétiques d 1'aiman-
tation globale est maximm aux concentratioﬁs-oﬁ‘apparaissent les
maximm de densité d'états au niveau de Fermi (figures 14, 27, 38).
Pour que 1'effet soit mesurable, il faut que 1'aimantation i satura-
tion soit 1la plus.grande possible sans que les moments géants se
recouvrent. Parmi tous les alliages des trois systdmes &tudiés, c'est
le V Fe (x = 30 %) qui satisfait le mieux 3 ces conditions,

La variation de K, peut &tre déduite indifféremment de
mesures de neutrons non polarisés ou polarisés. Nous avons choisi

les neutrons polarisés car la différence entre les longueurs de dif-
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fusion nucléaires cohérente “intervenant dans 1'équation (14) est
proche de 1'unité (bP - b = 1,01). La présence de moments magné-
tiques géants est confirmée par des mesures de neutrons non polarisés

déja effectuées(14l).

La température de mesure est la plus basse possible
(T
H

du changement de champ magnétique et tous les autres paramétres sont

2,17 K) et on utilise deux valeurs du champ magnétique extérieur :

6,5 kOe et Hy = 2 kOe. L'€chantillon n'a pas été déplacé lors

restés les mémes, y compris le temps de mesure. Pour le champ magné-
tique Hp = 2 kOe, la contribution des ondes de spin pourrait ne pas
8tre négligeable 3 haute température, mais elle est nulle a la tempé-
rature utilisée (T = 2,17 K) et la différence Ip(K) définie par

1'équation (50) ne représente que la diffusion élastique magnétique.

A la différence des paragraphes précédents, il n'est pas
nécessaire d'étalonmer les compteurs car on compare deux mesures
relatives au méme échantillon dans des conditions identiques au point
de vue diffusion des neutrons. Les figures 46 et 47 représentent les
résultats obtenus respectivement pour Hy = 6,5 kOe et Hp = 2 kOe. Les
unités de la section efficace de diffusion sent arbitraires mais

identiques pour les deux valeurs du champ magnétique.

2 - Résultats expérimentaux

On détermine K, par une méthode de moindres carrés en assi-
0_]. . - -
milant la diffusion pour K < 0,7 A~ & une Lorentzienne représentee
par 1'équation (22). Le programme FORTRAN indique

K, =0, &%  pour H=6,5Kkoe

1,88 pour H=2 Koe.

I

(On a soustrait la valeur & grand K des sections efficaces de diffu-
sion car elle semble indépendante de K d'aprds les figures 46 et 47).

Les rayons moyens des extensions sont donc :

Ro(H = 6,5 kOe) = 1,2 R,(H = 2 kOe) .




r (unites arbitraires)

5.700

40
d

|

VFe 30% at. Fe|

49501 S T=217K

l H=G5 koe

4,200p %

3.450 ] T |

I

1.950

1.200

0.45 F

FIG . 46



5920

5120

4,320

3520

2720

1.920

1.120

¥

¥

T

L]

VFe 30°% atFe|

T= 2,1 7 K
- H=2  kee

05

5 2

- F1G.47




- 92 -

En supposant toujours que le nombre d'atomes contenus dans un moment
gé€ant suppos¢ sphérique est proportionnel au volume, on en déduit qu'un
moment géant sous un champ de 6,5 kOe contient 1,8 fois plus d'atomes
que ce méme moment géant sous un champ de 2 kOe, aprés s'&tre ramené

par normalisation & des valeurs identiques de 1'aimantation globale.
Pour ceci, la section efficace est divis€e par 3,81 uem/g pour H=6,5 ke
et par 3,55 uem/g pour H = 2 kOe (l'aimantation d saturation est de

3,98 uem/g). Ces valeurs sont déduites de la courbe d'aimantation i

T = 2,17 X corrigée de la susceptibilité paramagnétique X, déterminge

en champs forts (voir figure 8). |

3 - ROle des atomes presque magnétigues

On voit qué les moments géants "grossissent' lorsqu'un champ
magnétique est appliqué. Ceci n'est pas dfi 4 une différence d'aligne-
ment car cet effet est corrigé par la normalisation. Ce phénoméne ne
peut donc qu'8tre dfi & des atomes de Fer qui ne portent un moment
magnétique que si un champ extdrieur est appliqué. Ceci est la défi-
nition que nous avons donnée aux atomes de Fer presque magnétiques ;
les mesures de diffusion €lastique des neutrons polarisés prouvent

donc 1'existence de ces atomes,

IV - Propriét&s dynamiques : le coefficient d'onde de Spin (D) dans
le Pt Ni |

Les magnons &ventuellement présents échangent de 1'énergie
avec les neutrons et sont 3 1l'origine de la diffusion magnétique
inélastique. La section efficace correspondante domme lieu 3 des pics
pour certaines valeurs de K et 3 une contribution importante aux
trés petits angles (raie OOO)(142).

L'appareil D11 est employé -au lieu de D7 car les angles
beaucoup plus petits sont accessibles. L'analyse d'énergie n'est pas
utilis€e toujours pour des raisons d'intensité du faisceau incident :
seule est don¢ accessible la section efficace inélastique intégrée

sur toutes les-€nergies des neutrons transmis sous réserve que la
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contribution magnétique élastique soit négligeable dans les conditions

expérimentales réalisées.

1 - Choix de la technique expérimentale

-

Le systéme le plus approprié i ce genre de mesure est 1'al-
liage Pt Ni car l'aimantation y est plus uniforme que dans les autres.
Les concentrations choisies sont x = 45 % et x = 50 %, La température
est la plus élevée,possible (tout en restant inférieure & la tempéra-
ture de Curie de 1'échantillon considéré) parce que 1'équation (26)
montre que la section efficace inélastique augmente avec la tempéra-

ture tandis que la contribution élastique diminue.

L'appareillage D11 offre de nombreuses possibilités expéri-
mentales grice 4 ses 4096. compteurs indépendants (la g€ométrie du
systéme de détection complet est décriteau dernier chapitre). Afin de
déterminer la meilleure méthode de mesure, nous avons évalué la sec-
tion efficace théorique de diffusion inélastique intégrée sur toutes
les énergies des neutrons transmis & 1'aide de 1'équation (31). Les

paramétres sont les suivants :
x =45 % T=4,5K S = 0,08 up/atome.

Les valeurs trouvées sont représentées sur la figure 48 oll "R" indique
la distance entre le cempteur considéré et le point d'impact du fais-
ceau direct (figures 4c et 50b) pour différentes valeurs de 1'angle de
coupure 6, défini par

W
FatmY
o
I
-
)
L

51n8° B,

(52)

=

On vérifie ainsi qu'il existe un rayon limite dépendant
de 6, au-deld duquel il n'y a pas de diffusion inélastique. La courbe
avec 8, = 2° n'est.pas représentée Car le rayon limite correspondant

est inférieur au plus petit rayon utilisable par 1'appareillage.

Si le champ magnétique est égal 3 4 kOe au lieu d'étre nul,
on voit sur la figure 5 que 1'angle limite 8, devient inférieur a 2°
pour x = 45 % (S = 0,08 yp) ; la section efficace n'est donc plus
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observable méme pour €, = 6°. La technique expérimentale choisie dé-

coule de cette situation.

On choisit d'abord les compteurs tels que sineq # 1 pour
sc¢ placer dans le cas de la figure 5 et de la relation de dispersion
définie par 1'équation (30). Ces conditions sont réalisdes a 1'aide
d'un champ magnétique horizontal et par un ensemble de cellules placées
sur un secteur de part et .d'autre de la verticale. Un angle d'ouver-
ture de 15°‘entraine‘une erreur maximum de 1,7 % sur la correction
dipoiaire. Elle est négligeable etlon,considére que le vecteur de
diffusion q et 1é champ magnétique sont perpendiculaires (eq = 907)
pour 1'ensemble du secteur utilisé,

On effectue une premire mesure 2 champ nul : Ia section
efficace magnétique est alors exprime par 1'équation (31). Puis on
applique un champ -extérieur qui annule la diffusion par les ondes de
spin. La différence dfintensité Iy(K) entre les deux mesures fournit
la‘contributioﬁ cherchée. : |

) = I,(0) - I4K) . (53)

Elle est toutefois sous-estimée car la diffusion €lastique est plus
faible pour un champ magnétique nul qué pour un champ magnétique non
nui.

do
di? €lastique

H=0) = % '%%'élastique (=) .

Comme 1'alliage est relativement uniforme et que le champ
appliqué n'est que de 4 kOe, la contribution &lastigue est négligée
d'autant plus que la température est assez haute. La valeur T = 30 K
est déterminée par un compromis entre. la minimisation de la diffusion
glastique et Iakpersistance des ondes de spin avant que n'apparaisse
la diffusion magnétique critique au voisinage de la température de
Curie.

2 - Résultats exp€rimentaux

L'intensité Iy (K) définie par 1'équation (53) est transformée
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en section efficace de diffusion de la méme facon que pour les mesures
élastiques. Les résultats obtenus sont représentds sur la figure 49
pour x = 45 % et x = 50 % en fonction de la distance R entre les
compteurs et le point d'impact du faisceau direct. On remarque que

la chute d'intensité n'apparait pas clairement & un angle bien défini
qui correspondrait 3 0, ; il disparait & cause de la résolution de

1'appareillage.

La flgure 48 montie que l‘echantlllon 1u1—meme se comporte
conme un colllmateur pour 'les neutrons dlffuses magnétiquement car
1'intensité dlsparalt au- dela;d un certain angle (8,) et est maximum
dans la direction du faiSceaU"direct.-Cet effet n'est pas pris en
compte lors de la normalisation habituélle 4 1l'aide du Vanadium car il
résulte d'une‘diffusion_mégnétique absente dans le Vanadium et assez
intense. En effet, on vbif sur la figure‘49'Que la section -efficace
mesurée peut attelndre 150 millibarns par atome et par stéradian,
soit le tiers de la sectlon efficace 1ncoherente nucléaire du
Vanadium qui sert etalonner._

On introduit alors une fonction de convolution gaussienne
comme dans le cas de fentes collimateur, 5 savoir

exp - (6/6g)°

ol le paramétre~Bg;eSt;peu:différént de 6,. La section efficace effec-
tivement observée est alors

[iso L2
g%(e)bbservéé i}f e-(e/eg) %%(BFt) dt

ofl == (8 t) est la valeur définie par 1'équation (31) avec un argument

égal d (8-t) 4 la place de 9. Pour éviter toute discontinuité a 9 = 6,,

on préfére utiliser 1'expression equlvalente suivante
o, _ (6-1)2
a7

g%(e) e 08 g—%(r)- dt (54)

observée
o

ol T est une variable muette d'intégration.
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L'équation (53) est comparée aux résultats expérimentaunx
4 1'aide d'une méthode de moindres carrés non linéaire pour déter-
miner 6 . La valeur du paramétre 8g de 1'équation (54) est fixde 3
priori et choisie telle que 6g # 0, (le programme FORTRAN fournit
une solution unique en 6_ car il n'y a qu'une seule inconnue). Les
sections efficaces ainsi calculées sont représentées par les courbes

continues de la figure 49 et conduisent aux. résultats suivants :

|1x=145% 6, = 2,15° 6g = 2°.
x =50 % 8, = 2,95° bg = 3°

3 - Importance de 1a section efficace inélastique dans la

section efficace totale

Les valeurs de 6 conduisent 3 des valeurs de D d'aprés

[

1'8quation (52) inférieures de moitié i celles déduites des mesures

(123) ; ceci est normal car la détermination du coefficient

magnétiques
des ondes de spin se fait alors i 1'aide des courbes d'aimantation
en champ intense. Les termes correctifs (dipolaires et de champ exté-

rieur) ne sont plus nuls et surestiment la valeur ainsi mesurée.

Les valeurs de D déterminéé par diffusion des neutrons sont
inférieures 4 celles déterminées par la méme méthode pour d'autres
alliages plu$ homogénes mais dont 1'ajmantation 3 saturation est
identique(142). Ceci indique gue le,systéﬁe‘d'ondes de spin est af-
fecté par 1'inhomogéndité magnétiqhe qui subsiste dans les alliages
PtNi (x=45%, x=50%aH=4keetT= 30K,

Les autres alliages considérés ont un coefficient d'ondes
de spin bien inférieur car leur aiﬁantation est moins uniforme, La
section efficace inélastique est donc moins importante. On a vu qu'un
champ de 4 kOe suffit pour détruire toute diffusion aux angles de
diffusion supérieurs i 2° ; ceci justifie que la diffusion inélastique
soit négligée lors des mesures directes des désordres magnétiques,
d'autant plus que les'températures alors utilisées sont inférieures

a celle de la mesure inglastique du Pt Ni (T =30 K).
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CHAPITRE Vv

DETAILS EXPERIMENTAUX RELATIFS A LA DIFFUSION

DES NEUTRONS DE GRANDE LONGUEUR D'ONDE

Les mesures de diffusion de neutrons ont €té réalisées a
1'aide des appareillages construits & 1'Institut Laue-Langevin. Le
caractére original de ces appareils nécessite des techniques expé-
rimentales différentes de celles mises en oeuvre lors de mesures plus
classiques ainsi qu'ils ont nécessité 1'établissement de sections

efficaces de diffusion particuliéres.

En cours de travail, un des deux appareils utilisés a &té
modifié afin qu'il permette 1'emploi de neutrons polarisés. Le dernier
paragraphe, consacré au choix de son monochromateur supplémentaire,
traite du type de diffraction non considéré jusqu'ici : la diffraction
de Bragg. En effet, le faisceau de neutrons incidents polarisés est
fourni par une telle réflexion aussi totalé due possible du faisceau
monochromatique non polarisé qui provient du premier monochromateur
de graphite.

I - Caractéristiques des appareils

Les mesures &lastiques ont été effectuées a 1'aide de
1'appareil de diffusion diffuse appelé '"D7" et les mesures inélasti-

ques 4 1'aide de 1'appareil de diffusion aux petits angles appelé& "DI1".

1 - Monochromation du faisceau incident

Le guide de neutrons utilisé par D7 et DIl est en contact

avec la source froide (T = 20 K) placée au coeur du réacteur. La
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vitesse des neutrons produits obéit i une distribution de Maxwell-
Boltzmann dont le maximum est & la température de 20 K . La longueur
d'onde des neutrons monochromatiques dont le nombre est maximum

dans le flux initial correspond i cette température et est égale &

6 A.

L'analyse de 1'énergie des neutrons transmis est en principe
possible sur les'deux appareils si on intercale un chopper simple
entre le monochromateur et l'échantillén a étudier et en mesurant le
temps de vol suivant une longueur fixe et connue. Mais ceci entralne
une diminution.de 1'intensité du. faisceau incident par un facteur 10.
L'analyse d'énergié entraine alors des temps de comptage trés longs
car le signai magnétique cherché est trés petit devant le signal total
mesuré ; elle n'est alors pas utilisée. Les contributions &lastiques
ou inélastiques sont mesurées dans les conditions oli 1'une des deux
est nulle ou négligeable devant 1tautre, toutes les contributions

nucléaires restant inchangées. A # 5 A pour D7 et A # 6 A pour DI1.
2 - Détection

La détection des neutrons transmis est assurée par un systéme
de multicompteurs ; ils sont positionnés avant chaque expérience et
restent immobiles pendant toute la durée de la mesure.

D7 : Les compteurs sont groupés en duatre bancs de huit unités chacun
{(figure 50 a). Leur distance 3 1'échantillon est de 130 cm pour les

neutrons non polarisés et de 97 eam pour les neutrons polarisés,

D1l : Les compteurs sont des cellules carrées de 1 cm? de surface,
placges cOte & cOte sur un disque plan de 100 cm de diamétre. Il est
placé perpendiculairement au faiscéau incident & 200 cm de 1'&chantil-
lon et comprend 4096 cellulegg En pratique, chaque cellule n'est pas
individuellement prise en compte car un neutron peut &tre compté par
une cellule contiglie 4 celle traversée en premier lieu. Le dépouille-
ment se fait alors en sommant les données fournies par les compteurs
se trouvant sur un méme secteur, commne indiqué sur la figure 50 b.

Chaque secteur est caractérisé par son angle d'ouverture ¢ et par sa
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distance R au centre du détecteur.

3 - Forme des échantillons

Le but pr1nc1pa1 est d'obtenir une intensité diffusée la
plus élevée possible. La forme en plaquette satisfait le micux 3
cette condition car elle permet d'avoir un volume maximum pour une
épaisseur traversee par les neutrons relativement faible. La valeur
de cette dernidre est le résultat d'un compromis entre la diffusion
et 1l'absorption : elle est &éterminée_par la relation

d Xiaij =

ol

d = épaisseur optimum cherchde

a(A) = coefficient llnealre d'absorption de 1'échantillon i la longueur
d'onde La reference (143) 1nd1que les valeurs de a(i ) pour

Ay = 1,08 A absorptlon lingaire €tant en premidre approximation
proportlonnelle 4 la longueur d'onde, on a

a(h) = a(r,) %

Pour un alliage a(i) et a(},) sont des combinaisons 1iné-

aires de ces valeurs pour: les métaux purs

= (1-x)a

%(alliage) (matrice) *-xa(iﬁpureté)

L'épaisseur des quatre alliages étudiés a ete déterminée par les
conditions suivantes :

V Ni

d = 6 mm est 1'épaisseur optimum aux longueurs d'onde de D7 {A = 5,03 A
pour les neutrons non polarlses et A =4, 74 A pour les neutrons polarlses)

Pt Ni (1443

d = 3 mm est proche de l'épaisseur‘optimum:Q la longueur d'onde de D11
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(d = 4 mm pour » = 6 ﬁ). Elle n'est pas &gale a 4 mm pour des raisons

métallurgiques.

Cu Ni(l45)

Son épaisseur de d = 2,4 mm a &té choisie pour &tre la plus prés
possible de celle du Pt Ni. Des difficultés métallurgiques ont empéché

que 1'on prenne &4 = 3 mm.

V Fe

L'échantillon n'est pas une plaquette mais un cylindre de diamétre

7 mm. Cette forme est Celle:d65 gchantillons utilisés pour les mesures
magnétiques, et il &tait primordial de réaliser les mesures magnétiques
et les mesures de diffusion de neutrons sur le méme €chantillon. De

plus, 1'épaisseur optimum est d = 7 mm pour A = 4,74 A.

IT - Dépouillement des résultats

Dans une expérience de diffusion de neutrons, les compteurs
indiquent 1'intensité du faisceau transmis & une coristante multiplica-
tive prés (efficaéité). La transformation des données ainsi recueillies
en valeurs des sections efficaces de diffusion nécessite la détermi-
nation de cette constante, ce qui devrait &tre fait en principe une
fois pour toutes. En réalité, ceci n'est pas le cas d'abord parce que
1'efficacité des compteurs varie avec le temps et surtout parce que

la géométrie de la diffusion varie avec le type d'expérience effectuée,

De plus, la relation entre intensité mesurée et section
efficace de diffusion dépend de la forme de 1'échantillon et de son
absorption lindaire. Pour toutes ce$ raisons, un &talonnage & 1'aide
de Vanadium trds pur et bien connu de méme forme que 1'échantillon 3

étudier accompagne toujours chaque mesure.

1 - Bruit de fond’

Chaque compteur enregistre indistinctement les neutrons dif-
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fusés par 1'échantillon et ceux transmis par les différentes parties
de 1'appareillage, qu'ils proviennent de 1'atmosphére ambiante, du

faisceau direct ou de 1'échantillon lui-méme.

Une premiére estimation du bruit de fond consiste i faire
une mesure avec un &chantillon de Cadmium de méme forme que'cglui a
gtudier. Le Caﬁmium'absorbant pratiquement tous les neutrons dui le
touchent, les comptepfs-iﬁdiquent‘alors 1'intensité diffusée par tout

ce qui n'est pas.1'échantillon.

Ceci ne tieﬁt.pas-compte des neutrons d'abord transmis par
1'échantillon puis diffusés une seconde fois par 1'environnement,
c'est-3-dire une partie de:ceux absorbés par le Cadmium. On réalise
donc une mesure en 1'absence .de tout. échantillon et la différence
entre ces deux mesures fournit 1a correction désirée, mais sans tenir
compte de 1'absorption des neutrons iﬁcidents par 1l'échantillon, puis
de leur déviationr(correction de transmission). I1 est donc nécessaire
de multipliér la-différénce ci-dessus par un facteur de transmission
traduisant le fait qﬁe‘des neutrons sont absorbds et déviés lors de
leur passage a tfavers 1‘éChantillOn\;;ilS'ne doivent donc pas &tre
comptés dans le fond continu.

Ce facteur est déterming expérimentalement en faisant le
rapport entre 1'intensité transmise par 1'échantillon dans la direc-
tion du faisceau‘direct et celle diffusée dans la méme direction en
1'absence de tout echantlllon Le bruit de fond déterminé expérimen-

-~

talement & chaque vecteur d'ende K est donc domné par la relation

Vi (0)

B(K) = Cd(K) + 'FCTO_)‘ '[Vi(K) - Gd(K)]
ol
B(K) = bruit de fond expérimental
Cd(X) = difoSion,par le Cadmium
Vi(K) = diffusion par le Vide

Ec(0)

dlffu51on par 1'échantillon 3 K = O
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2 - Etalonnage 4 1'aide du Vanadium

Dans chacune des expériences réalisées, l'intensité magnéti-
que a été obtenue par différence entre deux mesures correspondant
chacune @ une valeur différente du paramétre magnétique que 1l'on a

choisi de faire varier, i savoir :
(1) diffusion élastique des neutron$ non polarisés : température ;

(ii) diffusion élastique des neutrons polarisés : sens de polarisation
des neutrons incidents par rapport d 1'aimantation de
1'échantillon ;

(iii) diffusion iné&lastique : champ magnétique extérieur.

Toutes les autres grandeurs physiques &taient maintenues

constantes, en particulier l'ensemble de la diffusion nuclé&aire.

La valeur du bruit de fond expérimental ne dépend pas des
paramétres utilisés pour isoler 1'intensité magnétique cherchée des
autres contributions & la section efficace de diffusion. I1 disparait
donc lors de la différence-et sa détermination n'est utile que pour
la mesure du Vanadium qui sert 3 &talonmer les$ compteurs i cause de
1'absence totale de diffraction coliérente dans ce métal.

L'intensité diffusée par le Vanadium est

IVQ(K) * %a Qva‘nva Ya e (K)

ou

Iva(K) = Intensité diffusée par le Vanadium

Va = section efficace de diffusion‘incohérente du Vanadium (5,1 barn
pour 4 m stéradians)

e(K) = efficacité des compteurs

Ny = npmbre d'atomes du Vanadium

temps de mesure

va
U

angle solide

De la méme fagon, 1'intensité magnétique Ip.(K) est




- 103 -

IEC(K) = UEC QEC nEC tEC G(K:} ,

Pour des temps de comptage et des angles solides identiques déterminés

par les m@mes compteurs, on a

UEC =B IEc(K)

g 1
avec B = I VHK) HEE .
Va Va

On rappelle que Iva(K) est la diffusion du Vanadium corrigée du bruit
‘de fond, tandis que IEC(K) n'a pas besoin de cette correction.

3 - Corrections d’absorption et de forme

B est la constante d'@talonnage en 1'absence d'absorption.
Or, le Vanadium et les &chantillons étudiés absorbent les neutrons d'une
facon différente qui dépend aussi de la forme des &chantillons. Il est
possible de corriger par le calcul les intensités mesurées 3 1'aide de
théories sophistiquées, mais ceci n'est pas nécessaire ici ol ume
méthode trés simple est employée, Elle est basée sur le fait que le
Vanadium, le Ni'V 89 %, le V Fe 30'%, le Pt Ni 50 %, le Cu Ni 50 $
ont des_coeffiéients d'absorption linéaires voisins les uns des autres,
et que chaque échantillon est accompagné d'un échantillon de Vanadium
de méme forme. On admet donc que

: _ : -a.z
IcorrigééK) B Inon:corrigééK) AK)e

ol

‘ ‘ = . ) P V. . :
IcorrigééK) 1nte351te corrig€e d'absorption et de forme
Inon CorrigééK) = intensité mesurde

A(K) = coefficient de forme indépendant de la nature des échantillons

a = coefficient d'absorption lingaire de‘l'échantillon considéré

Z

distance moyenne parcourue par un neutron dans 1'échantillon
(épaisseur ou diamétre).

La section efficace magnétique cherchéde est donc égale 3

F=ne 2l - e 1)
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TII - Monochromateur de neutrons polarisés

L'équation (2) s'écrit sous ume forme plus simple

%%=N2+ZE'NM+MZ
ol
N = amplitode nucléaire totale
M = amplitude magné€tique totale

e = * 1 suyivant que le spin du neutron est parallé€le ou anti-paralléle

i 1'aimantation de 1'écharitillon,
I1 existe des cas oll |[M| = ]NI,‘c'eStai—dire-%%_= 0 pour unec des valeurs
de €.

On a alors réalisé un monochromateur 3 neutrons polarisés
car le faisceau transmis par 1'échantillon ne contient plus que des
neutrons dont le spin a un seul sens.

Le monochromateur habituellement utilisé pour obtenir un
faisceau de neutrons polarisés est un alliage Co Fe ot 8 % de Fer
stabilisent la phase cubique i faces centrées du Cobalt. Un autre
type est 1'alliage d'HEUSLER Cuz Mn A%,

. <
Seul le second est utilisable pour A # 5 A car alors i1

n'existe pas de réflexion de Bragg pour le Co Fe.

En pratique, on est intéressé par les cristaux qui fournis-
sent le flux de neutrons le plus  élevé possible avec la polarisation
la meilleure possible. Or, ces deux effets sont antagonistes, car la
seule fagon pratique d'augmenter 1'intensité du faisceau diffusé
par un cristal d'orientation donnée est d'augmenter son €paisseur,
ce qui entraine une extinction croissante des neutrons transmis. la
mosaique entraine aussi un effet contraire sur les deux caractéristiques :
elle ne sera pas étudide systématiquement car son ‘contrdle 3 priori

est trop malaisé.
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En ce qui concerne 1'intensité, elle n'est pas proportion-
nelle au nombre de diffuseurs présents dans 1'échantillon : 1'absor-
ption linfaire et 1'extinction atténuent d'autant plus le faisceau
que le trajet des neutrons dans le cristal est plus long. Il existe
alors une &paisseur au-deld de laguelle toute augmentation n'entraine

pas de gain notable d'intensité.

Mais avant que cette 'limite ne soit atteinte, la polarisa-
tion du faisceau est diminuée. L’extinction”est‘plus forte pour les
réflexions intenses que pour les faibles : elle affecte donc préfé-
rentiellement les spins déja polarisés par le monochromateur plutdt
que les autres. Le fait que la cohdition M| = N| ne soit pas exac-
tement réalisée explique aussi en partie la présence des neutrons

non polarisés,

Indépendamment de leur disparition du faisceau, quelques
neutrons perdent leur polarisation si 1'aimantation de 1'échantillon
n'est pas homogéne. C'est ce qui se passe si la saturation magnétique

n'est pas atteinte.

Les calculs théoriques tenant compte de tous ces effets
étant par trop incertains, le choix du monochromateur est déterminé
expérimentalement par des mesures de 1'intensité diffusée et du taux

de polarisation de différents &chantillons.

1 - Monochromateurs d'essais

Ce sont tous des monocristaux carrés de 16 mm de cOté. Les
indices de Miller du plan réticulaire réflecteur sont 1,1,1. Le mono-
chromateur est dit travailler en position de réflection ou de trans-
mission suivant que ce plan est parall&le ou perpendiculaire i la
surface carrée du cristal. Les deux séries correspondantes d'échan-
tillons sont taillées chacune dans le méme lingot de fagon 3 ce
que les arr@tes des échantillons d'une méme série soient paralléles

aux mémes directions cristallographiques.

Ceci assure d'une part 1'unicité de la composition chimique
(qui correspond d la formule Cuz’l-MnO,giAE aprés apalyse) et de la



- 106 -

mosaique et d'autre part celle de 1'aimantation dans le champ magnéti-

que extérieur fourni par 1l'aimant permanent.

11 faut déterminer en premier lieu laquelle des deux positions
est la meilleure (réflexion ou transmission), et ceci gétant fait,
quelle est 1'épaisseur optimum fournissant le meilleur taux de polari-

sation avec le maximum d'intensité.

2 - Mesures et résultats

Le moritage est représenté sur la figure 51 a, Les champs
magnétiques appliqués sur le monochromateur et sur 1'échantillon
&tant de méme sens, I~ est 1'intensité qui devrait &tre nulle dans

le cas idéal d'une polarisation compléte.

Un premier monochromateur d'Heusler monté en réflexion sur
1'appareil IN12 de 1'ILL fournit un faisceau de neutrons polarisés

de longueur d'onde A = 4,3 A qui irradie les échantillons a tester.

Un compteur fixe est disposé de maniére a collecter les
neutrons réfléchis par le plan réticulaire (111) et indique une
intensité I lorsque la bobine de flipping statique est en service,

I* dans le cas contraire.

L'échantillon peut se déplacer par rapport au faisceau
incident & 1'aide d'une vis‘micrométrique représentée sur la figure
51 a ; ceci permet d'obtenir le profil de la raie (111). En désignant
par Iﬁ et Iﬁ les maximum de I et I” lorsque le déplacement varie,
et I, la valeur commune de I* et I” loin de ce maximum, on définit
un rapport de polarisation R par
I& - I

i~ -

R =
I } ]
M m

(La figure 51 b représente I” et I” en fonction du déplacement pour
1'échantillon d'épaisseur 0,5 mm en position de transmission). Le
montage utilisé ne permét pas de mesurer le flux incident. Or ce
flux est constant et la géométrie inchangée : Iﬁ - I, est donc pro-

portiomnel 3 la réflectiviteé.




g

Q’;‘ —~~ Compteur

s .  Reflexion’

o B Transmission

L
ol

Vis de déplacement

Bobine de flipping statique

Monochromateur

4 Intensite x 10

51 | | o 1"
o o0
4 4
t
3- o
7 ,
e}
1 - / ci
| o 0%__._ Dép!ctcement (mm)
5 10 s} 20 25



- 107 -

Les deux premiers diagrammes de la figure 52 représentent
les valeurs de R et de Iﬁ pour les différents &chantillons étudiés.
La largeur de raie & mi-hauteur décrite par le troisiéme diagramme
ne peut &tre déduite des mesures ci-dessus car le déplacement de la
vis micrométrique n'est pas proportiomnel 3 celui de 1'&chantillon.
Dans quelques cas particuliers, on a déterminé la largeur de raie &
mi-hauteur d 1'aide d'un autre appareil de I'ILL (D13) utlllsant
un flux de neutrons non polarlses de longueur d'onde A=1,5 A. Les
résultats montrerit. alors que 1a 1argeur de rale est constante pour
la transmission tandis qu "elle varie pour la réflexion. Ceci est
attrlbuera_lu;nfluence de la surface.des echant;llons qui prend de
plus en plus d'importance en position de.réflexion lorsque 1'épaisseur
&iminue; |

L'apparell P13 permet au551 de mesurer la réflectivité
absolue de chaque cristal etudle + Les valeurs indiquées dans le dia-
granine -central de la flgure 52 en unltes arbltralres sont en réalité
peu différentes des reflect1v1tes a A=1,5 A exprimées en pourcen-
tage par rapport-au-flux total 1nc1dent,‘La valeur indiquée pour
1'échantillon en réflexion d'épaiSseuffO,S mm est exacte (2,2 %) et
sert a fixer'l'unité;arbitrairé; Les‘aﬁtres'valeurs ne représentent
la réflectivité pour A=1,5 A que d'une maniére approchée car les
variations de la. réflectivité en fonctlon de 1'épaisseur des echan—
~tillons ne ‘sont pas tou}ours,proportlonnelles 3 la longueur d'onde
et les poinfsrexpérimenfaux correspondent 3 A = 4,3 A

3 < Choix du monochromateur

L‘analyse des résultats rapportes sur la figure 5Z.montre
que la polarlsatlon est meilleure en transm1551on qu en,reflex1on
tandis que le contralre se passe- pour 1a reflect1v1te Or, c'est le
parameétre: prxorltalre car la reallsatlon des mesures de diffusion-
diffuse nécessitent une intensité importante. On a alors &té amené
3 choisir un monochromateur dont: les caracterltlsques sont les

suivantes

* position de réflexion (plan 111 para11é1e i la grande face du

cristal)
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¥ dimensions : 38 x 48 x 1,5 >

% présentation : deux cristaux identiques cOte a cOte (largeur utile
de 76 mm)

*

largeur de raie moyemme 3 mi~hauteur : 14 minutes d'arc

o
.

réflectivité moyenne 3 A = 1,5 k12

*

Ces deux derniers paramdttres sont déterminés & 1'aide de
D13 par des mesures effectuées en quatre points sur chacun des deux

cristaux.

4 - Corrections de polarisation et d'efficacité

Ce monochromateur ‘monté- sur D7 fournit un faisceau de
- 7 - - - .
neutrons monochromatiques A = 4,74 A dont la polarisation P est

définie par

Nombre de neutrons polarisés
Nombre de neutrons total

Ce faisceau passe ensuite dans le§ bobines de flipping
statique qui renversent le sens de polarisation.’ Elles ne sont évi-
demment pas aussi parfaites et leur qualité est décrite par 1'effica-
cité de flipping e définie par

-~

Nombre de nettrons'.d spin renversé
Nombre de neutrons polarisés incidents

Lors d'une expérience de neutrons polarisés la diffusion

magnétique cherchée est alors dans ce cas

do _ l+e, -z(ag. - a ‘ 
- B P(T) e Ec Van) Ige

oll toutes les notations sont identiques & celles des formules &tablies

au paragraphe précédent,
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CONCLUSTION

Les résultats obtenus par mesures de diffusion élastique
des neutrons d petit angle montrent que cette technique constitue
un outil treés utile déns‘l'étude des désordres magnétigues, La
principale difficulté réside dans 1'importance des flux incidents
nécessaires qui limitent la nature des &chantillons 3 étudier ainsi
que le type de propriété cherchée. Dans les alliages oll la concen-
tration d'impuretés est proche de celle ol le magnétisme devient
observable les aimantations sont généralement trés faibles. Des
€tudes quantitatives précises ne sont réalisables que dans des cas
particuliérement favorables. Ceci exclue pratiquement 1a séparation
de la section efficace de diffusion €lastique de la section effi-
cace totale par une méthode de tempsdewol car ceci condiit 3 une forte rédudtion
du flux de neutrons incidents, Une borne politique concernant les
cas défavorables consiste alors & ne chercheur que des propriétés
qualitatives ou semi-quantitatives qui correspondent A des temps

de comptage raisornable,

Cette technique n'est donc a employer que lorsque la
propriété cherchée est indispensable et bien définic. Chaque mesure
doit alors 8tre précédée d'une étude magnétique détaillée en utili-
sant les mémes Echantillons dans la mesure du possible pour des
raisons métallurgiques. Fn effet, la valeur de 1'aimantation mesurée
d€pend généralement du traitement thermique employé lors de la fabri-

cation des échantillons.

Ces €tudes €tant faites, la mesure des sections efficaces
de diffusion élastique 3 petit vecteur de diffusion a une grande
importance car chaque neutron est une sonde qui analyse la distri-
bution d'aimantation 3 1'échelle atomique. Le facteur de forme qui
est mesuré directement par cette méthode est 1'image dans le réseau
réciproque de la densité de spin ; en particulier, la présence d'un

pic centré sur le faisceau incident est la preuve irréfutable de la

présence d'inhomogénéités magnétiques.



- 110 -

Les alliages ainsi &tudiés présentent des propriétés qui se
retrouvent dans tous les autres systémes connus ol le magnétisme n'est
observable que pour une concentration d'impuretés supérieure @ une cer-
taine valeur caractéristique. Elles sont présentes aussi bien dans
un réseau cubique & faces centrées que dans. un réseau cubique a4 corps
centré, que 1'impureté soit du fer ou du nickel dans une matrice de
transition ou un métal normal, La généralitd du comportement observé
permet de penser que le processus d'apparition du magn@tisme dans un
alliage métallique désordonné. est indépendant de la nature de 1'é&lément

allié au Fer ou au Nickel.

La concentration oll la température paramagnétique de Curie
devient nulle (définition de la concentration caractéristique) a sou-
vent été considérée comme la concentration ol le magnétisme apparait.

-

En fait, de 1'aimantation 3 saturation existe en dessous de cette
concentration dans tous les alliages que nous avons &tudiés. En
particulier, la présence de moments magnétiques ou de fluctuations
locales de spin d partir d'une concentration &gale au quart de la
concentration cadractéristique est mise en &vidence dans 1'alliage
Vanadium-Fer par la diminution de la te¢mpérature de transition supra-
conductrice du Vanadium,

[

Si le magnétisme n'apparait pas 3 une concentration définie,
par contre, le ferromagnétisme a basses températures s'établit a une
concentration précise., Le terme "concentration critique'" est alors
justifié s'il s'applique 3 1'apparition du ferromagnétisme, Nous avons
montré 1'existence d'une telle concentration dans les alliages V Fe
(entre 27 % et 30 %) et V Ni {entre 88 % et 89 %) 4 1'aide de la sus-
ceptibilité initiale en fonction de la température, En effet, lorsque
la concentration franchit sa valeur critique, cette susceptibilité

a basses ‘températures est multipliée'ﬁarlun facteur 100, elle prend
une valeur constante qui est peu différente de 1'inverse du coeffi-

cient de champ démagnétisant,

La nature de 1'ordre magnétique d trés basses températures
en dessous de la concentration critique a été déterminée dans le
V Fe, Nous y avons en effet montré la presence d'un,verre de spin

caractérisé par un pic.de susceptlblllte 1n;tlale en fonctlon de
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la température et par des régions magnétiques indépendantes qui por-
tent un moment non compensé de 160 g+ Les interactions RKKY entre
moments localisés sont une des causes de 1'existence d'un verre de
spin. Comme cette existence est démontrée dans le V Fe, les moments

magnétiques sont localisés dans cet alliage.

L'aimantation est distribuée en moments géants dans tous les
échantillons étudiés. Nous en avons. déterminé_dans chaque cas la
valeur et la concentration i 1'aide de 1taimaﬁtation d saturation et
de la constante de Curie déduite des susceptibilités initiales en
fonction de la température, Nous avens de plus &valué les moments
géants dans 1'alliage V Ni 89 % directement 2 1'aide de la diffusion

€lastique des neutrons polarisés et non polarisés.,

Les valeurs numériques obtemues pour l'aimantation 3 satura-
tion et les moments g€ants ne sont pas compl&tement expliquées si on
suppose que les atomes dont la condition critique d'envirennement est
satisfaite pour l'apparition du magnétisme sont seuls responsables de
1'aimantation, Nous introduiscns alors deux types d'impuretés : les
sites actifs et les sites passifs. Lé premier type englobe les atomes
dont la condition d'environnement critique n, est réalisée : ils sont
magnétiques, Les atomes du second type sont appelés presque magnétiques,
Le terme '"passif' s'explique par leur origine qui est la suivante :
Chaque atome magnétique est une source de ¢hamp magnétique local au
sein de l'alliage. Il polarise alors des impuretés voisines pour
lesquelles la condition de magnétisme n'est pas satisfaite, et les
polarise d'autant mieux que le nombre d‘autres impuretds qui les en-
tourent est proche de n,. Suivant que leur polarisation est forte ou
faible, ils contribuent ou non a 1'aimantation 3 saturation. Leur
propriété la plus visible est qu'ils se saturent beaucoup plus dif-
ficilement que les atomes magnétiques (actifs), Nous avons séparé ces
deux types dans les alliages V Fe et ££ Ni 3§ 1'aide de mesures 3

trés basses températures,

En effet, 8 T = 0,05 K, un champ faible suffit pour saturer
les moments magnétiques tahdis qu'il est pratiquement sans effet
sur la saturation des atomes presque magnétiques. Nous avons alors
observé que la éaturation d basses températures-et faibles champs est
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inférieure a celle obtenue en champs intenses qui englobe les deux
types d'atomes. Aux concentrations inférieures & la concentration
caractéristique les sites passifs ont plus d'importance dans le Pt Ni
(95 % de 1'aimantation en champs intenses} que dans le V Fe (25 % de
1'aimantation en champs intenses). Leur présence est mise directement
en évidence & 1'aide de la diffusion des neutrons par 1'alliage

Vanadium-Fer sous champ magnétique extérieur variable,

Le magnétisme n'apparalt pas d'une maniére collective dans
le Pt Ni, car les critéres d'Arrott ne sont pas vérifiés a faible
concentration tandis qu'il existe de 1'aimantation & saturation en
dessous de la cohcentration critiqué d'apparition du ferromagnétisme

déterminée d'aprés les critéres d'Arrott.

Nous avons montré de plus que 1'apparition du magnétisme
dans le Pt Ni &tait identique & celle relative & 1'alliage Cu Ni

en mesurant les rapports entre :

- les moments magnétiques gdants (obtenus & tr&s basses températures
dans le Pt Ni, et ceux qui suivent une loi de Brillouin et sont

responsables de la majorité de o  dans le Cu Ni}.

- Les moments induits par un atome de Fer dans les alliages Pt Ni Fe

et Cu Ni Fe & concentration de Nickel identique.
- Les aimantations & saturationm,

- La susceptibilité du Nickel dans le platine et du Nickel dans le

cuivre,

Les deux premiers ont &té trouvés peu différents de 3 dans
le méme domaine de concentration nominale -en Nickel (30 % < x < 40 %).
Ceci indique que les moments géants sont formés par des atomes 'actifs"
et"passifs'". Les premiers sont en méme nombre dans les deux alliages
et polarisent les seconds trois fois plus dans le Pt Ni que dans le
Cu Ni. Ceci est confirmé par la valeur proche de 3 du rapport entre
les aimantations- 3 saturation des alliages plus concentrés (x > 50 %)

ol la contribution des atomes presque magnétiques est peu importante
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a4 cause du ferromagnétisme, Nous avons de plus &tabli par diffusion
des neutrons polarisés que la distribution spatiale de 1'aimantation
€tait identique dans le Pt Ni 50 % et dans le Cu N1 50 % car un
atome de matrice (Platine ou Cuivre) modifie la densité moyenne

d'aimantation jusqu'a la méme distance dans les deux alliages.

Nous avons attribué le fait que le dernier rapport soit
constant pour 0 < x < 42 % & 1'existence de moitents géants presque
magnétiques, qui se révélent donc &tre découplés dans le domaine

de concentration nominale &tudié,

Les atomes de Platine polarisés. contribuent 4 1'aimantation
d saturation, mais en une moindre mesure que les atomes de Nickel.
Le fait que les propriétés du ferromagnétisme itinérant soient obser-
vées dans le Pt Ni 50 %(n’indique don¢ pas que le magnétisme apparait
collectivement. L'apparition du ferromagnétisme est plutdt due aux
interactions croissantes entre moments géants lorsque la concentration
nominale en Nickel augmente car des inhomogénéités magnétiques sub-
sistent dans 1'état ferromagnétique (mises directement en évidence

par la diffusion des neutrons dans les alliages V Ni 89 4 et Pt Ni 50 %).

En plus de leur structure en moments géants, tous les alliages
€tudiés ici présentent un point commun : c'est 1'existence des fluc-
tuations de spin, Elles sont localisées, ce qui est une autre propriété

en faveur de 1'apparition locale du magnétisme dans les alliages.

Afin de confirmer la généralité de 1'apparition du magnétisme
dans les alliages binaires et de rendre possible son interprétation
théorique quantitative (calcul de n, par exemple), i1 serait utile
d'étudier des alliages différents. Le systéme Ruthénium-Fer apparait
comme un cas intéressant car : sa concentration caractéristique est
de 60 %, il est iso€lectronique comme le Platine-Nickel, il a un réseau
de Bravais hexagonal compact. De plus, le Ruthénium pur est un métal
supraconducteur i tré&s basses températures ; la combinaison des mesures
magnétiques et de lé‘diffusion élastique des neutrons peut donner

des résultats intéressants.
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