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Nous avons étudié par des mesures de résistivité & trés
bésses températures les alliages Cu Mn, Au Fe et Pt Co. Nous avons
effectué ces mesures entre 30 mK et 4 K. Les échantillons sont re-
froidis & 1'aide d'un réfrigérateur a dilution. La résistivité est
mesurde par une technique de zéro en alternatif avec détection syn~
chrone. La précision reiative est typiquement de 1074 a 1072 pour
des Echantillons de résistance de 1 & 10 mii. Le dispositif expéri-
mental a Eté décrit dans notre thése de 3&me cycle.

Notre gamme de température est tout—i-fait adaptée &
1'étude des phénoménes magnétiques car la contributicon des phonons
est alors négligeable. On obtient aisément une grande précision sur
la variation thermique de la partie magnétique de la résistivité.
Par contre, méme i faible concentration, les interactions entre im-
puret&s sont importantes et une analyse soignée en concentration
est nécessaire pour séparer correctement i'effet 3 une impureté des
effets d'interactions. Aprds avoir déterminé ces deux effets pour
chaque syst&me, nous les avons comparés aux théories existentes,

la température de Kondo du Cu Mn est trés faible, elle
cat inférieure & notre domaine de température. L'Au Fe posadde un
Tg plus élevé, situé dans notre gamme de mesure, Le Ty du Pt Co est
du méme ordre de grandeur que celui de 1'Au Fe, La forte susceptibi-
1ité du platine est 4 l'origine du trés grand moment par impureté

observé dans cet alliage.

Effet 3 une impureté

Depuis 1'article original de Kondo en 1964, 1'effet Kondo
a 6té l'objet d'un tré&s grand nombre de travaux, Mais ce n'est que
récemment qu'il a regu une solution satisfaisante., Wilsen (1973),
utilisant les méthodes du groupe de renmormalisation a montré que
1'on pouvait calculer numériquement les propriétés du systéme a
toutes températures, 4

Mais, méme dans le cas simpie envisagé (Etude de la suscep-
tibilité pour S = 1/2, dans un modéle symétrique), les calculs de-
mandent un temps d'ordinateur considérable das qu'on essalie de les

pousser au-dessous de 1a température de Kondo. Ce résultat apporte




néanmoins une contribution fondamentale car il montre qu'il est
possible, en principe du moins, de connecter les approches hautes
et basses températures qui sont les seules 3 donner un développe-
ment analytique susceptible d'@tre comparé & 1'expérience, Tirant
les conclusions du calcul de Wilson, Noziéres (1973) a montré& que
les excitations du systéme 3 basses températures se décrivaient
dans un formalisme de liquide de Fermi et donnaient notamment une
contribution en T & la résistivité dans cette limite. Cependant,
une comparaison directe 3 1'expérience nécessiterait tout d'abord
la généralisation du modéle 3 % # 0, S # 1/2, d'autre part, le
cas symétrique envisagé correspond en pratique i des systémes comme
1'Au Cr pour lesquels Ty est extr@mement petit et pour lesquels la
limite T << Ty est par conséquent difficile A attendre.

Nous avons montré dans le EE.MH que, dans la limite
T >> Tg, ia loi de Hamann (1967) permet une excellente interpréta-
tion des résultats, contrairement 3 ce que laigsent croire les ré-
sultats de la littérature pour lesquels on avait appliqué abusive-
ment cette loi trop loin de son domaine de validiteé,

Dans la région intermédiaire, c¢'est-a-dire au voisinage
de Tg, il est intéressant de disposer d'une formule d'interpolation
qui prédise correctement les effets et qul soit plus facile 3 mettre
en oeuvre que le calcul de Wilson, Nous avons utilisé pour cela le
modéle phénomé&nologique de déphasage dépendant de la température,
développé par Souletie (1972), Une des raisons de ce choix est que
ce modéle peut g'identifier & hautes températures a4 la formule de
Hamann-Fischer et qu'il semble compatible 3 basses températures
avec le résultat de Nozidres.

Nous avons vérifié que, dans le cas de 1'Au Fe, sur toute
la gamme de température, la variation observée pour la différence
de phase entre les deux directions de spin reste comparable zu mo-
ment effectivement mesuré en susceptibilité ou en aimantation.
L'application du modéle phénoménolegique au PL Co permet de la
méme manidre de retrouver la variation effectivement mesurée du

moment local sur le Co dans cette matrice de transiticn.



Effet des interactions

Dans le Cu Mn oli le moment reste bien défini dans toute
la gamme de températures considé&rée, nous avons testé 3 T> Tyrdre
le modéle de paires introduit par Matho et Béal-Monod (1972) et
montré qu'il donnait d'excellents résultats.

Pour 1'Au Fe 3 faible concentration, ce modé&le ne s'ap-
plique plus car la variation du moment dued 1'effet Kondo devient
importante. Nous montrons que l'on tient compte des résultats en
introduisant dans 1'interaction le déphasage dépendant de T qu'on
a tird de la loi 3 une impureté. Ceci nous permet de faire la con-
nexion entre un régime domin& par 1'effet Kondo o la résistivité
ne montre plus de maximum et un régime de verre de spins ol les
interactions conservent au moment de toutes les impuret@s la va-
leur des hautes températures.

Pour le Cu Mn, 1'Au Fe et 1'Au Mn, nous avons aussi dtudié
le régime verre de spins trés au-dessous de Torqre ©F mis en évi-
dence une variation initiale en T2 de la résistivité qui reste
inexpliguée.

Dans ces
valeurs de la résistivité résiduelile une remontée 8 T << T gye:
Nous proposons une explication base sur la valeur finie du libre
parcours moyen gui limite la portée de 1'interaction REKKY,

Dans le cas du Pt Co, nous confirmons pour 1'essentiel
les résultats des mesures magnétiques qui indiguent que les impure-
tés se groupent en paires ferromagnétiques si elles sont situées
3 une distance inférieure au rayon d'une sphére contenant environ
180 sites. Tl semble qu'il faudrait en plus tenir compte d'une
diminution du Ty des impuretés isolées lorsque la concentration de

Co augmente.
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CHAPITRE I - Cu Mn







1 - Introduction

La température de Kondo du manganése en solution dans le
cuivre est de 1'ordre de 10 mK, Dans les domaines de températures et
de concentrations ordinairement accessibles, le Cu Mn se présente
comme un systdme bien magnétique. L'interaction RKKY, entre moments,
conduit i 1'apparition d'un état verre de spin & basse température
caractérisé par une susceptibilité finie et ind&pendante de ¢ (& T=0)
(Careaga et al, 1967) et une variation en T de la chaleur spécifigque
ggalement indépendante de c (Zimmerman et Hoare 1960 ; Du Chatenier
De Nobel 1966 ; Dreyfus et al, 1964), Plus généralement, les proprié-

tés s'expriment comme des lois universelles des variables réduites

T h . . P . .
= et-E. Ces lois d'échelles sont caractéristiques de la décrolssance
1 . . . ,
en — de 1'interaction (Souletie et Tournier 1969),
r
Si les interactions entre impuret8s ont &t largement &tu-

diées dans le Cu Mn, il n'en est pas de m€me de 1'effet & une impure-
té qui me peut &tre mis en &vidence qu'a des températures voisines
de 10 mK et pour des concentrations de quelques ppm,

Peu de techniques permettent de satisfaire & ces diffiei-
les contraintes expérimentales, Ainsi, Hirschoff et al, (1971) omt
montré qu'i trés basse température, la susceptibilité mesurée avec un
détecteur & effet Josephson, s'extrapole pour ¢ = 0 vers une loi de
Curie-Weiss avec § = 9,5 * 1,5 mK, Les mesures d'orientation nuclé-
aire (Flouquet 1973-1974) conduisent encore, i une température carac-
téristique 8 = 25 X 10 mK,

En résistivit&, l'interaction se caractérise par une rapi-
de diminution de p quand les moments se couplent, gui, combinée avec
le terme logarithmique de Kondo, donne un maximum & Tpay proportionnel
i ¢ (Kjekshus et Pearson 1962, Nakamura et Kinoshita 1969), Dans le
cas d'une impuret& magnétique comme le Mn dans le Cu, nous disposons

d'une théorie des effets d'interactions (Matho et Bé&al-Monod 1972)

que nous pourrons tester sur nos résultats,
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2 - Pré@sentation des résultats expé@rimentaux

Nous avens mesuré 11 &chantillons dans la gamme de tempéra-—

ture qui s'étend de 35 mK i 4 K, Les concentrations sont comprises

entre 10 ppm et 1 Z de Mn, Dans le tableau I, on peut trouver les

valeurs des concentrations nominales et les résultats des analyses
pratiqudes par spectroscopie d'absorption sur le lingot de départ
avant découpage et tréfiiage de 1'échantillon, Dans la suite du texte
ainsi que sur les figures, nous désignerons toujours 1'é&chantillon
considéré par sa concentration nominale, qui, i défaut d'8tre exacte,
a 1'avantage d'8tre une valeur ronde, Un &chantillon traité de la m@me
manidre que les alliages alété mesuré entre 0,15 K et 4 K, Nous avons
obtenu pour celui-ei p_ = 1,310 nfl,cm sans variation thermique obser-

vable dans cette gamme de tempé&rature.

. Kjekshus and Pearson (?962+)
& Monod ([967) M

o Hirschkeff ef of (1971)

o Hurd and Alderson (1971},
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La résistivitéd 4 4 K des ailiages les plus dilués est portée
en fonction de la concentration analysée sur la fig, 1, ainsi que les
résultats de la littérature. On peut conétater que la qualité mé&tallur-
glque de nos échantillons est tréé correcte, et gue, méme pour les
trd@s faibles concentraticons, p & 4 K n'est pas rigoureusement propor=-
tionnelle & ¢ ; une faible déviation est observable. Notomns &galement
que la résiduelle de notre échantillon de cuivre est en remarquable
accord avec les résultats trés soignés de Alderson et Hurd (1971}, la
comparaison avec leurs mesures indique que p est affect@e par un effet
de taille important de 0,5 nfi.cm pour le diamétre d = 28x1073 cm de
notre Echantillon,

Nous avens porté les résultats expérimentaux sur les fig, 2,
3 et 4, On peut trouver respectivement p en foanction de T et log T
pour les alliages les plus dilués, et p en fonction de T pour les plus
concentrés. On voit clairement apparaltre, pour les grandes valeurs
de T/c le terme logarithmique caractéristique de l'effet & une impureté,
La pente logarithmique mesurée # 4 K (fig. 5) ne reste cependant pro-
portionnelle 3 ¢ que pour les deux échantillons les plus dilués,
montrant par ld 1l'importance des effets d'interaction dans les domaines

de température et concentration &tudiés.

120

T K

Logarithmic slope (n Q) cm /decade)

Figure 5

. L . 0
0 100 200 300 400
Concentration (at ppm)
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Ces interactions entre moments sont responsables du maximum
de résistivité que l'om peut voir sur les courbes et qui se déplace
vers les hautes temp&ratures quand la concentration de Mn augmente,
On peut &galement constater sur la fig. 5 que la température de ces

: . . - max . ‘max et
maxima est proportionnelle 4 c. Pour 5 > A la régistivité

varie linéairement avec T, Comme le prévoit la théorie (B&al-Monod 1971),
la pente des droites est identique pour toutes les concentrations.
Cependant une courbure apparalt pour les plus faibles valeurs de T/c,
comme cela peut se voir tr&s nettement pour 1'&chantillon contenant

1 2 de Mn, Nous reviendrons par la suite sur cette variaticn gui n'avait

&té ni observée, ni prévue par la théorie & 1'&poque oll les mesures
furent effectudes et qui, d ce jour, n'a toujours pas regu d'expli-

cation satisfaisante.

3 - Rappels théoriques

31 — L'effet & une impureté

Dans le mod2le s-d, 1l'interaction des &lectrons de conduction
de 1a matrice avec l'impureté est décrite par 1'hamiltonien

~

R =
H=V-21J3s.8 (3-1)

- 3 - > = .
oii V est le terme potentiel et J le terme d'échange, s et § respecti-
vement les spins des &lectrons de ceonduction et de 1'impureté. Cette
interaction est responsable de la diffusion des électrons de conduc-
tion par les moments localisé@s, ce qui donne pour la résistivité cal-
culée au ler ordre de Born (Yosida 1957) et pour £ = 0 (en unités

atomiques e = A =m = 1),

R==— 12TV o + 21 J QZS(SM)] (3-2)

zc[zzz 2.2
2
]{Fp

ol ¢ est la concentration d'impuretés, p le nombre d'&lectrons de
conduction par atome, kp et p respectivement le vecteur d'onde et la
densité d'état (par direction de spin)} au niveau de Fermi, Les appro-

ximations d'ordre supérieur font apparaftre une variation thermique
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R(T),.en In T pour 1'ordre le plus bas (Kondo 1964), Une approximation
plus élaberée a &t& introduite par Abrikosov (1965). Il a montré
qu'il faut remplacer Jp qui intervient dans (3-2} par Jugf(T)p, qui,

dans la mesure ol J.ff reste petit, est tel que ;

1
Jeff(T)p = ———T——' (3-3)
2 1n T—K .

-1
= — 3~4
avec Ty =D exP(2Jp)' ( )
Anderson (1970) a retrouvé plus directement ce ré&sultat par des consi-
dérations de '"scaling"., La ré&sistivit& obtenue par ce moyen diverge

& Tg comme d'ailleurs la susceptibilité, Ceci, n'est bien évidemment
pas acceptable physiquement, Bien avant cette catastrophe, Jeff(T)

n'est plus suffisamment petit pour que 1'approximation qui conduit
a2 (3-3) soit justifiée, et 1'on peut douter~que Jage(T) diverge en
fait & une température finie.

Une autre fagon d'éliminer la divergence de la résistivité
tout en g'accommodant de celle de Jesg(T), est d'introduire Jq¢e(T)D
‘non pas dans (3-2) qui est une approximation valable pour J petit,
mais dans une expression qui reste fimie quel que soit J, Nous allcns
 voir que c'est le cas de la loi de Hamann (1967), L'équation de
Hamann, modifiée par Fischer{1969) pour tenir compte des effets po-

tentiels, 4 T = D s'écrit
p/c = R(T=D) = R_|1 - cos 26V[1 + 4’ J202S(S+1)J—1/2 (3-5)
qui est bien identique & (3-2) quand J est petit, mais qui reste finie

quel que soit J, Si on reporte (3-3) dans cette expression, on retrouve

le résultat de Hamann # toutes températures,

T
£n —T-—
R(T) = R, i1 + cos 26 K . (3-6)
Vo2 z T
\/TT S(8+1) + &n -
I
I1 est intéressant de remarquer que, si om pose :
tg 2 g m
Ip = ——7—"— (3-7)

2mVS(S+1)
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AT =D, l'expression (3-5), & la différence de (3-2) s'identifie

au résultat de Blandin et Friedel (1959) pour une impureté magnétique

soit
R =. R, [l - cos 2 6v X cos 2 6M:| (3-8)
avec
- Ll -
25v = 8+ + & B (3-9)
28w
26M = &+ - 85— = z . {3=~10)

§+ ot 8§~ sont les déphasages des &8tats liés virtuels respectivement
de spin 4+ et +, Z est la différence de charge entre la matrice et
1'impureté et S est le spin de cette derniére,

On sait que 1'expression (3-8) est remarquablement vérifiée

(o

pour tous les systémes, Nous pouvons le constater sur la figure 12 ol
nous avons porté les résultats pour les limites magnétique et non-
magnétigque ées impuretés 3d dans 1'Au et le Cu, Le résultat de Friedel
ne préjuge pas de la petitesse du potentiel diffuseur, et permet
de plus de relier les grandeurs V et J du modéle s-d, gqui apparais-
sent dans (3-1) comme de simples paramétres, 4 Z ou Ep.

Le fait d'introduire J ¢s(T) dans (3-5) pour retrouver la
101 de Hamann i toutes températures, est Eéquivalent & 1'approche
phénoménologique de Souletie (1972 et 1975) qui remplace, dans (3-8),
GM par un déphasage § (1) {ou un spin effectif Seff(T)) qui dépend de
T et qui décrit ainsi la résistivité & toute température, Cette
approche permet de décrire toutes les grandeurs qui s'expriment en
fonction du spin effectif ou des déphasages et est en remarquable
accord avec 1'expérience, La lol de Hamann (3-6) est donc &équivalente
au modéle phénoménologique lorsque

ZGm(T) = % + arctg ——fS—EiEE— (3-11)
M8 (S+1)

(v. tableauII pour le détail des expressions gquivalentes et les
relations entre les différents coefficients), Notons que pour§
proche de %-(ou ZGM + 7) & hautes températures (3-7) devient suffi-

samment faible pour redonmer 1'équation (3-2). Les limites de vali-
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dité de la loi de Hamann apparaisgent donc dairement. L.'équation
(3-3) qui conduit & (3~11) (en utilisant {3-7) et (3-10) i toute
température) deoit &tre valable; on doit donc &tre loin de la diver-
gence et donc T >> Tg. De plus, pour que (3-7) domne un petit Jefs

4 hautes temp&ratures, il faut que 2§ + w dans ce domaine de tempéra-
ture, Notons & ce propos qu'une ambiguité subsiste sur la relation
entre le spin et le déphasage, L'expression (3-8) de Friedel et
Blandin est le ré&sultat d'un calcul Hartree-Fock qui, en principe,
néglige les termes spin flip, Le fait qu'on puisse réaliser 1'identi-
fication de 1'Equation (3-8) avec 1'expression (3-5) qui en principe

en tient compte, apparait &tonnant. Nous avons utilisé

2 Seff(T)ﬂ

% (3-12)

26,(T) =

Tableau II

R(T) = Ro[l - cos2d, coszﬁm(Ti

R = 2(22+1)m
avec ° = _‘_kF.P i
51 28,(T) = % + arctg B fn T/Tyg

- tg o
¥1 + tgla

b
comme cos(i + o) =

8 &n T/TK

/1 o+ 32 nnz T/Tg

Lo - avec A = R _{(1 + cosZSv)

- C =-2R, cos 26v

an T/T¢ n?5(s+1) = L
8

R(T) =R, |1+ cos2d,

ou R(T) = A + C/2 |1 -

1
Jﬁnz T/Tg + “2 5(5+1)
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3-2 — L'interaction
Dans le modéle de Friedel qui a conduit & l'expression
(3-8, 1l'interaction entre deux moments résulte d'une double résc—

nance entre les &tats 1iés virtuels (Caroli 1967) et s'@crit :

_ (2£+1)2E£

.2
int _ 2ms(8+1y o (8+ = &)

E

< cos[ZkFr + 2(&+ + 6“)] I
1-
(1pr)”

2 (3-13)

1le s'dcrit aussi en utilisant (3-2) et (3-10) :

277

2 cos(2k_r + =)
E. = ig&ill—gE sin2 28m F > g .g . (3-14)
int 278 (S+1) 5 3 172
(kFr)

On vérifiera aisément que, dans la limite ol Jp est petit et od
dans 1'équation (3-7) la tg peut s'identifier & un sin, 1"expres-

sion (3-14) se r&duit bien & la forme habituelle RKKY (Kittel 1968)

3w]_ve 5 COC‘{'TL""“‘ + ¢\'\ R o
) s(2kpr + ¢) _
Eont = on 3 5;-5, (3-15)
e (21+1) (2300
W, = AR g (3-16)
9/2

ofi v est le volume/atome et oil on a utilisé 1'expression
[+]

kg™ = (3-17)

valable pour des &lectrons libres,
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3-3 - Effet des interactions sur la résistivité

Eerivons :
Rv + £(T)

la contribution des impureté&s isolées, Nous définissons comme 1solees
les impuretés qui se trouvent seules dans une sphére thermlque de

rayon r, tel que :

EIUNES “S = kgt (3-18)
27r
En effet, si une autre impureté& se trouvait dans cette sphére
1'énergie d'interaction (moyennée sur les oscillations spatiales,
équation (3-15)

— 3Wyv, 1
Eint T nr3 (3-19)

serait supérieure & l'agitation thermique et les deux moments
seraient couplés, Le Tg d'une telle paire, dont la ré&alité expéri~
" mentale a &té largement démontrée (Tholence et Tournier 1970) est
abagissé& et en premiére approximation la contribution d'une impureté
aingi couplée est R,-

La sphére thermique contient z sites tels que :

3
4y ZW]
= — & = —
" T3, kpT (3-20)
c{l-e)? = c(l-cz) (3-21)

est la concentration d'impuretés isolées, et
c[i - (1-c)%} = czz (3-22)

celle des moments couplés, La résistivité totale s'écrit finalement :

ple,m) = c|R + £(1) (1- ZLE)| (3-23)

k T

ou ple,T) = C[RV + £(T) (1- CT?—)] (3-24)



avec T, = LilE . (3-25)
2 kg
Le calcul plus &laboré de Matho et Béal-Monod (1972) donne plus
précisément pour § = 2
W1

T,= 2,8 X : F3—26)

Ces auteurs ont montré que, de facon générale,
plc,T) = C!:Rv + £(T) L (%)} ' (3-27)

§i R(T) = R, + £(T) est la résistivité & une impureté dans 1'ap-
proximation de Kondo (1964)

R(T) ~ &n g (3-28)

F
ou de Abrikbsov (1965)

R(T) v g (3-29)

0" T/Tyg

La fonction L(%) tient compte compldtement de l'effet des inter—

. . . c .
actions que 1'on peut ainsi facbriser en T Dans la limite des

faibles % {(limite des paires) L se développe en
_q _ cT2 _
Lp = 1 57 (3-30)

Matho et Béal-Monod ont aussi montré que la fonction d'interaction

est comprise entre les 2 bormes

X

1 -
Linf = (1 + 5 %)e {3-31)
_ 1 - 1
et Lsup =5e + 7 (3-32)
cTy
avec X = —-;i,"" . (3—33)

Bien que cette fonction ne soit pas calculable pour les grands

c . . . .
T ils en donnent une estimation raisonnable .:

21
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=& (3-34)

Ty qui est proportionnel d l'interaction RKKY dépend du spin de
1'impurété et vaut :
2Wq

S+1
= _Eg 1.15 J§-§:§75 (3f35)

Iy
ou encore avec (3-14), (3-15), et (3-16)

1,152 (2£+1)?_3F . 2,.28T
= sin” (/). (3-36)
9 VS (5+3/2) >

L'expression (3-27) n'a été démontrée que lorsque la résistivité

4 une impureté@ peut &tre décrite par la loi de Konde ou de
Abrikosov, La théorie n'est donc strictement applicable que pour

T >> Ty lorsque ces approximations sont valables. De méme (3-27)
est obtenue. en supposant que RKKY est donnée par sa forme assympto-
tique, ce qui est vérifié pour les faibles concentrations lorsque
le nombre d'impuretés en position de premiers voisins est suffisam-
ment petit, 1 % est un ordre de grandeur raisomnable pour cette

concentration limite.

4 - Interprétation des résultats expérimentaux

4-1 - Quelques remarques sur le dépouillement des résultats

En pratique, il est aisé de montrer en utilisant (3-27) et
(3-30) que, dang un diagramme p/c en fonction de ¢/T {(fig. 6), les
courbes pour T = T; sont homothétiques par rapport & la drecite hori~

zontale, p/c = Ry. De plus, elles s'extrapolent pour %—= 0 vers la
valeur Ry + £(T;) de la loi i une impureté, et les tangentes i ces

courbes en-% = 0 convergent vers le point d'abscisse % = %—
d'ordonnée p/c = R,. 2

et

Nous utiliserons ces propriétés géométriques pour calculer
Ry et Ty, ainsi que la résistivité & une impureté pour chaque tem-—
pérature,

Soulignons encore une petite difficulté expérimentale,

Dans un diagramme en p/c, une faible erreur sur la concentration ou
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P (c,T) P4K)

courbe lissée
p: p0+ CLC*BCZ

5

correction sur p
0

c

—
=

t
\
I
|
|
'
t
1
I
'
|
'
v
|
|
t
'
1
'
L

C L
exp. corrigee

sur g, (résistivitd due # des contributions autres que le Mn :
dcrouissage, impuretés non-contrBlées ..,) produit des déviations
systématiques pour chaque &chantillon, d'autant plus importantes
que ¢ est faible. Cependant, pour une température donnée, la

résistivité s'écrit
2
p(e,T) = a(T) c + B(T) c”. (4=1)

Ce développement est d'autant mieux vérifiée que T est élevée
(v &quation (3-23) et (3~24)). Nous avons donc modifié c et p_ =
1.31 nfl.cm mesurd pour le cuivre pour que, & T = 4,06 K, on ait

rigoureusement
2
Ap = p - p, =oc + B (4-2)

o et B étant calculés par moindres carrés, ¢ et p corrigés comme
. o]

indiqué sur la figure 7. Les corrections restent toujours trés

faibles et dans la limite de 1'incertitude. Le détail en est

indiqué dans le tableau T,
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4-2 - Leg effets d'interaction

En utilisant les paramétres corrigés, on chtient les
résultats de la figure 8 oili nous avens porté (p—po)/c en fonction
de log de T pour tous les &chantilloms. Sur cette figure, nous
avons aussi représentd la résistivité extrapolée & ¢ = 0. Ap/c est
tracé en fonction de ¢/T sur la figure 9 pour 8 valeurs de 1la
température pour ¢/T < 3000 ppm/K. Les propriétés des courbes &

T = cste, rappelées plus haut, sont clairement mises en gvidence,

Les courbes varient linBairement jusqu'd environ,%—— 250 ppm/K qui,

. Cela implique

précisément, est de l'ordre de grandeur de
max

que les entités qui se couplent & T > T, soot gsimplement des paires.

Le point de convergence de la partie linlaire est déterminé par une

méthode de moindres carrds. On déduit de la valeur des coordonnés i

R, 0,287 * 0.006 nf.cm/ppm = 287 pfl.cm (4=3)

et 2,19 ¥ 0,12 nK/ppm = 2190 K, {4-4)

=
N
a

Ces paramétres étant connus, il est facile de calculer pour chaque

valeur de T, le terme 3 une impuretéd :

R(T) = R, + £(I) (4-5)
E CuMn i
o
§
G
CH . ]
(8] +\
s T o
° o, *=007K
T T T ok
X, N 0207K
0454 K .
0939K
0-2 i 1
0 1 2

. L
Figure 9 T (ppm/mK )
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et pour chaque valeur de ¢/T la fonction &'interaction

Ap/c - RV

0T . (4-6)

L{c/T) =
Nous avons porté sur la figure 10 L(c/T) en fonction de c/T pour
1es faibles valeurs de cetie variable et en fonction de log (c/T)
sur la figure 11, On peut observer que la superposition des résul-
tats est excellente pour 1'ensemble des &chantillons dans un domaine

2 pour c/T,

de variation de 10
Les fonctions théoriques Ty, Lips, Lgup e Lex introduites

par Matho et Béal-Momod, sont aussi tracées sur les figures 10 et 11,
La valeur de Tp = 2190 K mesurée correspond au résultat

théorique prédit par la formule (3-36) avec
8 = 2.04 ' (4=7)

(c.a.d, & 272 de la valeur donnée par la régle de Hund). En appli-

quant la formule (3-7), on cbtient encore :

Ip = - 0,042 (4-8)

solt avec 2p = §2~ = 0,214 eVHl (4-9)
Ep
J=-0,39 ev (4-10)

4-3 - Le terme 4 une impureté

La résistivité # une impureté& R(T) est représente sur
la figure 8, On peut observer sur cette figure, ainsi que sur la
figure 9, que 1'extrapolation qui conduit i ce terme se fait avec
une grande précision i hautes températures, car L(%J est alors
linéaire en-% pour un grand nombre d'échantillons et R(T) est peu
différent des valeurs de p/c mesurées, Elle devient moins précise
i basse température car il faut alors tenir compte des courbures
de la fonction d'interaction et la valeur limite est assez &loignée
de la résistivité mesurée pour 1'échantillon le moins concentré,
Lt'incertitude sur R(T) résultant de cette extrapolation est estimée

3 f 0.002 nf.cm/ppm vers 4 K et 0,015 nl.cm/ppm vers 40 mK. La
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courbe R(T) en fonction de log T montre clairement umne courbure
vers le haut qui est masquée par les effets d'interactions pour
les résistivités mesurées, méme dans le cas du 10 ppm.

81 (v, tableaull)

R(T) = Ro[l - cos%?—cosZGm(T)} (4=11)
R(T)
L5
26 (T} = arcos( oy, (4-12)
COS—S—

Nous avons utilisé R =0,95 nfl,cm/ppm, calcul@ pour une
matfice de cuivre dans un modéle d'électron libre et Z = 4 ; diffé-
rence de charge entre le Cu et le ¥n, Nous avons calculé pour chaque
température 28, (T) & partir de R(T), Les résultats sont portés en
fonction de log T sur la figure 12,

8i :

£n I

26,,(T) = %—+ arctg —_K (4-13)
m/S(S+1Y

{v. tableaulﬂ; tg(26,(T) - 7/2) est une fonction linéaire de log T

comme le montre la figure 13. De la pente de la droite, on tire :

s =1,9 (4-14)

et Ty = 1,42 mK (4-15)
T

tel que ZGm(TK) = E . (4—16)

La résistivit® & une impureté R(T) est donc bien décrite par
1'expression (4-11) avec un déphasage donné par (4-13), domc
par upne loi de Hamann (v. tableauTlr).
Nous avons imposé les valeurs théoriques pour R, et

YAl . P .
26v =% , ce qui est légitime car, pour tous les systémes, comme
le montre la figure 14 pour les matrices d'Au et de Cu, elles con—
duisent aux valeurs limites i hautes et & basses températures avec
une précision dans tous les cas inférieure & l'erreur de mesure.

S calculé (équation (4-14)) est en excellent accord avec
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le résultat théorique S8 = 2 et la valeur calculée i partir du terme
d'interaction, C'est le premier systéme o, de la loi de Hamann,
on déduit up spin en accord avec les prévisions théoriques.On
obtient généralement S = 0,5 quel que scit le systéme (Heeger 1969).
Nous pouvons comprendre pourquoi on obtient ce résultat erroné ;
c'est qu'on utilise abusivement la loi de Hamann autour de Tk,
alors que, comme nous 1'avons vu, dans ce domaine Jefg €St trop
grand pour que cette approximation soit wvalable. Nous reviendrons
sur ce point dans le cas de 1'Au Fe, ainsi que sur la détermination
de Tg. Cependant, d&s maintenant, on peut noter que le T calculé
est un peu faible par rapport aux autres déterminations exp&rimen—
tales, mais 1'ordre de grandeur est correct et on sait que la valeur
précise dépend de la propriété &tudiée et du moddle utilisé.

La figure 12 représente la variation du déphasage (donc

du spin effectif) en fonction de la température. Sur la figure 13, on

a la variation de . En positionnant T = D sur ces figures, on

L
] Jaffp
obtient les valeurs de ces paramBtres dans la limite magnétique, Le
tableau ci-dessous donne les résultats obtenus pour 8y, Jp et §

quand on fait D = Tp = 81200 K

! ! ! !
! ! ! !
] T 1 1
, 81200 K ; 2.75 rad \ '

0.028 | 2.19
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L'accord entre ces résultats et ceux déduits de 1'interaction est
excellent (Equation (4-7) et (4-8)).

Sur la figure 15, nous avons porté les lois de Abrikosov
et de Kondo, développéesd partir de la formule de Hamann autour de
Tp. On voit sur cette figure que ces deux lois ne sont pas appli-
cables dans notre domaine de mesures, Cela appelle une remarque,
car la théorie de Matho et Béal-Monod (1972) que nous avons utilisée
pour interpréter les effets d'interactions suppose que 1l'une de
ces 2 approximationms soit valable pour que la fonction d'interaction
puisse se factoriser en c/T, Cependant, nous avons montré expéri-
mentalement que cette factorisation reste bien vérifiée, bien que
1'effet 4 une impufeté ne suive plus une simple loi de Kondo ou m€me

de Abrikosov,
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5 - Conclusion

Gr3ce # une analyse soignée de nos résultats en fonction

de ¢, nous avons mis en &vidence une courbure de p en fonction de
log T pour le terme & une impureté qui disparait sous l'effet des
interactions méme pour c aussi faible que 10 ppm.

Nous avons analysé le terme i une impuret& avec la loi
de Hamann. Cette loi est habituellement utilisée en considérant que
5, Tg, R, et 6v sont des paramétres ajustables, Nous avons montré
1'équivalence de cette loi avec le modéle phénoménologique de spin
dépendant de T. Cette équivalence permet de fixer i priori les
valeurs des 4 paramétres, qui sont aussi celles qui découlent de
1'analyse des r&sultats expérimentaux.

Ces mémes valeurs permettent &galement de temir compte des
effets d'interaction en utilisant le mod&le de Matho et Béal-Monod
qui est alors applicable. De ce qui précéde, il résulte que nos
résultats sont bien décrits par un mod&le & zéro paramétre, Le Cu Mn
est le premier systéme, pour lequel un tel succés est obtenu. Dans
tous les cas oii la fonction de Hamann a &té& utilisde, on a dii dis-
tordre les paramétres ajustables (en particulier imposer une vaieur
vigiblement trop faible pour S, généralement S %). Les raisons de
ce succés sont finalement trés simples. Nous avons utilisé@ cette
loil théorique dans son domaine de validité, c.3.d. lorsque J. 550

est faible ou T >> Ty ou encore Seff(T) peu différent de 8 __. Ces

x*
conditions sont aussi weiles oii 1'on peut employer le modé&le d'in-
teraction de Matho et Béal-Monod,

On attend des dé&viations importantes quand on s'approche
de Ty, aussi bien pour le traitement de 1'effet & une impureté& que
pour celui des interactions., C'est 1'8tude de ces déviations qui

va faire 1'objet du chapitre suivant relatif aux alliages Au Fe,

On avait en effet ie choix :

- de décrolte la température et la concentration pour s'approcher

de ce régime avec le systéme Cu Mn,



- ou, plus simplement, d'étudier ces effets dans la méme gamme de
température et de concentration avec un systéme a Ty situé dans

notre domaine de mesure,
Notons aussi comme un fait qui mérite d'8tre sipnalé la

factorisation des effets d'interaction, dans notre gamme d'erreur,

sous la forme :

R, + £(T) L(%)

quand % varie de 5 ordres de grandeur,

33
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1 - Intreoduction

Les diverses mesures effectudes sur le systéme éE_Fe (voir
notamment les articles de synth&se de Daybell and Steyert (1968),
Heeger (1969), Daybell (1973) et Rizzuto (1974)) et en particulier
les mesures de résistivité (Ford et al. (1970), Loram et al, (1970))
et de susceptibilité (Tholence and Tourmier {1971 et 1%74)) montrent
que le fer en solution dans 1'or posséde une température de Kondo
voisine de 0,3 K, supérieure & celle du Cu Mn et située dans notre
domaine de mesure. Pour les concentrations supérieures 4 environ
500 ppm, les propri&tés du systéme sont celles d'un verre de spin et
on retrouve le comportement que nous avons observé pour le Cu Mn,
Pour les faibles concentrations on observe un effet & une impureté,
avec disparition progressive du moment quand T diminue, perturb& par
un magnétisme résiduel associé & des paires d'ilmpuretés qui comservent
un moment A T << Ty,

Nos résultats pour 1'Au Fe, sur deux ordres de grandeur en
T autour de Ty, nous ont permis une &tude svstématique de la comp&ti-
tion de 1'effet Kondo avec l'effat des interactions dans la gamme de
concentration pour laquelle la température du maximum devient du m@me

ordre de grandeur que Ty,
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2 = Présentapion_des_résultats expérimentaux

Nous avons mesuré 10 échantiilons de concentrations comprises
entre 22 ppm et 3 Z de fer., Le domaine de température s'étend de 40 mK
a4 2 K pour les faibles concentrations et de 40 mK & 4 K pour les plus
fortes concentrafions. Nous avens porté les résultats relatifs aux
échantillons plus dilués, en fonction respectivement de T et de log T,
sur les figures 1 et 2 et ceux relatifs aux gchantillons plus concentrés
en fonction de T, sur la figure 3, On observe dans ce cas {(c > 500 ppm)
un comportement analogue & celui des Cu Mn, caractéristique de 1'é&tat

verre de spin, C'est-d-dire, au-dessous du maximum dfi aux interacticns,

Tmax
. 10
indépepdante de ¢, et varjation en T2 pour les plus faibles valeurs de

Tmax

variation en T de la résistivité pour < T < avec une pente
T s )
T GCependant, & l'inverse du Cu Mn, pour lequel Tpax est proportionnel
i ¢ dans toute la gamme de mesure, cette variation n'est observée pour
1

"Au Fe qu'aux plus hautes concentrations (figure 4), Lorsque Tmpax

Figure 4
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g'approche de Ty (c < 500 ppm), il tend vers zéro beaucoup plus vite

que ne le prévoit cette loi,

3 - Le modéle

Comme 1'a montré& motre &tude sur le Cu Mn, il n'est pas
correct de décrire la résistivitd 3 une impureté avec une loi de
Hamann autour de Tg. Car, dans cette gamme de température, Jorf(T)p

est trop grand pour que 1'apptoximation qui conduit i ;

1

Tk
2 &n 7

Jess(To = (3-1)

et & 1'expression de Hamann ou encore de facon Bquivalente i

T

o =
+ arctg(————igg~«~) (3-2)

TS (8+1)

m

2 6,(D) =3

goit applicable, Le fait que 1'expression proposée pour Ju.ff me soit
plus valable ne remet pas forcément en cause l'utilisation dans

1'équation ¢
, ~1/2
R(T=D)} = R,J1 - cos28,|1 + 4mti2ps(s+1)| (3-3)
o v A

d'un J,¢f dépendant de T qui serait domné par une expression plus
Elaberée, ou, ce qui est totalement Equivalent par simple changement

de variable :
tg 28y = 2m3p/S(S+1) (3-4)
I'utilisation d'un déphagsage dépendant de T dans 1'équation de Friedel
R = R, [1 - cos28y cosZGnJ, ‘ (3~5)

Le modéle de Matho et B&al-Moned, qui suppose un "hon' spin,
et done Gm proche de sa valeur maximum 6M’ n'est pas applicable non
plus dans notre gamme de température ol le moment a été& durement
compens&, Cependant, puisque l'interaction {(Carcli) entre deux moments

s'éerit

.
H
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‘ 27T
2 cos(2kpr + ——)
L@ niEr o kpr + 50 ]
Eint = Brg(Er) sin 26M : 51'82 (3-6)

(kgr) 3

il est naturel d'étendre la variafion thermique du déphasage &
1'interaction et de remplacer dans (3-6) GM par 8,(T) utilisé pour
tenir compte de 1'effet & une impuretd. A T > Ty, la résistivité

- g'écrivait
cTa
p(e,T) = ¢|R, + £(m) (1 - T (3-7)

aveg Ty proportionnel & 1"interaction, Nous remplagons donc Tj par

I;HFEEEEEQELEL pougr obtenir
sin226M -

CTZ sin225m{T))J (3-8)

ple,T) = c[gv s (- 2810
: 27 sin 26M

qui décrit la résistivité & toutes températures, dans la limite des

paires et qui redonne bien (3-7) & haute température quand dm(T)+6M.

4 - Vérification du modéle’

4=1 - Quelques remarques sur le dépouillement des résultats

Au-dessus de Tyay, comme 1l'indique (3-7) ou (3-8), pour
une temprature donne, la résistivité se développe en puigsance de

c 1
o(e,T) = a(e + B(T)e” | (4=1)

a(T) est le terme & une impureté, et la connaissance supplémentaire

de B(T) permet de déduire le terme d'interactiocn. Cette analyse n'est
possible, comme nous 1'avons vu pour le Cu Mn, que si on connait par-
faitement la concentratien, Ce n'est pas le cas pour 1"Au Fe, car
notamment, du fer est introduit lors de 1'&laboration de 1'é&chantillon
et la concentration réelle peut s'@carter fortement de la concentration
nominale, Cependant, la résistivité & la plus haute température

(T = 2,034 K) donne une bonne indication de ¢, Nous avons utilisé

les résultats de Ford et al, (1970}, qui sont les meilleurs de la lit-
térature dans le domaine de concentration qui nous intéresse, pour

calcuyler le terme en ¢, soit :
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s ,
95-339_ = 1,15 * 0,15 nf.cm/ppn . (4-2)

2 est trd@s faible et inférieure & 1l'incertitude

La correction en c
sur le terme en c. Il est cependant nécessaire d'en tenir compte, car

elle introduit des déviations systématiques, En effet, si on la néglige,
ple,T) _ plc,T)

comme le montre la figu?e 5 ol nous avons tracé o o 0(Z. 0353 en
fonction de log T, les courbes se croisent pour 1,15

T = 2,034 K alors qu'elles ne &6ivent se rejoindre qu'd 1'infini, Pour
calculer cette indispensable correction, nous avons utilis& la dépen-
dance thermique de la résistivité aux plus hautes tempé@ratures qui
noué fournit 1'information dont nous avons besoin. Nous avons done
choisi le coefficient B, tel gque les courbes p(T) s'extrapdent vers une

- 1 , . .
méme iimite lorsque T -+ ® (ou = =+ 0) en supposant que 1'interaction dis-

T
. - cT
parait, dams ce domaine de température, en Tig-avec T9 = cst (comme

pour le EH'Mn). Les valeurs de ¢" ainsi calculées se trouvent dans le
tableag T, Bien que l'incertitude sur la valeur absolue de c¢" soit
importante (&quation 4-2) le rapport de deux concentrations est connu
aveg une honne précision, Comme nous le montrerons par la suite, une
étude plus raffinée nous permet de corriger la valeur absolue de ¢
d'un facteur identique pour chaque &chantillon. Nous obtenons pour

valeur dé&finitive de la concentration

o
c = 4-3
0.96 (4=3)
aussl porté dans le tableau I.

1 ] : 1 f R R L

! “pominale 1 P (2034 K)o =g

{ ppm ! nf?, em ! ppm ' ppm ! ppm !

1 : : L + ! 1

!t o P 24,115 ! 20,370 f 20,962 ! 22

e —+ + 4 t 1

H 25 ! 61,375 I 53,3701 53,522t 56 !

b : : —t ; :

! 50 ! 74.36 U 64,661 | 64,949 ! 65 !

. 1 . } 4 !
TABLEAU I ! 100 ! 134,57 ! 117.02 ! 118,30 ! 123 !

(. 1 ! 1 ! —

! 200 ! 200,13 ! 174,03 ! 176,23 ! 184 !

: - L] 1 L 1 L

! 275 ! 239.5 I 208.26 1 211.88 ! 220 !

— : 1 : } !

| 30 ! 270,72 ] 235,41 | 239.56 | 250
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Nous avons tracé-££§l pour tous les &chantillons, sur la figure 6

en fenction de log T, ainsi que R(T) limite de p(c,T)/c quand ¢ + O
(Bquation &vl), Cette extrapolation est faite par ume technique numé-
rique de moipd;gs carrés pour accroftre la précision, Nous avons
porté sur la figure 7, c corrigé de la sorte, en fonction de la con-
centration nominale. On obsgerve que L'on rajoute une vingtaine de ppm
de fer au cours de 1'élaboration et de la mise en forme, et que l'on
en perd une fraction de 1'ordre de 20 7 lors du traltement thérmique.
Ces résultats sont confirmés par des mesures magnétiques complémen-
taires sur certains. échantillens (Tholence 1973), Soulignons que ces
échantillons d&ji ancjiens n'ont pas &été &laborés avec autant de pré-
cautions que ceux de Cu Mn qui &taient métallurgiquement  beaucoup plus

propres,

8

{ ppm g‘__

-

< corrigee
k]

( 400
¢ nominale { ppm )

Figure 7
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4-2 - Le terme & une impuret@

Nous avons porté sur la figure 8 la résistivité@ d une impure—
té R(T) =.E£El en fonction de leg T. L'incertitude relative . est de
2.1073. Nous avons, en minimisant 1'erreur par rapport aux coefficients

R, Z, S et Ty ajusté une loi de Hamann & nos résultats, La courbe

o?

lissée est tracée sur la figure 8. L'accord avec les points expérimentaux

est excellent, Nous donnons le détail des coefficients dans le tableau

IT ; & titre
Loram et al,
nouveau que,

acceptables,

de comparaison, nous indiquons aussi les résultats de
(1970) pour la gamme 0,5 K < T < 3,5 K, On remarque de
si on obtient pour les paramétres R , Z et Ty des valeurs

il n'en est pas de mBme pour S qui tend vers 0,5 quand le

domaine d'ajustement s'approche de Tg, Nous avons déjid expliqué l'ori-
gine de ce résultat ; nous utilisons une approximation qui n'est pas
justifide autour de Tk, L'accord numérique est pourtant excellent,
car la forme peu tourmentée de R(T) est facilement prise en compte
par ume loi & 4 coefficients, Le fait que cette loi ait été utilisée
en dehors de son domaine de validité se traduit par la valeur erronée

de certains coefficients. La comparaison des coefficients a4 leurs

=
Ter
tre K

0¥

~—

montre que c'est sur 5§ (et peut-— que se

porte 1'essentiel de 1'erreur, en effet on trouve pour § une valeur

de 1l'ordre de 0,5 tré&s inférieure 3 la valeur 3/2 attendue,

Loi de Hamann

TABLFAU II
. Au Fe
Loram et al. (1970) 0,5 K« T~ %5 K
c ““%—
- L - e “
R(T) A+ 3 1 - R = 1,18 nl,emfppm 2 = 2,88
£l T I :
L A 5(s+1} s =0,727%0,25 Ty = 0,24 20,17 K
K

quivalente 2 : los résulrats 40 mK < T <« 2 K

R(T) = R, [1 - cuszév cuszﬁm(‘l‘)}
T

R, ~ 1,28 n, c/ppm 2 = 2,81

. L S = 0,497 Ty = 0,392 K
avee 26,(T) -%4 arctg (—Tk———) ® '
wE{(5+1} Modéle d'électrons libres et régle de Hund
, c on -C '
i R, .A+-i- et coe2b, = cos = = =

R, = 1,075 nil.cm/ppm
5 = 3f2

Z=3
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Nous avons donc utilisé la méme analyse que pour le Cu Mn,
De 1'Bquation (3-5) on tire :
1 - QR(T)
R
= (el = S —_
26m(T) arcos ( = )] (4-4)
cos —/

5

avec R, = 1,075 nfl.cm et Z = 3 donnés par la théorie. Le coefficient
Q de 1'ordre de 1 tient compte de 1l'incertitude sur la valeuf absolue
de R(T) et R_,. En effet, & 1'inverse du Cu Mn le déphasage devient
trés petit (T < Tg) et de petites erreurs sur ces grandeurs peuvent
rendre l'argument de l'arcos > 1 ce qui est totalement proscrit,
Notons cependant, comme le montre la figure 9, ofi nous avons porté
28,(T) pour & = 0,92 4 0,96 et 1, que de petites variations de 0 se

traduisent au premier ordre par une simple translation de la courbe,

De plus, lorsque T > 0, le moment digparatt et on doit avoir ;

26m(T=o) =0 , (4-5)

T1 est aisé de sélectionner le Q qui correspond & la courbe de 1a
famille qui s'extrapole vers 1l'origine, En effet, pour > 0,97, les
courbes coupent 1'axe des x en 8, Il suffit d'extrapoler la courbe

0 en fonction de  pour § = 0, comme 1'indique 1'encart de la figure

9. On obtient :

2
it

0,96 £ 0,01 . (4-6)

Nous avons tracé, sur la figure 10, les déphasages pour @ =0,95 ;
0,96 et 0,97 en fonction de log T. Remarquons que le résultat (4-6)
correspond 3 une incertitude de 4 % sur le rapport R(T)/R, parfaite-
ment compatible avec l'expérience, Nous avons supposé que l'erreur

se reportait entiérement sur la concentration pour calculer ¢ & partir

de ¢" (Tableau I).
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Si 1'dquation (3-2) &tait vérifiée, dans notre gamme de mesure,
tg (25m(T) - 7w/2) varierdt linéairement avec log T, Comme 1'indique
la figure 11, il n'en est rien, Cependant, la courbe admet pour asymp-—

tote i hautes températures la droite, tracée sur la figure, d'équation :

e (26,(m) - m/2) = A IIR (4-7)
) ' mws(S+1)

avec § = %—et Tg = 3 K. Cette droite correspond 4 la loi de Hamann,
I1 semble donc bien, qu'on retrouve cette expression a T »Tg comme
pour le Cu Mn. 5i la pente donne la valeur attendue du spin, Ty qui

est défini par i
28 (Ty) = = (4-8)
28 (Tg 7

est plus granﬂ que la valeur généralement admise. Cependant, 1'écart

apparent provient de la définition de T, et mnon d'un désaccord entre
P P e Ty

les résultats expérimentaux. En effet, si on introduit :

= Mo. 8_21133 52 (T) (4_9)
KM T3KT eff .

= IT\ _ 5 nLg  smy fhw1nd

avec . Seef{T) = 50— % 20T {a=10)
482 {T) . - g
X est proportionnel ﬁ-——%%w—w , La figure 12 ot nous avons porte

ZT en fonction de T montre que la susceptibilité calculée de
48 m(T) cette manidre est trés bien décrite par une loi de Curie-Weiss

donnée par i

X _ 4,3 x107°

e~ T 70,46 (4-11)

{avec % en uem/g ppm), alors que les valeurs expérimentales de Tholence
(1973) donnent :
-9
X 5 x10° 12
c = T70,66 " (4-12)
on retrouve done trés exactement la valeur Ty = 0,46 K des mesures

magnétiques et un bon ordre de grandeur pour la constante de Curie.
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4-3 — Les effets d'interaction

Nous avons porté sur la figure 6,p/c en fonction de log T
pour 1'ensemble des &chantillons ainsi que le terme 3d une lmpureté,
1.'effet des interactions est clairement mis en &vidence, La ré&sisti-

vité s'écrit :
ple,T) = ¢ [ﬁv + £(T) L(C,T)} . (4-13)

On déduit de chague point de mesure :

: _ple ~ R B
Le, D) = Sy (4-14)
avec ' £(T) = R(T) - R, . (4=15)

Nous avons, comme dans le cas du Cu Ma, pris pour Ryla valeur de 1a

H

résistivitd 3 une impureté i haute temp8rature, Soit :
2 Zm
R, = R, (1 - cos T;J = 0,972 nf2.cm/ppm . (4-16)

Nous avens porté la fonction d'interaction, pour T > Tpax en fonction
de-% sur la figure 13, Comme le prévoit 1'expression (3-8), les courbes
pour les différents &chantillons sont, dans ce diagramme, homoth&tiques
par rapport & la droite horizontale L = 1, le rapport d'homothétie
étant proportionnel & la concentration, Dans cette gamme de temp@ra-
ture, T > Tpax, C.&.d, dans la région oil 1'approximation des paires
est valable, si 1'interaction €tait indépendante de T, les courbes serai-
ent des droites, ce qui n'est visiblement pas le cas. Et, comme pour
le Cu Mn (figure 10 du chapitre I), L serait une fonction unique de
%, alors que, comme le montre la figure 14, les résultats ne se super—
posent pas quand on porte L en fonction de % ., 51 on introduit, comme
dans 1'&quation (3-8), la variation thermique de 1'interaction sous

la forme

.2
L-1- Sl2sinZ@ (4-17)
2T sin” 28y
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On retrouve 1iné§r%té et superposition des courbes en tragant 1 en
fonction de E—§£2%2§m££l (figure 15). Nous avons encore illustré la
variation thermique de 1'interaction sur les figures 16 et 17, ol
nous avens tracé, en fonction qezT et log T,-%? {(1-L} qui vaut
d'apré&s 1'équation (3-8), !iLEE%%Jé&n&El . Finalement, nous avons

sin 26M

porté %g(l—L) en fonetion de ce déphasage sur la figure 18,

ainsi que la courbe d'&quation

21 _ 2
= (1-L) = 1800 sin“28 , (4-18)
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— +
x AuFe -

Figure 18

On trouve donc bien la variation thermique prédite par (4-17), Et,
il est tout-d-fait nécessaire d'en tenir compte pour décrire les
résultats. On observe en effet une variation de 1'interaction d'un
facteur 10 dans notre gamme de mesure, Par contre, l'interaction

ramenée & Ty

Ty = 1630 K (4-19)
est 4 foils plus petite que la valeur donnée par ;
r, = L15/2x 25 xTp sin26, . (4-20)

2 9ﬂ2V§_(S + %J

Cet €cart pourrait remettre en cause notre modéle, surtout si on se
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rappelle le tré&s bon accord obtenu pour le Cu Mn.

Toutefois, cet excellent accord dtait peut—gtre fortuit, On trouve
rarement le terme &'interaction avec une si bonne précision, Par
exemple, nous avons observé ici que celui-ci est du méme ordre de
grandeur pour 1'Au Fe et le Cu Mn, alors que la théorie prévoit un
facteur 4, Un facteur semblable devrait se retrouver pour le coeffi-
cient o du terme linéaire en T de la chaleur spécifique, qui est
proportiomnel d 1'inverse de 1'interaction, On trouve en fait expé-

rimentalement (Souletie 1968) :

H

‘ : 4-21
%ég Fe 3,0 mJ/mole K ( )

e 3,7 mJ/mole K (4-22)

O
© %cu ¥n

c.5.d. 13 encore, des valeurs tré&s comparables.

5 — Les conséquences du modéle

Nous reprenons le modé&le du paragraphe T -{3-3) pour dégager
quelques conséquences de la variation thermique de 1l'interactionm.
Nous avons défini une sphére de volume :

3
4dmor .~ _ 2 A (5-1)

3 kT '

Une impureté isol&e dans ce volume n'interagit pas avec les autres
moments. Si W reste constant, la sphére croit indéfiniment quand
T - 0, Tous les moments ressentent donc 1'interaction & T = O, En

fait :
W oo E (1 - 1) (5-2)
sl

diminue quand T - 0. La susceptibilité

2
& m W1
¥ v —ﬁf-q.jf {5-3)

est finie & T = 0, De méme, on observe sur la figure 16 qu'd basse

P W1 - _
température — tend vers une limite finie. Le volume de la sphére
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tend donc égzlement vers ume limite ¥, qui est pratiquement atteinte
dés T = 0,2 K (figure 16). 5i la concentration est suffisamment faible,
la plupart des impuret@s sont isolées dans un volume U, ont guelle
que soit T un comportement & une impuret& et perdent leurs moments
quand T + 0. Par ailleurs, il se forme toujours, au fur et 3 mesure
que £E§£1_ augmente jusqu'i Q% (& T > 0,2 K} un certain nombre de
paires et groupements d'impuretés qui comservent leurs moments magné-
tiques jusqu'ad T = 0.

La variation thermigue de 1'interaction nous permet donc
de justifier natureilement les hypothéses utilisées pour expliquer
les résultats exp&rimentaux dans les deux limites de grand et petit
Tg 3 pour les systémes de faihles Ty, les paires se forment progres-—
sivement quand T diminue depuis l'état paramagnétique et on observe
alors les déviations en %—caractérisant la naissance de l'&tat verre
de spin (Carééga 1967, Souletie 1968).Dans le cas des grands Te»
un magnétisme résiduel de paires qui se sont formées i T > Tg, coe-
xiste avec les impuret@s non-magnétiques (Tholence and Tournier 1971),
Nous pouvons aussi calculer la concentration * d'impuretés magnéti-
ques & T = 0 ob Qt est le volume atomique

v
cx =c|l - (1~c)1t = 15& c2 (5-4)
Vs

qui conduit avec les résultats de la figure 16 dans la limite des
paires 2 :

cX = 3000 & 5000 cz (5-5)

selon la relation entre T, et W1 utilisée (relatioms I~3-25 ou I-3-35),
Ce résultat, bien que peu précis, semble justifier 1'existence de
paires couplées antiferromagnétiquement, En effet, le calcul précé-
dent donne le nombre total ¢'impuret&s magnétiques quel que soit le
signe du couplage, alors que les mesures magnétiques qui ne sont
sensibles qu'aux paires ferromagnétiques conduisent pour la concen-
tration ¢'impuretés couplées en paires ferro 3 (Frossati et al. 1976) :

x _ 2
orrs = 2160 c (5-6)

. . . * P
soit deux fois moins que ¢~ total, Les mesures magnétiques montrent
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aussi que la température Ty d'ordre magnétique varie en c2 aux
faibles concentrations. Ty a &té cbservé jusqu'Z 5,2 wK sur un Au Fe
de 36 ppm. Par contre le maximum de résistivité. qui, & plus hautes
concentrations, caractérise &galement 1'apparition de 1'&tat wverre

de spin, n'existe plus pour les faibles c. Pour g'en convaincre, il
suffit de remarquer que le maximum résulte de la variation en sens
opposé de l'effet & une impureté et de 1'interaction. Et, pour les
faibles concentrations, pouf T < 0,2 K, 1'effet de l'interaction

se manifeste simplement par la multiplication du terme & une impureté

par la constante (L - 9%%@0. Le maximum me peut doac se produire.

]
Remarquons que, dans ce cas, 1'approximation de paires pour la fonc-

tion L est valable jusqu'd@ T = O,

6 — Conclusion ~

Nous avons montré que, pour la résistivit& & ume impureté,
il existe des déviations & la loi de Hamann pour T voisin de Tg.
Cette expression reste cependant vérifi&e 4 hautes températures, - Si
on suppose que J.pp(T)p se déduit de 28,(T) par le changement de
variable (3-4)

tg 261:1]('1')
/S (S+1Y

Jef(Dp = (6-1)
avec § = 3/2, on obtient le résultat de la figure 19, On a aussi

tracé i

Jogf(Dp = ——— (6-2)
2 g K
o

avec Ty = 3 K, qui correspond & 1'asymptote de la figure 11 et aussi

a8 =1,92 si Tg est donné par :

Tk m/S(S+L}

g = 28T '

(6-3)
Tp rg :

Le désaccord est manifeste et provient du fait que (6-2) est une
expression asymptotique valable & haute tempErature lorsque Jp est

faible qui ne peut s'appliquer autour de Tg. A titre de comparaison,
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nous avons porté, sur la figure 20, ie méme diagramme pour le Cu Mn
avec Ty = 1,42 mK qui correspond 3§ =2,19 dans 1’ expression {6- 3),
L' accord est cette fols correct comme nous 1'avons déjid observé,
Bur les 2'systémes, cependant, S donné par 17 expre351on(6—§)est
plus grand que la valeur attendue. Nous pouvons avancer diverses
explications ; nous ne temons compte dans ce gui précéde que du
déphasage ¢ = 2. Or les déphasages s et p participent &galement a
1'&cran. Et bien que leurs r8les ne soient pas prépondérants, ils
peuvent introduire de petites corrections. En particulier, (6-3)
prévoit que, pour une matrice noble donnée, le plus petit Ty est
obtenu pour Z =5 (c.a.d, pour le Cr) alors que l'expériénce montre
que ce minimum est obtenu pour le Mn (Z = 4), déviation qui va dans
le méme sens que nos chservations. D'autre part (6-3) est déduit
de maniére empirique et diverses gquestions restent ouvertes CoOmme,
par exemple, la relation exacte entre le spin effectif et le dépha-
sage. Sculignons encore qu'une expfession plus élaborée que (6-2),
reliant Ty & Jo5¢(TF) (Abrikosov et Migdal, 1970), donne une cor-
rection qui va dans le sens escompté.

Nous avons géndralisé le modéle du déphasage dépendant
de T pour tenir compte de l'interaction, Il nous guffit de tirer
26,(T) de la 10i & une impureté pour expliquer les effets de 1'in-
teraction dans la limite des paires &8 T > Tp,x. Celle—ci varie d'un
facteur 10 dans notre gamme de mesure. On justifie ainsi la dispa—
rition du maximum de résistivité pour les concentrations évanescentes,
ainsi que 1'approche en terme de paires 4 T < Tg du magnétisme résiduel
des alliages Kondo. On retrouve le comportement verre de spins quand
la concentration est suffisante pour que les paires se forment &

hautes températures lorsque le moment n'est encore que peu compensé,
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iére Partie

- La résistivité 8 T € Tgay -

1 ~ Introduction

Dans le cas d'un "bon" moment magnétique, nous avons Etudié
1'effet de 1'interaction RKKY & partir des hautes températures, Lorsque
T\, les impuretés se couplent progressivement en paires, entralnent
une décroissance de la régistivité qui, combinée avec le terme Kondo,
donne naissance au maximum, Awplus basses températures, cette appro-
che n'est plus valable, le probl2me devient plus complexe. Les entités
qui se figent sont de plus en plus importantes, jusqu'd ce qu'a T = O
toutes les impuretés se bloquent dans une configuration désordonnée.

Ce probléme a &té &tudié depuis déja un certain nombre d'années

ried termes de champ molé&culaire, Ce modéle
permet d'interpréter correctement la plupart des observations expéri-
mentales (Souletie 1968). Plus récemment, la mise en &vidence d'um pic
de susceptibilité ipattendu dans ces verres de spins (Cannella and
Mydosh 1972) a relancé le débat, Ces pics ont suggéré & divers théori-
ciens 1'idBe d'une description en terme de transition de phase et de
phénoméne critique, Cependant, il semble, et c'est le point de vue
adopté au laboratoire, que ces résultats sont corrélés aux irréversi~-
bilit8s magnétiques et s'expliquent bien par la présence d'amas analo-

gues aux grains fins ferromagnétiques (Tholence 1973),

2 - Présentation,des ré&sultats expérimentaux

Nos mesures de la résistivité dans 1'&tat verre de spins
sur les syst&mes Au Fe, Cu Mn et Au lMn sont détailléesdans la publi~
cation jointe (Laborde and Radhakrishna 1974), Nous avons ohservé,

pour ces trols systemes, que, a T < Tmax- p varie lingalrement avec
Tmax
10

selon le systéme, la variation en T cesse progressivement

T, la pente &tant indépendante de la concentration. Pour T <

Tmax

ou —'—'—'-*20
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pour devenir en T2 aux plus faibles valeurs de T/c. On cobserve des
lois d'8chelles identiques 2 celles des mesures magnétiques et de
chéleur_spécifique (Souletie and Tournier 1969) ; pour un systéme
donné, les résultats se gsuperposent quand on porte Ap/c  en fonction
de T/c pour les diverses concentrations (0,1 7 £ ¢ €3 7). Les dé=-
viations 4 la loi en T de la résistivité apparaissent 3 des tempéra-
tures du méme ordre de gfandeur que le pic de susceptibilité. Elles
ont Eté aussi observées dans Au Fe, Au Cr, Au Mn, Ag Mn et Cu Mn
{Mydosh and Ford (1973) et {1974), Ford and Mydosh (1974) et (1976)
et Mydosh et al, (1974)). Ces auteurs qui ne travaillent pas & des
températures plus basses gue 0,3 K n'ont pu atteindre des T/c aussi

3/2

petits que les notres et ont trouvé une lei en T gul est la tran-—
sition entre la variation en T des hautes températures et celle en

TZ des plus basses.

3 - Le modéle de champ moléculaire

La premi&re approche théorique pour décrire l'effet de
1'interaction RKKY dans un verre de spinss'est faite en terme de champ
moléculaire (Blandin et Friedel {1959}, Marshall (1960) et Klein and
Brout (1963)). Elle suppose que chaque impureté est soumise & un champ
moléculaire aléatoire h. De la distributiorl??(h) on déduit les diffé-
rentes propriétds du systéme, Klein and Brout (1963) ont montré que
dans le cas d'un modéle d'Ising,Q?(h) Etait une lorentzienne, de

largeur proportionnelle & la concentration et telle que
Ph=0) n < (3-1)

Ce résultat est une conséquence directe des lois d'échelles qui dé-
coulent elles—m8me de la variaticn en Q%Ade REKY. On montre gue toutes
les fonctions thermodynamiques s'expri;ent en fonction des variables
réduites T/c et hfc (Souletie and Tournier 1968). Le peint qui nous
int&resse ici, est de constater queé?(o) reste fini, Dés lors, on
calcule la chaleur gpécifique et la susceptibilité d'une manidre
analogue 3 un gaz d'&lectrons dégénéré. Dans ce dernier cas, on dis-

pose de n(EF)kBT degrés de liberté& accessibles 4 T, et la chaleur

spécifique suit une loi en yT avec
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Y v n(EF) . (3-2)

Dans le cas d'un verre de sping le nombre de degrés de liberté
thermiquement actif est céP(O)kBT et la chaleur spécifique est de

la forme ol avec
a v G0, (3-3)

Cette &quivalence entre n(EF) et c€P(0) ge retrouve dans la suscepti-
bilité. Le nombre de degrés de libertés gqui répondent au champ H

dtant respectivement n(Ep)uH ou CQP(O)UH, et par conséquent 2 T = 0O
¥ (0) v n(EF) (3-4)
ou x(0) ~ ch(O). (3-5)

En tenant compte de 1'dquation (3-1), on constate gue le modéle prédit
que o et X(0) ne dépendent pas de c,

L'expérience vérifie bien que C, varie linéairement avec T
et que la suscepLibilit& est finie 8 T = 0, o et ¥ (0) sont trouvés
indépendants de c dans un trés large domaine de concentration, De
plus, on peut &liminer le seul paramétre€P(0) introduit par le modéle
en faisant le rapport a/x(0), et le résultat est en excellent accord
avec la valeur attendue (Caraga (1967), Souletie (1968)).

Ce méme modéle s'applique encore @ la résistivité (B&al-Momod
1971). A une température T donnée, les impuret&s soumises d un champ
moléculaire

h > EEE (3-6)
1
sont bloquées par celui-ci et diffusent les électreons de cenduction

proportionnellement &
voo+ I 87, (3~7)

Les CQP(O)kBT impuretés en champ faible peuvent au contraire, grice

i 1'agitation thermique occuper leurs différents états de spin et
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donnent une contribution différente, proportionnelle & :

vZ + 7% s(s+1) . (3-8)

Au fur et a mésure que T/, les moments se débloquent progressivement,
proportionnellement i ST, et entrafnent par 13 une augmentation de la
résistivité linéaire avec T, avec une pente proportiommelle ] céT%O)
indépendante de la concentration (&quatiom (3-1)). Nous avons observé
que cette loi n'est vérifide que dans une gamme restreinte de tempé-
rature; nfammoins, si on se limite 3 ce domaine pour appliquer les

expressions théoriques suivantes (Béal-Monod 1971} :

2
dp _plO) 2ds _
g = B ke F © T E (3-9)
et
pLO) = ¢ %QFK (% + 1) (V2 + 1% 8D (3-10)

(en unités atomiques e = i = m = 1); on obtient les résultats du
tableau I pour 1'Au Fe et le Cu Mn, cP(0) est tiré des mesures de
y et de o {Souletie 1968), Notons qu'afin de pouvoir comparer avecl
les résultats des chapitres précédents, nous avons introduit le fac—
teur 20, + 1 dans 1'&quationm (3-10), si bien que J et V du tableau T,
déjd calculés pour 1'Au Fe par Béal-Momod (1971), différent de ces
derniers par un facteur S inessentiel. Pour le Cu Mn, nous avions

trouvé & partir du termejgd'interaction des paires
J = - 0,39 eV (3-11)

en excellent accord avec le présent résultat.

Nous pourrions donc conclure que ce modéle de champ molécu-
laire qui donne un si bom accord avec 1'expérience est tout-d-fait
satisfaisant, Mais nous ne pouvons passer sous silence diverses dif-
ficultés qui se présentent tant au plan expérimental que théorique.
Tout d'abord, mnous 1'avons d&jA souligné, la résistivité ne varie
pas en T jusqu'd T = 0 en contradiction fragrante avec le modéle
précédent, D'autre part, un pic de susceptibilité est observé (Canmella

and Mydosh 1972) qui ne peut non plus &tre expliqué dans le cadre de
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TABLEAU T

] i 1 i
| ! Au Fe ‘ ' Cu Mn '
T op ! ! i
POBT 1 14 . nflem/K , 22,5 nflem/X |
1 1 i 1
\ pi?) , 0,7 nfem/ppm |, 0,31 nflem/ppm

i ]
f cg’(o)i 1,08 x 1012 erg™t | 1,15 x 1012 erg™! |
13y, ! 2 1 !
, ZE";' | 78,2 © uQem/eV? | 43,0 Wem/ev?
i i ] : 1
Y ! 1,27 eV . 1,0 eV !
] T i ]
, 13, 0,27 eV . 0,34 eV |

cette théorie, Enfin les spins des impuretés sont des vecteurs i trois
composantes qui en toute figueur doivent se décrire dans un modéle du
type Heisenberg et non Ising. Dans un tel modé&le, la densité de pro-
babilité reste distribuée également sur les &tats pour les petits f.
La probabilité de trouver |h| est maintenant proportionnelle au nom-—
bre d'états sur la surface de la sphére de rayen Ih] et par comngé-

quent (Andersom 1973)
2
F(n]y ~n" . (3-12)

3i on se borne & introduire directement ce résultats dans les expres-
sions (3=3) et (3-5), on trouve un résultat nul en contradiction
avec l'expérience. Le modéle de Heisenberg ainsi traité est donc

défaillant pour expliquer la chaleur spécifique et la susceptibilité,
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4 - Discussion

Il est insuffisant pour calculer ¥ et C,, de reporter g%h)
donné par (3-12) dans ies expressicns (3-3) et (3-5) du modéle 4'Ising.
Dans le cas de la susceptibilité& par exemple, un spin blogué par un
grand K peut répondre & un petit H appliqué transvetvsalement, alors
que cette réponse n'est pas prise en compte par 1'expression (3-5)
car elle est tout—-i-fait prohibée dans un mod&le d'Ising, ol la seule
excitation permise est un retournement tetal du spin qui n'a lieu
que pour H grand, C'est vraisemblablement la gue réside l'origine du
résultat faux ¥{(0) = O, De plus, cette réponse Lransverse du spin
dans Heisenberg, qui est 8 1'origine des ondes de spins dans un ferro-—
magnétique ordinaire peut donner des modes collectifs qui pourraient
tre 8 l'origine de la variation en 9T de la chaleur spécifique. La
contribution 3 la résistivité de tels modes & &té étudiée par Rivier
et Atkins (1975). Ils ont calculé la diffusion des électrons de con—
duction dans urn verre de spin par les excitations €lémentaires du
systéme, Pour des modes diffusifs, ils obtiennent une loil en TB/2
pour la résistivité qui devient en T2 & plus basse temp&rature guand
les modes les plus lents se bloquent & cause des imperfections addi-

tionnelles, Bien que 1'accord avec 1'expérience socit excellent, les
hypothéses "adhoe'" du modéle notamment sur la loi de dispersion des
modes d'excitaticons ne le rendent pas entiérement convaincant,

Finalement, Thelence and Tournier (1974) ont corrélé la
présence du pic dans la susceptibilité& irréversible & 1'apﬁarition
4 la méme température de phénoménes irréversibles observés en ai-
mantation, Ces phénoménes résultent du fait que des amas de moments
magnétiques, comme les grains fins ferro (Néel 1949) ou antiferro-
magnétiques (Néel 1962) ne répondent pas instantanément au champ
appliqué. On justifie facilement une loi de type Arrhénius

E

T = T_ exp 7{% (4-1)



73

pour le temps de relaxation de chaque amas. A cause de la grande
variété de taille de ces grains, on attend une distribution trés
large des énergies d'anisotropie E, et par conséquent des T. A
chaque temp&rature, le systéme ne peut atteindre tous les Btats de
1'espace de phase dans une expérience de durée finie, Le modéle de
champ moléculaire dans sa forme actuelle ne tient pas compte de ces
phénoménes. Nul doute que des effets existent sur la résistivité qui
pourraient fournir des renseignements utiles 4 1'interprétation de nos
observations expérimentales, mais restent pour 1'instant inexplorés.
On découvre 13 un lien direct avec d'autres systémes désordonnés et
on peut bAtir toute une analogie qui semble riche de promesses entre

12 transition vers 1'état verre de spin et la transition vitreuse.

5 - Conclusion

Nous avons mis en évidence 3 trds basses tempE@ratures dans
un verre de‘spin une variation en T2 de la résistivité qui suit les
lois d'échelle, mais reste pour 1'instant inexpliquée., Nous suggé-
rons que 1'interprétation convenable pourrait Etre trouvée solt par
un caleul dans un modéle de Heisenberg, soit dans un effet des phéno-

ménes irréversibles observés enm aimantation,
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28me Partie

- La résistivité d'un verre de spinsamorphe -

- Influence du libre parcours moyen -

1 - Résistivité d'un verre de spinsamorphe

Dans les syst&mes que nous avons étudiés, les moments sont
répartis au hasard sur les sites d'un réseau qui posséde une pério-
dicité bien définie. Dans le cas de métaux amorphes, par contre, la
corrélation spatiale entre atomes est tr&s vite perdue au-deli de
quelques distances interatomiques. Les atomes de la matrice comme
les impuretés sont répartis au hasard. Ce domaine des alliages dilués
amorphes n'est exploré que depuis peu et semble riche de promessés,
malgré les grandes difficultés métallurgiques qu'on y rencontre.
Buchmann et al. (1976) ont mesuré la résistivité d'Au Fe amorphes
obtenus sous la forme de couches par &vaporation i basse température.
Tls contrdlent le degré de désordre de 1'alliage par des recults i
diverses températures, Ce traitement qui permet un réarrangement des
atomes, entralne une diminution de la résiduelle d'autant plus impor-
tante que la température de recuit est élevé@e. Nous avons porté sur
les figures L et 2 quelques uns de leurs résultats les plus caracté-
ristiques. Sur la figure 1, nous avons p(T) pour quatre températures
de recuit d'un Au Fe 0,24 I, ainsi que la résistivité & une impureté
escomptée pour cet alliage si l'interaction entre moments disparais—
sait totalement, et aussi la résistivité d'un échantillon massif de
0,25 % (Ford et al, 1970). Sur la figure 2, nous trouvons p(T) pour
quatre températures de recuit pour 1'alliage 0,6 7 et pour notre
Gchantillor massif de 1 . On peut observer sur ces ré&sultats que

T augmente avec la température du recuit (figure 1}, que lorsque

max
'ordre de la matrice est restauréd par les recuits successifs, n (T
tend continuement vers le résultat de 1'&chantillon massif, alors

gue dans 1'état le plus désordomné&, pour T > Tyax. n{T) se rapproche
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beaucoup de la loi & une impureté. Enfin, pour T << Ty, (figure 2)
on observe un minimum quand 1'Echantillon est trés désordonné qui
disparait progressivement quand la résiduelle diminue, On doit noter
4 ce propos que Shioczaki et al. (1973) ont trouvé des minima de ce

type dans des &chantillons massifs d'Au Cr trés concentrés (c = 207

qui présentent des résiduelles du méme ordre de grandeur (=~ 50 ufl.cm).

2 - Interpr&tation gualitative

Dans ces matériaux amorphes, le recuit affecte d'abord et
trés fortement la résiduelle de 1'alliage. La variation thermique
ne représente qu'une trés petite fraction de la résistivité totale
qui est aussi Loujours tré&s supérieure d celle de 1'échantillon
masgif. Le désordre du réseau diffuse en effet, tré&s fortement les
Electrons de conduction et limite considérablement leur libre parcours
moyen, Par exemple, pour l'échantillon de 0,6 7 oil la distance
moyenne entre impuretés est de 1'ordre de 9 R, le % .,p.m n'est que de
17 A dans 1'&tat le plus désordonné.

T,'interaction RXKY qui s'é&tablit entre les moments par
1'intermédiaire des 8lectrons de conduction est affectée par cet
effet. Ce phénoméne a &té &tudié thécriguement par De Gennes (1962).
I1 a montré que, pour deux moments distants de r et pour une valeur
finie A du ¢.p.m des &lectrons de conduction, 1'"interacticn est af-
faiblie par un facteur exp(- %0. Les oscillations sont aussi déphasges
par rapport 4 la limite A infini. Ces résultats permettent d'inter-
préter, au moins qualitativement les mesures de Buchmann et al. (1979).
En effet, pour une matrice désordonnée et donc un petit X, 1'inter-
action est dans son ensemble atténufe, C'est ce qu'on constate sur
la figure 1 avec p(T) au-dessus du maximum qui se rapproche du terme
4 une impureté et avec T ., gui diminue quand le désordre crolt, De
plus, si on s'en tient au modéle d'Ising de champ moléculaire dévelop-
pé précédemment, qui, malgré ses faiblesses, explique correctement
le plupart des résultats expérimentaux, 1'affaiblissement de 1'in-
teraction entraine une augmentation du nembre de sites en champ
faible CGP(O). Par conséquent, et on le vErifie sur les figures 1
et 2, la pente de la partie linBaire de P au-dessous de T, . qui

est proportionnelle A cette grandeur doit augmenter avec le désordre.
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Nous noterons que le probléme de 1'influence de A sur 1l'interaction
RKKY dans les Au Fe a été ahordé au laboratoire il y a quelques an-—
nées par une méthode un peu différente.

Souletie (1968) et Saint-Paul (1971) ont cherché & limiter
le &.p.m en incorporant du Ti damns la matrice d'Au, Ils ont trouvé
que 1'augmentation attendue de 4%6) se répercutait bien dans. X(Q)
et dans le coefficient @ de chaleur spécifigue. Cependant, les résul-
tats Gtaient moins spectaculaires que ceux de Buchmann qui dispose
avec sa technique de couches métalliques amorphes d'un moyen trés
efficace pour obtenir de trés fortes résiduelles, et avec sa techmique
de résistivité d'une sonde extr@mement sensible, bien que 1'interpré-
tation soit plus délicate que celle des mesures magnétiques ou calori-

métriques.

3 - Les minimums &résistivité & T << Tpax

Dans cette discussion un peu qualitative, le seul point
qui reste inexpliqué touche aux remontées qu'on observe 3 trés basse
temp@rature dans les alliages les plus désordonnés. Elles pourraient
Stre dues 3 des impuretés qui gardent un comportement Kondo A des
températures ol la plupart des aulres moments cnt Eté gelés par les
interactions.

Ces sites non—magnétiques apparaissent tout naturellement
dans un moddle d'Ising (Tholence 1973). Dé&s que la concentration est
suffisante pour que la largeur de la distribution soit supérieure a

K E‘Bf_K ’ (3-1)
il existe un nombre constant (céP(O)hK indépendant de c} de moments
qui &chappent au couplage avec le reste des impuretés magnétiques,
Pour ces impuretés non-magnéticues, p/ quand Tw. T1 apparaitrait
denc, & T < Ty, une contribution indépendante de c, d'autant plus
importante que Ty est grand, donnant &ventuellement un minimum de
résistivité qui se superposerait & la contributien ordinaire du verre
de spin. Le fait qu'on n'observe rien de tout cela dans les échantil-
lons massifs, suggére qu'il n'y a pas de sites en champ nul pour ¢
agsez fort et nous parait 8tre un argument de plus er faveur de

, o e s . . v - 1
Heisenberg. La portée infinie de l'interaction gqui décrolt en —
' T
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ne laisse donc pas subsister, @ T = 0, de sites d&couplés du reste

du systéme, Dés lors, il reste & expliquer avec ce modéle les minima
qu'eon observe pour les fortes résiduelles. Dans ce cas, la decroissance
exponenfielle, résultant de la valeur finie de A, intreduit une cou-
pure dans la port&e de 1'interaction. Les &lectrons de conduction ne
peuvent propager 1'information nécessaire au couplage au-deld d'une
fraction I du £.p.m., [ ‘étant vraisemblablement de l'ordre de 1, Cette
céupuré fait done réapparaitre des sites non-magnétiques, les impuretés
isolées dans une sphé&re de rayon A ne pouvant se coupler au reste

du systéme,

. Si . . . P
Si — est la fraction de ces impuretés nom-magnétiques, on
C .

a
RIS
..
Ze-0 %, (3-2)
et comme
n U
P= 5 > (3-3)

on obtient pour ume matrice d'Au (avec p3/c en uﬂ.cms)

o
7%*3 exp —- 1,46 % 108 23 J% . _ (3-4)
o
i ' és 1 5 ' . 1/3
La fraction d'impuretés isolées n'est donc fonction que de p/c
(" - ]i/g)- On obtient ainsi une forme de diagramme réduit utile
A

pour comparer les résultats a diverses concentrations et aussi pour
diverseg impuretés dans une méme matrice.

Nous avons utilisé& les ré&sultats de Buchmann (1976) sur
les Au Fe et de Shiozaki et al, (1973) sur les Au Cr pour calculer
ci/c en supposant que la contribution était donnée par la loi i
une impureté (Teixeira (1974) pour les Au Cr). Nous avons porté

1/3

cij/c en fonction de p/c sur la figure 3, Compte tenu de l'origine
trés différente des mesures, on observe une superposition remarquable
des résultats. Nous avons aussi tracé la courbe donnée par 1'équation
(3-4) pour £ = 0,6. Si cette loi donne une variation trop rapide, ce
qui n'est pas &tonmant car on a supposé une coupure tr&s abrupte,
peu réaliste, dans 1'interaction, la valeur de 7, qui est le seul

paramétre du mod&le, est tout—-d-fait conforme 3 ce qu'om attend. Il

suffit d'ailleurs d'introduire une distribution uniforme de 7 entre
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0,3 et 1,2, ce qui semble se justifier si on se rappelle la nature
statistique de A, pour obtenir, comme le montre la figure 3, un ac—

cord parfait avec les résultats,

4 = Conclusion

Pour expliquer les propriété&s d'un verre de spinsamorphe,
i1 suffit donc de considérer la limitation du % .p.m des &lectrons
de conduction qui résulte du désordre de la matrice, Nous avons mon-
tré que les résultats reproduisaient bien 1'atténuation de 1'inter-
action REKY attendue pour une valeur finie de A. Dans ce cas, il
existe encore une coupure dans la portée de 1'interaction qui donne
naissance i des sites non-magnétiques respensables des minima trou-

vés 4 trds basse température,
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1 - Introduction

L'alliage Pt Co a &té &tudié en aimantation et susceptibilité
(Crangle énd Scott (1965), Tissier and Tournier (1972), Swallow et al,
(1975)), RMN et M8ssbauer (Graham and Schreiber (1966) et (1968),
Ericsson et al, (1970)),‘0rientation nucléaire (Galleop and Campbell
(1968), Ali et al, (1974)), chaleur spécifique (Wheeler (1969},
Boerstoel and Van Bzarle (1970), Costa-Ribeiro et al, (1974},
Costa—Ribeiro (1973)), résistivité et magnétoré&sistance (Shen et al
(1969a) et (1969b), Teixeira (1974), Gwyn Williams et al.(1975), Rao
et al (1975)). Les propriétés essentielles du systéme qui se dégagent
de ces mesures sont les suivantes :

A 1'inverse des systémes Au Fe et Cu Mn que nous avons étudiés
jusque 13, la résistivité & une impureté du Pt Co diminue quand la
température décroit. Le modéle utilis& pour 1'Au Fe et le Cu Mn rend
bien compte de ce résultat, Pour Z = 1, différence de charge entre le
Pt et le Co, la contribution i la résistivité des deux états liés
virtuels de spin t et ¥ est plus importante lorsqu'ils sont découplés
(état magnétique) que lorsqu’'ils ne le sont pas {état non magnétique),
La variation observée résulterait donc simplement de la disparition
du moment magnétique quand T (Loram et al, 1972) . Elle peut se
décrire avec les expressions utilisBes précédemment, Le r€me phé&noméne
se produit pour le Cu Ni (7z = 1) et encore pour 1'Au Co (z = 2)
(Souletie 1972). Mais dans le cas de ces matrices, Ty est trés Elevé
pour de faibles différences de charge (Ty > 1000 K) {(Souletie 1975),
alors que pour le Pt Co on observe une valeur apalogue 3 celle de
1'Au Fe de 1,6 K. Notons que, pour des raisons historiques, om uti-
lise plutdt Tgyp, temp@rature de fluctuation de spin pour ce systéme
par analogie avec le Pd Ni ol ume telle dénomination a &té introduite
d'abord, Nous utiliserons indifféremment les deux expressions ainsi
que le terme température caractéristique,

L'origine du faible Ty réside dans le renforcement de la
matrice. Si le Pt n'est pas spontanément ferromagnétique comme le Ni,
1'interaction entre les &lectrons est suffisante pour donner une
forte susceptibilité de Pauli.lCe renforcement est encore plus im-
portant dans le Pd, c'est pour cela gque la méme impureté en solution

dans ce métal a toujours un caractdre magnétique plus marqué (Tgp




84

_plus petit, ¢ d'apparition de 1'ordre ferro plus faible) que dans le
Pt. Le renforcement de la matrice est & 1'origine de moments géants,
L'impureté induit localement une polarisation de la matrice sur parfois
plusieurs distances interatomigues. Le mement par impureté& peut aller
jusgu'a 12 up dans les Pd Fe et peut alors 8tre détecté aux neutrons
(Low and Holden 1966). Il est moindre pour le Pt Co, on observe ce-
pendant un moment par impureté de 3,6 Ug-

La peolarisation autour de 1'impureté a pour autre conséquence
d'établir & basse température un ordre ferromagnétique & longue dis-
tance lorsque la concentration est suffisante pour que le recouvre-
ment des sphéres de polarisation devienne important. La ceoncentration
d'apparitien de cet ordre est d'autant plus faible que la polarisation
est importante. On a par exemple c ~ 0,1 % dans le Pd Fe pour un
rayon de polarisation de 1'ordre de 10 A (Chouteau 1973). Le carac-
tére ferromagnétique n'est pas aussi marqué dans le Pt Co et n'appa-
ralt que pouf ¢ = 2 %Z. Les mBcanismes d'interaction dans la région
de concentrations inférieures, perturbés de plus par l'effet Kondo,

sont particulidrement complexes.
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2 — Présentation des résultats expérimeptaux

Nous avons mesuré la résistivité de 1C échantillomns Pt Co,
dans la gamme 30 mK < T < 4 K. Les concentrations varient de O &
2,58 %. Nous avons porté les résultats suy les figures 1 et 2. A
premiére vue, jusqu'd ¢ g 0,16 Z, figure 1, p(T) semble assez bien
proportionnelle & c. Mais nous verfons qu'une analyse détaillée fait
apparaitre, déjd pour ces faibles concentrations, des déviations au
comportement & ume impuret&. Pour les échantillons plus concentrés,
figure 2, 1'effet des interactions apparait clairement et se traduit
principalement par une trés forte diminution de 1'amplitude de la
variation thermique. Un minimum trés peu profond, mais néanmoins
observable, apparait pour les 3 &chantillons les plus concentrés,

figure 3.
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Nous avons tracé sur la figure 4, la résistivité du platine.
On sait que les interactions entre &lectrons font apparaftre un terme
en‘T2 dans la résistivité (White and Woods 1959 - Anderson et al.

1968). D'autre part, !'impuretd prédominante dans ce métal est le Fe

Platine

p (nfcm)

16.7

1 1 Il 1

0 2 ) 4
Temperature (K)

Figure 4
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qui donme une contribution logarithmique dans cette matrice (Loram

et al. 1972) dapns notre gamme de mesure. Nous avons denc ajusté par

moindres carrés !'expressien numérique

"

R = 16,706 + 0,0139 77 + 0,0153 #nT (2-1)

(avec R en nil.cm et T en K) qui est aussi représentée sur la figure
4. Les deux premiers termes sonf en axcellent accord avec les résul-

rats de la littérature. Et le dernier terme indique la présence

d'environ 8 ppm de Fe.
La bonne gualité métallurgique de nos &chantillons peut

5. ot nous avons portd la résistivité

)

encore s'chserver sur la figuve

extrapolée 4 T = 0 en fonction de ¢ pour les échantilleons les plus

diluds. A part le 0,08 %, dans lequel du molybdéne a été introduit
accidentellement pendant 1'élaborvation, la dispersion des résultats
est faible. La droite est tracée a titre indicatif car nous verroms

par la suite que la résiduelle n'est pas rigoureusement proportion-

nelle & c.
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3 - Le modéle

Tissier et Tournier (1972) ont utilisé, pour interpréter
ledrs mesures magnétiques sur le Pt Co, le mme modéie d'envirconme-
ment qui explique le magnétisme résiduel des Cu Fe (Tholence and
Tournier 1971) et des Au Fe (Tholence and Tournier 1970). Iis suppo-
sent que, pour les faibles concentrations, la plupart des Co subis-
sent 1'effet Xondo et perdent leur moment 4 T = 0. Cette loi est
observée pour les impuretés isolées dans une sphére de z = 180 sites,
A cette contribution, s'ajoute un magnétisme résiduel des impuretés
non isclees. Ils analysent 1'aimantation 3 T << Tqp, comme &tant la

somme d'une contribution des isclées
Mlc(l—c)z o Mlc(l—cz) {pour ¢ petit) {3-1)

et d'une contribution des impuretés magnétiques

Mzc:|:1—(1—c)z:! = Mzczz : (3~2)
£
'~!
(0=
- |
~ Pt Co
() ¢
L ) o0
b= + nos resuitats
0O Rao ¢t al ¥
4 |
. O \\QC

0 1 1 1

0 ! . 2 3 C (nlo)
Figure 6
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Ils trouvent pour M, une contribution ferromagnétique qui se sature
daﬁs des champs faibles (2 kG), alors que M, qui est proportionnelle
au champ hyperfin mesur& par orientation nucléaire {Gallop and
Campbell 1968, Ali et al., 1974), est caractéristique d'une impureté
Kondo. La susceptibilité des isolés suit une loi de Curie-Weiss avec
une température caractéristique de 1,6 K. Ils montrent enfin que les
Co magnétiques s'ordomnent & une température proportionnelle & leur

) 2
concentration e|l-(1l-c} ].

4 — Application & la résistivité

Ce modéle doit s'étendre naturellement # 1a régistivité, §i
pl(T) est la coqtribution des isolés et Py celle des impuretés magné-

tiques, cn a :

P _ (qouy? __z} _
" (1=e)™ p (T + [1 (1-e)7 1Py (4-1)
Nous premons p, indépendant de T ; nous justifierons ce point par la
suite., Appliquée 3 T = 0 et comme c est toujours faible, 1'équation
(4~1) donne : '

p(T=0) = cpl(T=O)e_CZ + sz(l—e—cz) . (4-2)

Lorsque la concentration augmente, on passe continuement de la con-
tribution en cgl(T=O) des isolées & celle en o, des magnétiques. On
ochserve bien cette wvariationm sur la figure 6 oi nous avons tracé 0O
extrapolée & T = 0 en fonction de ¢ pour nos régultats et pour ceux
de Rao et al {1975), On cbtient pour les deux limites ¢ + 0 et ¢ > @

respectivement

pl(T=0) = 110 ¥ 10 ufcm (4-3)

et Py = 190 * 10 pflem, (4-4)

La transition entre les deux régimes se situe vers 0,7 % qui corres-

pond approximativement & z = 150 en bon accerd avec les résultats de

Tigsier et Tourmier,
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L'étude de la résiduelle confirme donc la validité du
modé&le, cependant la précision sur cette grandeur n'est pas suffisante
poﬁr pousser plus loin l'analyse. Une des causes d'incertitude réside
dans 1'&crouissage variable d'un échantillen & l'autre, ainsi que dans
la présence d'impuretés non contrclées. On €limine cette source d'er-

reur en ne considérant gue la variatien thermique

§p(T) = o(T) = p(I=0)
C c

(4-5)

représentée en fonction de log T, sur la figure 7. p(T) est la contri-
bution du cobalt obtenue en retranchant la résistivité de la matrice
de la résistivité mesurée, Pour ne pas obscurcir la figure, nous
n'avons tracé pour les échantillens diluds que les résultats pour

les 0,02 et 0,16 %, Pour les concentrations intermédiaires, les résul-
tats s'intercalent continuement entre ces 2 courbes. Nous pouvons

1'observer sur la figure 8 oii nous avons tracé pour guelques tempéra-

T T
[ S . -
“—+~iﬂwh‘+ 406K
\4,
40 L -
£ PtCo
L%
S
=1 245K
B _,
———
31 y
135K
0 - . o 7
Figure 8
0602 K
ot +
‘4?'—'+__-+
0.028K
0 tocdoa P 4 4
0 1 02
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1 +  PtCo

R z=180

— Tissier et Tournier
0 CostaRibeiro et al

+ nos résultats

Figure 9

§ . .
tures EB- en fonction de c pour cette gamme de concentration., On

voit qu'il est aisé d'extrapoler pour chaque température, i c = 0,
la contribution & une impureté Spl(T), les dé&viations &tant tré&s bien
proportionnelles & ¢ pour les 4 échantillons les plus dilués. On note
que, dans le cas du 2,58 %, lorsqu'il n'existe qu'un nombre négligea~
ble de cobalts isolés, la variation thermique est quasiment ind&pen-
dante de T, ce qui justifie 1'hypothé&se adoptée p, = cste. S5i on se
contente d'appliquer le mod&le tel quel, puisque py = cste, 6p2 =0

et

69§T) = e §p (D). (4-8)
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Les courbes de la figure 7 seraient homothétiques par rapport i 1'axe

des x et le rapport d'homothétie serait proportionnel & la fraction

d'impuretés isclées, Cette propriété est en premi@re approximation

asser bien vérifiée. En prenant comme fracticn de cobalt magnétique
Sp(T=4,06

S0, (T=4,06)~ Sp(T=£4,06)

m = C —_—
o Spp (T=4,06) ’ (4-7)

: c
. P . . . “m
on cbtient les résultats de la figure 9 ot nous avons tracé — en
c

fonction de c¢. Nous avons aussi porté le résultat des mesures magné-—

1 ..', r 002°%

2 -

L

0 t

Q04%a _Fit_ Co fi’
—_ 008010 £

— ES *n
SIE] T o t
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016% gf
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tiques de Tissier qul doune & toutes concentrations :

=180 ¢
e

=1 - (4-8)

‘w

c
et celul de Costa—Ribeiro et al (1974) obtenu & partir de la chaleur
spécifique hyperfine. Les résultats de chaleur spécifique et d'aiman-
tation différent aux faibles c. Le rdle du champ magnétique, qui
pourrait induire le magnétisme sur certains cobalts a &té invoqué
pour expliquer ce désaccord (Costa-Ribeiro et al 1974), Nous confir-
mons ici cette explication car nos mesures, qui, comme celles de
chaleur spécifique, sont effectuées en champ nul, sont en parfait
accord avec celles de Costa—Ribeiro,

Nous avons montré& qu'au premier ordre, le modé&le d'environ-
nement explique correctement nos mesures et nous avons retrcuvé la
variation de z avec ¢ déja mise en évidence par la chaleur spécifique
hyperfine,

Cependant, 1'examen détaillé des résultats montre qu'il
existe d'autres effets qui ne sont pas pris en compte par ce modé&le.

Nous avons tracé sur la figure 1O,§£E(Il

en fonctien de log T, nor-
malisé 3 1 pour T = 4,06 K pour l'ensemble des échantillons. On obser-~
ve que la superpesition des courbes prévue par 1'&quation{4-6)n'est
acceptable qu'aux faibles concentrations. Il n'est sans doute pas

trés surprenant qu'un modéle qui néglige les interactions entre les
impuretés magnétiques ne donne pas de bons résultats & des températu-—
res infériéures ou comparables i la température d'ordre connue. C'est
le cas pour nos deux &chantilions les plus concentrés, Mals, méme aux
faibles concentrations, on est sensible 3 des effets plus subtils . On
observe en effet pour ces échantillons (figures 7 et 8} que, pour une
temp&rature donnée, inférieure i 1 K, %? augmente avec c en contra-
diction avec 1'expression(4-6). Cet effet s'explique si on admet que,
lorsque c augmente, &p; est toujours multipliée par la fraction des

—CZz

cobalts isclés l-e et de plus, que la courbe est translatée vers

les T inférieurs. C'est-3-dire que le Ty des isolés décroft quand

- ~ , . . Sp .. -
¢ crolt, L'Btude de la partie logarithmique de 7? 4 haute température
permet de déduire la fraction d'isolés et la modification de ieur

Tig- Les variations des courbes sont faibles, elles restent du premier
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ordre en ¢ (figure 8). La pente de la tangente de la partie logarith-

mique des courbes {(figure 7) est proportionnelle & la fraction de

cobalts pon magnétiques %% et 1'intersection de cette dreoite avec

1'axe des x caractérise la translation, donc la modification du Ty.
m Tr{c)

ci . .
Les quantités 1o -2 et ———— ainsi obtenues sont tracées
c c Tg{c=0)

en fomction de ¢ sur la figure 11. Pour cette gamme de concentrations
=1 - . -
< cz (4-10)

Les résultats de la figure 11 donment z = 90 alors que l'analyse en
négligeant la variation de Txrconduisait, pour ces concentrations, a
z = 50 (figure 9). Ce résultat ne remet pas en cause les conclusions
de 1'analyse précé&dente mais plutdt apporte un complément d'informa-

tion sur le modéle.

. Pt Co 11
N
+
Tklc)
1 3 Tk(C:O)
+ —_—
1+\ \ Jos
i AN
< . \
— N
09|
Figure 11
l 1

¢ (%)
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Nous avons mis-en &vidence une variation du Ty des impuretés
isolées avec la concentration pour les faibles c. Nous nous limite-
rons & ce domaine car on ne peut Etendre cette analyse d ¢ > 0,3 %
sans hypoth&se supplémentaire (par exemple relation exacte entre Ty
et z, distribution statistique des Ty ...} que d'ailleurs, l'incerti-
tude sur les résultats expérimentaux nous interdirait de tester de

facon convenable.

5 — La résistivité 8 une impureté

Nous avons, dans le paragraphe précédent, déduit successi-
vement pl(T=0) et la variation thermique de la résistivité & une im-

pureté 6p1(T). Nous avons porté
QI(T) = DI(T=0) + 591('1‘)

en fonction de T, log T et T2 pour les plus faibles températures sur
la figure 12, On retrouve la variation logarithmique déji observée &
haute température par Shen et al (1969 a). Autour de Tgp = 1,6 K, la
résistivité varie linéairement avec T et, trés au-dessous de T, elle
tend vers une loi en TZ? comme dans le cas du Pd Ni (Schindler and

Rice 1967). .
En l'absence de théorie réellement satisfaisante qui nous

permette d'interpréter la résistivité <d'une impureté& de transition dans
une matrice de Pt et qui dommne d priori l'ordre de grandeur de Ty et

le signe de la variation thermique, on se sent autorisé & utiliser le
modéle phénoménclogique employé avec succés pour 1'Au Fe et le Cu Mn,
Celui-ci a av moins 1'avantage de préveoir le signe et l'ordre de gran-
deur de la variation totale observée comme lontmontré Loram et al (1972)
non seulement pour le Pt Co, mais pour tous les alliages de Pt et de

Pd avec la série des impuretés de transition. Toutefeis, dans l'appli-

cation pratique de l'expression

DI(T) = R;[? - cos %g cos 25m(T)1 (5-2%
Dl(T)
- Ro -
ou encore 26m(T) = arcos o s (5-3)
cos —-

nous sommes confront& 3 un certain nombre de problémes particuliers,
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a) La présence de la bande d au niveau de .Fermi dans le
platine emp@che de décrire les &lectrons de conduction dans une

théorie d'électrons libres, L'expreséion
R, =2 ATC (5-4)

qui fournit pour 1'Au et le Cu le bom résultat n'est plus utilisable

et domneralt une valeur bien trop &levé@e, Loram et al (1972)70nt
justifié& dans le Pt et le Pd des valeurs d'envirom 2,5 uQem/% de 1'ordre
de grandeur de celle que ncous utiliserons, Cette valeur a aussi été
confirmée indépendamment par Génicon et al (1974) & partir de la magné-
torésistance du Pd Ni. En pratique, puisque 26m(T=O) = 0 nous calcule-

rons R, 4 partir de la mesure de 01 (T=0) avec (&quat. 5-2)

_ pl(TWO)

° VAL
1- cos 5

(5-5)

b} On ne peut plus déterminer Z i partir du tableau de
Mendeleev comme pour 1'Au et le Cu qui possédent une bande d pleine,

Le cobalt apporte 8 &lectrons d. Il existe 0,4 trous dans 1a bande

Température (K )

Figure 13
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d du platine (Ketterson et al. 1968, Andersen 1970), ce qui domnne

comme configuration &lectronique

5d9,6 630’4

et entraine

Z=1,6. (5-6)
Notons que, si on suppose que la contribution des impuretés magnéti-
ques Do trouvée plus haut est &égale & pl(TF)’ iorsque 1'impureté& isolée

atteint la limite magnétique (nous discuterons ce peint dans le pro-

chain paragraphe) du rapport :

(T=0) 1 Cos il
p = LT s I
E - 5 (5-7)
pl(TF) 1 - c052 Zn
5
on tire avec les valeurs G-3) et &-%
Z=1,27%0,5. (5-8)

Finalement, en utilisant Z = 1,6 et pl(TmO) = 110 pficm, on obtient
avec(5-5)

R = 240 pflem (5-9)

en bon accord avec le résultat de Loram et al (1972). Nous avons, avec
ces valeurs des paramétres, tracé sur la figure 13, 26 _(T) obtenu avec
1'expression(5~3)

Une des forces du modéle phénoménologique réside en ce qu'il
permet de relier,d travers une variation unique du déphasage avec la
température, diverses grandeurs physiques, Il est donc utile de compa-
rer de(T) obtenue & partir de p(T) i d'autres déterminations, Nous
noterons d'abord que ZSm(T) ainsi dé&duit fournit le déphasage localigé
sur le Co. En effef, le moment par impuret& M; se dEcomposc en un
moment localisé sur le Co, My et un moment induit sur les 18O sites

de Pt voisins M;
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M. =M + M. .. (5_10)

La comparaison des mesures hyperfines et d'aimantation indique que

(Flouquet 1973-74)

M, =1,12 M

1 (5-11)

g -
Mziest proportionnel au déphasage 52 sur le Co et M; 4 180 fois le
déphasage localisé sur chacun des 180 sites de platine voisins, La
résistivité est proportionnelle & sin2 §, soit & 62 si le déphasage
n'est pas trop grand, les contributions de l'aimantation_localisée‘
et induite sont respectivement proportionmelles i 6; et 180 6i2 en

négligeant les diffusions cohérentes. Comme

g 1
et 62 = 180 61
2
2 6p
180 Gi = 185

La contribution & la résistivité de 1'aimantation induite est donc

négligeable devant celle localisée sur le cobalt.

Du résultat de Tissier (1977) pour la susceptibilité des

isolées
-2
~ 1,56 % 10
X1 T1,85T (5-12)
(Xl en uem/g et T en K), on déduit SX tel que
22
N BMg
X =T G Serr(D (8o M) (5-13)
avec o Seps(D) = 5= % 26 (D). (5-14)

On constate sur la figure 13 que ce déphasage est en effet beaucoup
28y (1)
2,12

déphasage localisé& sur le cobalt {&quat.(5-11)) est en bien meilleur

plus grand que 26m(T) tiré de p{T). Par contre qui donne le

accord. Pour &€liminer la difficultd inhérente & la susceptibilita
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pour la définition du carré du spin effectif dont la nature quantique
n'est pas évidente et pour leguel on peut utiliser soit 82 solt S(S+1),
nous avons aussi tird un déphasage de la mesure de 1'aimantation des
isoléé MI(H), i trds basse température (Tissier 1977). 81 on suppose

que, lorsque UBH >> kBT le champ H joue un rfle &quivalent 4 la tem-

H .

pérature T = E%E, on peut calculer un déphasage 26M(T¥) tel que

¥

M]_ = gUB Seff(T ) (5-15)
* 5 #

avec Seff(T ) = 5= X 25M(T Yo, (5-16)

. .

28 (T™)

* P s . .
Nous avons tracé 26M(T } ainsi que sur la figure 13. On obtient,

2,12
comme nous l'espérions, un meilleur a;cord avec notre résultat que
pour 5X.

Nous devons noter, une mouvelle fois, que la force de la
démonstratidn réside en ce que nous avons imposé tous les paramétres
par des considdrations exté&rieures au modéle et qu'il s'agit de fait

d'un modéle a z&ro pdramétre.

Remarquons finalement que 26m(T) tend d haute température

1

1,6 ®
5

vers et que si on définit Ty par

0,8 i
5

25m(TK) = (5-17)
on trouve une valeur de 1,1 K de 1'ordre de Tgp = 1,6 K donné& par

les mestures magnétiques, Cette dé&finition correspond approximativement
4 la détermination de Ty habituellement utilisée par les expérimen-—
tateurs , pour gqui T, est la température pour lagquelle la résistivité
a subi la moitié de sa variation thermique totale, Elle différe de la
définition de Hamann

-1
DQXP(ZJ )

Ty = (5-18)

pout laquelle la résistivité vaudrait R_. Nous reviendroms sur ce

point ultérieurement,




104

6 — Résistivité des impuretés magnétiques

L'analyse qui précéde a mis en évidence une contribution des
Co magnétiques indépendante de la temp@rature, en accord avec l'expres-
sion (5-1) pour le cas ol les 2 &tats liés virtuels sont découplés.
Dans notre gamme de température, pour ¢ < 0,3 I, les groupes d'impure-
tés qui possédent un momént magnétigue ne sont pas couplé@s entre eux,
alors que, pour les plus fortes concentrations, il existe un ordre
ferromagndtique i lomgue distance. Leur contribution, dans les deux
tats, bien qu'indéﬁendante de T, doit en valeur absolue Btre diffé-
rente (terme de désordre de spin). Cependant, pour les faibles spims,
cette différence est faible, On peut d'ailleurs observer sur les
résultats de Rao et al. (1975) en particulier sur leur é&chantillon de
2 %,pour lequel la plupart des Co sont magnétiques, que la diminution
de p au—dessous de la température d'ordre est d'environ 5 Z, soit de
1'ordre de grandeur de la précision sur Oy (Bquation (4-4)). On peut
encote moter sur ces résultats que la résistivité des impuret&s magné-
tiques est analogue & celle du Fe dans le Pd (Williams et al (1969) et
Skalski et al (1970)), qui est magnétique aux températures et concentra-
" tions usuellement &tudides., On observe pour ce systdme une résistivité
indépendante de T au-dessus de la tempdrature d'ordre ferromagnétique
at une brusque chute de résistivité juste au-dessous de cette tempé-
rature qui est d'abord preportionnelle 3 T puis devient en T2 aux
plus basses températures, Nos résultats ainsi que ceux de Rao et al.
confirment cette variation dans le cas des Co magnétiques, mais dans
notre gamme de concentration, il se superpose une contribution d'iso-
1és, la plupart du temps tré&s largement supérieure.

La température dbordre T, des impuretés magnétiques se carac-—
térise donc par une discontinuité de la dérivée de la résistivité.
Nous avons porté sur la figure 15 la température de cette anomalie
en fonction de c pour les résultats de Rao et al. et pour nos &chan-
tillons de 0,3 et 0,6 %. Nous n'observens pas alors une franche
discontinuitd, mais seulement une inflexion de p(T) qui vient se
confondre avec celle de'la contribution des isolés, Nous n'obtenons
pour ces échantillons qu'une indication de 1& transition qui est
dans la continuité des résultats pour les plus fortes concentrations,
Pour les échantillons plus concentrés, T, est supérieure & notre gamme

de mesure, Nous avons aussi tracé sur la figure 14 les résultats des
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mesures magnétiques de Tissier et Tournier qui reproduisent & un
facteur prés la variation de la température d'ordre et quisont en
bon accord avec les résultats de résistivité,

Notons enfin que la variation thermique due i 1'apparition
de l'ordre qui affecte Py reste toujours faible devant celle du
terme & une impureté et me modifie pas gensiblement les conclusions

du paragraphe 4.

7 - Les minimums de résistivité

Nous avons observé pour les trois &chantillons les plus
concentrés (figure 3) ume remontée de résistivité 3 trés basse tempé-
rature qui fait apparaitre un minimum & la tempé&rature T . . Cette

température augmente avec la concentration et comme le montre la

figure 15
Tmin m‘§6 ’
'z A Tissier et Tournier
< | Tordre
[ + Rao et al

. i nos resultats
100 4

Tmin ©

+
= /
: A

o’
&£ o/

A
A PtCo
| A/P/O'

am (0} i 10 100

oo

Tigure 14
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Nous aﬁons vu précédemment des minimums dans ce domaine de température
dans les verres de spins AuFe et AuCr qui s'interprétent ﬁar une
remontée due # des impuretés qui, & cause de la valeur finie du libre
parcours moyen, ne ge couplent pas au reste des moments et suivent

la loi & une impureté, Cette interprétation n'est pas valable pour les
PtCo car les résiduelles sont beaucoup plus faibles et les effets de
l.p.m peu importants, et d'autre part la dérivée par rapport a T de

la loi & une impureté est positiﬁe.

Il existe dans la litté@rature de nombreux systémes gqui
présentent des minimums de résistivitd & trés basse température,
d'origines sans doute diverses. L'explication de ce phénoméne reste
difficile car on connait peu de mécanismes, i part 1'effet Kondo, qui
donne une augmentation de g quand T diminue. L'effet d'ordre conduit
généralement & un abaissement de p dans 1'&tat ordonné, Il existe
cependant une exception pour le PtMn (Sarkissian and Taylor 1974)
qui, lorsque 1'état verre de spin s'établit, donne un minimum (Rivier
1974) . Mais,.dans le cas étudié ici, les moments sont fortement cou-
plés ferromagnétiquement et cette explication ne convient pas,

On connait également le cas du Pd-Ag (Edwards et al. 1870)
pour lequel les phonons interagissent sur la densité d'état, ce
Qui peut conduire dans certains cas (pour un certain domaine de c)

& une valeur négative pour g% (Brouers et Brauwers 1975), Cette
explication s'étend &galement & des matériaux amorphes ferromagné-
tiques (Tangonan 1975). Signalons encore le cas du Pt-Ni (Schindler
and Gillespie 1971) pour legquel le désordre est prépondérant. En
effet, le recuit qui ordonne métallurgiquement 1'alliage &quiatomique
50-50 fait disparaftre te minimum. Une explication en termes

d'effet Konde sur des amas a &té avancée dans ce cas (Béal-Monod
1971).

Ces différents résultats suggérent diverses directions
d'interprétation. Elles ne fournissent cependant pas une explica-

tion satisfaisante pour nos résultats sur le Pt Co.
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8 ~ Conclusions

L'ensemble de mos mesures sur le Pt Co s'explique bien dans
le cadre du modéle développé par Tissier et Tournier. La résistivité
se décompose en une contribution de Co isolés qui suit une loi 3 une
impureté et de Co magnétiques. Le magnétisme apparait sur ces sites
par effet de proximité. On observe également, qu'd faible c, 1e champ
magnétique induit le magnétisme sur certains Co.

L'effet & une impureté se décrit dans un modéle de déphasage
dépendant de la température, 26m(T) est en bon accord avec celui déduit
des mesures magnétiques, si on remargue que la régistivité n'est sen-
sible qu'au déphasage localisé sur le cobalt. Le Ty des impuretés
isolées diminue quand la concentration augmente, Ce résultat est a
rapprocher du fait gqu'un accroissement de la susceptibilité de la
matrice se traduit généralement par un abaissement du Tp de 1Timpureté,
Clest le cas par exemple du Fe dans le Cu et dans le CuNi (Tissier 1977)

et des impuretds de transition dans le Pt et le Pd {Gwyn Williams 1976),
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Nos mesures de résistivité s'étendent sur deux décades de
rempérature, dans un domaine oii 1'on n'est pas géné par la contri-
bution des phonons. Par contre, les effets des interactions sent
importants, méme aux faibles concentrations &tudiées, Nous avons
apporté un soin tout particulier & séparer 1'effet 4 une impureté
de l'effet des interactions par une analyse en concentration., Nous
avons obtenu ainsi la résistivité & une impureté pour les trois
systémes Cu Mn, Au Fe et Pt Co avec une précisicn encore jamais

atteinte dans la littérature.

1 - Effet & une impureté

Pour expliquer ce terme, la théorie ne fournit des développe-
ments analytiques susceptibles d'atre comparés aux résultats expéri-
mentaux que pour les limites haute température (Hamann 1967-Fischer
1969) et basse température (Noziéres 1974 et 1975). Krishna Murthy et
al (1975) ont montré qu'il &tait possible en principe de calculer
certaines grandeurs expérimentales par deg méthodes numériques dans
toute la région interm&diaire, Mais, méme pour le calcul de la sus-
ceptibilité qui demande moins d'effort que celui de la résistivité,
le temps de calcul devient vite prohibitif quand T décrolt. La région
qui peut 8tre utilement exploitée ne s'étend guére au-dessous de Tg.

Les objectifs de ce travail ont gté :

- De vérifier qualitativement la validité du développement haute tem-—
pérature (loi de Hamann-Fischer), vérification qui, jusqu'd présent,
n'avait pas été faite proprement.

— De rechercher un procédé d'interpolation permettant pour la résis-—
tivité de coupler les dé&veloppements hautes et basses températures

an utilisant éventuelilement les résultats acquis par d'autres méthodes

(aimantation - susceptibilité).

Les expérimentateurs ont toujours testé la loi de Hamann
autour de Ty, suivant d'ailleurs la suggestion des auteurs qui pro-
C1s . T}
posent de l'utiliser jusqu'd ™ —= . Nous avons montré que la loi

3
de Hamann revenait & utiliser le développement de Abrikosov (1965%)




1
JefgP = —1 (1)

dans une formule qui allait un peut plus loin que le calcul du

ler ordre de Born. L'approximation de Abrikosov cessaunt d'8tre vala-
ble bien au-dessus de Ty, oi Jogpp diverge, il est clair que la
gamme de validité& de la formule de Hamann ne saurait s'étendre au-
dessous, ou méme jusqu'd cette température,

D'autre part, la définition

1
Ix = TF exp — 535 . (2)

dans la formule de Hamann correspond au moment oii la résistivité est

Egale & 1a moitié de la section unitaire

=

R, = ool (3)
P

=

s 5 e
Elle diffé&re (sauf lorsque § = T Z = 5) de la définition TKexp
habituellement utilisée par les expérimentateurs, soit la température
pour laquelle la résistivité a atteint la moitié de sa variation

thermique totale. Quand Z # 5

TKexp << Ty

et notamment lorsque Z < 2,5 oii
Tw =T L > T
K = ‘g ©¥P -2Jp F

En effet, jusqu'& T = Ty, la résistivité reste alors inférieure i R,
comme le montre 1a figure 12 du chapitre I. Nous avens illustré ce
résultat dans le cas de 1'Au Fe (S = 1,5) pour lequel on trouve
Tx = 3 K alors que TKexp = 0,5 K. Ce point explique certaines discor-
dances  obtenues lorsque les valeurs expérimentales sont comparées aux
résultats théoriques,

L'utilisation de la loi de Hamann s'est toujours faite dans
la littérature autour de Tk << Ty, dans une région ol cette loi

exp

n'est pas valable. L'application abusive dans ce domaine de cette

expression conduit i des valeurs erronées pour les paramétres, en
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particulier & § = 0,5 au lieu de S =1%. La variation de p avec T
dtant peu torturée et 1l'allure générale étant bien rendue par la
loi, on obtient néanmoins un accord numérique satisfaisant avec les
résultats expérimentaux. Mais la mauvaise valeur de S condamne cette
analyse.

Dans le cas du QE Mn, nos résultats correspondent a4 une
gamme de temp&ratures suffisamment hautes par rapport & Ty et nous
avons trouvé avec la bonne valeur théorique pour tous les paramétres,

un excellent accord avec la loi de Hamann-Fischer.

- Eg_@odéle_Ebénoménologique

Au cours de cette analyse, nous avons utilisé largement le
modéle phénoménologique de déphasage dépendant de T, propose par
Souletie (1972) dont nous avons montré L'équivalence avec la formule

de Hamann—Fischer moyennant un simple changement de wvariable,

tg 28
m
Ip = (4)
2myYS8{5+1)
6m,65t relié au moment magnétique & T = Tp. La variation
1
Jege(T) = —m )
K
2 in —T'

qui correspond au développement de Abrikosov introduit une dépendance

28 (T) =-% + arctg _fn T/IR (6)
TS (S+1)

bien vérifiée pour le Cu Mn., L'avantage de cette équivalence entre
1es deux formules est que l'on peut dés lors identifier les para-
métres du modéle s-d (4§, J) i des quantit@s qui sont connues expli-
citement dans le modéle de déphasage. La beauté de la chose est que
1'on obtient un excellent accord numérique malgré le risque que
comporte 1'utilisation d'ur modéle qui ne comporte plus un seul

paramétre ajustable.
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Noziéres tirant les conséquences du calcul de Wilson souligne

que Jorep (qui semble diverger i Tk dans la formule d'Abrikosov) va

diverger en fait 4 T 0. Le moment de 1'impureté& est alors (dans un

modéle symétrique, S = %3 L = 0) couplé rigidement & un Eélectron
~ T
qui a été soustrait de la bande. Le déphasage est alors &, = 5 et

‘la résistivité atteint la section unitaire en accord avec la formu-
lation du modéle phénoménologique, A temp@rature finie J est fini

et le singulet devient polarisable : il reste 3 calculer la réponse

du gaz de (n~1) &lectrons & l'effet des excitations de 1'@tat singuiet.
Noziéres montre que cebte répomnse se résume d une interaction répul-
sive entre €lectrons de spinsopposés . On retrouvera denc ici une
différence de phase entre €lectrons de spirms oppcsés et 6m a bien le
méme sens qui a &té donné dans le modéle phéncménologique,

I1 semble done bien qu'il y ait, tant 4 haute qu'd basse
température, quelques justifications d utiliser le méme modéle de
moment dépendant de T. C'est une raison qui peut justifier d'en tenter
1'emploi comme formule d‘inferpolation dans la région du Cross-over,
T1 reste & rechercher les variations effectives du déphasage et de
tester si ce dernier, ainsi défini, conserve son interprétation phéno-
ménologique, celle du moment observé dans une expérience d'aimanta-
tion ou de susceptibilité. _

C'est ce que nous avons fait avec succds pour 1'Au Fe et le
Pt Co. Nous n'avons pas imposé la dépendance thermique de 8,(T)
suggéree par la formule de Hamann qui conduit & une valeur erronnée
des coefficients. Nous avons imposé les coefficients th&oriques et
cherché la dépendance réelle de 6m(T)‘ Nous avons constaté avec
1'Au Fe que ém(T) dans la région infermédiaire s'extrapcle sans
discontinuité & haute température vers la forme prévue par Hamann
et 4 basse température est compatible avec la dépendance donnée par
Noziéres. Dans toute cette gamme, le moment ainsi obtenu est compa-
rable au moment mesuré, car nous avons pu recalculer correctement
la susceptibilité mesuréde. Dans le cas du PL Co, malgré les diffi-
cultés inhérentes & l'utilisation du mod&le avec une matrice de
transition et & la présence de moments géants, cette correspondance
phénoménologique reste magnifiquement illustrée puisque nous avons
bien retrouvé la variation et les ordres de grandeur effectivement

observés pour le moment local par les mesures d'aimantations, de
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champ hyperiin et de susceptibilité.

‘ L'objection qui est faite le plus habituellement est para-
doxalement celle qui nous embarasse le moins j elle concerne les
termes spin flip négligés dans 1'approche en déphasagesde Blandin et
Friedel (1959). Nous noterons gu'au niveau de 1'analyse qui a &té
faite du terme & une impureté elle n'intervient absclument pas. Nous
nous sommes servis de 1l'analyse en déphasages uniquement pour CONS—
tater qu'elle s'identifie formellement 3 la formule de Hamann qui,
elle, tient compte des effets spin flip : nous em avons profité pour
identifier certains coefficients qui ne sont plus des paramétres
ajustables, mais c'est en fait la formule de Hamann qui a &té testée
dans notre analyse de Cu Mn. Tl resterait i expliquer pourquoi une

formule de la forme
p(T) = R, (l-cos 28, cos2dy) (7)

s'applique toujours et pourquoi le terme spin £lip ne semble inter-
“yenir qu'au niveau d'un facteur /5 (5+1) qui commande en fait la
variation thermique du déphasége effectif (équation 6).

Liobjection par contre garde toute sa valeur lorsque le
déphasage effectif qui est obtenu est comparé aux ordres de gran-
deurs mesurés pouwr le moment tiré de 1'aimantation ou de la suscepti-
bilité. On peut penser que, dans les gammes de températures relati-
vement restreintes qui sont utilisées, 1'erreur qui est faite n'en—
traine pas de différences quantitative ni qualitative telles qu'elles
ne puissent 8tre rattrapées par une légére modification d'un coeffi-
cient. Cette analyse reste néanmoins extrémement utile pour 1'expé-
rimentateur puisqu'elle permet des pré&dictions sussi bien sur le
signe gque sur la grandeur des phénaménes observés qu'aucun autre
modéle ne peut lui disputer,

Aux basses températures par contre, Nozilres fait état de
termes inélastiques (scattering multiple) qui ne sont pas pris en
compte et contribuéraient, pour une part importante, & la dépendance
thermique de la résistivité. Une réponse catisfaisante ne saurait
provenir que d'un test direct du mod&le de Nozidres, Une telle &tude
nécessiterait d'abord la généralisation du mod&le & un cas plus

réaliste que le cas considéré (8 =-%, 9 = 0). En particulier, il
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faudrait pouvoir s'écarter du cas symétrique qui est en pratique un
cas de Ty trés faible pour lequei les problémes de concentration
sont extrémement &pipeux, L'alliage Cu Mn donne probablement une
image assez bonne du cas symétrique malis, comme nous 1'avons vu,
nous sommes encore trés loin de la limite T << Ty.

Finalement, il reste le probléme des matrices de transition.
Le modéle phénoménologique s'applique encore de maniére satisfaisante
permettant, en particulier, de préveir signe et grandeur des variations
observées, Toutefois, il n'existe aucun support théorique pour expli-
gquer, méme qualitativement les valeurs faibles obtenues pour TKeff'
Le rdle du renforcement de la matrice semble déterminant. On cons-
tate un abaissement du T quand la susceptibilité de la matrice aug-
mente : des matrices nobles au Pt puis au Pd. De la méme facon, nous
avons constaté un affaiblissement du Ty du Co dans le Pt guand la

matrice de Pt s'earichit en Co et que, par conséquent, sa suscepti-

bilité augmente.

2 - Effet des interactions

Dans le cas du Cu Mn, Ty est tré&s petit, Nous avoms affaire
4 un verre de spims Nous disposons d'une théorie {Matho and Béal-Monod)
1972) qui interpréte trés bien les résultats expdrimentaux. Dans le
cas de 1'Au Fe lorsque la température d'ordre devient de 1'ordre de
grandeur de Tg, on a compétition entre l'effet Kondo et 1'effet des
interactions, il n'existe plus de théorie satisfaisante, Nous avons
zénéralisé le modéle de déphasage dépendant de la température aux
effets d'interactions. Nous avons introduit ce déphasage tiré de
L'effet & une impureté dans 1'expressicn de 1'interaction entre 2
moments {(Carcli 1967) et l'interaction ainsi modifiée dans la théorie
de Matho et B&al Moncd. Nous avons pu ainsl interpréter correctement
nos résultats et, en particulier, la disparition du maximum de o pour

le

les faibles concentrations. Ceci nous permet aussi de justifier
modéle utilisé au laboratoire pour interpréter les mesures magnéti-
ques et qui suppose la coexistence au-dessocus de Tg d'impuretés non
magnétiques qui obéissent 4 la loi & 1 impuretéd et de paires en
nombre fixe présentant un comportement magnétique jusqu'aux plus bas—

ses températures. C'est cette analyse que nous avons appliquée au
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Pt Co, dans lequel on 2 séparé une contribution de cobaltsisolés et
de cobalts magnétiques. Nous avons encore observé trés au-dessous
de la température d'ordre une variation en T2 de la résistivité des
verres de spins(Cu Mn, Au Fe, Au Mn) qui, pour l'instant reste
inexpliquée.

Nous avons montré qu'upe limitation brutale du libre parcours
moyen pouvait, entre autres effets, permettre d'expliquer la présence,
dans un verre de spims trés au-dessous de la temp@rature d'ordre, de
sites en champ moléculaire tr@s faible qui présenteraient un effet
Kondo. Cette interprétatioﬁ,qui paralt pouveir s'appliquer aux re—
montées de résistivité observées au-dessous de T,pgpe dans des allia-
ges Au Fe trés concentrés ou de grande résistivité résiduelle, ne
parait pas en premiére analyse pouvoir s'appliquer aux remontées

observées dans l'alliage Pt Co,
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The disappearance of impurity interaction effects which are respon-
sible for a resistivity maximum in dilute alloys of iron in gold is
studied by measurements of the resistivity at low temperatures and
concentrations. The results are compared with susceptibility data.

DILUTE zlloys of iron in gold and manganese in
coppet display most of the temperature-dependent
properties now recognized as typical of impurities
described in terms of virtual bound states, pos-
sessing well-defined magnetic moments and inter-
acting through long range oscillations of the RKKY

type (references 1 and 2).

The susceptibility follows a Curie-Weiss
law, the resistivity has a minimum and a depend-
ence on log T at lower temperatures. Below a
characteristic ordering temperature T, defined
by a susceptibility maximum, the susceptibility
is independent of concentration ¢. The specific
heat has the same behaviour below a similarly
defined ordering temperature T,. In a certain
range of concentration, the resistivity exhibits
4 maximum at a temperature T, proportional to ¢
These three temperatures do not differ by a large
factor.

As far as studies of the gradual transition to
a non-magnetic state below the Kondo temperature
Ty, were concerned, it was already realized in
1967 that this alloy has distinct advantages over
similar systems such as Ca—Fe, in which there
are difficulties connected with the metallurgy
and interpretation (reference 3).

For the first time, therefore, the disappearance
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of the magnetic moments in this alloy was shown
at low temperatures (50 mK) by the observation
that the initial susceptibility no longer remained
independent of ¢, tending to dimirish at concen-
trations below 1000 ppm (reference 4). The anal-
opous behaviour of the other candidate for such
studies, Cu—Nn, has been recently demonstrated
by Hirschkoff et al. (reference 3).

When the ordering temperature, at low enough
concentrations, becomes lower than the Kondo
temperature, gccepted to be less than 0.5K for
Au-Fe, the susceptibility and the specific heat
tend to an approximately linear relationship with
the concentration, indicating effects due to single
impurities,

The study of the Au—Fe system has been
continued by measuring the resistivity and the
susceptibility of more dilute alloys fulfilling
these conditions. The initial susceptibility is
measured in low fields (in which the magnetization
is proportional to the susceptibility) by the ex-
traction of the sample cooled by adiabatic
demagnetization (reference 6). The ordering tem-
peratures T, for some of these alloys are shown
in Fig. 2 (Tholence, unpublished).

We have measured the resistivity of dilute
Au—Fe alloys of concentrations ranging from




702

Inh 280
G
E
; =
W 3
’,“ 0VPPN g E J277
-~
244 — ., 275 pprn - ‘|27‘
4210
\l.
241}
148 ' ' 207
" \ . " WP g
\ g .
d
1434 ~<p—100ppm . H204
. \
y .,
!
482
14of
wl_ BT 479
45k —-25ppm . o, ' =478
&2k .
L . temperahure {deg K}
¢ 08 1 15 2

FIG. 1. Resistivity (nQ}.cm) against temperature
(“K) of dilute Au—Fe alloys. The nominal con-
centrations of Fe in ppm are noted near the cor-
responding curve.

25 ppm to 300 ppm at temperatures between 36 mK
and 2K. We have used a He°~He * dilution appar-
atus constructed by Boa Mardion and Lacaze (in
1967) and an a.c. method capable of an accuracy
of better than 107%. Typical results are shown in
Fig. 1, while in Fig. 2, T, , the temperature of
the resistivity maximum, is plotted as a function
of nominal concentrations,

At concentrations below 300 ppm, T, is no
longer propottional to ¢ but deviates to lower
values. The decrease is strikingly illustrated by
the fact that the experimental results of Garbarino
(reference 7), who showed that T, is approx-
imately equal to 24 x 107° ¢ (where ¢ is in ppm)
for ¢ > 300 ppm, would give an extrapolated value

INTERACTION EFFECTS IN DILUTE GOLD—IRON ALLOYS
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FIG. 2. Temperatures (L. and T,) indicating
onset of interaction effects for dilute Au—-Fe
alloys against nominal concentrations of iron.
Tmax for 100 ppm is an estimated upper limit.

of about 0.24K for Tpae at ¢ = 100 ppm, as con-
trasted with our observed value of 40 mK.,

The theoretical treatment of the resistivity
maximum in such alloys has so far made use of
the molecular field approximation, resulting in a
Thex proportional to ¢,

Recently, Béal-Monod and Matho {reference
8) investigated directly the scattering properties
of pairs of stable moments under the influence
of their RKKY interaction. They argue that this
pair approximation is sufficient to explain the
maximum in a dilute alloy and, with stable mom-
ents, also obtain T, ac. An interpretation of
our experiments in the light of these ideas applied
to the case of vanishing moments and T, < Ty
is in preparation.
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Nous avens etudie la disparition des effets d’interaction entre impur-
etés dans les alliages dilues de fer dans !'or, a 1’aide de mesures de
resistivité a bassestempératures et a faibles concentrations. Les
resultats sont comparés a ceux obtenus en susceptibilite.
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The resistivity of Rh - 0.5% Fe has been mensured down to 33 mK. The results are discussed in

terms of the theory of localized spin fluctuations.

The magnetic and transport properties of
Rh-Fe alloys deviate strangly from those ex-
pected on the basis of a model of localized mo-
ments. The electrical resistivity followed a
linear law between 0.4 K and 3 K [1]. Suscepti-
bility measurements on the bulk material [2]and
on the impurities by the Mossbiuer effect [3]

ghawad danartures from the Curie law,

SO0Woh GUlPal ikl os 14 JLrie

Recently the model of localized spin fluctua-
tions first applied by Lederer and Mills to Pd-Ni
has been extended to such alloys by Kaiser and
Doniach [4] who studied its validity at higher
temperatures. In this model, the conduction
electrons are scattered inelastically from time
dependent fluctuations of spin density at the
nezrly magnetic impurities, such as Fe in BRh,
for which the local enhancement factor is con-
sidered to be larger than 100,

We have extended the temperature range of
the measurement of the resistivity of a Rh-0.5%
Fe alloy wire, supplied by Johnson Matthey,
down to 35 mK. A sensitive ac method capable
of a relative accuracy of better than 10-4 was
used in conjunction with a dilution refrigerator
constructed by Bon-Mardion and Lacaze.

Special attention was paid to the possibility
of errors due to heating, The results for an
alloy in which the resistivily decreases mono-
tonically at low temperatures, Au-1000 ppm Fe,
are zlso included for comparison. An unannealed
specimen of Rh-0.5% Fe gave the same tempera-
ture dependence for the magnetic contribution to

the resistivity as in the case of the annealed wire.

Fig. 1 depicts the variation of the resistivity
of the alloy as a function of temperature 7, and
fig. 2, as a function of 72, The T2 variation at
the lower temperatures is visible.

At the outset, it is prehaps useful to stress an
important reservation which applies to the com-
parison of our results with the theoretical work

of Kaiser and Doniach. Tt is difficult to assess
the role of interaction effects and, in particuiar,
the contribution of pairs of impurity atoms to
the resistivity. The discussion of Murani and
Coles [5] however, which is confirmed by
Méssbauer work [8], seems to indicate that such
effects are not very pronounced in alloys of Rh
with less than 1% of iron. -
Kaiser and Doniach have obtained a universal
curve for the resistivity which tends to a linear
law at high temperatures and a quadratic one at
lower temperatures. Expressions {or the re-
sistivity in the latter region and for its slope in
the former are obtzined in terms of kg7, the
energy of the peak in the local spin fluctuation
excitation spectrum. From our meagurements
we caleulate T tobe 0.5 K and the energy of the
peak is at 0.043 MeV. A part of theoretical
curve is aiso shown in fig. 1 as a continuous line.
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The agreement obtained supports the validity
of the Lederer-Mills model even in cases in
which the local enhancement is very large. The
fact that Tg calculated from measurements on
the Rh Co data agrees fairly well with our
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measurements makes it probable that the cou-
pling constant between paramagnons and con-

duction electrons is the same for dilute alloys
of cobalt or iron in rhodium,

Recently the resistivity of an alloy of rhodium
with 1% of iron has been measured and the con-
clusions differ from ours [7].

The effect of the interactions on the resistivi-
ty is being studied thegretically. At sufficiently
low temperatures, a T'“ term is always expected,
the coefficient of which is under investigation [8]

We wish to thank Drs. R. Tournier, J.Souletie,
P. Lederer and K. Fischer for useful discussions.
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Abstract. The results of resistivity measurements on CuMn alloys from 10ppm to 1%,
between 30 mK and 4 K arc presented. They show the important role played by interactions
between the manganese impurities even at extremely low concentralions. An ancemalous
variation of the resistivity at low values of (T/c) has been observed. Several possible explana-
tions for this behaviour are suggested.

1. Inivoduction

We have carried out systematic measurements of the resistivity of copper—manganese
alloys over a concentration range from 10 ppm to 19 of manganese and a range of
temperature from 30 mK to 4 K, where disturbing effects from phonons and deviations
from Matthiessen’s law are nonexisient:

Dilute ailoys of manganese in copper have been studied experimentally and theor-
etically for several years as the prototype of an impurity bearing a well defined magnetic
moment dissolved in a noble metal.

The interaction of these magnetic moments with the conductionelectrons of the matrix
is well described by the s-d model (Fischer 1970) and that between impurity moments
is of the oscillatory RKKY type (Careaga et al 1967).

Previous resistivity measurements on this system have usually dealt with higher
concenirations of manganese and are rather scattered (Schmitt and Jacobs 1957,
Domenicali and Christenson 1961, Kjekshus and Pearson 1962, Nakamura and
Kinoshita 1969). Magnetization measurements for dilute CuMn alloys at very low
temperatures (Manhes 1971, Hirschkoff et af 1971) have shown the importance of
interaction effects between impurities and lead to a value of a few mK for the Kondo
temperature.

2. Experimental procedure
An Ac method giving a relative precision of betier than 107 % in resistivity was used in
conjunction with a dilution refrigerator.

The samples were prepared by dilution of a master alloy with pure copper, melted
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in a high frequency furnace in vacuo (Bethoux et al 1970). The ingots are then drawn
into wire of 0-3 mm diameter. Special attention was paid to the conditions of annealing ;
the lowest residual resistivities were obtained by treatment at 550°C for four hours in
vacuo. It was checked that this procedure did not cause any contamination by other
impurities, nor a reduction in the manganese content. The resistivity of a copper sample
treated in the same way, was found to be 1-310 nQ cm with no detectable variation
between 0-15 K and 4 K. Furthermore, measurements of the resistivity of the 200 ppm
Mn sample before and after annealing led to the same results, except for a large tempera-
ture independent part due to hardworking. The residual resistivities, after annealing,
for the more dilute samples are plotted as a function of the concentration of manganese
in figure 1. The results cited in the literature are also depicted for comparison. The
concentrations were obtained by absorption spectrometry on the initial ingot. The
nominal values are quoted in the text and the corresponding analysed values are given
in table 1.

. Kjekshus and Pearsan (196%}
a Monod (1967) .

o Hirschkoff ez ¢/€1971)

z Hurd and Alderson(l‘)?I)E

+ This work

100+~

Resistivity (n{)em)

+ P@
*g

0 0 200 300 400
~ Concentratien (al ppm)

Figure 1. Resistivity at 42 K plotted against concentration.

Table 1.

Nominal cencentration 10 25 50 75 100 150 200 350 750 1000 10000
(atomic ppm of Mn)
Analysed concentration 10-5 253 478 73 955 1545 197 128 664 956 9000
(atomic ppm of Mn)
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3. Results and discussion

The results of our measurements are shown in figures 2, 3 and 4.

The general behaviour of the resistivity is clearly seen in figure 2, where it is plotted
as a function of the temperature T, for alloys containing up to 1600 ppm of manganese.
If we plot the magnetic contribution divided by the concentration against 1g (T/c) for
all the alloys, as in figure 3, a most interesting difference is observed as the concentration
increases, presumably due to interactions between impurities. The anomalous behaviour

-of samples of high conceniration at very low temperatures is depicted in figure 4 in
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Figure 2. Resistivity plotted against temperature for A 10, B 25, C 50, D 75 E 100, F 150,
200, H 350, K 750 and L 1000 ppm Mn.

which the resistivity divided by the concentration is plotted as a function of T/c for the
four highest concentrations we have studied. It should be noted that arbitrary vertical
translations of the curves have been performed, in the interests of clarity.

3.1. One impurity effects

At the lower concentrations and at relatively higher temperatures, we have observed a
clear logarithmic contribution proportional to the concentration, rising with falling
temperature, attributed to singie isolated impurities. This contribution can be derived
on the basis of the s—d model.
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750 ppm and D 350 ppm Mn.

The departure from this single impurity effect caused by a rise in concentration is
shown in figure 5 by plotting the absolute value of dp/d(lg T) at 4 K against the concen-
tration for eight dilute alloys. A similar effect is observed for AuFe alloys but, in that
case, the departure from linearity appears to occur at a slightly higher concentration.
{Ford et al 1970, Lapierre 1971).

The additional residual resistivity obtained for the [0 ppm alloy at the lowest tem-
peratures in our range is about 0-7 nQ cm/ppm. The extreme limits of this contribution
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obtained from scattering theory (Friedel 1958) for the split and unsplit virtual bound
states of manganese in copper are respectively 0-33 and 172 nQ cm/ppm (Souletie 1972)
The increase over the magnetic limit, obtained experimentally, must be connected with
the approach of the Kondo temperature.

An approximate value of Ty obtained by extrapolation of this increase is in agreement
with the value obtained from susceptibility measurements. )

These single impurity effects are suppressed, at lower temperatures, even in the most
dilute alloys.

3.2 Interaction sffects

A well known effect of the interaction between impurities which is apparent in our results
is the suppression of the logarithmic term on lowering the temperature and the occur-
rence of a maximum at a temperature T, proportional to the concentration (see figure
5). Below this maximum, the resistivity became a linear function of the temperature
with a slope independent of concentration as shown in figure 2.

5

0~ -20
=

o

05+

Logarithmic slope (n () cm/decade)

-/ 3

+

/ :
* . :
- : L L iO
0 100 200 300 400
Concentration (at ppm)
Figure 5. T, and the abselute value of (dp/d IgT) at 4K plotted against concentration.

These results are well understood in the framework of a molecuiar field theory
{(Béal-Monod 1971 and references cited therein). Interesting scaling laws can be deduced
for physical quantities from the functional dependence of the RKKY mteraction on r~ 3
where r is the distance between impurities (Souletie and Tournier 1969).

It has also been shown (Matho and Béal Monod 1972) that the magnetic resistivity
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due to alloying may take the simple form

Ap=cF1(%)F2(lnT)

where F,(0)F,(In T) accounts for single impurity behaviour. Some information con-
cerning F, is available from figure 3. We note that all our curves for the different samples
are systematically arranged in a definite sequence on varying the concentration. From
this fact, we deduce a monotonic dependence of F 1 on {¢/T) in our range of investiga-
tion. If single impurity effects, which are proportional to the concentration, predominate,
these curves would be similar except for a horizontal shift. In practice only the high
temperature parts of the curves for the dilute alloys can be thus made to coincide.

In the limit, at higher temperatures, all these curves are expected to tend to the
paramagnetic value of 0-33 n) cm/ppm. This trend is not yet visible in our results.

It can be séen from the curves in figure 3 that the extrapolated limit of the resstivity
at T = 0 will not be proportional to the concentration. This result implies a deviation
from the expected random configuration of the identical moments frozen at T — 0,
and is perhaps linked to the anomalous behaviour observed for more concentrated alloys.

3.3. Low temperature anomaly

The experimental facts concerning this unexpected behaviour are summarized in figure
4. Over a large region, these curves can be made to superpose merely by vertical transla-
tions, indicating a functional dependence of the form {(p/c) = f(T/c) + Alc). Below
(T/c) = 1-8 K/ %, the resistivity is no longer a linear function of temperature. For the
smallest values of T/c it varies as T2 For instance, the resistivity p of the 1% Mn alloy
below 0-25 K is given in nQ cm by

p = 280085 + 228 T*

where T is in kelvin.

Beck and Chakrabarti (1973) have observed a similar change in the slope of the linear
part of the resistivity in copper alloys containing 13 % and 16-7% of manganese. In
such concentrated spin glasses (Beck 1971) the effects of magnetic clusters are expected
to be of importance.

Mydosh and Ford (1973) have also noted a similar deviation in concentrated AuFe,
displaying an initial dependence on T2, attributed by them to spin wave excitations
localized in clusters.

Several explanations for our results are possible. Such an effect could arise from the
presence of long range order. No evidence for this type of order has, however, been
observed in direct neutron diffraction experiments on CuMn of more than 3% Mn
(Wells and Smith 1971).

In contrast, however, Méssbauer experiments (Window 1969) are analyzed in terms
of long range ferromagnetism, while Miyako et al (1969) postulated long range anti-
ferromagnetism to account for their electron spin resonance results.

Wells and Smith (1971) have pointed out that when the spin—spin relaxation time
becomes sufficiently long, at low temperatures, although the time average of the internal
field is zero, its fluctuations are probably sufficiently long lived to give the effect of long
range order for sampling times of less than 10~ ® s, which are associated with these
techniques. If this kind of time dependent correlations exist, they should be observed
even more strongly in resistivity.

From another point of view, Riess and Ron (1971) have discussed the effect of a
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finite relaxation time of the impurity spin, represented by a broadening of the states of
the localized moment, on the resistivity. They show that, at very low temperatures, when
T becomes small compared to the width of the density of states, inelastic scatiering of
the conduction electron plays 2 predominant role giving rise to a TZterm in the resistivity.

An explanation has also been proposed by Tournier (1973). He suggests that in
alloys like CuMn, AuFe and CuFe, well below the ordering temperatures, large positive
or negative deviations of the electronic density may occur at some sites, thus affecting
the density of states and changing the Kondo temperature of the impurity located there.
At very low temperatures, the presence of such sites which do not bear a stable magnetic
moment may cause a reduction in the slope of the resistivity curve as observed in CuMn.

If the anomalies at the lowest temperatures are related to a breakdown of the simple
molecular field model, interesting scaling laws for the relevant critical values of (T/c) are
expected to hold for different alloy systems (M T Béal-Monod, private communication}.

In conclusion we have shown that resistivity measurements can be used as a sensitive
method of studying impurity interactions in the CuMn system, but further work in this
field, both experimental and theoretical, is clearly necessary.

Acknowledgments

We wish to thank Drs R ¥ Tournier, M T Béal-Monod, I Souletie and K Matho for
fruitful discussions and Melle Lapierre for valuable help during the experiments.

References

Béal-Monod M T 1971 Solid St. Commun. 9 1443-8

Beck P A 1971 Metall. Trans. 2 2015-24

Beck P A and Chakrabarti D J 1973 Amorphous Magnetism ed H O Hooper and A M de Graal (New York:
Plenum) pp 273

Bethoux O, Cornut B and Ferrari M 1970 Rev. Phys. Appl. 5 865 7

Carcaga J A. Dreyfus B, Tournier R and Weil L 1967 Proc. [0th Int. Conf. on Low Temperature Physics.

Moscow vol 4 pp 2849

Domenicali C A and Christenson E L 1961 J. appl. Phvs. 32 2450-6

Fischer I 1970 Springer Tracts in Modern Physics vol 54 pp 176

Ford P J, Whall T E and Loram J W 1970 Phys, Rev. B 2 1547-53

Friedel J 1958 Nuovo Cim. Suppl. 7 287-311

Hirschkoff E C, Symko O G and Wheatley J C 1971 . low temp. Phys. 5 155-76

Hurd C M and Alderson J E A 1971 Phys. Rev. B 4 1088-94

Kjekshus A and Pearson W B 1962 Can. J. Phys. 40 98-112

Lapierre F 1971 Thése de 3éme Cycle. Grenoble

Manhés B 1971 Thése Grenoble

Matho K and Béal-Monod M T 1972 Piips. Rev. B 5 1899-914

Miyako Y, Watanabe T and Watanabe M 1969 Phys. Rev. 182 495-7

Monod P 1967 Phys. Rev. Lett. 19 113-7

Mydosh J A and Ford P J 1973 Amorphous Magnetism ed H O Hooper and A M de Graal (New York: Plenum)
pp 237

Nakamura A and Kinoshita N 196% J. Phys. Soc. Japan 27 282-7

Riess I and Ron A 1971 Phys. Rev. B 4 4099-102

Schmitt R W and Jacobs 1 8 1957 J. Phys. Chem. Solids 3 324-37

Souletie J 1972 J. low temp. Phys. 7 141-56

Souletic J and Tournier R 1969 J. fow temp. Phys. 1 95-108

Tournier R F 1973 Proc. {34 Int. Conf. on Low Temperature Physics, Boulder 1o be published

Wells P and Smith J H 1971 J. Phys. F: Metal Phys. 176370

Window B 1969 J. Phys. C: Solid St. Phys. 2 2380--8







PROCEEL{NGS

OF THE NTERNATIONAL
CONFEREMCE

OF MAGNETISM
ICM—73

Volume IV

22300 Auguast, 1873

PUBLISHING ({OUSE +NAUN A
Moscow, 1974




RESISTIVITY OF TRANSITION METAL IMPURITIES TN A NOBLE MATRIN FAR
BELOW THE ORDERING TEMPERATURE

0. Labeords, P. Radhakrishna

Centre de Recharches sur les Tréas Bassss Tampératurses, Groenobls,
FRANCE

Introduction

°F ] rapgrt raaisfivity atudies on Cu Mn (350 and 750 at. ppm
0.1 and 1 et. % Mn), Au Fe (0.1 ;5 1 and 3 at. % Fa) and Au Mna (0.1 4
0.2 and 1 at. % Mn) at temperaturas ranging from .03 K to 4 €, wall
below those at which ordaring occura. These three dilute aystamg all
contain transition impurities dissolvad 4in a nable matrix. Thay dif-
fer widely in their Kendo témneraturna vhich are af the ordar of
0.001 K for Ay Mn, 0.01 K for Cu Mn and 0.1 K fop Au Fa.

Results

Balow the resistivity méﬁimum at Tm whieh 1l& due to E%a ordering
of localized impurity moments. a linear decrease of the resistivity
is observad bstween the tempersture limits T1 and T2 [T1 < Tz}. In
this range the results cen be fitied to the sgquatlian

? ® §: + Al T.
The linear veriation, ss well as the fact that A1 is 1ndenandanp of
the concentration, is wxplained 1f the apln interactions are treataed
in tarms of an Ising molacular field distribution [1]. At the lowast
temperatures, this behaviour no longer ocecurs, and thes resistivity of
the more concentrated slloys tends to vary as Tz. This can bes seen in
the insert of fig. 1, in which ? lg plottad againat T2 for & Cu Mn

1 at. %. In this ragion, we can determina g;and Ag auch that

Q a ?ﬂé A2 Tz.
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2 ig mlese claarly appa-

The initiel varistiom of Q proportional te T
rant 4mn the main part of fig. 1. whare 1&510(q~m€&3 is plotted
agalnat 10@15 T for the most concsnirated alley of sach systam. ALl
the parameters defined above and o, the analyased cancantrations, ara

gummarized in Teble I.

TABLE I
A
a ¢ vl T el € g e 2
@b Yo | mb. %% i K K nll.cm mﬂ.&'mﬁ Bil. o ﬁﬁﬂm/ﬁﬁ
3.035{0.0328 o io.15f1.200118.1 |22.58
g.67510.0664]0.3100.268]2.80f231.37]22.501232.36 | 138.4
Ly Mn 0.1 io.o9sglo.20]o.48)3.25)318.76]22.23l3168.18 | 102.9
1 0.80 1.8 2786.2129.54 {2800.85] 22.88
p.1 lo.i1o03 |o.z20{0.48}z.30]850.01|13.67B50.82 | 67.31
- 1 1.32 1.5 7414.4]14.4817422.5 | 11.42
- 3 2.83 20875 |18.20 20898 §,37
0,104 j0.10i0.24f2.65(488,38124.,791500.39 | 172.7
Au n 0.2 |o.zos lo.zojo.so 751,02 24.481752.74 | 98,43
- 0.88 0.70{1.75 7290.2)29.39l27207.2 | 40.63

e s nrominsl concentration.

e : anslyssd concentration.

A plot of (?*ﬂﬁ%)/c againsf (T/c¢) shows that, for thas same sys-
tem, below the msximum af fha resistivity. ﬁﬁ“’éﬂylc is nearly the
sama functien of (T/c) fer all the concentratilans within cur range.
Furtharmore, gince §% is roughly proportional %o o, ?/c is slgo &
unique functionr of this reduced varleble, &t lsasst to & flrst anopro-
wimation. As ths concentratioms are incressed. howaver, small butb
systematic deviations from thie simple behaviour are chsarved. It ia

imteresting o note that the ratilo TE/T ia abouvt 2.5 for &1l ths

1
three systems. The values of Tm/Tz are raspectively 5, & and 10 feor
Au Fe, Cu Mn and Au Mn, in the inverse order of thelr Rondo tempera-

tures.
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A comparison of our results Wwilh the magnstic maesuremen an
Au Fe [2] shows that In the regisn af the realsbtivity deviatinn fron
the linear bahaviour, irreversible magnetic phanomens ars observed,.

These irrevarsibilitiss which are approximately dasoribed by scaling

laws in tarms af (T/c¢). have haen exnlained in tarmg of magretis do-

&

or

e

4]

mainas. Within the ramge of our measurenants, the reaulty -0
that the 1limiting form of the registivity 1s cuadretic. In a Sranst-
tional region to & linear law, at hipher temparatures. a T3/2 beha-
viour 1is posaible and may account for the observaticns of Fora ang
co-workeras on Au Fe [3] and Au Cr [4}° 8y analogy with farramagnetic,
epatially disordered Pd based alloys, {5} they ascribed this varia-
tian to tha scattering of conduction electrons By sgin wave exclta-
tions localized in clusters. However, avaragiﬂg ovear the impurity
potentlals can also lead to a quadratic variation similer tp our re-

sults [6].

In conclusion. 1t 1s interesting to note that these deviations
ococur at approximately the same value of [Tlic] for the three asva-
tems. M. T. Béal-Monod has suggested that thay are related tp the
RKKY dnteraction which depends solely on the Fapmi energy and thae
8-d coupling constant. These quantities are of the same order of ma-

gnitude In the three aystems.,
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NEW FEATURES ON THE RESISTIVITY OF MAGNETIC ALLOYS
FAR BELOW THE ORDERING TEMPERATURE

0. LABORDE
C.R.T.B. T.. B. P. 1606. 38042 Grenoble Cedex, France

B. LOEGEL

Laboratoire de Physique des Solides.
Institut de Physigue, 4, rue Blaise-Pascal,
67000 Strasbourg, France

and P. RADHAKRISHNA

C.R.T.B.T., B.P. 166, 38042 Grenoble Cedex
and Institut Laue-Langevin, B. P, 156,
38042 Grenoble Cedex, France

Résumé. — Nous présentons des mesures de résistivite entre 0,03 K et 4 K de Cu-Mn, Au-Fe,
Au-Mn (350 ppm < ¢ < 3 at. %) Ces alliages différent en de nombreux points ; dans la nature
de la matrice (métal noble ou de transition) et dans la valeur de leur température de Kondo ou de
fluctuation de spin. Pour les plus basses températures, tres au-dessous de ia température d’ordre,
la résistivité des Cu-Mn, Au-Fe, Au-Mn présente un comporterent apormal, dans le sens qu’elle
ne suit pas les prédictions du modéle d'lsing de distribution de champ moléculaire. Un tel madéle
prévoit une variation linéaire de la résistivité avee la température qui est en fait observée dans un
domaine restreint de température. Majs pour de plus basses températures, la pente de la courbe p
en fanction de T diminue continiment quand la température décreit. Pour les trois Premiers sys-
témes, la résistivité varie en T2 pour les plus laibles valeurs de Tje obtenues. Les échantillons de
Pt-Co et Ni-V présentent des minima dans ce domaine de température. Dans tous les cas, ces
déviations par rapport au terme linéaire sont extrémement faibles.

Plusieurs explications possibles pour ces résultais sont discutees, Le faible accroissement de la
résistivité par rapport au terme linéaire peut indiquer la présence d'une faible concentration & impu-
retés non magnétiques, 'augmentation de la température de fluctuation de celles-ci resultant des
interactions, Les déviations observées par rapport a la variation linéaire pourraient resulter d'un
creux dans la distribution de probabitité p{# ) du champ moléculaire pour ies faibles valeurs de H,
rappelant celui d’un modéle d’Heisenberg. Pour ces valeurs de Tic les impuretés sont distribuces
en domaines relativement larges soumis 4 des fluctuations thermiques. La diffusion des électrons
de conduction par les excitalions magnétiques dans un tei verre de spins pourrait conduire & une
variation de la résistivité avec la température non linéaire comme celles aui ont éié observees.

Abstract. — We report resistivity measurements from 0.03 K o 4 I en Cu-Mu, Au-Fe, Au-Mn
(350 ppm < ¢ < 3at. % impurity), Pt-Co (0.6 at. 27} and Ni-V (12.5and 13.5 at. %;). These alloys
differ widely in several respects ; in the nature of the matrix (noble or transition metal) and in the
range of Kendo or spin fluctuation temperatures. On the lower part of our temperature range, {ar
below the ordering temiperatures, the resistivities of Cu-Mn, Au-Fe, Au-Mn display an apomalous
behaviour, in the sense that they deviate [rorn predictions based on the Ising molecular field
distribution model. According to this model, a linear decrease of the resistivity s expected when
the temperature fails. Such a variation is, in fact, cbserved over a restricted range of temperature
below the ordering. On reducing the temperature further, however, the slope of the curve in which g
is plotted against T decreases continuously. In the first three allovs the resistivity seems to vary
as T2 for the lowest values of Tfe observed. Pt-Co and Ni-V show minima in this range of tempe-
rature (T ~ 0.05 K). In all cases the deviation from the linear term is extremely small and 1s always
iess than 1.2 % of the iotal linearly extrapolated value,

Some of the possible reasons for our observations are discussed. The small increase in resistivity
with [lalling temperature over that obtained from a linear law is perhaps an indication of the
presence of a low concentration of non-magnetic impurities, which could be produced as a result
of increased spin fluciuation temperatures by interactions. The break-down of the Ising p( H) model
below a certain value of 7)e, may indicate the need (or a more sophisticated approach (M. T. Beal-
Monod). Such a departure {rom linearily could arise as a result of a dip in the probability distribu-
tion p(H) of the molecular fields for small vatues of H. reminiscent of that associated with a Heisen-
berg model. At these values of 7/c the impurities may be distributed in rclatively large domains
subject to thermal fluctuations. The scattering ol conduction ¢lectrons by the magnetic cxcitations
in such spin glasses may lead to departures from linearity in the resistivily.
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We report resistivity measurements from 0.03 I
to 4 K on;

(a) CuMn, AuFe and AuMn

{350 at. ppm < ¢ < 3 at. % of impurity) ;

(h PtCo (0.6 al. %) ;

{c) and NiV (12.5 and 13.5 at. %)).

(@) In this range of temperatures and concentrations,
CuMn. AuFe and AuMn can be described by a
model of well-localized moments coupled by the
RKKY inigraction. In the lower part of our tempe-
rature range. far below the ordering temperatures,
the resistivity of these alloys displays an anomalous
behaviour in the sense that it deviates from the
predictions based on the Ising molecular field dis-
tribution model. According to this model, a linear
decrease of the resistivity is expected with falling
temperatures [I]. Such a variation is, in fact, observed
by us over a restricted range below the ordering.
On reducing the temperature further, however, the
slope of p plotted against 7" decreases continuousty [2].
The resistivity varies proportionally to 72 at the
lowest values of (T/c) observed. For a given system,
{p/0). the resistivity per Impurity is a unique function
of the reduced variable (7/c) {2].

(b) The resistivity of very dilute PtCo [3] shows
the well known features associated with an alloy
displaying localized spin fluctuations in an enhanced
matrix [4]. It varies proportionally to 77 at tempera-
tures below a characteristic temperature Tg and
linearly with 7 in a region just above [5, 6]. This
characteristic temperature is estimated at 1.6 K
from magnetic measurements [7]. In the case of a
0.6 %, Co alloy, however, this one impurily behaviour
1s no longer expected, since 4 maximum in the suscep-
tibility characteristic of the ordering occurs at 1 K [7].
The resistivity of this alloy is shown in figure 1.
After a decrease proportional to T as the temperature
falls. in the higher part of our range, a weak minimum
appears at the lowest temperatures. In this range of
temperatures and concentrations, both magnetic and
calorimetric properties of these alloys can be explained
by assuming that isolated cobalt impurities do not
carry a magnetic moment, although pairs, or larger
groups of cobalt do [7, 8]. The interaction between
these entities leads to reduced diagrams for the
specific heat analogous to those due to the RKKY
coupling [9].

(¢} Our results on NiV containing 12.5 at. %, and
13.5 at. %, of vanaaium are shown in figure 2. At
low temperatures, NiV 12.5 % is ferromagnetically
ordered, while at 13.5 % this ordering is not observed.
We bhave found a well marked minimum in both
alloys which moves to lower temperatures as the
nickel concentration is decreased. At higher tempera-
tures, the linear temperature dependence of the
resistivity is due to the presence of nearly magnetic
impurities which have characleristic temperatures
above our measured temperature range. Some of
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the deviations from linearity are explained in terms
of giant moments [I1C, {1].

Other authors have also abserved similar resistivity
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minima in atloys in which interaction eflfects dominate,
although the exact mechanism is open to discussion.
For instance, Shiozaki e ol [12] have observed
minima in the resistivity of AuCr for concentrations
higher than 20 % and for temperatures above 2.5 K
Murani and Coles [13] report similar behaviour in
RhFe of concentrations larger than 10 %, Houghton
ei al. [i4] have studied minima in Culi near the
critical concentration for the appearance of ferro-
magnetism, In this case, as in NiV, the temperature
of the minimum decreases as the concentration of
nickel falls.

Discussior. — In the case of alloys of group (a),
several alternative explanations for our observations
are possible.

The breakdown of the Ising molecular field model
below a certain value of {7/c) may indicate the need
for a more sophisticated approach. Extension of this
theory taking strong correlations into account has
not yet been attempted in detail for the resistivity.
Klein and Brout [15] have, however, shown that
under these circumsiances, a dip is expected in the
probability distribution curve at p(0). Liu [16] has
used a model of this type in his calculations of

Td e .
It scems probable

the resistivity can be accounted for on this bagis.

that a 7% term in

suscepiibility. that a

in another approach, a consideration of ferro-
magnetic spin waves can be shown to give rise to a
resistivity term proportional to 77/%, due to a lack
of translational invariance for ferromagnetically
ordered impurities [17] or a 77 term due to an average
over impurity potentials [18]. A 7* dependence is
expected to arise only from the inelastic scaitering.

The small increase of resistivity with falling tempe-
rature over that obtained from a linear law is perhaps
an indication of the presence of a low concentration
of «nonmagnetic » impurities produced as a result
of changes in the spin fluctuation temperature by
interactions [19].

As a matter of fact, the three groups of alloys
studied differ in the magnitude and distribuiion
of the magnetic moments in the range of temperature
investigated. In CuMp and the other alloys of group (a)
the impurity atoms bear a well defined magnetic
moment independent of the environment. In PtCo,
a « giant mement » is induced by the Co impurity on
the nearest neighbours of platinum. This moment
disappears below a characteristic femperature of
i.6 K for isolated atoms but is retained if another
impurity atom is situated within a distance of 8 A T7].
n NiV, the magnetic moment appears on the Ni atoms
only when they have a large number of nearest
neighbours of nickel. The large moments appear to be
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distributed on a nickel cluster. kn the same
in CuNi alloys, the nickel 1s magnetic only in an
environment of 8 other Ni atoms [20},

The spatial range of the interactions between the
moments is also quite different in these groups of
alloys. In CuMn the interaction is of the RKKY type.
oscillatory and decreasing with the inverse cube of
the distance beciween impurities.

way,

In PiCo the ferromagnetic component is strangly
enhanced and explains the occurrence of long-range
order at low concentrations of Co. In NIV, this
interaction is of shorter range and the ferrromagnetic
ordering only occurs for very large Ni concentrations.

The characleristic temperatures for the appearance
of moments in these alioys are strongly dependent on
the environment and, for example. are guite different
for isolated atoms or for pairs. In more concentrated
alloys, in which the environment of each impunty
atom includes several effective mnearest neighbours,
distributed randomly, 2 wide range of characteristic
femperatures 1s expected.

Al these concentrations. the interaction encrgies
between the magnetic entitics are expected to be farge
compared with the thermal energies mvolved in our
experiments. This could lead to the appearance
of super-paramagietic giant moments. i CONSCGUEnce,
these alloys can be described as a mixture of magnetic
atoms or clusters and nearly magnetic impuriry
atoms in proportions varving with the ifemperature
and the concentration [21].

The presence of magnetic domains in the icmpera-
ture and concentration range under consideration
seems to be a general feature commion fo all the
alloys discussed here. In AuFe. these magnetic clusters
lead to the appearance of irreversible properties in
{he magnetization [22]. Such irreversibilities have
also been reported in concentrated RhFe ot
corresponding temperatures [13]. In CulNi such
magnetic clusters have been observed by neuiron
diffuse scattering [23]. In NiV. the magnetization 1s
accounted for by the presence of giant moments [I1].
The existence of magnetic clusters is apparently
a general feature of these magnetic alloys.

Calculations of the electron scattering by pairs of
magnetic atoms have explained satistactorily  the
resisiivity of fairly dilute alloys [24]. An cxiension of
this approach based on detailed study of the scattering
from larger magnetic entities, groups or clusters. may
lead to an understanding of such phenomena in more
concentrated aliavs.
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TEMPERATURE DEPENDENT PHASE SHIFTS TO ACCOUNT FOR THE VANISHING OF
THE RKKY INTERACTION IN THE Au Fe SYSTEM
0. Laborde and J. Souletie
Centre de Recherches sur les Trés Basses Températures - C.NLR.S.,
B.P. 166, 38042 GRENOBLE-Cedex, France.

I - Temperature dependent phase shifts to describe the Kondo effect in the
dilute 1imit

The resistivity in the phase shift approach of Friedel
and Blandin is (in atomic units e=H =m = 1) :

o = (22+1) ZIE (1-cos 28, cos 26 ) (1)
KpP ;
, A &
28, = S * Oy T 7Em1 . (2
25 =8, -6, = n (3)

m J Y T Y

A good description of the Kondo effect is obtained by
introducing a temperature dependence Seff(%;} of the magnetic moment,1
j.e. of the phase shift &y, and keeping éy(1.e.7) constant. Then p bece-
mes p(%t) and the susceptibility will be :

Sepr( D Bepr(NH) 5 7 werf?

Lo frf = (4)
KT B 3kl

Seff(T) is known from (4) if the experimental sysceptibility is known. In
the case of Au Fe (in our temperature range} the effective moment can be
fitted to (See fig. (I} where the data of Tho]ence2 have been used) :

- 1.74 (1+ arctg (0.384 et ) (5)

Heff 0.16

In the dilute limit the resistivity tends towards a Vinear function of
cos ZGm(%LJ in agreement with eq. (1} in all the range between 40 mK and
2 K{fig. 2).

Il - Interaction effects

The 1nteraction3

in? 2 Pk cr+28y) Mo
Hr)m.mn cém(€5\2KFr+20y)%_% (6)
r r

is responsible for the progressive freezing of the moments when decreasing




T yielding the so called "magnetic glass" regime. Any radius ro(T) which
would 11m1t a range where the interaction is larger than T would decrease
Tike b-—) . As a result the probability to find an impurity isolated in
such a rad1us thus free of interactions, would decrease initially like

(1 ~c<1r0 } i.e. Tike (1- E%&l) and more generally would be some universal
function of the form G(ﬂﬂ-) Assuming Ty 15 unchanged for, the isclated im-

purities and becomes nul for the interacting ones, we get from eq: (1)

b .
p=A+Bf(T) 6 (-85 (7)
. 10

with A = k;;c (1-cos 28, cos 26 ) (8)
= 1!?;;‘: cos 28, (cos 28y, - 1) (9)
£(T) = <08 28y - cos 2 @ﬂ{T) (10)

cos 28y - 1
and 8y = 1imit §y(T) (11)

T w

For Au Fe (25ppm < ¢ < 300 ppm, 40 mK < T < 2K} ° we have plotted D'EA i.e.

T)Ezw yvs. f(T) in f1g (2). G(H%E) is seen on fig. (3) to scale as a
unique funct1on of ~jﬂll—g§ﬂ—~l (with A a c} in agreement with the expec-

7
tation from eq. (6) and our hypothesis of a temperature dependence of the

moment to describe the Kondo effect. Notice that at high temperatures and
(or) at high concentrations Sm(T) tends to &y and the usual scaling in %
of a spin glass is recovered i our result then reduces to the former result
of Matho and Beal- Monod who justified deviaticns initially proportional
to %}. From fig. {3), G{ ) can be approximated with a good accuracy to
DsinZ 28y (T
exp (- )

ted (fig. 4); A and B compare with expectation from (8) and {9} with a Z

. The factors A, B and D are proportional to ¢ as expec-

value of order 3.5,
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The p(1K) vs. c correspondence (lower part of the fig.) is

obtained from Ref. 7.









