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INTRODUCTION

Dans les alliages entre les nétaux de transition, M, et les
métaux de terres raresg ou 1'yttrium, R, les aifférences d'électronéga-
tivité et de rayon atomique entre les Z1éments sont trop importantes
pour gue des solutions solides apparsissent. Néanmoins, les atomes
s'ordonnent les uns par rapport aux autres pour Former un grand nombre
de composfs définis, qui permettent d'étudier la variation des propriétés

en fonction de la concentration des constituants.

Dangs les composés & base de cobalt ou de nickel, les différences
entre les propriétés maegnétiques résultent essentiellement de 1'évelution
de le structure de la bande 3d avec la composition @ en particulier, la
grande différence d'électronégativité entre les constituants condult &
un transfert d'électrons 5d {(ou b4d) de la terre rare {ou 1'yttrium) vers
1a bande 3d du métal de transition. Lorsque la composition s'enrichit en
terre: rare, le remplissage progressif de la bande 34 provogue une
diminution de l'aimantation spontanée. Pour une concentration critique
leg mtomes 3& ne sont plus porteurs de moment magnétique : YNi5 et YCec,

sont des paramagnétiques de Pauli, renfeorcés par 1'échange.

Des études approfondies sur lies composés RCo, ont permis de
nettre en évidence l'apparition du magnétisme 34 sous l'effet des inter-
actions dues sux atomes de terre Tare, Un tel mécanisme, observé pour
ls premiére fois dans ces composés, avait 8té prévu théoriguement il y a
une dizaine d'anndes, et appeld métamagnétisme des Electrons itinérants.
Un comportement anslogue & gté Egalement rencontré dsns le composé ThCog
sur un des deux sites de cobalt, ce qui témoigne de 1'importance des

effets de l'environnement local.

Pans les composés du nickel, dont la bande 34 est plus remplie
gue celle 4u cobalt, la décroissance de 1l'aimantation lorsgue le taux de

teyre rare augmente est plus repide. La température de Curie du composd




YENi17 n'est que de 149 K alors qu'elle est de 630 K dans le nickel

métallique. YNiS ne présente plus qu'un fort paramagnétisme de Pauli.

Le systéme yttrium-nickel fournit donec des compos€s particulisd-

rement 1nteressants pour 1l'Etude du magnétisme d. Les &tudes Jusgu'alors
effectuées sur ces compcsés portaient davantage sur la comprfhension

des propriétés nagnétiques lorsque la terre rare allife egt magnétique.

Pour approfondir la connaissance de composés proches de 1l'apparition du

magnétisme, il convient de soigner particulidrement 1= pureté et 1la qua-

1ité de la crlstalllsatlon, car ces défauts donnent souvent lieu 3

l'apparition d'un megnédtisme inhomogéne qui, +tris vite, n'est plus

caractéristique de la matrice.

Dans le.chapitre I, consacré 3 un rappel historigue des &tudes
effectuées sur les alliages yttrium-nickel riches en nickel, nous d&cri-
vons plus particulidrement leur structure cristallographigue. Le
chapitre IT expose les mdthodes expérimentales utilisées, et le chapitre
II1 a pour ‘objet la présentation des résultats expérimentaux obtenus
Pour les composés polyeristallins ¥ N117, YENiT et YNiB, 8 partir de
mesures d'aimantation, de susceptibilité, de echaleur spelfique et de
résistivité, Les résultats de 1'étude de la densité d'eimantatiocn dans
YNi3 par diffraction de neutrons polarisés sont rassemblés dans le
chapitre IV. Enfin, dans le chapitre V, nous discutons 1'ensemble des

résultats exp8rimentaux.



CcCHAPITRE 1

HISTORIQUE DES ETUDES SUR LES ALLIAGES YTTRIUM=~NICKEL

1-1 - DIAGRAMME D'ETAT DU SYSTEME Y-Ni

En 1960, Beaudry et Daane(1)'ont-étudié le systéme yttrium-—
nickel. Ils en ont ttabli le diagramme de phases, représenté sur la
figure 1. Ce diagramme montre l'exlstence de neuf types de composés
intermétalliques définis ¢ Y3N1, ¥3N12, YNi, YN12, YN13, YENlT, YNlh,
YNi5 et YQNi17" Deux composés ont une fusion congruente YNi et YNiS,

jes mutres se forment par réaction péritectique.

En 1959, Wernick et Geller(?) ont préparé les compcs és RNi5,
o) R désigne un métal de terre rare ou 1'yttrium, et ils ont montré
que ceux-ci sont isomorphes du composé CaCuB. Fn 1960 ces ménes
auteurs(3) ont montré que les composés RN crigtallisent dans la phase
de Laves cubique MgCu,. En 1966, Buschow % a déterming la structure
des gomposés RgNi1T. Ces composés cristallisent dans la structure de
ThENi1T(5)' Cependant ils n'existent pas avec les t?g§es rares allant
du lanthene au néodyme. En 1969, Lemaire et Paccard ont précisé la
structure cristallographigue des composés RNi3 et RENiTT' A part ceux
du cérium, les composés R,yNi

(7)

tous les composés de la gérie RNi3 sont rhomboddriques, isomorphes de

(8)
3 .
déduisent les unes des autres par des substitutions ordonnées dlatomes

7 gont isomorphes de GdECOT’ dont la struc-

ture est rhomboé&drique A 1l'exception de CeNi39 qui est hexagonal,

Pulii Lemaire et Paccard ont montré gque toutes ces structures se
dans le motif cristallin. Le type, l'ordre et la fréquence de ces sub-
stitutions définissent la nature du composé et sa structure cristalline.
La phase YNi) n'a toujours pas ét€ isolée, et sa structure n'est pas

connue.
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II-2 - DESCRIPTION DES STRUCTURES CRISTALLOGRAPHIQUES DES COMPOBSES ;

Y-Ni RICHES EN NICKEL

Les structures des composés définis entre le nickel et l’yttrium

richés en nickel, YN12, YN13, YleT et Y Ni peuvent se déduire simple-

17°
ment de la structure du composé YN1§ par des substitutions ordonnées
d'astomes de nickel et 4 yttrlum : le type, l'ordre et la fréguence
de ces substltutlons détinissent la nature du composé et ss structure

eristalline.

Composé YNi5

La structure eristalline des composés RNiS, ol R dégigne un
stome de terre rare ou 1'yttrium, est isomorphe de la siructure de
CaCuS(e). Cette structure, représentfe sur la figure 2, appartient au
groupe d'espace P6/mmm., Les positions des atomes dans la maille =sont

donnéeg dans le tableau 1.

Tableau 1 : Positions des atomes dans YNi5 {groupe d'espace P6/mmm)
Atomes Sites Positions
1Y 1a 0, 0, O
. 1 2
gNlI 2¢ i("'3", —3“5 O)
. 1 1 T 1 1 1 1
Wigp | e 70 0225033520202

Cette structure peut Btre décrite comme un enpilement alterné de deux

types de plans

- un plan constitué d'un arrangement hexagonal d'stomes de nickel,

désignés par NiII gur la figure,

-~ un plan composé de deux types d'atomes, les atomes de terres rares R
£tant au centre 4'hexagones d'atomes de nickel, désignés par NiI gur

la figure.
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Composé YENlT

Cette sitructure se d84uit de celle de YNi5 par le remplace-
ment d'atomes de nickel par des atomes d'yttrium : le motif de base
est ccmpogé_d'un enpilement le long de 1'axe ¢ de trois mailles de
YNi5 (figufe 3). Dans chague troisidme maille, un atome de nickel du

rlan de base, NiI, est remplacé par un atonme d'yttrium suivant le schéma

BYNiS + Y - Ni - 2Y2Ni7.

Les atomes d'yttrium adjacents, trop proches, se déplacent
rarallélement & 1'axe g, de part et d'autre de la couche plane, oud il
ne reste que le nickel NiI non substitué. Pour le composé YENiT’
isomorphe de GdgcoT, 1'unité& subit les translations du rhomboédre. Sa
structure est rhombodrique, et appartient au groupe d'espace R3m. Les

positions atomiques sont porté€es dans le tableau 2.

Tablesu 2 : Positions des atomes dans YgNi7 (groupe d'espace R3m) ,
description hexagonale., On deit ajouter les translations
0, 0, 0 5 2/3, 1/3, 1/3 et 1/3, 2/3, 2/3. Les valeurs de x
et z sont celles de Ga.Ni_.

27T
Atomes Sites Pogitions x Z
6YI fe {0, 0, z) €,055
6?11 be (0, 0, z) 0,149
cLE - o, 0, &
GNiII 6o (0, 0, =) 0,278
6NiIII be (0, 9, z) 0,388
oNi e 2,0,050,4 051, 1 4
Iv 2 2 2° 3
1801, 18h (%, x, z 5 %, 2x, z 3 2%, %, z) [ 0,5 6,111




o atome de nickel

@ atome d’ytfr‘ium

Structures cristallines des composés YNi5 at YQNi1T.

FPigure 2 :




()

Composé YNi3

-

Le motif de base est ici un empilement le long de l'axe ¢ de

deux mailles de YNi_. Dans chaque deuxiéme maille, un atome de nickel
du plan de. base (NiI) est remplacé par un atome d'yttrium, selon le

schéms

5 + ¥ - Ni ~» 3YN13.

Comme dans la structure précédente,

2YNi

les substitutions conduisent & un
déplacement des atomes d'yttrium parall@lement 3 L'exe o. La gtructure
cbtenue est encore rhomboé&drique et appartient au groupe d'espace R3m.
Elle est représentée sur la figure 3. Elle ost isomorphe de celle de

PuNia. Les positions des atomes dans cette structure sont portées dans

le tableau 3.

Tableau 3 Positions des atomes dans YNi3 (groupe d'espace R3m),

description hexagenale. On doit ajouter les translations

2 1 1 1 2 2
0, 0, 0 H Es “3‘9 §' s §', 'é'a é-'
Atomes Sitesg Positions X 7
3Y, 3a 0, 0, O
6YII be {0, 0, z) 0,139
. 1
3N1I 3b 0, o, >
6NiiI 6ec +(0, 0, z) 0,333
18NiIII 18h t(x, X, 2 3 x, 2x, z ; 2%, X, z) 0,5 0,082
(3,9)

Composé YNi2

La structure de ce composé est cubique ; elle appartient au

groupe d'espace ¥d3m. Elle est isomorphe de 1la phase de Laves MgCug.
Elle peut aussi se déduire de 1a structure de CaCuS, en la considérant
suivant un de ses axes ternaires [, 1, 1], la substitution d'un atome
de nickel par un atome d'yttrium se produisant dans chaque maille- de
YNiS, selon le schéma :

YN15 + ¥ - Ni > 2YN12.



Y2N|7 (ég‘m) | o atome ée nickel

® atome d’y{rr‘ium

Structures cristallines des composés YENiT et YNiS.

Figure 3 ¢




Composé YENi17(h)

Le type de substitutions gul permetient de générer ceite
structure d partir de celle de YN:'L5 est I1ci différent. Un tiers ‘des
atomes d'ytirium est remplacé par une paire d'stomes de nickel, plus
petits, suivant le schéma

=Y + 2Ni - YgNi

3‘YNi5

17°

Ces substitutions ont lieu dans chaque couche plane contenant des
atomes d'yttrium, & raison de deux par maille. Elles alternent sur deux
des trois rangées d'atomes d'yttrium paralidles & 1'axe o. Les atomes
de nickel de chague paire substitube se mettent de part et d'autre du
plan contenant ies atomes d'yttrium. Ta structure de ce ccmposé est
hexagonale., Elle appartient au groupe d'espace P63/mmc, igotype de
Th,Ni Elle est représentée sur la figure 2 ; 1la position des atomes

oL g
est décrite dans le tableau U,

Tableauw 4 : Fositions des stomes dans Y2Ni17 (groupe d'espace P63/mmq}.

Les valeurs de x, ¥y, 2 sont celles de GA.Ni

2 17"
Atomes Sites : Positions X Y z
1
2Y, 2b (0, ¢, 3)
2Y., 2d 3 5o 1)
. 1 1 1 1
6NlI 68 ) 6, 0 ; 0, s 0 FLEEE 0
1 1 1 1 1 1 1
En 0, E 5 Oy "é': R E: EE "2_
. . 1 1 =
12N1II 12J i(X, Y 'E P Xy X7V 'E y YR, X, ]I 3
- = 1 1 1
¥a X, T X XY, T sV % ¥, ']:L') 0,333 09956
12NiIII 12k |4{x, 2x, 2 ; 2%, X, Z ; X, %, Z :
i,?x,%+z ,2x,x,%+z ;E,x,%+z)0;ﬁ? 0,983
. 1 2 2 1 1
h.NJ-IV b t(?a 3 Z 3 EE 3 §'+ z) 0,109
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T-3 - PROPRIETES MAGNETIQUES DES COMPOSES Y-¥i RICHES EN NICKEL

Les premiéres mesures magnétiques sur les alliages R-Ni ont été

(10

entreprises par Hesbitt et ses collaborateurs ) sur les composés RNi5.

Tls signalent que la faible simantation du composé YNi? ne semble pas

11)

rovenir d'un ordre antiferroma nétique. Gignoux et al ont montré que
28

YNi5 présente un fort peramagnétisme de Pauli, dont la susceptivilité
4

est pratiquement indépendante de la température (20.10°
h,2 K). En 1962, Schrabek et Wallace(ig)
magnétiques des composés RNi,. YNi, ne présente qu'un faible paramagné-
tiasme ind&pendant de la température, dont la susceptibilité, déterminée

G.e.m./mole &

ont &tudié les propriétiés

par Burze et Laforest(13) vaut 2.‘10-}'L a.e.m./mole & 300 K. Dans ces
deux composés, le moment du nickel est supposé nul, les £lectrons de
conduction apportés par 1'yttrium remplissant 1a bande 3d du nickel.
La comparsison entre la susceptibilité et la contripution &lectroniqgue
5 la chaleur spécifigue monire gue 15 densité d'états au niveau de
Fermi est plus &levée pour le composé YNi5.

Le comportement magnétique des compogés Y2Ni17(1h), YgNiT(15)
et YNi (16) e 2t% &tudié & Grenoble en 1967. Ils sont ferromagnétiqgues

3
avec des températures de Curie respectives de 160, 58 et 33K.







CHAPITRE I1

METHODES EXPERIMENTALES

IT-1 - PREPARATION DES ECHANTITLLONS

Ls pureté des £1éments utilisés est de 99,9 % pour l'yttrium
et 99 99 % pour le nickel. Les échantilloens polycrlstalllns ont &té
préparés par induction haute fréguence dans un four utilisant la mé&thode
dite du creuset froid. Le principe de cette prépavation est schématisé
sur la figure 4. Les constituants sont placés dans un creuset cylindrigue
en cuivre, refr01d1 par une circulation d'eau, et divisé en secteurs
selon les génératrices du eylindre. Cing spires en cuivre refroidies &
1'esu entourent le creuset et sont slimentées en courant haute fréquence
par un générateur. Ce courant induit dans les secteurs du creuset une
densité de courants haute fréguence. Les constituasnte, placés dans le
chemp &'induction créé par cette densité de courant, sont alors le
sidge de courants induits qui les portent & leur température de fuslon.
De plus, la forme des secteurs est tells gue le gradient de chanp magné-—
tigue engendré produit sur 1es courants induits dans 1'&chantillon des
forces &lectromagnétiques qui contrebalancent en partie l'action de la
pesanteur. L'échantillon est slors presque 14vité. Les contacts partiels
entre 1'échantillon et les secteurs ne donnent lieu 3 aucune perturbation
car les différences de potentiel entre 1'échantillion et les secteurs sont

tr8s faibles.

Cette méithode assure une bonne homogénéité des alliages obtenus
grice au brassage €nergique du liguide en fusion par les forces glectro-
magnétigues. De plus, on Zvite toute centamination par un creuset 3 les
secteurs scnt refroidis par une circulation d'eau, et les contacts sont

suffisamment faibles pour que le creuset en cuivre ne réagisse absolument pas
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Figure 4 : Schéma de principe du four & induction utilisant un creuset froid.



- 15 -

avec 1'alliage fondu. Enfin il suffit de couper le courant pour gue

1'alliage en fusion s'dtale au ford du creuset oli il subit une trempe
hrutale. Ce dispositif a l'avantage par rapport au four 4 lévitation
longtemps utilis& au Laboratoire de permettre une facile préparation

d'échantillons de plusieurs dizaines de grammes.

Les différents &chantillons préparés ont £t recuits pendant
plusieurs Jjéurs sous vide secondaire, 8 des températures inférieures
d'environ 100°C & leur température de fusion, afin d'assurer une neil-
leure cristallisation. Néanmoins, il & 4t% nécessaire de maintenir
pendant environ un mois 3 1100°C les composés de type Y2Ni17, pour

.. . ..
Zliminer toute trace de nickel non sllié.

Le pureté des composés obtenus est vérifiée 3 partir de clichés
de rayons X sur poudre, par la méthode Debye-Scherrer. Lorsqu'un ¢liché
ne présente gue les rales de diffraction du composé &tudié, on peut
affirmer gue ce dernier ne contient pas plus de 2 % de phases voisines.
Ces clichés nous ont permis d'autre part de mesurer les paramétres de

maille des divers composés.

Un monocristal de YNi3 e 6té préparé par la méthode de
Crochralski. YN:'L3 a une fusion non congruente : il se transforme dans
une réaction péritectique 5 1237°C en YzNiT et en liguide. Pour faciliter
sa formetion directement & partir du liguide, 1'alliage fondu avait une
composition YNi2’6. Le premier tirage & 2+t%¢ obtenu en utilisant un fil
de tungsténe comme germe. Pour les expériences suivantes, les germes ont
£t€é taillés par électroérosion dans le premier &chantillon tiré. Les
Zchantillons n'étaient pas entidrement monocristallins. Y¥ous sommes Dar-
venus 3 extreire une sphire monocristalline de 2,5 mm de diamétre, gqui
s'est malheureusement brisée en deux parties lors des mesures d'aiman-
tation. L'orientation de ce cristal selon les différentes directions

cristallographiques a &té réalisée par diffraction de rayons X en uti-

lisant les méthodes de Laue et du cristal fournant.

TI-2 - MESURES PHYSIQUES EFFECTUEES

Les mesures d'aimantation ont &té effectufes an Service
National des Champs Iantenses. Le champ magnétigue est créé par une bo-
bine sans fer, du type Bitter, pouvant preduire un champ de 150 kOe dans
un éiamétre utile de 50 mm, avec une puissance de 5 MW. Afin de faire

varier la température de 1'€chantillon entre 1,5 et 300 K, on utilise
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un vase cryogénique rempli d'hélium liguide. Deux thermosondes, 1'une
en carbone, l'autre en platine, sont en contact agvec 1'8chantillon, et
permettent la mesure de sa température. La tige porte-&chantillon est
situge & 1l'intérieur d'un calorimdtre €quipé d'un four et d'une regula—
tion de temperature. Pour obtenir des températures comprises entre 1,5
et 4,2 X on fait varier la pression de vapeur saturante du bain .
d'hélium. L'aimantation est mesurfe par la méthode d'extraction axiale
entre deux bobines situfes 3 l'intérieur du cryostat. L'@chantillon se
déplace sur 20 mm, dans un champ constant & 4/1000 prés. Le signal
produit dans les bobines de mesure est intégré 3 1'aide d'un voltmitre

numérique.

Pes mesures de susceptibilité€ entre L,2 et 300 K ont &+&
réalisées & 1'aide d'une balance de translation, dans des champs compris
entre 0,34 et 6,9 kOe. La résistivité des échantillons a Bt& &tudiée
entre 1,5 et 300 K en utilisant la méthode classique des gquatre fils.

La chaleur spécifique a &€té mesurée su Service des Basses TempEratures
du C.E.N.G., afin de déterminer les contributions €lectronique et magné-
tique & la chaleur spfeifique. Ces différentes mesures ont &t2 effectuées

sur les composés Y HNi YNi, et ¥ Ni? 34 1'2tat polycristallin, et nous

177 3 2
ont permis de préciser les propriétés magnétiques de ces composes expo-

sées au chapitre suivant.

Nous avons effectué deux expériences de diffraction neutronique & 1'Institut

Laue-Langevin, sur un monceristal de YNNI sur le spectromé&tre guatre

cercles DY nous avons mesuréd l'intensitéSd'un grand nombre de réflexions
3 la température ambiante. Ces intensités ont permis 1'affinement de 1lsa
structure cristallographique du compos€. Sur le spectromdtre D3, une
expérience de diffraction de neutrons polarisés i 1,2 X g conduit 3

la d&termination de la carte de densité magnétique de YN13
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CHAPITRE I11

PROPRIETES MAGNETIGQUES DES COMPOSES POLYCRISTALLINS

YoN117. YN13 ET Y2N17

ITi-1 — COMPOBES YENI?T

¥ous avons étudié le composé YENi1T stoechiomdtrigque, qui
présente gquatre sites aifférents de nickel, ainsi gue deux composés léga-

rement déficitaires en nickel, cristallisant dans la méme structure.

III-1-1 =~ Mesures d&'aimantation et de suscepbibilité

a - Composé stoechiométrigue ¥YoNi
17

Sur la figure 5, nous avons porté guelgues variations isothermes
de ltaimantation du composé Y2Ni1T, mesurdes dans des champs magnétiques
allant Jusqu'd 150 kOe, et pour des températures comprises entre 1,5 et
300 K. En dessous de sa température de Curle (Tc = 1h9 K), il a un compor-
tement ferromagnétigue. L'anisotropie magnétocristalline est relativement
faible. En effet, bien que l'&chantillon soit polycristallin et de
structure uniaxe, l'aimsntation sportanée est pratiquement atteinte dés
gque le champ est supérieur 3 15 kOe. Pour des champs supérieurs i cette
valeur, et pour des températures inférieures 4 120 K, l'aimantation crolt
faiblement et linéairement avec le champ, et peut s'exprimer sous la

forme :
M(H,T) = MS(O,T) + XS(O,T}.H.

Cette variation permet de déterminer 1'aimantation spontanfe, MS(O,T),

et la susceptibilité superposfée & l'simantstion spontanée, XS(O,T).
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Figure 7 : Y2Ni17.
- Variation tkhermique de 1'aimantation spontanée.
La courbe en trait mixte représente la variation déduite
d'une loi de Brillouin, B1/2. La courbe en traits discon=-
tinus correspond § une variation de l'aimantation propor-—

tionnelle & (1 - TQ/T§)1/2'

- Variation thermique de la susceptibilité superposée

au—-deggous de Tc.

- Variation thermique de l'inverse de la susceptibilité

paramagnétigue,
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ru-degsus de 120 K, en raison du désordre thermigue, 1taimantation ne
varie plus linéairement avec le champ. I1 est alors difficile de déter—
miner directement ilgimantation spontanée et la susceptibilité superposée.
Dang ce domaine de température, 1'gimantation est faible et 1'énergie
libre peut se développer selon Landau(17), ctegt-a—-dire dans vn modd8ie de champ
moeyen, €1 puigsances croissantes de 1'azimantation

2

pp o= 2w e Eow v ... SME

ol

En limitant le développement au e ordre, et en le minimisant

par rapport 3 1l'aimantaticn, on obtient la relation

=l

__ A L2
MT = - gt

Te carré de 1! pimantation varie alors llnealrement en fonction du rappord
18)

térigtique d'une aimantation faible ; en partlculler, elle pourra &tre

H/M, ce qui conduit au tracé de Arrott Cette variation est caracT
observée au voisinage d'un point de Curie tant gue le nmodé&le du chanmp
moléculaire reste applicable. ,'ordonnée et l'abscisse 5 1'origine de
ces droites permettent de déterminer respectivement 1'gimantation spon-

tanée et la susceptibilité superposéfe, Cette dernidre vautb

=lg

Xg(0,T) = (o,T) = - 1/24.

La temp®rature de Curie correspond & 1'izotherme gul passe Par 1'origine.

Les tracés de Arrott entre 1200 K et 160 K pour le composé
YENi1T sont portés sur la rigure 6. Les variations du carré de 1'aiman-
tation en fonction de g/M sont pratiguement 1ipéaires pour les champs
supérieurs & 15 kOe. L'aimantation spontanée et la susceptibilité
initiale peuvent alors Stre déterminfes. La variation thermigue de
1taimantation spontanee egt representee gur la figure 7 elle est
comparée 3 la variation yégultant 4d'un désordre thermigque de moments
localisds de spin 1/2 (Brillouin B1/2) et de celle correspondant i la
disparition de 1'gimentation par des excitations individuelles dang un
magnétisme de bandes (ferromagnétisme de type Stoner : Me = M§(1 - 1%)).
Sur la méme figure, nous &vons porté la susceptivilit?d superposée Tc
5 1'simantation spontanée. Elle est de 6,6.10 - u.e.m./mole de Ni & 1,5 K.
9 variation présente une anomalie au voisinage de 7¢ K. Nous avens tracé

Egalement la variation thermigue de 1'inverse de la susceptibilité

paramagnétique. Elle varie linéairement avec la température, et aéfinit
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une température de Curie paramagnétique ©_ = 150 K tr&s proche de la
température d'ordre ferromagnétique, T, =p1h9 K. En assimilant cette
variation & une loi de Curie-Weiss, la constante de Curie correspond 3
un moment efficace de 1,k uB/Ni, valeur 5,4 fois supérieure 3 celle du

moment observé dans 1'état ferromagnétigue (0,26 uB/Ni).

b - Composd sous gtoechiométrigue ¥YoNiqg

Sur la figure 8, nous avons représenté gquelques variations
isothermes de 1l'aimantation du composé YQNi16 entre 1,5 et 300 K. Comnme

Y2Ni17’ cet alliage présente une aimentation spcontanée & bDasse tempé~
rature. Sa température de Curie est de 142 K. Au-dessous de 100 K, et
pour des champs supérieurs 5 15 k0e, 1'aimantation varie linéairement

avec le champ. L'aimantation spontanée croii avec la température

(-

5 30 K. La susceptibilité superposée augmente Egalement. Elle
3

jusau
passe de 755,10_h 4.e.m./mole de Ni, peur 1,5 K, & 2.10 ° u.e.m./mole

Ge Ni pour 60 K. Aux températures supérieures & 100 K, comme dans le
composé précédent, les variations isothermes de l'aimantation peuvent
tre analysbes 8 1'aide des tracés d'Arrott. Nouns avons porté sur la
figure 9 les variations thermiques de l'aimantation spentanée, de la
susceptibilité superposée en-dessous de T, et de l'inverse de la suscep-
tibilité paramagnétique. La variation de 1'aimantation spentanée passe
par un maximum vers 30 K, cii elle atteint 0,21 uB/Ni alors gque le moment
moyen du nickel déduit de le valeur de 1'aimantatiocn gpontanée & 0 K est
de 0,19 Hgy. Comme dans le compcsé stoechiométrique, la susceptibilité
superposée présente une anomalie au voisinage de 55 K. Ces deux compor-—
tements anormaux pour un composé ferromagnétique ont ddja &té rencontrés
dans ThCo5(19).

de Y2Ni16 est linfaire. Le moment effectif correspondant 4 une loi de

Curie-Welss est de 1,52 uB/Ni.

Ta variation thermique de l'inverse de la susceptibilité

¢ = Composé sous stoechiométrigue YpoHiqs

Nous avons représenté gsur la figure 10 gquelgques variations
isothermes de l1l'aimantation du composé YgNi15. Au-dessous de T, = 119 K,
comme pour les deux composés précédents, on cbserve un comportement
ferromagnétigue. Mais dans ce dernier composé, la dépendance de 1'aiman-=
tation avec le champ est plus importante, particuliérement aux basses
températures. Ces iscthermes sont analysées & 1'aide des tracés d'Arrott
(figure 11). A toute température, le carrd de 1'aimantation varie linéai-
rement avec le rapport H/M lorsque le champ est supérieur & 15 kOe. La
pente de ces droites dépend tr3s peu de la température. Les variations

de 1'aimantation spontange et de la susceptibilité superposée sont portées
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- Variation thermigue de 1'aimantation spontanée, de la
susceptibilité superpose en dessous de T et de l'inverse

de 1s susceptibilit? paramagnétique.

La courbe en trait mixte représente la variation de
1'gimantation spontanée déduite d'une loi de Brillouin B1/2.
La courbe en trait discontinu correspond & une variation

proportionnelle & (1 = TQ/TE)
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sur la figure 12. A la différence des composés précédents, elles ne
présentent aucune anomalie. L'aimantation spontanée, extrapolée & 0 K,
cenduit 4 un moment moyen de 0,15 QB/Ni. La susceptibilité superposée
est de 2.10—3 4.e.m./mole de Ni 4 1,5 K. Alors que le moment moyen
diminue lorsque la concentraticn en yttrium augmente la susceptibilité

superposée augmente.

Pour les Lrois composés de type Y2Ni17 gtudifs, l'inverse de
la susceptibilité paramagnétique varie lindairement avec la température
jusqu'd la température ambiante. Cependant, les moments effectifs que
1'on peut dédulre de telles variations dans le cadre d'une 1ol de Curie-~
Weiss n'ont pas une évolution avec la concentration analogue & celle de

1'aimantation spontanée.

IIT-1-2 - Chaleur spécifique et régistivitd électrigque

Nous avons mesurd la chaleur spécifigue du composé Y2N11T
stoechiométrigque entre 1,5 et 300 K. Sa variation thermique est repré-
sentée sur la figure 13. Une faible ancmalie gpparalit & la température
de Curie, tendant & mettre en évidence, au-dessous de T _, une centribu-
tion magnétique & la chaleur spécifique. La chaleur spécifique est mesu-

-~ ~ , . ' -~ 0 -
rée & pressicn constante. Mals aux erreurs d'expérience pres, on peut
1a considérer égale & celle mesurée & volume constent. Cette derniére

cst la somme de trois contributions

C_, est la contribution du réseau, que 1'on déerit & 1l'aide d'une fonc-
ticn de Debye,

Cel est la contribution &lectronique proportionnelle a T

3

Co enfin est la contribution magnétigue.

Nous avons détermind les contributions glectronique et de
réseau de manisre 4 rendre compte de la chaleur spéeifigue mesurée aux
trds basses températures et au-dessus de la température d'ordre, domaines
off la contribution magnétigue est généralement négligeable. Le meilleur
accord est obtenu pour une température de Debye de 392 K et un coeffi-
cient &lectronique Y de 048 Jmole—-1 K-E. T.a variation thermigue de la
chaleur spécifique ainsi calculée est reportée en trait continu sur la

figure 13. Elle met en &vidence une contribution magndtique entre 30 et

160 K. T'entropie magndtique est positive, i T, elle est évaluée §
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g =
m

-1 -1
30 = 6 Jmole K .

L'entropie magnétique totale, 8,, par atome gramme 4d'un systéme compor-

tant n &lectrons magnétiques par atome,

g =
m

gtéerit :

nk In 2

o2 R est la constante des gacz parfaits.

. ~ . . 1
Pour Y2N117’ cli le nombre d

tlectrons magnétiques est de 0,26 par atome,

l'entropie magnétigue vaut

Nous

L,2 K et 300 K.

portées sur la

vité présente un chengement de pente.
pégistivité au-dessous
Au voisinage de T
magnétique A la chaleur spéeifique.

la chsaleur spécifique,
{20,21)

métallique

. . x . 2
régistivité est proportionnelle & T,
diffusion &lectron-&lectron gouvernée

coefficient B du terme en Te atteint B =

est en général

05 Jmole'1 K—j,

ordre de grandeur gque celle observée expérimentalement.

svong mesurd la résistivité p du composé YENi15 entre
80

aT
1a variation thermigue de la résisti-

s variation thermique, ainsi que celle de sont
figure 14, A T,
La diminution plus rapide de la
de cette température résulte de 1'ordre magnétique.

o gT a un comportement analogue 3 la contribution
L'anomalie observée, comme celle de
est beaucoup moins marguée gque dans le nickel

Epn dessous de 25 K, la variation thermiqus de la
variation caractdristique d'une
par une statistique de Fermi. Le
80.10_H Q cm K,g, szlors qu'il

de 1l'ordre de 10_11 pour les métaux de transgition usuels.

ITI-2 - COMPOBES YgNi7

Nous

le domaine d'homogénéité de cette phase.

avons préparé plusieurs Zchantillons polycristalilins dans

Nous avons observé deux types

de comportements magnétigues en fonction du taux d'yttrium allié. Te

premier, plus facile 3 obtenir, est celui d'un trés faible ferrcmagnétique ;

on l'observe dans les composés surstoechiométrigues en yttrium. Le

gecond, plus particulier,

est caractérisé par une aimantation spontanée,

appelée aimantation thermique, gui n'apparalt gu'au-dessus d'une tempé-

rature T_, et gqui s'annule & T,.
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IIT-2-1 - Composé YgNiT i comportement tr&s faibdle ferromagnétique (t.f.f.)

a ~ Mesures d'aimagntation et de susceptibilité

Les courbes représentant les variations isothermes de 1'aiman-
tation en fonction du champ sont portées sur la figure 15. On observe
une forte dépendance de i'gimantation en fonction du champ correspondant
3 une susceptibilité de h,2.10-h w.e.m./mole de Ni & %,2 K et dans 150
kOe. Thes isothermes ne peuvent Etre analysées & 1'zide de tracés de
Arrott, car les variations de M2 en fonction de % présentent une courbure
négative 4 toute température. Ce composé ne peut donc pas g'analyser dans

un modéle de champ moléculaire.

De 1'étude des autres composés yttrium-nickel, et en particulier
de celle d'un monocristal de YNi3, 1'énergie d'anisctropie magnéto-
cristalline peut &tre négligée asg que le champ est supérieur 8 15 kOe.
L'aimantation spontange est cbtenue par extrapolation en champ interne
nul de la variation de 1'aimantation avec le champ, obtenue au-dessus de
15 kCe, et en conservant la courbure mesurfe gous ce champ. L'aimantation
spontanée ainsi d&duite s'annule 3 58 ¥, température de Curle du composé.
Sa %&riation thermique est portée sur la figure 20. A 0 K, elle atteint
0,070 & 0,003 uB/Ni. NDans le domaine paramagnétique l'inverse de la
susceptibilité varie lin&airement avec la température jusgu'd 220 K
(figure 16). .

b - Chaleur spécifique et résistivité Electricue

La chaleur spécifigue du composé Y2NiT, 3 comportement trds
feible ferromagnétique, a &té mesurée entre 1,5 et 300 K. Nous avons
porté sur la figure 17 les points expérimentaux. On n'observe pas
d'anomalie de chaleur spécifique au passage de la température de Curie.
lTes contributions &lectironique et de réseau 3 la chaleur spEeifique ont
£t8 déterminfes de facon & rendre comphte de la variation thermique expé-
rimentale au-dessus de 80 K. Le meilleur accord a ét2 obtenu avec une
température de Debye OD = 315 K et un coefficient &lectronigue Y =
0,018 jmolew1 K_g. (e coefficient permet de rendre compte de la varia-
tion de la chaleur spécifigue & trés basse température. La différence,
en dessous de T (58 ¥) entre la courbe calculge et les points expéri-
menteux met en évidence une trés faible contribution magnétigue dont

l'entropie & la température d'ordre est

S =k Smole ! an.
m
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Y2Ni7 i comportement trds faible ferromagrétique,
Variation thermique de la chaleur spécifique,

Les mesures expérimentales sont figurées par les points.
La courbe en trait continu représente las contrivutions

€lectronique et de réseau.
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Lo variation thermigue de la résistivité entre L,2 et 300 K
est portée sur ls figure 18. Un changement de pente est observé & la
température d'ordre. En dessous de cette température, la variation ther-
migue de 1a résistivité est proportionnelle au carré de la température
(encart figure 18Y. Le coefficient B de cette variation vaut

B = 0,7.10"8 Q em K7

III-2-2 - (Compoesé Y2NiT présentant une aimantation thermique (a.t.)

g - mesureg d'aimantaticn et de guscepbibilité

Ce composé a un comportement trés particulier. Les courbes
les plus caractéristiques des variations isothermes de 1l'aimantation
avec le champ sont représentées sur la figure 19. Comme le composé
YENiT-présentant un trés faible ferromagnétisme, lorsque la température
déeroit, une aimantation spontante apparait & T, = 58 K. Cette aimanta-
tion spontanée est cependant plus faible, alors gue la susceptibilit?@
superposte est plusg forte. La variation thermique de l'aimantation
spontanée est portée sur la figure 20. Lorsque 1z fempérature diminue,
1'simentaticon spontanée crolt, passe par un maximum vers Ty = ko K, puils
décroit pour s'annuler & T, =T K. Au-dessous de T_, les courbes
d'aimantation sont semblables 4 celles observées au-dessus de T . Dans
le domaine de température ol 1'aimentation spontande existe, c'est-d-
dire entre T_ et T, , on observe tgalement une trés forte dépendance de
1'simantetion avec le champ ; de plus, enire TS et 30 X, la varisastiocn
de 1'simantation avec le champ change de concavit&. TFn particulier,
1a courbe tracde & 15 K présente une 1légdre concavité positive entre
10 et 40 kOe (figure 19). La valeur maximale de 1'aimantation spontanée,
g T est de 0,072 UB/Ni, alors gu'elle atteint 0.055 UB/Ni 5 la méme

M’
température, dans le composé qul présente un trés faible ferromagnétisme.

A 1,6 K, la susceptibilité initiale est de 6.10_2 u.e.m./mole
de Wi. ®lle déeroit lorsque la température crolft. A T, = TK, sa valeur
n'est plus gque de 9.1{)_3 v.e.m./mole de Ni. Dans le domaine ordonné, ls
susceptibilité initiale superposée & 1'aimantation spontanfe est du
méme ordre de grandeur ; elle croit lorsgue la température s'approche
de T, . Dans le domaine paramagnétique 1'inverse de la susceptibilité ne

varie pas linéairement avec la température (figure 21).
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Figure 23 YgNi7 a.t. Variation de 1a régistivité en fonetion du
carré de 1s température en dessous de Tc‘

L'encart représente le détaiil de cette variation pour les

températures inférieures 3 15 K.



b —- Résistivité

La variation thermique de la régigtivité entre 1,6 K et 300 K
est portée sur la figure 22. Ls résistivité résiduelle est de 19 uf cm.
A la temperature ambiante, c'est-d-dire dans 1e domaine paramagn@tigue
p(1) - plo) est inférieure & celle du composd ¥ NlT t.f.f. Seule une
comparaison qualltatlve peut Etire aeffectuée, car en raison du caractére
unisxe de la structure, la régistivitd est anisctrope et les différences
d‘orientatioﬁ de la texture par rapport au courant électrigue pauvent
conduire a des différences notables dans les mesures. La variation ther-
migque de la résistivité présente un changement de pente 3 la température
de Curie. Cependant la réduction de la régigtivitd due & l'ordre magné-
tigque est plus faible que dans Y2NiT t.f.f. Nous avons porté sur la
figure 23 la variation de o(T} - plo) en fonction de 72 entre 1,6 K et
70 K. A la &ifférence du composé Y Ni..r £.f.f., cette variation nlest
plus 1inéaire en degsous de T pour Y NiT a.t. Cependant, entre 1,6 K et
enviren 11 K, la variation est pratiguement iinéaire, avec une pente,

B 2,5.10hgﬂ,cm K 2. Pour ¥ N1 t.f.f., le coefficient B est plus glevé,
B = 7.10_9 {lcm K_E. Entre 40 K, temperature qui correapond approx1mat1—

vement su maximum de 1'aimantation spontanée, et T, température de
Curie, une varistion de la résistivité en T2 est égmlement cbservée, avec
un coefficient B = L4, 1.10 "9 Qem ¥ 2,

En conclusion, deux régimes de variation en 7% de la résisti-
vité sont observés en desscus de T, i le régime & trés basse température
est caractérisgé par le coefficient B le plus faible, clegt-a-dire par des
fluctuations magnétiques moins importantes, donc par un magnétisme plus
faible. Ce rfsultat est en sccord aussi bien avec la variation thermigue
de l'aimantation spentanée de Y2N17 a.t. gu'avec la différence d'aimanta-

tion spontanée observée entre YENiT t.f.f. et Y2NiT a.t.

III-3 - COMPOSE YNi3

4 - Mesures &'eimantation et de susceptibilité

Au-dessous de 30 K, YNl3 présente un comportement carscté-
ristigue d'un trés faible ferromagnétique. L'aimantation est toujours
faible et on remarque une forte dépendance de celle—ci en foncticn du
champ. Les mesures d'aimantation effectuées 5 L,2 X sur le monocristal
montrent gue l'anisotropie est faible dans ce composé&, Le plan de base
eat de facile aimantation. Selon 1taxe sinaire, de plus difficile alman-

tation, un champ de 20 kOe est suffisant pour aligner les moments dans
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Figure 25 : YNi3 - Tracés de Arrott entre 4,2 K et 80 K.
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la direction du champ. Cependant an-dessus de ce champ, une trés faible
anisotropie de 1'aimantation persiste (0,005 UB/Ni sous 25 kOe), Les
variations thermiques de 1'aimantation ont &+t& tudifes sur un échantil-
lon polycristallin de masse plus importante, la masse du monocristal
n'étant que 'de 58 mg. Pour nous affranchir de 1'anisctropie, les varia-
tions isothermes de l'aimsntation n'ont €té analysées qu'au-dessus de

15 kOe. Nous aveons représenté sur la figure 24 quelques variations
isothermes de 1'aimantation du comnposé YNiB, en fonetion du champ magné-
tigue appliqué. 4 k,2 K, sous 150 kOe, l'aimantation, qui atteint

0,068 UB/Ni, n'est toujours pas saturbe. Lg susceptibilité superposée
correspondante est de 7,5.10 u.e.m./mole de Ni. Les tracés d'Arrott
(figure 25) présentent une variation lin&gire pour chague isotherme,
dans une large gamme de température, La pente de ces droites n'sugmente
que trés 1légdrement avec la température. A 30 X, tempBrature de Curie du
composé, l'isctherme passe rar l'origine. En dessogs de Te l'aimantation
spontanfe de M(0,T) est déduite des tracés d'Arrott. La variation
ME(O,T) en fonction de T est représentée sur la figure 26. Elle est

lingaire ; M(0,0) déduit par extrapolation vaut C,0k Mg /Ni.
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Figure 26 : YNiB = Variation du carré de L'aimantation spontanée en

fonetion du carré de la température.
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Figure 28 : YNi3 - Variation thermique de la chaleur spécifique.

La courbe en trait continu représente les contributions

P .
Electronigque et de réseau.
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Au-dessus de 30 K, YNi3 a un comportement paramagnétique. Nous avons
porté sur la figure 27 la variation de 1l'inverse de la susceptlblllte
en fonction de la température, entre 30 et 300 K. Sa variation n'est pas

linéaire.

1 - Chaleur gpécifigue et régistivité &lectrigue

La variation thermique de la chaleur spéeifique entre 1,5 et
300 K est portée sur la figure 28. Aucune anomalie n'est observée 8 la
température de Curie, Tc = 30 K. Nous avons analysé& cette variation &
1'aide des geules contributions élsctronique et de réseau.. Un bon
sccord entre le calcul et les points expérimentaux est obtenu pour une
température de Debye 8 = 320 ¥ et un coefficient glectronigque
vy = 0,021 J mole 1K Aucune contribution magnétique & la chaleur spéei-

ultat est coh&rent avec un
(22)

figue n'est ainsi mise en gvidence. Ce ré

noddle de trds faible ferromagnétisme itinérant gui prévoit une
variation thermique de la contribution magnétique & la chaleur spécifiqgue
du type :

Q21 [31° _

]
o] T2 T2
c c

Dans un tel mcdé&le, la discontinuité de chaleur spécifique g T, serait

-~ -1 . . . .
Cm = 0,3 J mole ¥ ', valeur inférieure aux erreurs expérimentales.

Sur la figure 29, nous avons tracd 1ls variation thermigue de
1a résistivité. Une trés faible discontinuité de lsa pente est encore
observable & T _. Le coefficient B de la variation en 72 , cbservée en

. . - -2
dessous de la température de Curle, atteint 1,3.10 8 Qem K .
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CHAPITRE JRY

ETUDE DE LA DENSITE D'AIMANTATION DANS YNIZ

PAR DIFFRACTION DE NEUTRONS POLARISES

Iy-1 — TNTRODUCTIOR

Afip d'obtenir une carte de la densité d'aimantation dans
Yl\Ii3 dont 1l'aimantation moyenne est trés faible {o,0h UB/Ni a h,2 X,
nous avons réalisé une expérience de diffraction de neutrons polarisés
sur un échantillon menocristallin, Une telle expérience permet d'accéder
3 la quantit? y, rapport du facteur de structure magnétigue Fy et du
facteur de structure nucléaire Fy

.
FN

Pour calculer le facteur de structure magnétigque, 11 est donc nécessaire
de connaitre le faclteur de structure nucléaire. La structure de YNiS,
igsomorphe de PuNiS, est connue. Mais le calcul des facteurs de structure
nucléaire nfcessite la connaissance précise de la longueur de Fermi,

de la position, et du facteur de température de chague atomé ainsi gque
des éventuels défauts de structure : lacunes ou gsubstitutions d'atomes.
Nous avons donc réalisé une expérience de diffracticn de neutrons non

potarisés, afin d'affiner la structure cristaliographigue de YNi3.




- 48 -

IV-2 - AFFINEMENT DE LA STRUCTURE CRISTALLOGRAPHIQUE

Cette expérience a &té réalisée sur le spectromdtre b} cercles
D9 de 1'Tnstitut Laue-Langevin. La longueur d'onde utilisée &tait
A= 0,834 E} Un filtre d'erbium a &té interposé entre 1'échantillon et
la source afin d'éliminer la contribution de la longueur d'onde moitis
A/2, Nous avons utilisé un monocristal de YNi3 dont la forme est celle
d'une demi-5phére de diamétre 2,5 mm., Le plan de la demi-sphire est
rerpendiculaire & l'axe ¢ de la maille hexagohale. Nous avons mesuré

b - 1 @ . - . ~ 0"'
515 reflexions, correspondant & des valeurs de S%F inférieures 4 0,7 A 1.

La correction du facteur de Lorentz est automastiquement effectufe par le
programme d'intégraticn des raies, L'yttrium et le nickel absorbent

peuw les neutbtrons. Cependant, le nickel provogue une diffusion incohérente
(23)

“', qui contribue & augmenter
l'absorption apparente de 1l'échantillon. Le coefficient linéaire

de nature isotopique non négligeable

d'absorpiion totale wvaut ainsi ¢ p = 1,11 cm-1, La correction d'absorption
- j . - -~ - - - -

I = Imes exphﬂ%kﬂ sur les intensités intégrées mesurées Imes’ nous s

smené 2 celculer pour chague réflexion le parcours moyen T des

hkl°?
neutrons dans le cristal.

L'affinement de la structure réazlisé par la méthode de moindres

carrés consiste & minimiser la quantité ¢

> 2
o = - Yn,x,1 [Ih,k,l - KIF g1l Yh,k,l}

ol Ty .1 est 1'intensité de la rale observée, corrigée du Facteur de
2 H

Lorentz et de 1l'absorption;

_ 1 . . PR . 2 -
wh,k,l = 52 représente le poids affecté 4 la raile, ghkl gtant sa
hk1l

variance,

Fh,k,l est le facteur de structure,

Yh k.1 est un facteur gui corrige le phénoméne d'extinction,
9 »

K est un Tacteur d'échelle.
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Facteur de structure

Dans le composé YNiB, (groupe d'espace R3m), les pogitions des

atomes, décrites dans une maille triple hexagonale, sont les sulvantes

Y en O; 0,

T 0
NiI en 0, 0, %
Y,p en 0,0, 23 et 0, O, E3
Ni o, en 0, 0, z) et 0, 0, Eh
NiIII =N Xg s ES, Zg i Xgo 2x5, Ze 2;5, §5, %
25, XS, E5 H 25, 2§5, 55 H 2x5, XS’ 55.

A ces positions, 1l faut rajouter les translations non &lémentaires de

1z maille triple hexagonale

2 1 22
0, 0, 0 3 _375' Es '3": "3"-

1.4
33

e faecteur de structure s'écrit

Fh,k,l = 3 {bYI TYI + bNiI TNiI cos (NMl) + EbYII TYII cos (2H1z3)
+ 2b... T . cos(2mlz, ) + 2b,. T cosoM{t-k)x. + lag)
NIII NlII h NJIII NlIII 5 5

+ T .0 cos?T{ (h+2k)x +lz ) + T .3 cosPrl2h-k)x,. +lz )
Nirrr 575 WirTr > 5‘

ol les b.1 sont les longueurs de Fermi et les Ti les facteurs de temp&-

rature qui rendent compte de l1'agitation thermique des atomes.

Facteurs de température

Compte tenu de la sym€trie de la structure. ncus avons utilisé
des facteurs de température anisotropes. Ces facteurs g'écrivent, de la

manidre la plus générale, sous la forme

_ _ 2 2 2
T = exp[-(611h + Bk T Bgall ¥ PByohk + 2Bpgkl ¥ 2631lh{]

Le nombre de coefficients indé&pendants Bij peut &tre ré&duit en tenant

compte de la symétrie de chacun des sites. Pour cela, nous avons utilisé

(2h)

1s méthode proposée par Levy .
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Pour les sites YI et NiI (sym&trie ponctuelle 3m) et les sites YII et

Nl (symétrie ponctuelle 3m), le facteur de température se réduit 3
2 2 2
= —_ + -
T exp _611(h + k hk) 8331

Pour le site cristallographigue NiIII (symétrie ponctuelle m), trois

types de positions sont infguivalentes pour le Facteur de température :

1 -

NiIII !X, X, Z
NiiII Xy 2%, Z
Ni%II P 2%, X, 2

Les trols facteurs de température 3 considérer sont alors

' 2 o
Teid = exp ~[%11(h+k) T Byghk + B, 1T 4 823l(h—k)]
IrI
T .2 = ex —[% he o+ B (k2+hk) + R 12 +°B l(h+2k{]
Ni P 11 12 33 23
IIT
T..3 = exp -|p x? 4 8 (h2+hk) + B 17 - B 1(2h+k)
NiIII 11 12 33 23

Extinction{gs_ET)

Un cristal réel est en général trop gros pour gque la théorie
cinématique de la diffraction s'applique sans précautions. On introduit
alors la notion d'extinction basée sur un moddle de eristal mosalque.
Dans un tel mod&le, le cristal est décrit comme un ensemble de petits
blecs, suffisamment petits pour qu'd 1'intérieur des blocs, le terme
correctil & la théorie cinématiqgue, extinction primaire, soit faible.
Ces petits blocs sont 1légdrement désorientés les uns par rapport aux
autres. Lorsque deux blocs diffractent en mime temps, le deuxidme recoit
le faisceau incident diminu? de ce qui a &t& diffracté par le premier
bloe, ce gui correspond 4 l'extinction gecondaire. Les petits bloes
Provoquent de plus un €largissement du faisceau diffracté&, ce qui donne
une contribution 4 l'extinection secondaire 1iée 3 1a teille des blocs.

Le cristal mosalque est done déerit & l'aide de deux paramétres, t, la
1

2T

Ces deux paramétres permettent d'exprimer l'extinction secondaire.

taille des blocs, et g, relid § la mosalque N du eristal par g =

L'extinction primaire est déecrite 4 l'aide du seul raramétre t.

L'extinction donne lieu & une diminution de l'intensité mesurde, gui peut
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se traduire & 1'aide du facteur ¥ . (ef., p. 4B) inférieur ou &gal & 1. Pour le
. 3 H
eristal de YNi3 utilisé, l'extinction est faidble, el un développement au

premier ordre est suffisant. Il conduit aux formules suivantes !

e s

2 t2 gin20
ol xp =3 Q—— est l'extinction primaire,

1 = T 1 \° T/
et x = —@q T T ( ) est l1l'extinction secondaire

3]
] /o hkl it sin2 /2 e
3 2

A IFhkl'
avec @ = >

¥ 8in20

[s]
A : longueur d'onde en A,
Fhkl : facteur de structure en 10_12 cm,
- o

v : volume de la maille en A3,
5] : angle de Bragg,
t : tajlle des blcoecs en M,
g : relid 34 la mosalque : g = - , N en radians,
_ 2/T 7
Thkl distance moyenne de parcours des neutrons dans le cristal en cm

Les deux paramétres d'extinction & aéterminer sont t et g.

Nous avons affind les positions des atomes, la longueur de
Fermi de l'yttrium, les facteurs de température et les paramdtres
d'extinction afin d'ocbtenir le meilleur accord entre leg intensités
mesurées et calculéeg. Le facteur de confiance obtenu

Tz -1 |
R = OESI calc vaut 3,7 %.
calc

Les résultats de l'affinement sont portés dans le tableau 5.

Lz longueur de Fermi du nickel, utilisée dans cet affinement, est celle

(26)

donnée par Bacon

_ -1z
bNi = 1,03.10 cm,

La longueur de Fermi de 1l'yttrium obtenue apr&s l'affinement vaut

by = 0,764 £ 0,005 1072 cm,

(28)

Eile est en bon accord avec celle obtenue par Bonnet . La valeur

trouvée pour g correspond 8 une mosalgue de :




1 .
n=-—"—=2,08 % 0,27 mianute d'arec.

o1 g
Suivant la classification proposée par Zachariasen(25) les valeurs
obtenues pour les paraméires t et g montrent que l'extinction est faible,

secondaire .de type IT, c'est-d-dire résultant principalement de la

taille des blocs.

IV-3 - EXPERIENCE DE NEUTRONS POLARISES

IV-3-1 - M&thodes expérimentales

a — Appareillage

L'expérience de diffraction de neutrons polarisés a &té réa-
llsee & 1l'aide du diffractométre D3 de 1'Institut Laue- Langevin. Ce
diffrectomdtre deux axes est installéd prés de la source de neuntrons
thermigues et permet de travailler 3 des longueurs d'onde comprises
entre 0,7 et 1,2 R. Le schéma de principe de l'appareiliage est repré-
senté sur le figure 30, Le faisceau de neutrons non pelarisés est
diffracté par un monochromateur, qui a le double rdle d'extraire un
faieceau de neutrons monocinétique et de le polariser. Dans notre cas,
ce monochromateur &€tait un cristal de cobalt-fer, dont on utilise la
réflexion de Bragg (200) pour laquelle le rapport Y = FM/FN est &gal & +1.
Un champ magnétique "polariseur" vertical rend le cristal polariseur
monodomsgine, ainsi celui-~ci ne réfiéechit Plus que les neutrons 4d'un des
deux €tats de spin. La polarisation est maintenue sur tout le trajet du

" d'une centaine d'Cersted. Le

Taisceau incident par un champ "guide
renversement du sens de la polarisation par rapport & 1'aimantation de
1'échantillon {flipping) est obtenu par retournement brusque (non adia-

2
batique) du champ guide 9).

b - Principe de la mesurae

Le principe de la mesure est de comparer les intensités
diffractées dans les deux &tats de polarisation initiale du faisceau.

Le rapport de ces deux gquantitds est le rapport de polarisation :

i - 1 FL(E) + 24” F(R). R (R) + o FE(E)
R(k) = = =
1T rg() - 2d® md)r, (@) 4 @® PR

ol FN est le facteur de structure cristallographique,
FM le facteur de structure magnétigue,

-
k est le vecteur de diffusion de la réflexion considérée.
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Tableau 5 : Paramdtres de la structure de YNi3 affinés

par moindres carrés.

Paramdtre valeur incertitude
longueur de Fermi (15 Zem) by c,76L 0,008
Coefficients du facteur
de température multiplié par 10
atome YI 611 80
833 3!7 0!3
atgme Ni By g2 . L
533 2,3 0,2
atome Y o B 11 84,5
833 3,1 0,2
atome Nig; 811 116 b
533 ‘2,6 0,2
atome Ni . 611 69 3
810 T2 3
Bos ~0,55 0,4
B3s 3,3 0,1
. 13 o
Position (A) Tig N 00,1390 0,0001
NlII Zy, 00,3331 0,C000
Nip o %5 0,0818 ¢,0000
x5 00,5005 0,0001
paramdtre d'extinetion t (u) 0,106 0,024
g hé6 69
facteur d'échelle X 185,5 1,5
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Monochom alteur
polariseur

. ’/:‘ Zh Cales™
\

Cryoflipper

B obine
Supraconductrice

Compteur |evant

Echantillon V@

~

Puits d
neutrons

-~

* Les cales permettent de faire varier 2®M de 18 & 51° et de modifier

ainsi la longueuwr d'onde.

Figure 30 : Schéma de principe du diffractom&tre & neutrons polarisfs D3.
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g est un facteur géométrigue, qui lorsgue 1'aimantation est saturée
selon le champ magnétigue appliqué, traduit l'angle © entre le

vecteur de diffusion et la direction de 1'aimantation : q2 = sineu.

8i la structure est centrosymétrique, Fy et Fy sont réels. On d&finit alors

la quantité :

et le rapport de polarisation gl'écrit :

YE + 2y + 1/q2

o o
Yo -2y + 1/q

R =

T,a connaissance des FN,déterminés par 1'étude de la structure cristallo-
graphique, et celle des Y, déterminés par la mesure des rapports de pola-
risation, permet de calculer les facteurs de structures magnétiques FM’
FM = Y.FN. L'utilisation de neutrons polarisés est beaucoup plus sensible
pour la mesure de faibles moments magnétigues gue celle de neutrons non
polarisés. En effet, lorsgue les peusrons ne sont pas polarisés,
1'intensité diffractée vaut :
(1+ + 1_) = Fl\gll

=2
T2

Lorsque les neutrons soat polarisés, elle vaut

Lz diffusion magnétique est amplifiée par le terme Py Fye
A titre d'exemple, pour un composé dont le facteur de structure magnétique

est 1 % du facteur de structure nucléaire, en neutrons non polarisés :

1 = FN + FM = FN(1 + 10

R o= 1o = 1 & k1075,
I

La mesure en neutrons polarisés est dans ce cas 400 fois plus sensible

gue celle en neutrons =non polarisés.

¢ - Conditions expérimentales

Le cristal utilis& est celui qui a servi a l'affinement de la
structure cristallographigue. I1 a &té placé avec 1a direction de facile
. . - . > . .
simantation, c'est-d-dire l'axe a de la maeille hexagonale, wvertical et

paralldle au champ magnétique appliqué. Cette explrience a gté réalisée
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i 4,2 X, dans un champ de 13,2 kOe. La longueur d'onde utilisde &tait

de 0,9002 R. Hous mvons mesuré les rapports de polarisation de foubes
les raies de type {0kl} jusqu'a E%?Q = 0,8 2_1. Les rales de ce type ont
€t€ choisies afin d'obtenir une projection de la densité d'aimantation
parsllélemenet 3 1'axe 4. Clest en effet cette projection qui perﬁet
d'avoir le mcins d'atcmes superposés, et donc de mieux définir i'aiman-
tation de chaque site. Afin de calculer les facteurs de structures
cristallographiques & 4,2 K, nous avons extrapclé les coefficiants des
facteurs de temp@rature anisotropes en utilisant ure loi de Debye pour

décrire la variation thermique de ces coefficients.

d - Correctiocns

‘ Les intensités mesurées pour les deux directions de polarisa-
tion doivent &tre corrigées de piusieurs imperfections, qui sent de deux
types. D'une part les imperfections dues 3 l'expérience : polarisation
incomplé&te du faisceau de neutrons incidents déns leg deux directions
de polarisation et contamination en A/2. D'autre part les imperfections
provenant de 1'&chantillon : dépolarisation par le cristal échantillon
du faisceau de neutrons, et extinction. La correction d'absorption, dont
nous avons tenu compte lors de l'affinement de la structure cristallo-
graphique, n'intervient pas ici, car 1'absorption affecte de manidre
identique les intensités pour les deux sens de polarisation de neutrons.

Le rapport de ces intensit@s est donc indépendant de l'absorption.

La polarisation du faisceau incident est caractérisée par le

+ -_—
—_— - + -
rapport P = E:*MHE:, ou N et ¥ =sont le nombre de neutrons de moment
N + N

magnétique parall&le ou opposé & 1'aimantation de 1'échantillon. En
pratique P différe 1&glrement des valeurs *1 gqu'il prendrait dans le

cas idéal d'un faisceau parfaitement polarisé, c'est-3-dire ofl 1'une des
populations Nt ou N serait nulle. Ces &carts de guelgues pour cent
proviennent de diverses sources de dépolarisation mais &gclement du
phénoméne de diffusion multiple dans le cristal polariseur ; ils dépendent
donc de la longueur d'onde utilisée. Les imperfections du systime de
retournement de polarisaticn (cryoflipper) contribuent 8 un degrd moindre
i ces Ecarts, et inddpendemment de la longueur d'onde. Nous avons &talonné
la polarisation du falisceau obtenue au niveau de 1'&chantillon pour

chacun des deux €tats + et - du cryoflipper & l'aide de deux monoeristaux

CoFe (200) pour lequel y = F/F = +1 et Cu,MnAl (111}, alliage de
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Heusler pour lequel v = -1. Nous avons trouvé
P+ = (0,972
P = -0,976

o
& la longueur d'onde utilisée de 0,9002 A

Dépolarisation par 1'échantillon

Une mesure de la polarisaticn du faisceau avant 1'échantillon
et une mesure aprds permettent de définir la polarisation dans l'&chan-
tiilon en considérant que les faces d'entrée et de sortie interviennent
chacune pour moitié dans la dépolarisation. Dans le cas de YNi3, ol ies
moments magnétiques sont trds faibdles, la dépolarisation par 1'&chantil-

lon est négligeable.

T'intensité mesurée doit 8tre corrigée de la contribution de
1a longueur d'onde A/2, dont la présence dans le faisceaun dépend de la
longueur d'cnde utilisée, et 4u flux de neutrons. Lorsque cette contami-

nation en A/2 est importente, on utilise des filires gélectifs.

Extinction

Les paramdtres d'extinction g et t utilisés sont ceux déter-

minéds par l'affinement de la structure eristallographique
g = 466

t 0,106 u.

Cette correction est la plus importante parmi toutes les corrections

effectuées.

IV-3-2 - Résultats expérimentaux et analyse

Les formules utilisfes permettant de csleuler les v & partir

des rapperts de polarisation R mesurés, et qui tiennent compte des

(30}

o -1
= 0,8 A , pour

diverses corrections, sont explicitées dans la thése de F. Tasset
[ Sin@
A

Les valeurs de Fg, y et FM’ dZterminées jusgu'a

les raies de type (0kl) sont portfes dans le tableau 6.
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Tavleau ¢ YNi3 - Facteur de structure nucléaire, y et facteur
de structure megnétique 4 4,2 K.
Les chiffres entre parenthéses désignent 1'incer-
titude sur les derniers chiffres de Fu.
[o]
Bk 1 |sin®/x (a71) N (107 "%cm) ¥ F, (10717 om)
0 0 3 0,0617 1,9k 0,0362 0,0703 {25)
o 1 1 0,1182 - 6,262 0,02L0 ~0,1503 (29)
0 0 & 0,1234 - 4,815 0,0234 -0,1082  (h48)
0, 1 2 0,1235 - 1,778 0,0299 -0,0532  (30)
0 f 4 00,1425 0,970 0,0052 .0,0050  {33)
o 1 5 0,1553 - 0,322 ~-0,01L0 0,005  {(27)
0 ¢ 9 00,1850 3,722 0,008k 0,0313 (ko)
o 1 7 0,1851 6,160 -0,001L -0,0084 (28)
o 1 8 0,2015 G,216 0,0029 0,0269 (51)
S0 2 0,2337 15,107 0,0066 0,0993 {30)
0o 1 10 0,2363 - 3,752 00,0117 -0,0L439  (38)
0 2 2 0,236 10,975 0,007k 0,0815 (36
0 0 12 0,2h67 27,386 0,0138 C,3779 (187)
0 2 4 0,2469 -10,516 0,000k -0,0984k {38)
o 1 11 0,2543 -13,281 0,0077 -0,1016 (kL)
0 2 5 0,25k5 -20,851 0,0104 -0,2159 (22)
o 2 7 0,2737 -15,763 0,0135 -0,2134  (37)
0 2 8 00,2850 - h,68L 00,0228 -0,1067 (29)
0 1 13 0,2915 - 7,733 0,0126 -0,0378 (30)
0 0 15 0,308 11,768 0,00h9 0,0571 (32)
0 1 14 0,3105 2,618 -0,0123 -0,0321  (3k4)
0 2 10 0,3106 6,425 0,0083 20,0535 (73)
0 2 1 0,3246 6,383 0,0099 60,0633 (3k)
o 1 16 0,3L489 5,338 0,0009 0,0050 {h1)
0 3 0 0,3492 9,702 00,0020 0,0196 (ko)
o 213 0,354k 14,565 0,0058 0,08LL  (23)
¢ 3 3 0,3546 0,928 0,0176 0,0163 (35)
0 3 3 0,3546 1,385 0,0196 20,0271 {(51)
o117 0,358h - 2,266 0,0031 -0,0071 (kL)
0 0 18 00,3701 -10,917 C.,0064 -0,0701 (k1)
@ 2 1k 0,3702 17,017 00,0035 0,0605  (3k)
0 3 6 0,370k 19,555 00,0060 0,116  {55)
0 3 6 C,370L 19,581 0,0066 0,1300 (35)
o 3 9 0,3952 5,915 0,0057 0,0336 (4o}
0 3 9 0,3952 5,461 G,0057 0,0312 (32)
0 2 16 0,bk030 - 3,416 0,0096 -0,0328 (41)
0 119 0,4076 - 0,868 0,0039 -0,003Lk  {37)
0 2 17 0,4199 ~20,668 00,0053 -0,1102 (58)
0 1 20 0,4273 6,851 00,0017 0,0117  (h4l)
0 3 12 0,h2786 3,043 00,0039 60,0118 (58)
0 3 12 0,Lke76 2,990 0,0037 00,0111 {29)
0 0 21 00,4317 5,455 0,0016 0,0087 (56)
0 2 19 0,hs5hT -23,213 0,00L6 -0,1078 {L7)
o 3 15 00,4659 8,287 0,0017 0,01h2 (45}
o L 0,h661 14,803 0,003k 80,0518 (52)
0 1 22 GLLE6T0 4,583 -0,000k -0,0019 {3h)
0 L 2 0,467k 10,758 00,0032 0,0341  (38)
o 2 20 00,4725 - 8,780 0,0062 -0,0540 (ko)
o L 4 0,4728 -10,238 0,00k -0,0k2Lk  (5L)
0o L4 5 00,4768 -20,330 0,00hk2 -0,086L4 (s50)
0 1 23 0,4870 - 6,795 0,00h7 -0,0318 (69)
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Tableau 6 YNi3 -~ (suite)
n k1 1sinO/X (A_1) (10~ 12cm) ¥ F.o (10772 om)
o k7 0,4873 -15,383 0,0061 -0,094k1 (53}
G 0.-2h4 0,k93h 25,965 0,0030 0,0778 +{50)
o 4 8 0,h938 - 4,568 00,0091 ~-0,0816 (56)
0 2 22 0,5087 11,832 0,0015 0,0181 (79)
0o 32 18 0,5088 12,503 00,0046 0,05786 (59)
0 3 18 0,5088 12,426 0,003L 0,0418 (60)
o L o 0,5090 6,319 0,0032 0,0203 (119)
0 4 11 ¢,5176 6,307 00,0032 0,0201 {10k)
o 1 25 0,5270 -13,4k43 0,0016 -0,0211 (6L}
o 2 23 0,5271 10,401 0,0011 0,0119  (77)
o L 13 0,5369 147277 0,0016 0,0232 (68)
6 1 26 0,5471 - 5,h11 0,0032 ~0,0171  (46)
0 b 1L 00,5474 17,035 00,0012 0,0197 (61}
0 0 27 0,5551 9,596 0,0010 0,0092 {(63)
o 3 21 0,5553 10,202 00,0011 0,0108 (58)
.0 321 0,5553 9,771 00,0010 o,0101  (57)
0 2 25 0,56L2 8,905 0,00h1 0,0369 (T4)
0 &L 16 0,5701 - 3,320 0,0072 -0,0239 (104)
0 4 17 0,5822 -20, 145 10,0023 0,057  {72)
c 5 1 00,5824 - 6,145 0,0081 -0,0496 (90}
0 2 26 0,5830 10,825 10,0020 0,0219 (79)
0 5 2 0,5835 - 1,271 00,0139 -0,0177 (1086)
o 1 28 0,5873 + 7,191 0,0011 +0,0079 (7k)
0 5 b 0,5878 0,625 -0,0275 ~0,0172 (240}
o 5 5 ¢,5910 0,051 -0,0kh51 -0,0023 (35)
0 5 T 0,5995 6,149 0,001k 0,0087 (50)
0 3 2L 0,60L5 3,037 00,0039 0,0117  (9h)
0 3 2k 0,60k45 2,937 0,0111 0,0326 (85)
0o 5 8 0,60h8 8,47k 0,0025 0,0209 (129)
o 1 29 0,6075 h,168 0,0024 0,0100 (95)
o I 19 0,6078 -22,637 0,0029 ~0,0661 (133)
o 0 30 0,6168 - 3,937 00,0077 -0,0272 (1k46)
0 5 10 0,6173 - 3,116 0,0020 -0,0061 (202}
0 2 28 0,6210 1,340 -0,0106 -0,0142 (135)
0 L 20 00,6212 - §,561 0,0029 -g,0247  (87T)
¢ 5 11 0,62hh -12,833 0,0026 -0,0335 (83)
0 2 29 0,6L01 -11,600 00,0028 -0,0327 (82)
0 5 13 0,6L0L - 7,499 ¢,0030 -0,0222 (98)
0o 1 31 00,6479 0,499 0,0132 0,0066 {(37)
o L 22 0,6491 11,572 -0,0002 -0,0021 {84}
0 5 14 c,6493 2,854 -0,0052 -0,0149 (127)
0 3 27 0,6558 3,310 -0,001Lh ~0,0047 (122)
0 3 27 0,6558 3,725 0,0003 0,0013 (118)
0 Lk 23 00,6636 10,210 0,0000 o,0002 {93)
o 1 32 0,6681 2,088 -0,0100 -0,0208 (151}
0o 5 16 0,6685 L, 7k 0,00kt 0,0193 (109)
0 2 31 0,6785 -21,420 00,0007 ~0,0160 (83)
0 0 33 00,6785 - 3,9L43 0,0063 -0,0250 (359)
0 &k 25 0,6935 8,766 0,0021 0,0188 (105)
0 2 32 0,679 -1L,507 G,0006 -0,0088 (88)
0 6 0 0,698 32,059 0,001k 0,0433 (73)
¢ 5 19 0,7009 - 0,562 0,003k -0,0019 {162)
0 6 3 80,7011 1,629 0,0029 o,00L7 (134)




Tsbleau 6 :

YNi3 - {(suite)
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Fh—h k sind/x (A7) (10 12cm) Y Py (10 2 om)
0 6 0,7011 1,630 0,0066 0,0107 (101)
0 173k 00,7086 0,534 G,0133 0,0071 (280)
0 3 30 0,7088 17,878 00,0009 00,0169 (93)
¢ 3 30 0,7088 17,998 0,0026 0,00kt (86)
0 L 26 6,7089 10,623 0,0007 00,0070 (125)
o 6 0,7092 - 4,63k ~0,0011 0,0053 {116)
0 6 00,7092 - Lk, 6309 0,0060 -0,0276 (242)
0 5 20 00,7126 6,279 0,0018 0,0011 (2Lk6}
0 6 0,7225 3,2kT 0,0052 0,0169 (z20k)
0 6 0,7225 3,248 0,0000 0,0000 {(134)
0 1 35 0,7289 - h,726 -0,0037 0,0173 (1k43)
0 2 34 00,7368 b,o1k -0,0031 -0,0153 (L78)
0 5 22 0,7371 4,789 -0,0001 -0,000L (172)
0 0 36 0,7L01 30,129 -0,0007 -0,0218 {8%)
o & 28 0,7hkok 1,316 -0,0043 -0,0057 (159)
a6 12 0,7hoT 25,321 0,0011 0,0271 (28%)
0 6 12 0,ThOT 25,321 0,0016 00,0404 {(8L)
0 5 23 0,7499 -~ 6,711 0,0072 ~0,0485 (138)
0 2 35 0,7563 9,587 0,0027 0,0262 (115)
0 4 29 0,7565 -11,310 0,0011 -0,0124 (117)
0 3 33 0,7630 3,168 -0,001h -0,0045 (186)
g 3 33 0,7630 2,773 0,0021 60,0058 (168)
o 6 15 0,7635 10,720 00,0002 90,0017 (177)
0 6 15 0,7635 10,719 -0,0025 -0,0265 {(176)
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Projection de la densité d'simantation paralldlement & l'axe a

T,es Tacteurs de structures magnétiques, FM’ sont les coefficients
de la décomposition en série de Fourier de la densité d'aimantation

plx, v, z)» dans l'espace réel tripériodique du cristal

T F_(hrkl) exp ﬁ%ﬁ.(hx + ky + lz{]

1
plx,y,2) =5 L 1
Ve ko1 M

od V est le volume de la maille.

. b dl
La projection de cette densitd sur un plan perpendiculaire & l'axe a

du cristel s'éerit
1

plyz) = p(xyz) adx = é
Q

v ¥ P _(0kl) exp [}eiﬂ(ky + 1z)1

k1 M

o8 8 est la surface de la projection de la maille.

Les F (Okl) mesurds nous permettent domne de calculer cette projection.
Theorlquement la trensformation de Fourier reduiert la sommation d'un
nombre infini de termes. Le nombre de facteurs de structures magnétigues
mesurés &tent limité, il apparait des erreurs de terminszisons de série,
gui peuvent se traduire par des oscillations spatiales de la densité,
principaiement dans les zones de faible densité magnétique. Four atténuer
ses oscillations, gqui n'ont pas de sens phy51que, nous avons calculé la
densité moyenne autour des points congidérés, en prenant comme surface

a'intdgration un carré de cdtéd 2 6.

Nous avons utilisé pour le calcul de la projection de la
densit® d'aimantation des programmes mis au point par P.J. Brown
(Cambridge, Crystallcgraphy Subroutlne Library). La projection de la
densité d'aimantation avec & = 0,375 A ainsi gue ls projection schéma-
tigque de la structure crigstallographique, sont représentées sur la
figure 31. Le facteur de atructure magnétique de la raie {(000) corres-—
pond & l'aimantation mesurée a b4,2 K sous 13,2 kCe soit
1,35 uB/9 (YN13). On observe une densité magnétigue localisée sur chague
atome de nickel, et aucune densité localisée sur les atomes d'yttrium.
gur le site NiIII (z =0,082+ 1/3, y = t/2 + 1/3), deux atomes de nickel
se projettent. La densité de ce point est en effet double de celle du
point (z =0,082+ 1/3, ¥ = 1/3) ol un seul atome NiIII se projette.

Les trois sites de nickel présentent des aimantations légdrement diffé-

rentes. Au sommet des pics, les densités a'aimantations sont les suivantes :
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Figure 31 YNi3 - Projection de la densitéd magnétiqge & 4,2 K sur un
plan perpendiculaire & l'axe & de 1la maeille hexagonale.
& ~ Schéms de la projection des atomes.
b - Carte de la densit? pour =z compris entre 0,12

Le densit€ est moyennfe sur un carré de cBté
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[e]
) 2
0,059 t 0,00k uB/A pour Nij
(o]
2 .
0,084 * 0,00k Hg /A" pour Nigpg

o]
2 .
0,070 * 0,004 ug/A" pour Nip g

Entre leg atomes on observe de fpibles cscillations, auxquelles il est
difficile d'attribuer un sens physique. Cependant, malgré l'importance
des incertitudes, il semble gue la polarisation diffuse ne soit pas

uwniforme.

Afin d'évaluer le moment magnétique de chacun des trels sites
de nickel, nous avons comparé la densité d'aimantation expérimentale, S
celle calculde dans un modéle ou 1'simantation localisée sur les sites
de nickel est déerite & l'aide du facteur de Tforme 34 observé dans le

(31)

de 1la dengité magnétique le long des lignes z = %, z = % et z =0.082+ %,

nickel métalligue Nous avons porté sur la figure 32 les projections
chague ligne correspondant 5 un site de nickel différent. Les courbes

en trait continu et en pointillés représentent respectivement les dengi-
+45 observées et calculfes dans le modéle ci-dessus. Les moments magné-

tiques de chaque site ainsi déterminés valent

0,057 * 0,003 Mg pour NiI

0,078 £ 0,003 Uy pour NiII

N .

0,065 % 0,003 upour Nip g
Lisimantation de la maille déduite de ces valeurs est de 1,81 % 0,08 g
3 4,2 K sous un champ de 13,7 kOe. L'aimantation macroscopique mesurée
directement dens les mémes conditions est de 1,35+ 0,07 uB/Q (YNi3).

I 'écart entre ces deux valeurs {-0,L46 £ 0,15 uB/Q (YNiB)) peut 8tre

attribué 3 la valeur moyenne de la densité diffuse 1iée A la polarisation.
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CHAPITRE v

ANALYSE ET DISCUSSION DES RESULTATS EXPERIMENTAUX

Y-1 - ETUDE DU COMPORTEMENT PARTICULIER DES COMPOSES ETUDIES

V=1-1 = Composés Y2N11T

Dans les alliages de 1l'yttrium avec un métal de transition, le
moment 34 décroil lorsgue le pourcentage d'yttrium allié augmente. En
particulier, le moment du nickel est nul pour YNiS. Dang les composés
Y Wi

ZARRL

celui gu'il poss&de dans 1l'état métellique, comme le suggdre la faible

gtudifs, le nickel & un moment fortement ré&duit par rapport a

valeur de 1'aimantstion spontanfe. De plus, ces composés présentent des

particularités gqui dépendent de la stoechiométrie réelle.

Pour leg deux composés les plus riches en nickel, la variation
thermigque de la susceptibilité superposée présente deux tangentes
d'inflexion . : une courbure négative maximum est ohservée, a4 70 K et
50 K respectivement, pour Y2Ni17 et YQNi16' Tour les trois composés
ftudiés, la variation thermigue de 1'aimentation spontande ne peut s'interpréter
ni dans un moddle de magnétisme leocalisé, dans lequel cette variation se
déduirait de la fonction de Brillouin, Bﬁ/g’ 1ni dans un modéle de wmagné-
tigme itinérant de type Stoner dans lequel la wvariatiocn serait propor-

tionnelle & [} - (T/Tc)g

En outre, pour le composé YENi16’ la variation thermique de
l'aimantation spontande passe par un meximum vers 30 K. Une telle varla-
tion #tal®t jusgu'alors carsctéristigue d'un comportement ferrimagnétique.
En effet, des atomes magnétiques. répartis sur deux sites cristallo-
graphiques différents et couplds antiparslleélement, peuvent donner lieu
3 une telle variation thermigue, en raison des différences de variations

thermigques de leur aimsantation propre. Cependant, dans les compozés du




nickel €tudiés, nous sommes en présence d'un magnétisme 34, pour leguel
le nivesu de Fermi se trouve en sommet de bande j; il n'y a donc pas de
raison pour que des interactions négatives entre stomes de nickel soient
présentes. Les composés du cobalt se btrouvant dang les mémes conditions
sont ferroﬁagnétiques. Récemment, une variation thermique analogue de
1'aimantation spontanée a 8t€ observée dans des alliages ferromagnétiques

proches de la condition d'apparition du magnétisme 334, plus particulidre-
(19)
5 .

doit 8tre associée une forte dépendance de la température de Curie avec

ment dans le composé& ThCo Dans ce cas, au maximum de l'zimantation
P s

la composition, ¢e gue nous chservons dans les compcsés YPNiTT’ puisque
'\.

la température de Curie passe de 149 ¥ & 119 K lorsque laz composition

passe de Y2N1 ) Y2N1

17 15°

Ces compos?s YQNiTT sont donc au voisinage des conditions
d'apparition du magnétisme du nickel. Les atomes de nickel se répartissent
sur quatre sites cristallographiques différents ; leur caomportement
magnétigue dépend de leur envirvonnement. Certains sont fervomagnétiques.
La variation thermique de leur aimantation spontanée est monotone. Rlle
est schématisée sur la figure (33a). D'autres atomes, pour lesguels
l'environnement en atomes d'yttrium est plus iwmportant et par conséguent
celui en atomes de nickel plus faible, sont paramagnétiques, le critdre
de Steoner n'étant plus satisfait. La bande 34 est presque remplie. Lorague
le nivesu de Fermi se trouve dans une zone oll la variation de la densité
d'é€tats en fonction de 1'énergie présente une pente fortement négative
et une courbure positive, la variation thermigue de 1la suscepbibilité

(32)

rieure & la temp&rature de Curie, l'zimantation induite sur ces atomes

peut présenter un maximum 8i ce maximum est & une température intTé-
par le champ d'€change cré par les atomes ferromagnétiques voisins
passers par un maximum {figure 33b). La variation thermique de 1'aiman-—
tation spontanfe du composé présentera donc un maximum sinsi que lsg
susceptibilité superposée, car cette dernidre correspond alors, pour
l'essentiel, & celle des atomes Paramagnétigues (figure 33c).

On moatre théoriquement(32}, qu'd l'existence fu maximum de
susceptibilité des atomes paramagnédtiques, doit 8tre assocci? un champ de
transiticn leur permettant d'atteindre un état de haute aimantation. Ce
comportement a donné lieu 4 ls notion de métamagnétisme des &lectrons

itinérants. Dens les composés YENi comme dans le palladium, ce champ

17°2
de transition n'est pas atteint avec les champs disponibles en laboratoire.
Cependant, sur le composé Y2Ni16, la variation de 1'aimantation en fonction

du champ, 48 1,5 K, présente une tangente d'inflexion (figure 3h4),
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MOT) M(O,T)
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a b
Figure 33 Y2Ni16 {gchématique) .
' s — Variation thermigue de 17simantation spontande des
atomes de nickel ferromagnétiques.
L - Variation thermique de l'aimantation spontanée des
atomes de nickel paramagnétiques.
¢ - Variation thermigue de 1' aimantation spontanee totale
des stomes de nickel et de la susceptibilité superposée
(traits discontinus).
-
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Figure 34 Y2N116 - Variation isotherme de 1l'aimantation avec le

champ & 1,5 K.




La susceptibilité différentielle sous 40 kOe, gui correspond & la suscep-
tibilité superposée, est de 7,5.10"Ll u.e.m./mole de Ni. Sous 150 kOe, la
susceptibilité différentielle & atteint 'I8,3.10_]1L u.e.m./mole de Ni.

Pour les atomes paramagnétiques considdrés, un ternme proportionnel & 13

s'ajoute 4 la variation linaire de l'aimantation avec le champ.

Les trols composés Y2Ni1T €tudiés ont des teneurs en nickel
différentes, bien qu'ils cristallisent dans la méme structure cristallo-
grephique, des atomes d'yttrium pouvant remplacer des paires d'atomes de
nickel. C'est egsentiellement ia medification des interactions entre
atomes résultant de ces &carts de stoechiomdtrie qui permet de rendre
compte des différences dans les propridtés magndtiques observéesg, en
particulier de la diminution de 1l'aimantation spontanfe avec 1las teneur

en nickel (figure 35).

o
o8
[

F%/Ni)

&
[\

-

AIMANTATION ¢
o

: I _ i !
0 50 _ 100 150
TEMPERATURE (K)

FTigure 35 : Comparaison entre la varigtion thermigue de 1'aimantation
spontanée des composés YENi1T’ Y2N116 et Y2Ni16.
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V-1-~2 - Composé YNi3

Dans le composé YNiB, plus riche en yttrium que le composé
paramagnétique YNi5, le magnétisme réapparait. Les expériences de dif-
fraction de neutrons polarisés ont montré que ce megnétisme n'était pas
a% aux électrons 4d de l'yttrium, mais provenalt des glectrons 3d du
nickel. D'un point de vue macroscopigue, les propriétés magnétiques
cbservées sur ce composé sent correctement déecrites par le modéle du
trds faible ferromagnétisme itinérant développé par Stoner et
Wohlfarth{33’3h), dont une des meilleures illustrations est le composé
ZrZn,. Dans ce meddle, les intersctions d'&change sont exprimées &
1'aide d'un champ moléculaire. Le découpiage des deux bandes &tant
suppos? faible, on utilise un développement limité de la densité d'états
au voisinage du niveau de Fermi. L'expression analytique de 1'aimanta-
tion en fonchbion du champ et de la température Tont intervenir le coef-
ficient de champ mel&culaire et les dérivées successives par rapport &
1'énergie de la densité d'état, au niveau de Fermi. Dans le formalisme

de Landau, la contribution magnétique & 1'Znergie libre s'@crit

F =
Les coefficients A et B ont la forme suivante :

Ay E*(Tic)ﬂ

o}

f

1
0,0)

2%, ME(

o M(0,0) est 1'aimantation spontanée & 0 K,

Q2

et x, est ls susceptibilité superposée 8 0 K : (—M)

Qs

H 0
T =20

En minimisant 1'énergie libre par rapport & l'aimantation :

i, )| 3 omean) |, o2y o et
M(0,0) T, = %(0,0)

gqui g'écrit aussi

2 2 ; &
M (H,T) = M“(0,0) -7 | Y D TR

e

o
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Cette expression montre gue lez tracés de Arrott (Me fonetion

de H/M) decivent &tre des droites paralléles, et qu'd toute température,
l'aimantation croft avec le champ et ne se sature pas. La variation

thermique de l1'aimantetion spontande suit la loi
5 2 7,2
w(0,1) = 17(0,0) [1 - ‘T)J
. C

Ces caractéristigues sont bien observées pour le composé YNiS, ol les
isothermes des tracés de Arrott sont dans une large gamme de températures
des droites dont la pente varie trd&s peu (figure 25). La variation de

¥° en fonction de T° est linéaire {(figure 26).

De l'expression de l'énergie libre, on d&duit les contributions

magnétiques & 1l'entropie et & la chaleur spéclifique

2 3

s, = 4 4100.0) B
Xo T T

_ ¢ c

2 3

sz_‘_l_M(0,0) __NT_2_+3T
Xo it ™

s C

ainsi que la discontinuité de chaleur spéeifique & T,

Ac = Mg(o,o)

n XO TC

~

Le modéle utilisé conduit & des valeurs de 1'entropie magnétique et de
la discontinuité de chaleur spécifigque 3 T inférieures aux erraurs
expérimentales. Ces cortributions tr&s faibles ne peuvent donc pas &tre
mizes en &vidence expérimentalemeﬁt. Dans YNiB, aucune contribution

magnétique n'a 8té observée.

A basse température, la dépendance en 77 de la résiativité,
comportement génfral des ligquides de Fermi, est bien observée. Le coef-

8

ficient B de cette variation est de 1,3.10 ° Qen 7. De mani&re générale,
ce coefficient est €levé pour les trds faibles ferromagnétiques, de piu-
sleurs crdres de grandeur supérieur 3 celui des métaux de transition.

Dansg YNig, il esthgu méme_g?gg? de grandeur que dans Zang, pour leguel
il atteint L4,7.10 Qem K . Pour 1les composénggNi1T, le coefficient

B a une valeur intermédiaire : B = 0,8.10_9 Qem K .
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L'expérience de diffraction de neutrons polarisés nous a
permis de mettre en Evidence les aspects microscopiques du magnétisme
dans YNi3. Le magnétisme résurgent est de caractére 3d : seuls les
atomes de nickel sont magnétigues, et la distribution spatiale des Elec—
tyons 3d est analogue 8 celle cobservée dans le nickel métallique. La
aifférence des moments magnétigues leocalis€s sur les trois sites de
nickel montre le rdle de l'environnement local. Sur le tableau T, nous
avons pcrté les carsctéristiques de l'environnement de chacun de ces
sites : une diminution du moment magnétique d'un site & 1'autre corres-—

pond & une diminution du nombre de proches voisins nickel, associée &

une augmentation du nombre de proches voisins yttrium.

Tableau T : YNi3 - Fnvironnement des atomes de nickel
noment proches voigins proches voisins
Atome magnétigue nickel yttrium
(UB) type |nombre | distance type: nombre | distance
o] a3
() (&)
NiL 0,057+0,003 | Ni 5 6 2,527 Yoy 6 2,94
Ni 1 5,52 Y 2 3,19
i i ‘ 2,8
Nio g 0,065%0,003 | Ni 2 2,46 Yog 2 .89
Ni g 3 2,50 Yog 1 3,08
NiII 3 2,88
¥i 0,078%£0,003 Y 3 2,88
I i 6 2,45 1
TITT :

Le polarisation diffuse ochservée est négative comme dans le
nickel métallique, mais moins .uniforme. De méme que dans les nétaux 3d
elle résulte de 1'hybridation de la bande s avec la bande Bd(31). Le
caractdre non uniforme de la polarisation peut provenir des £lectrons

hd, peu localisés, de l'yttrium.




V-1-3 -~ Cecmposés nglT

Le composé YgNi7= qui correspond & une ccmposition plus riche
en ytitrium que le compozé paramagnétique YNis, se situe, comme YNiB,
dans la zone de ré@surgence du magnétisme du nickel. Pour cette composi-
tion, deux comportements magnétiques différents ont &té observés. Le
premier, propre au composé appeléd YENiT t.f.f. est celul d'un trés
faible ferromagnétique. Le second,désigné sous le nom d'aimantation
thermique, est celui du composé YENi7 a.t. : l'aimantation spontanée
n'apparait que dans 1'intervalle de température [TS, Tc]' Cl'est le
comportement de YgNiT g.t. qui caractérise la composition YENiT' En
effet, la disparition de 1l'aimantation zpontande 3 basse température est
un gage de grande puret?, car dans un composé proche des conditions
d'apparition du magnétisme, les défauts de cristallisation ol les impu-
retfs magnétiques tendent généralement 5 le rendre magnétigue. Ainsi
peut s'expliquer le comportement du composé YgNiT t.f.f. L'inhomogénéité
du magnétisme de ce dernier composé est confirmée par l'écart a le
linéarité dans les tracés de Arrott 3 toute température. DE&ja, dans le
compogé YZNiT g.t., un faible taux d'impuretés rend compte de la varia-
tion en 1/T de la susceptibilité lorsque la température passe de 4,2 K

g 1,6 K.

Le comportement magnétique de Y2NiT (a.t.) est trds particulier :
& basse tempfrature, il est paramagndtique ; i T , voisin de 7 K il
acquiert une aimantation spontanée qui pasgse par un maximum vers 40 X
et s'annule & T, = 58 K. Cette variation particulilre de 1'aimantation
spontanée, qui correspond & l'apparition d4'un ordre ferromagnétigue
lorsque la temp&rature croit, est caractérisée par l'appellation aiman-

tation thermique,

L'absence d'aimantation spontanée au-dessous de 'I‘S ne peut
provenir d'un ordre antiferromagnfétique. HEn effet, la wvariation thermigue
de la régistivité présente un changement de régime vers T,» ceractéris-
tigue de l'apparition d'un ordre magnétique aux températures supérieures ;
l'augmentation de la résistivité avec la température est plus rapide
lorsque la température est supérieure 3 T {figure 23). De plus, comme
dans les composés YQNi?T’ la présence d'interactions négatives est peu

probable, la bande 3d &tant presque remplie.
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®n 1965, Shimizu, en utilisant le modéle de Stoner pour discu-
ter les conditions d'apparition du ferromagnétisme dans les métaux(36),
avait prévu un tel comportement, qui jusqu'd présent, n'avait jamais &té
cbservé. En tenant compte de la forme de la densité d'@tat au voisinage
du niveau de Fermi, et de l'importance des interactions magnétiqués,
caractérigées par le ccefficient de champ moléculaire, 1l examine la
dgifférence d'énergie libre entre un &tat ferromagnétique et un Etat
paramagnétique, en foncticn de la température. Il fait intervenir les
dérivées successives de la densité d'état dans le développement de 1l'ai-
- mantation, et montre gu'un #&tat stable ferromagnétique peut exister dans
certains cas ol le critdre usuel de Stoner n'est pas vérifié. M&me pour
une forme simple de la densité d'états, ol les dérivées d'ordre impair
sont nulles, c'est-i-dire ol le niveau de Fermi se situe & un minimum
de la. densité a'dtats, plusieurs comportements sont prévus. Deux d'entre
eux sont schématisée sur la figure 36. Le cas a, dans lequel la variation
thermigue de la susceptibilité passe par un maximum, correspond au
comportement du cobalt dans YCo,. Le cas b, oil une aimantation spontanée

n'existe que dans un intervalle de température [T Té} est analogue

SD
au comportement de YENiT a.t.

<

a T b T

(36)

Figure 36 : Schéma de deux type de comportements prévus par Shimizu
—— Variation thermigue de 1l'inverse de la susceptibilité
Variaticn thermique de l'aimsntation spontanée.

a correspond 4 un maximum de susceptibilité (YCOQ)

b correspond & une aimantation thermique (YENi

T}'
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En fait, un minimum de la densité d'dtats au niveau de Fermi n'est pas

une condition nécessaire 4 l'obtention des comportements a et b. En
particulier, le niveau de Fermi peut se gituer dans une région de décrois-
sance de la densité& d'états, & condition que celle-~ci présente une
courbure p081t1ve et suffisamment importante. La variation thermique de
l'inverse de 1la susceptibilité, dans le modSle utiligé rar Shimizu,

s'écrit

;(({(—g)l = 1 - OtRSTg + BRSTh

ol RS est le coefficient de renforcement de Stoner

U représente les interactions magnétiques,

n(EF) est la densité d4'états au niveau de Fermi.

Il
o = 7? (v2 - v1)k

. .
avee vl o= 2ale) /// n(EF)

ae®

Lorsque o est positif et ®.R, suffisamment €levé, conditions réalisées

pour ve/v$ grand devant 1, ¥{(T) peut présenter un maximum.

Des calculs de bande, dans 1'approximation des lisisons

(37)

fortes s ont montré que dans les composés RCo, cette hypothése &tait
réalisée, Si le coefficient du terme en T2 de la variation thermigue

de 1/% & une valsur assez grande, la susceptibilité peut devenir infinie
pour une certaine température ; le ferromagnétisme apparalt, comme dans

le composé YENlT a.t.

V-2 - MAGNETISME DU NICKEL DANS LES ALLIAGES YTTRIUM-NICKETL

La modification des propriétés magnétiques du nickel dans les
alliages yttrium-nickel, en forction de la composition, doit Etre examinée
8 la lumiére de 1'évolution de la structure de bande. L'alliage est formé
par l'association d'une bande 34, étroite, et d'une bande 4d, plus large.

La différence d'électronégativité, c'est-3~dire des nivesux de Fermi,



des constituants de l'alliage conduit 3 wun transfert des €lectrons ha
vers la bande 3d d'@nergie pius faible. L'écrantage des potentiels
nucl@&aires par les &lectrons est alors modifié, ce qui provogue le rap-
prochement .des deux bandes. De plus, il se prodult une hybridation des
d4ats 3d et 43 qui donne lieu & la formation d'une gueue au sommet de

1s bande 3d. Ces caractéristiques, schématis&es sur la figure 37, sont
d'autant pius impeortantes gue le taux d'yttrium alliéd est grand. Un
celcul de bande dane leeg phases de Laves cubiques RM2(37>, utilisant
l'epproximation des liaisons fortes, a permls d'&valuer quantitativement
ces difffrents phénoménes. Dans YNiE, le calcul montre gue le transfert

ezt de 1l'ordre de 2/3 d'électrons par atome d'yttrium,

La variation du moment des atomes de nickel dans les alliages
yttrium-nickel, en fonction de la composition est représentée sur la
‘figure 38, En considérant que gu=lle gue scit la composition, le nombre
1'électrons transféré est de 2/3 per atome d'yttrium, un tel remplissage
de 1a bande 3d conduit & la variation du moment du nickel représentée
en pointillés sur la figure 38. La variation observée, dans les composés
riches en nickel, est plus rapide. Dans le nickel métalligue, la bande
3d est presque pleine (0,6 trou/Ni}. Le niveau de Fermi est dans une

zone trés affectée par 1l'évolution de la bande avec la concentration en

£, |
| &
Z 3 © ARAADE
=g F = ybrides
l 3d-4d
1!/— T ¥ T T +—
=04 0 £ G4 -03 0 g 03
Position en énergie Densité d’états totale
des bandes 3d et4d de |'alliage
dans les rnefaux purs

Figure 37 : Schéma de la modification de la structure de bande 8 la

formation d'un alliage 3d4-Ld.
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yttrium (figure 3%a). La création d4'états dans la queue de la bande 3d
conduit 3 une décroissance rapide de la densité d'états au niveau de
Fermi. Alors gque le nickel métalligue =st un fort ferromegnétigue, tous
ies composes yttrium-nickel sont des Taibles ferromagnétiques, ou des
paramagnethues. Dans ces derniers, le niveau de Fermi est dans une
région on la densité décrolt et présente une courbure positive, 1iée &

1'hybridation.

Dans e composé Y NlTT’ le critdre de Stoner (U.n(e F) > 1),
satisfait pour certains sites, ne l'est pas pour d'autres (figure 39b).
Le moment du nickel dépend fortement de 1'environnement, car ce composé
correspond & une concentration critique ol apparailt le métamagnétisme
des électrons itinérants. Au deld de cette concentration, le conposé

¥¥i_. ést paramagnétigue de Paull (figure 39c¢).

5
Fn considérant gu'en premidre approximation
i'énergie d'interasction U est constante, la résurgence du
magnétisme du nickel, observée pour des concentrations en yttrium supé-
rieures, provient d'une augmentation de la densité d'8tats au niveau de
Fermi. Dans cette zone de concentration, 1'évolution de la sgtructure de
bande entraine une augmentation de la densité d'états au niveau de Fermi,
due & ls création 4'états hybridés, qui devient prédominante devant la
déeroissance de n(e) due au remplissage (figure 39d,e). Dans YENiT’ ile
eritdre usuel de Stoner est presque satisfait. L'aimantation thermigue
observée provient de la forme particuliére de la densité d'é&tats au
niveau de Fermi. Dans YNiB, le critére de Stoner est juste satisfalt

i1 présente un trés faible ferromagnétisme.

La température, en modifiant la population des &tats au voi-
sinage 4u niveau de Fermi, comme le chemp en &é€calant les deux demi-
bandes, peut provoguer l'apparition du magnétisme 3d. La dualité
entre ces deux effets est souvent rencontrée dans un méme corps. Dans
ie métamagnétisme, le champ induit le moment magnétique en provoquant la
transition, et la variation thermique de la susceptibilité présente un
maximum. Dans le comportement & aimantation thermique, la température
induit 1'aimentation spontanfe et le champ rpovodque un changement de
concavité de la variation isotherme de 1'aimantation, forme atténuée

d'une transition,







CONCLUSTION

Le %ravail que nous aveons effectué noug & permis d'approfondir
la connaissance du magnétisme du nickel, en particulier son apprarition,
dans les alliages avec l'yttrium, Trols comportements différents et

particuliers ont ét% observés,

e nickel

=Y

Dans les conmposés voisins de YENi1T,‘ceftairs sites
sont ferromagnétiques. Pour les autres, le critdre de Stoner est presgue
setisfait : ils présentent un métamagnétisme d'électrons itinérants.

Ces caractéristiques se manifestent principalement par un maximum vers
30 K dans la variation thermique de 1l'aimantation spontanée, Les effets
de l'environnement local sont importants : de légdres variations de

composition entrafnent des modifications de l'environnement qui stabi-

lisent 1'état de basse cu de haute aimantation.

Alors que le composé YNi5 est paramagndiique, une résurgence
du magnétisme 2st ocvservée dans YQNiT et YNiS. Les expériences de dif-
fraction de neutrons polarisés sur YNi3 ont montré que la résurgence
n'était pas due aux &lectrons Ud de 1'yttrium, mais aux £lectrons 34
du nickel, dont la localisation est peu différente de celle observée
dans le nickel métalligue. YNi3 présente un tréds faible ferromagnétisme
de type homogdne, analogue d celui rencontré dans Zrin,, qui g'interpréte

bien dans le moddle ddveloppé par Wohlfarth.

Le comporiement magnétique de Y2Ni7 est trds particulier : il
est paramagnétigue en dessous de T K ; entre cette température et la
température de Curie (58 X), une aimantaticn spontanée, dont la variation
thermigue pesse par un maximum vers 4o K, apparait. Ce comporiement,
appelé aimantation thermique, avait &t& prévu théoriguement en 1965 par
Shimizu, mais n'avait pas encore Eté cbservé. En raison de la forme de

la densité d'8tsts au niveau de Fermi, la susceptibilité devient infinie
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vers 7 K, conduisant & un &tat ferromagndtique. C'est un peu le méme
phénoméne gui est observé pour Y2Ni17, ol la susceptibilité des atomes
qui pré€sentent un comportement métamagnétigue, crolit & basse température,
et passe par un maximum. La forme particuliére de la densité d'états au
niveau de Fermi, due 4 la création de 1l'alliage, permet de rendre-compte

du comportement des composés &tudiés.
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