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INTRODUCTI ON

La premidre partie de ce travail a £t€ l'automatisation d'un
appareillage de mesures d'aimantation sous pression qui existait déjé
au Laboratoire Louis Néel & Grenoble. Nous présentons dans le chapitre I
le systéme & base de microprocesseur utilisé pour cette automatisation.
Ce systéme est capable de dialoguer avec 1'opérateur de fagon & réaliser
les conditions expérimentales (pression, champ magnétique, température)

et foncitionne en centrale de mesures.

Nous avons ensuite entrepris 1'étude des alliages FeXCo1_XSi
et FexCo1_xTi. Dans le deuxidme chapitre nous présentons les résultats
des mesures d'asimantation sous champ magn€tique intense jusqu'da 150 kOe
sur ces alliages. Bien que les composés extrémes de ces deux séries
d'allisges ne soient pas magnétigues, ils présentent une zone de concen-
tration pour le ferromagnétisme. L'analyse des résultats des mesures
magnétiques obtenues sous champ intense et sous pression nous permet de

préciser les mod&les adaptés 4 la description de leurs propriétés

oy s
magnétigues.

Dans le troisidme chapitre nous &tudions l'effet de la pression
hydrcstatique sur les propriétés magnétiques des alliages FeXCo1_XSi et

FexCo1 KTi dans la zone de ferromagnétisme. T'effet de la pression pré-

sente la méme variation pour l'aimantation spontange et la température

de Curie pour toute la gamme de concentrations. Ces résultats montrent

le caractire de faible ferromagnétisme itinérant en accord avec les résul-
tats des mesures magnétiques sous champ fort. Nous avons calculé dsns ce
mod&le la pression critique pour la disparition du ferromagnétisme. Une
pression de l'ordre de 40 kbar devrait 8tre suffisante pour faire dispa-—
raftre le Terromagnétisme des alliages FeXCo1_xTi et de 180 kbar pour

les allisages FeXCo1_X81.




Le chapitre IV est consacré & l'étude de la variation thermigue
des propriéiés physiques de ces alliages. Tout d'abord, nous analysons la
varistion thermigue de l'aimantsation spontanée et discutons de la contri-
bution des . excitations collectives & 1L'simantation & basse tempZrature.
Nous présentons les résultats des mesures de chaleur spécifique gqui nous
permettent de confirmer le caractdre itinfrant des alliages &tudiés. Nous
avons effectud des mesures de susceptibilité paramagnétigue sur tous les
échantillons. EBn particulier, la variation thermique de la susceptibilité
de Fe3i a un comportement ancrmal. Nous avons montr& gue FeSi pourrailt
8tre le premier exemple de composd dont 1'état fondamental est décrit
par le mod&le d'Anderson des valences résonantes. Ce mod&le avait &té€
introduit par Pauling en 1948 pour expliguer la structure cristallogra-

phigque inhabituelle de FeSi.

Dans le chapitre V nous discutons des mod&les permettant de
comprendre l'origine du ferromagnétisme observé dans ces deux séries

d'alliages.



CHAPITRE I

AUTOMATISATION DE L’APPAREILLAGE DE MESURES D'AIMANTATION SOUS PRESSION

I-1 - INTRODUCTION

L'&tude des propriétés magnétiques, et en particulier de
1'aimentation des matériaux sousg pression présente un grand intér&t en
physique du solide, car elle permet de relier ces propriétés aux distances

interatomiques.

En vue de telles études, on peut appliquer l1a pression de deux
facons : ou bien on wutilise des cellules autonomes de type "elamp",
dans lesquelles la pression est guasi-hydrostatique (WO 71, FLO 76}, ou
hien des cellules relifes en permanence & un générateur de pression en
milieu fiuide (BLO 65, ME 69, BA TO, BE 75). Dans la seconde méthode,
ls pression est hydrostatigue mais 1l'installation est plus lourde et

les changements de pression plus compliqués & basse température.

Les appareillages de mesure d'aimantation fonctiornnant avec

ces deux types de cellules utilisant essentiellement:
- la techanique du magnétom@tre 8§ bobines vibrantes (ME 697,
- la méthode Faraday (WO 71, GU T4),

- la méthode d'extraction (BE 72).

Un appareillaée de mesures d'aimantation sous pression hydro-
statique jusqu'd 10 kbar par la méthode d'extraction existait déjid au
Laboratoire Louis Néel, & Grenoble {BE 72). Il était intérassant gue cet
appareillage soit automatis€ en raison du grand nombre de paramdtres &

contrdler et de la complexité des opérations de changement de pression.
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Figure TI-1 : L'ensemble cryogénique
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| E— Porpage B - cryostat & hélium liquide
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E - calorim@tre & température
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A G - extracteur
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Figure I-2 : Diagramme de phase

8000 ' de 1'h&lium & bassge tempBrature et
réseau d'isochores.

6040

4000

2080

0 i | L I !

] W20 30 40 B0 G0 7O
Température [K]



I-2 - PRINCIPALES CARACTERISTIQUES DU MONTAGE EXPERIMENTAL

L' ensemble expérimental comprend un cryostat & hé&lium liquide
destiné 8§ permettre le fonctionnement de la bobine supraconductrice, &
1'intérieur duguel est placé un calorim@tre muni & se base d'un &chan-

geur en culivre poreux pour la régulation de la température (figure I-1}.

a —- L& bobine supraconductrice

L'ensemble a &t& doté d'une nouvelle bobine supraconductrice
permettant un champ maximum de 80 kOe en son centre, Celle-ci a gt g

réalisée en fil Nb-Ti (¥iomax-FM) & multi~filaments de Cryophysics S.A.

b - Mesures d'aimantation

La mesure d'aimantation est obtenue par l'extracticn de

1téchantillon entre deux bobires de mesure montées en série et opposition.

Le f.e.m. produite par extraction est intégrée par un voltmétre VIDAR

3

521, La sensibilité est de 1l'ordre de 2,102 u.e.m./digit.

¢ - Régulation de température

Le domaine de tempBrature s'étend de 4,2 3 300 K. Le systéme
de régulation a 24té mis au point par Cornut du C.R.T.B.T. et est repré-
senté sur la figure I-1. Il est basé sur la régulation de la température
d'une masse poreuse en cuivre (poral) placde au fond d'un calorimétre
& double paroi, Une pompe primaire &tablit un d&bit de flux gazeux au
niveaw de 1'échantillon provenant de la vaporisaticn de 1'hé&lium liguide
au passaege du poral. Les problémes de régulation sont repertés sur une
masse plus petite que celle de la chambre, pour laguelle les constantes

de temps de mise en température sont trés importantes.

d - La pression

La pression est obtenue & partir d'hé€lium comprimé par un

[y

compresseur & deux étages & membrane (NOVA-SUISS) jusqu'sd 3.000 bar,

et de 3.000 10.000 bar par un multiplicateur (NOVA-SUISS) agissant

jaetg

par réduction de volume. Lz chambre de haute preseion en bronze-
péryllium & parci &paisse et son capillaire haute pression ont dé&ja

2t8 décrits (BE T2).




A basse tempBrature, 1'hélium devient solide & faible pression.
Le disgramme de phase de 1'h&lium d'aprds Spain et Segall (SP T1) est
présenté figure I-?2. Le changement de pression ne peut se faire que si
1'hélium est fluide. Pendant 1'établissement de la pregsion dans la
chambre il faut done chaurffer l'ensemble chambre et capillaire & une
température suffisante. Pour cette opdration, on dispose de la régula-
tion de température agissant sur le poral et des enroulements chauffants
sur le capillaire et les deux extrémités de la chambre. Aprés avoir
établl la pression, on refroidit la chambre & pression constante
jusqu'd solidification de 1'hélium dans celle-ci. Pour cela, on maintient
un gradient de temp&rature en coupant le four inférieur. Lorsque iout
1'hélium est solide dans l1a chambre, on coupe l1l'alimentation des fours,

le refroidissement de 1'hélium solide se poursuit alors & volume constant.

I-3 - AUTOMATISATION DU MONTAGE EXPERIMENTAL

a - Choix de la mé&thode

L'automatisation doit &tre capable d'€tablir les conditions
expérimentales (champ magnétique, température el pression), de commander
L'extraction pour la mesure d'simantetion et de se comporter en centrale

de mesure.

Pour accomplir ces fonctions on avalt le choix entre 1'utili-
sation d'un calculateur et le développement d'un systéme i base de
microprocesseurs, solution moins onéreuse, mais demandant un travail
de mise au point plus important. Un microprocesseur est un processeur
micro-miniaturisé gui incorpore toutes les fonctions de l'unité centrale
d'urn easlculateur classigue (SA 76, ZA TT7). Cette deuxiéme solution est
bien sdaptée 4 notre probléme, car une grande vitegse d'exécution cu de
calcul n'est pas nécessaire (les constantes de temps 1iées au montage

expérimental #tant importantes).

b - Organisation du systéme de contrSle 3 base de microprocesseurs

Pour obtenir un systéme, 121 faut ajouter de nombreux composants
au microprocesseur proprement dit. En particulier : une mémoire externe
pour les programmes et pour les données, des entrées-sorties permettant
de communiguer avec le monde extérieunr et €ventuellement d'autres compo-

sants suivant les applications.



Un tel systéme exécube, comme tout calculateur, une séguence
d'instructions dite "programme' qui réside dans la mémoire sous forme
binaire. Dang notre systéme, le programme comprend les séquences

suivantes :

1 - dialogue avec l'opfrateur pour définir les cconditicns de mesure et

du mode de fonctionnement,

2 - pilotage des régulations pour &tablir ces conditions,

3 - mesure et impression des résultats,

} - réinitialisation du systéme 2n cas de divergence des régulations.
¢ -~ Synoptigue général

Le synoptigue général du programme est présenté figure I-3.
Le programme' est capable de réaliser un cycle de mesure en température
variable sous champ et pression fixes (igotherme) cu & champ variable,
3 température et pression fixes (isochamp). Dans les deux cas, le micro-
processeur demande par l'interm&diaire du té18imprimeur les informations
concernant les gammes ou les valeurs des différents paramdtres & réguler.
Le systéme réalise les conditions expérimentales pour la premidre série
de mesures (régulation de pression, température et champ) et commande
la mesure et 1'impression des valeurs de ces paramdtres expérimentaux.
Pour les mesures d'aimantation il commande alors une série d'extractions
dont le signal électrigue correspondant est infégré par le voltmétre
(VIDAR 521). Avent chague extraction une mesure de néro est falite. Les
valeurs de l'aimantation et du zéro correspondantes sont imprimées sur
deux colonnes. Pour d'autres types de mesures (résistivité, suscepti-
bilité, ...) une simple lecture de voltmStre suivie de l'impressiocn du
résultat est commandfe. Suivant le mode de fonctionnement, les nouvelles
conditions de température ou de champ magnétigue sont réglisées.
Ce cycle de mesure continue jusgqu'en fin de gamme de température ou de

champ magnétique.

4 - Synoptique particulier au changement de presslon

Pour des questions d'investissement financier, on a décidé
de garder un certain nombre de commandes manuelles {ouverture et fer-
meture de la vanne haute pression isolant compresseﬁr et multiplicateur,
ouverture et fermeture de la fuite d'huile pour les opérations de chan-
gement de pression du multiplicateur). Pour effectuer ces opérations,

on attend les indications sur le té&léimprimeur.
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On & schBmatisé figure I~h, les différents types de change-
ments de pression par un cycle aller-retour dans le plan pression—
température du diagramme de phase de 1'h&lium. Pour changer la pression
en milieu fluide figure I-La, le systéme interdit de traverser la
courbe d'équilibre de phase. Dans ce cas, il commande la montée en

pression pendant la variation thermigue.

La variation simultanée de la pression et de la température
n'est pas possible lorsgu'en haisse la pression. En effet, cette derniére
opération étant manuelle, il est difficile de contrSler des oscillations
thermiques éventuelles gqui pourraient produire la solidification de
1'h&lium. On & choisi de faire varier successivement la pression puis

la température.

a b
= T/ P =
El Pei.Tej//_ i 2 B ik
£ &£
Pl Pty
Pe.T
Température Température
¢
£ Pily/ Bl | s
£ £
Pr.Ti
Pet. Tt

Température Température

Figure I-4 : Schémas représentant les différents types de changements
de pression possibles pour des cycles aller-retour

—— + —
(Pi T; = Py Tf).




Leg schémas {(I-4b,c,d) montrent des cycles traversant la
courbe d'équilibre de phase. Dans les deux derniers, le microprocesseur
minimise la longueur du trajet, donc la consommation d&'hélium corres-—

pondante.

Le programme est capable de d&terminer la température et la
pression critique de scolidification correspondant aux extrémités du

trajet (Pi - T;, Ppo =T Ces paramétres sont appelés (P . - T

gl

. r ci ei?
Pcf - ch). L'organigramme de la figure I-5 explicite le sous—-programme
de changement de pression. La cgractérisation des différents cycles est
obtenu par la comparaison entre eux des différents paramdtres (Pi - T,
Pci - Tci’ Pf - Tf’ Pcf - ch)'
TABLEAU I : Définition des paramétres de 1l'algorithme de changement

de pression

Ti température initiale de la chambre,

P, pression initiale donnée par lelgénérateur de pression

Tf | température finale de la chambre

Pf pression finale dans la chambre

Tci température de seclidification de 1"hélium correspondant & Ti
Pos pression de sclidification & la température T.;

ch température de solidificaticn de 1'h&lium correspondant & Pe
Pcf presgion de solidificaticon de 1'nélium & la température ch
Tm température de la chambre mesurfe 3 un instant

P pression donnée par le générateur de pression & un instant
Tom température de solidification de l‘hélium 4 la pression P
Pcm . pression de solidification de 1'hélium & 1a température Tcm
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Figure I-5 : Schéma synoptique du sous-programme de changement de pression.
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e - Description des différents orgenes de mesure et de contrdle du systéme

L'ensemble est schématisé figure I-6.

mesure et

Lia température est mesurée et régulée au niveau du poral par

une diode AsGa. La mesure de la température de la chambre est faite 2
1'aide de deux résistances de carbone et de platine placées prds de

1'échentillon, mais & la pression ambiante.

Les points d'€talonnage de la diode AsGa (espacés de 0,2 degré)
sont mig dans une mémoire de type EPROM 2716, La température de consigne
donnée par le microprocesseur est convertie en tension & partir de la

table d'étalennage et & l1'aide d'un convertisseur Digital/Analogigue.

_ NN - -
::;}:\\\\\\\\\\\\\\\:;;)7./////////5(4; | . _ __ #
R 77 . DoRic
; Alimentation

des fours |
® e

| Alimentation |
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nage de la diode[~] '

1

Regulation de
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Pigure I-6 :

Ensemble expfrimental et organes de mesure et de contrdle
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Cette tension est appliquée & la régulation de tempfrature programmable
(Cryophysics mod&le 3010II). La résistance de la sonde de platine es?
traduite directement en degré Kelvin grfce au voltm&tre NEWPORT type
P60PK. On déduit 1la température indiquée par la sonde de carbone de

ls valeur de sa résistance & partir de la formule (CLE 52}

C

Log R {1~-1}

L
il A Leg R + B +

oti R est la rfsistance #électrique de la sonde de carbone, A, B, C sont

des coefficients déterminés expérimentalement.
P

Pour effectuer cette mesure on a réalis? un voltmétre contenant

une unité de calcul qui donne directement la température en degrés K.

mesure _de ls _pression

Les jauges de manganine (jauge active et jauge passive,
jouant le r8le de compensation thermique) sont inclues dans les branches
d'un pont de Wheatstone. La valeur de la résistance de la jauge active
varie linfairement avec la pression appliguée et déséquilibre le pont.
La tension de déséquilibre est traduite en pression et affich&e direc-

tement en bar sur un appareil DORIC DS1060 T2.

L'aslimentation de la bobine supraconductrice fonctionne soit
en régulation de tension lors des variations de champ magn€tique soit
en régulation de courant lorsque le champ magnétique doit &tre maintenu
constant. Les deux consignes de régulation peuvent &tre soit affichées
manuellement soit délivrées par le microprocesseur.
le

systéme de_microprocesseur

Le systéme de pilotage et de mesure est bas& sur un micro-
processeur Motorola M68CO & 8 bits. Il a ét& mis au point sur un outil
de développement "M6B00 EXORciser" qui permet de résliser le programme
et de le tester sur l'expérience. Cet outil est couplé avec un
"flopy~disk" qui permet de stocker les informations (programme,
données, ...) sur des disques magnétiques souples et joue le rdle de
mdmoire externe pour piloter 1'expérience. Il posside 16 K mémoires
vives, des interfaces pour le t8léimprimeur et pour le "flopy-disk"
et 2 cartes d'entrée~sortie pour les mesures et les commandes. Leur

capacitd est de 36 bits de sortie et 64 bits d'entrée respectivement.

Le systéme réalisé est un prototype. Par la suite, on compte remplacer

2'"EXORciser"” et le "flopy-disk" par un systéme spfeialisé.







CHAPITRE Il

I'ES PROPRIETES MAGNETIQUES EN CHAMP FORT

DES ALLIAGES FEXCOl_XSI ET FEXCol,XTI

II-1 - INTRODUCTILON

L'origine du magnétisme dans les métaux de transition 3d est
encore imparfaitemeat connue et n'a pas donnd lieu 4 une interpré@tation
théorique entifrement setisfaisante. Pour obtenir des informations sur
ce problime, de nombreuses études ont &té réaslises sur des solutions

solides du type A_B ol A est un élément magnédtique et B un €lément

t=x"
non magnétigue. Des alliages tr&s Ztudiés ont €té par exemple NiXCu1MX
(PE 70) et Wi Pt,_ . (AL Th).

D'autres solutions solideg AXB1_ s, bien gue d'un type plus

x
rare, obtenues 8 partir d'éldments ou de composés d&finis A et B non
magnétiques présentent une zone de concentration pour le ferromagnétisme
et deux concentrations critiques. C'est le cas des alliages pseudo-
binaires (FeSJ.)X(CoS:L)1_K et (FeTl)X(COTl)

1=-x"

Les alliages Fe_Co,_  S5i forment des solutions solides désor-
donnfes de structure cubigue B20 & toute concentration {(PE 58, WA 63).
Les atomes de silicium scont ordonnés 2t les atomes de fer et cobalt
déscrdonnds. FeSi est paramagnétique mais avec une susceptibilité gui
croit avec la température et passe par un maximum autour de 500 K
(FO 38, WA 63, JA 67). Cependant deg expériences de diffraction des
neutrons polariséds (WA 63) et d'effet Mdssbauer (WE 65) ont montré gqu'il
n'y a pas d'ordre magnétigque 3 basse LempBrature pour FeSi. CoBi est

diamagnétigue avec une susceptibilité indépendante de la température (WI 66).
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D'aprés les mesures magndtiques (S 72, WE 72, BE 77) la zone
d'existence du Terromagnétisme s'étend de x = 0,2 & x = 0,95. Le moment

magnétique est maximum, de l'ordre de 0,2 My par formule pour x = 0,5.

Les études d'effet M3ssbauwer (WE 66, KA 72, KA 76) donnent un
monment inférieur & 0,1 Mg sur les atomes de Fe, pour toute la gamme de
concentration ol le ferromagnétisme existe, et inférieur & 0,05 Uy pour

x < 0,2.

Kawarazaki et =1 (KA T76) ont interprété leurs expériences de
résonance magnétigue nuciéaire dans le cadre d'un mod&le dans lequel
les moments magndtigues sont portés par les atomes de Co possédant un
atome de Fe parmi les atomes de transition les plus proches voisins et
ol le moment magndtique sur un stome de cobalt est proportionnel au
champ hyperfin gur celui~eci. D'autre part, le moment sur le Fe est du
m8me ordre de grandeur gue le moment sur le Co. Alnsi, des expériences
de diffusion de neutrons polarisés ont montré gque pour Fe035000’58i le
moment sur le Fe ezt de l'ordre de 0.2 Hyp et le moment sur le Cc de
0,12 1y (ME 76).

Les alliages FeXCo XTi ont la structure cubique CsCl. TiCo

et TiFe sont paramagnétiques1(DE 67, AS 73). La zone ferromagné&tigue
s'étend de x = 0,4 3 x = 0,8 (DR 67, AS 73, HI 73, BE 78). Le moment
magnétique par atome de Fe ou Co est au maximum de 0,16 My pour x de
illordre de 0,5 (AS 73). Les expériencee de diffusion de neutrong ont
permis d'attribuer un moment de 1'ordre de 0,15 |y aux sites de Co et

Fe et de l'ordre de 0,03 up aux sites de Ti (PT 68). Par contre, d'apres
les expbriences d'effet M8ssbauer de Swartzendruber et Bennet (BE 67, BE 68,
SW 68) et de Massenet (MA 78) le champ hyperfin sur les atomes de Fe

est trds petit. Ceci montre que les moments magnétiques sont poriés par

leg atomes de Co, ou bien que les moments sur le Te sont distribués de

fagon inhomogéne.

Nous nous sommes proposés de caractériser les 2 concentrations
critigues de ces deux séries d'alliages faiblement ferromagnétiques &
i'aide de mesures sous champ intense et sous haute pression. Nous
avons discuté nos résultats dans le cadre de la théorie de Landau du

faible ferromagnétisme.



"II-2 - LA THEORIE DE LANDAU POUR L'APPARITION DU MAGNWETISME ET LE

MODELE DU FAIBLE FERROMAGNETISME ITINERANT

Dans la théorie de Landau (LA 58) pour des matériaux de faible
aimantation on peut développer la fonction Energie libre en fonction des

puissances paires de l'aimantation sous la forme

po=p + 2.0
o] 2

B(T,C

2(H,T,c) + " Mu(H,T,C) ~ HM(H,T,C) (ZT.1)

M
Ce développement est velable & toute température dans le cas ot llaiman-
tation est homogdne et non saturée. En minimisant 1l'énergie libre par
rapport 3 l'aimantaticn on obtient la relation

Al{T,C) 1 q

2
M~ (H,T,C) = - B(T,C) & B(7,C) M(L,T,C)

{(TT.2}

Par ailleurs, Edwards et Wohlfarth (ED 68) ont obtenu une expression

aralogue & 1'équaticn II.2 & partir de développements limités réalisés

sur les &quations de Stoner

2 E

2(m,1,0) = 8?(0,7,0) + 2%{0,0,8) M(0,0,0)° Ty T oY (11.3)

M
La théorie de Landau des transitions de phase prévoit gque si B(T,C} est
pogitif il y & une tramsition du second ordre donnée par la condition
A(T,C) = 0. Cette condition se traduit dans la relation II.3 par

lt'annulation de l'aimantation spontanée.

Dans la formule IL.3, x(0,0,C) est la susceptibilité ferro-
magnétique initisle (limite de y{H,T,C) lorsque H et T tendent vers
zéro). Dans la théorie du faible ferromagnétisme itinérant cette suscep-
tibilité est renforcée d'échange (8T 38) :

N N(Ep)

x(050,0) = ug FE(ET =T (1.4

Dans cette expression N(EF) est la densité d'état su niveau de Fermi,
U est le terme d'dnergie de répulsion coulombienne; N est le nomdre

d'atomes.

A la trancition magndtique le critdre de Stoner est vérifié
(UN(EF) = 1) et x(0,0,C) diverge. Edwards et Wohlfarth ont obtenu des
relations entre 1'aimantation spontanée M(0,0) , la temp&rature de Curie
T, et la susceptibilité initiale y (0,0) (ED 68) :




2
2 2 Y
LTI 1 2
L éo,g,c) = Ko 72 NE(E ) (11.5)
¥ 3 B c 1o v2
UB \)2 - —
1 3
a3 u; NB(EF) ,
x(0,0,C) = S S (I1.6)
M=(0,0,C) ve _ 2
1 3
m
od v = 1 a N(R)
m N(EF) gu®
B=E

Des relations II.5 et II.6 on déduit lorsque les param@tres de bande

varient peu avec la concentration :

M{0,0,C) ~ T, "V ! (11.7)
VxE0,0,Ci
D'autre part, le produit x{0,0) ME(O,O) ne dépend plus du facteur de
renforcement de Stoner o = ! qui est le paramétre critique
UNZEF) -1

principal.

Done dans 1a théorie du faible ferromagnétisme les tracés de
2
M=

(1/B, param8tre de Landau) qui doit peu varier dans le voisinage de la

1,7,C) en fonction de H/M(H,T,C) {(tracés d'Arrctt) ont une pente

concentration eritique, si les paraméires de bande preés du niveau de

Fermi varient peu &vec la concentration,

I1-3 - PREPARATION DES ECHANTILLONS

La plupart des &8chantillons FeXCo1_XSi ont &té& préparés par
J. Wernick de "Bell Telephone Laboratories" par fusion au four & induc-
tion dans des creusets en alumine des &léments en composition stoechic-

métrique {(WE 65, WB 66),.

Nous avons préparé les alliages FeXCo1_xTi par fusion en
lévitation. Nous avons r&alisé un recuit sous vide & 950°C pendant deux
Jours suivi d'un refroidissement, & un taux voisgin de 30 degrés/heure.
Les propriétés magnétiques des &chantillons (aimantation spontanée,
température de Curie, homogénéité,...) sont %tré&s sensibles au temps de

recuit et & la vitesse de refroidissement.



II-L - MESURE D'AIMANTATIONS BOUS CHAMP FORT

Shinoda avait mesuré l'aimantation des alliages FeXCo1_xSi
jusqu'ad 2 kOe (SH 72) et Asada et Nosé celle des alliages FeXCo1_xTi
jusqu'a 15 kOe {AS T3). Wous donnong ici les régultats des mesures

[

d'aimentation sous champ magnétigue intense jusqu'd 150 kCe réalisées

au Service ¥ationsal des Champs Intenses & Grencoble.

a - Mesures & température constantes pour diverses concentrations

Nous donnons, figures II-1 et II-2, les courtes d'aimantation
sous champ fort M{H) & température constante de 4,2 K et pour toute la
gamme de concentrations pour les deux gfries d'alliages FeXCo1_xSi et

FeXCo Ti. Sous champ fort, on n'obtient ni saturation ni variation

linéa;rﬁ en fomection du champ. Cette sllure de courbe peut &tre considé-
rée comme caractéristigue de faible ferromagnétisme itin€rant. La suscep-
£ibilité initiale et la susceptibilité scus champ fort des alliages

sont plus fortes pour les alliages de concentration x < 0,5 (courbes A

& D pour la figure II-1, courbes A & F pour la figure II-2) gue pour

x > 0,5, Pour ces derniers alliages, l'aimantation varie de fagon plus

linéaire sous champ et correspond 3 une susceptibilité faible comme

dans le css des moments localisés.

Fe Co,,Si | T=42K t
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P_O#ﬂ,4w~w‘¢”ﬂ“{r4£ Figure II-1 : Aimantation M en
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Figure II-2 : Aimantation M en fonction du champ H pour les allisges

Fe,Co,  Ti & L,2 K ; x=0,0 (4) ;3 0,23 (B) ; 0,37 (C) ;
0,40 (D) ; 0,43 (E) 3 0,5 (¥) 5 0,55 (G) ; 0,67 (H) ;
0,73 (1) ; 0,83 (J) ; 1,0 (K).

Figures TI~3 et IT-4, nous présentons les tracéz d'Arrott
obtenus & 4,2 K, pour toute la gamme de concentrations et pour les deux
séries d'malliages. En premidre approximation le tracé en champ fort
correspondant & une concentration donnée est linfaire comme prévu dans
la théorie de Landau. Les d&viations 3 la linfarité qui apparaissent en
chemp plus faible pour des alliages paramagn@tiques sont certainement
lides & des inhomogénéités magnétigues., La pente de ceg tracés varie
beaucoup en fonction de la concentration comme on peut 1le constater
dans l'encart des figures II-3 et II~L. Cette situation est tout & fait
différente de celle que 1l'on peut observer pour les alliages isoélectro-

nigues PtXNi (AL Th). Les alliages étudiés n'étant pas isoélectroniques

la forme de ;axbande "4" et son remplissage dépendent beaucoup de la
concentration, ce gui explique la forte variation observée pour le coef-
ficient B. D'aprés la formule II.5, on peut penser gue la variation de

1/B est similaire & la wvariation de N(EF) en fonction de la concentiration.
Ceci montre gue la transition magnétique est directement 1iée & la varia-—

tion rapide de N(EF) avec la concentration.
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Figure II-h : Tracés d'Arrott & 4,2 ¥ pour divers alliages FeXCo1_xTi.
Encart : pente (1/B} des tracés d'Arrott en fonction de la

concentration en Fe,
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Figure II-5 : Variation en fonction de

la concentration de la susceptibilité
initiale ferromagnéticue (H) et de la
susceptibilité sous champ fort de 150 kOe

(A) des alliages Fe Co, ,8i

Figure II-6 : Variation en fonction de
la concentration de lsa susceptibilité

initiale ferromagnétique (EB) et de 1la

susceptibilité sous champ fort de

150 kCe (A) des alliages Fe Co, . Ti.
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Figures II=5 et II~-6, on a représenté les susceptibilités
sous champ fort, 4 150 kle, Xgp» des deux séries d'slliages & h,2 K
ainsi que la susceptibilité initiale ferromagnétigue ¥{0,0,C) déduite
de la pente des tracés d'Arrott. La susceptibilité sous champ fort pré-
sente un maximum & une concentration proche de la concentration critique
relative aux alliages riches en cobalt tandis que la susceptibilité
initiale x(0,0,C) diverge dans cette zone de concentration. Le compor-
tement de Xyp et x(0,0,C) peut &tre dfi & 1'asugmentation du facteur de
renforcement de Stoner et de la densit?é d'état au niveau de Fermi prés
de la transition. Par contre prés de la concentration critigue du cBté
riche en Fe, la susceptibilité ne présente pas de maximum, ce gqui

indique une transition d'un caractére plus localisé.

On remargue par allleurs que x{0,0,C) tend vers Xyp POUT les

x(0,0,C)
1~ XEF

%Si riches en Fe ; par conire le rapport’
reste compris entre 2 et 10 pour les alliages FeXCo1_XTi ferromagnétigues.

alliages Fe Co

Ceci indique que les alliages FeXCoquSi concentrés en Fe ont un carac-—

td3re plus localisé que les mémes alliages de la série FeXCo1_xTi.

b - Mesures sous champ fort & tempérsture variable

Pour les allisages FeXCo1_xSi nous présentons -des tracés
d'Arrott a4 température variable obtenus pour les slliages paramagnétigues
FeO,ECOO,SSl (figure ITI-T7) et FSO,QBCOO,OESl (figure II-8), ainsi que
pour l'allisge ferromagnétique Fe, 5Coo 58i (figure II-9). On constate

1] 3
gue pour un alliage donné la pente de la partie champ fort de ces tracés

3 ~
varie peu avec ls température.

A
B
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T TW]E 201 Figure II-T7 : Tracés d'Arrott
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Il en est de méme pour les alliages FexCo1_xTi pour lesquels
nous donnons les tracés d'Arrctt relatifs aux alliages paramagnétiques

Fe0,23000,6TT1 (figure II-10) et Ti (figure II-11) ainsi

Feg,83%0,17
qu'd 1'slliage ferromagnétique Fe, 55000 ksTi {figure II-12). Ceeci est
. 2 >
en accord avec la théorie du faible ferromagnétisme itinérant,lsa tempé-
rature &€tsnt une perturbatien plus faible que la concentration, car

elle ne modifie pas le remplissage de la bande 4.

On appelle I{T)} l'interséction de la droite représentant M2
en fonection de H/M & la températuréT avec 1l'axe Me. La température de
Curie dé8duite des mesures sous champ Tert est définie par I(Tc) = 0,
Nous avons &galement déterming une valeur de la température de Curie &

partir des courhbes de la susceptibilité initiale en fonction de la
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Figure II-12 : Tracég d'Arrott
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température. On a choisi pour Tc la température correspondant au polnt
d'inflexion de ces courbes. La d8termination de T, par cette m&thode eat
imprécise. Par contre elle permet une bonne détermination de ch/dp

(oli p est la pression) car comme nous le verrons chapitre III, les
courbes de variation thermigue de la susceptibilité sous différenfes
pressions se déduisent les unes des autres par translation. A titre
d'exemple ¢n donne figure II-13 de telles ccurbes obtenues pour les
alliages ferromagnétiques FeXCo1_xTi. Pcur mesurer ls susceptibilité
initiale de 1'échantillon on utilise un dispositif comportant des bobi-
naeges primaire et secondaire placés hors de la chambre haute pression.
La susceptibilité initiale est déduite de la valeur de la composante de
la tension secondaire en gquadrature avec le courant primaire. L'appéreil

de mesure est un détecteur synchrone type Princeton Applied Research 1294.

g ] D. 5 . s
= 2+ $-8.405 343 b7 ! Figure II-13 : SBusceptibilité
.E initiale en fonction de la.
5 température pour divers alliages
2 Fe _Co Ti. ‘
L w1
0 i 1 i '
a0 L1 50 (1
TIK]
Nous avons reporté tableaux II-1 et II-2 pour les deux séries
d'alliages : l'aimantation spontanée, la température de Curie, 1lsa

susceptibilité initisle ferromzZgnétique. Dans ces tableaux, on indique
4 la fois les valeurs de la température de Curie définies & partir des
tracés d'Arrott et 4 partir des mesures de susceptibilité initiale. On
remargue une différence importante entre ces deux valeurs pour les
températures de Curie assez faibles, ce gue nous attfibuons 4 des
inhomogénéités magnétigues § faible champ. Figures II-14 et ITI-15 nous
présentons pour les deux séries d'alliages 1l'aimantation spontanée et

- 03 . v
l1a température de Curie en fonction de la concentration.
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Tableau IT~1 :Propriétés magnétiques des alliages FexCo1_XSi

x(% at de Fe) 0,3 0,5 0,65 0,9 0,9
T, (K)

S e Ot ELA I PR - 3T,k 21,3
i'ﬁiiziz des tracés 10 51.8 66 46,9 30,8
u(o,0) 272 928,5 1153 8668,3  505,5

(u.e.m./fermule)

M(g 0 27,2 17,9 17,5 18,5 156,k
[
10° (0,0) 7,69 1,88 0,99 0,5 0,36
(u.e.m./formule) ? ! ? ? i
Tableau II-2 : Propriétés magnéticgues des alliages FeXCo1_xTi
x (% at de Fe) 0,k05 0,43 0,5 0,67 0,78
T, (X)
8 partir des mesures
de susceptibiliteé 273 Wl T 62,6 58,8 20,1
4 partir des tracés
At hArrott 13,9 33,9 55 39,2 8,k
M(0,0) 3T 686 993 L35 113
(u.e.m./Tormule)
M(g . 52,8 20,2 18,0 11,1 13,4
c .
10% x(0,0) b 1 8 4 2,08
{u.e.m./fornule) >3 7505 3,47 3 ?
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Figure IT-14 : Temp@rature de Curie T, {a)

et aimantation spontange M{0,0) {b) en
foncticn de la concentration pour les

alliasges Fe_ Co 8i.
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II-5 =~ CONCLUSION

NWous avons trouvé que les alliages ferromagnétiques FeXCo1_XSi

et Fe_Co xTi ont les propridtés magnétiques carsctéristiques générales

1_
du faible ferromagnétisme itinérant :

- tracds d'Arrott & température constante linéaire,
- faible dépendance de la pente de ces tracds avec la température.

Cependant on n'cbserve pas de divergence de la susceptibilité initiale

ferromagnétique & la concentration critique correspondant aux alliages

riches en Fe, ni de maximum pour la susceptibilité sous champ fort dans
le voisinage de cette concentration. D'autre part pour les alliages

FexCo -xSi riches en Fe la susceptibilit? sous champ fort est trés voi-

1
sine de la susceptibiliié ferromagnétique initiale. Enfin pour les deux
géries d'alliages les courbes M(E) pour les alliages concentrés en Fe
ont 1'allure caractéristique de ferromagnétiques localisés. On prévoit

donc pour les alliages concentrés en Fe urn comportement plus localisé

que pour les autres alliages de ces deux séries.







CHAPITRE III

EFFETS DE LA PRESSION HYDROSTATIQUE SUR LES PROPRIETES MAGNETIQUES

DES ALLIAGES FEXCol;XSI ET FEXColeTI

ITI-1 - INTRODUCTION

Les salliages &tudiés présentent les caractéristiques générales
de faibles ferromzgnétiques itinérants. Dans de telles substances les
propriétés magnétigues sont des fonctions trds sensibles des paramstres
extérieurs et donc de la pression. Lorsgue nous avons entrepris 1'€tude

sous pression des alliages FexCo xSi il n'existait alors dans la

1_
littérature que les résultats concernant la variation de la suscepiibi-
1ité avec 1o pression de FeS3i 3 le température ambisnte. La valeur
obtenue &tait relativement importante (%—%ﬁ—% = 10) (P& T75). Pour les

alliages FeXCo XTi il n'existait que les mesures magnétigues sous

‘]-_.
pression sur troils alliasges de concentration différente (HI T7). Afin de
mieux comprendre le comportement magnétique des deux séries d'allisges
nous avons réalisé des mesures magnétigues sous pression dans toute la

gamme de concentration.

ITI~2 — PRESENTATION DES RESULTATS EXPERIMENTAUX

a - Variation de 1l'aimantation spontanée

Pour déterminer la variation de 1l'aimantation spontanée avec
la pression nous avons tracé ME(H, 4,2 K, ) en fonection de
B/M{H, 4,2 X, p) {tracés d'Arrott) pour différentes pressions. Figures
ITII-1 et III-2, on présente de tels tracés pour les alliages Feo 5CoO 5Si
' ] »
BLO . r
( 75) . et 80’5000’5

magnétisme itinérant les courbes obtenues se décalent parall@lement sous

Ti. Comme prévu dans la théorie du faible ferro-

l'effet de la pression appliguée.
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b - Variation de la température de Curie avec la pression

Pour déterminer la variation de la température de Curie T,
avec la pression, nous avons tracé les courbes de la susceptibilité
initiale Xy en fonction de la température pour diverses pressions-
{figures IITI-3, IIZI-L4, III-5}. On prend pour température de Curie

la température correspondant au peint d'inflexion de la courbe xi(T).

Tableaux III-1 et III-2 sont reportées les valeurs absolues
et relatives de l'effet de la pression sur l'aimantation spontanée et
gur la température de Curie. Les effets relatifs de la pressiocn sur la
température de Curie ne dépendent pas de la méthode de détermination

de T_ (tracés d'Arrott ou susceptibilité initiale).

III-3 - DISCUSSION DES RESULTATS

Les ccefficients qui interviennent dans les relations II1.5
et II.6 liant entre eux M(0,0}, T, et ¥(0,0) ne d8pendent pas du facteur
de SBtoner. On préveit donc que l'effet de la pression sur ces coeffi-
cients est faible compard 4 l'effet de la cencentration. Dans ces condi-
tions la relation II.T doit rester vErifi&e sous pression et on doit

observer

¢ Ln M(0,0) _ d In T, 14 Ln x(0,0)

ap ap T 2 dp (I11.1)

On constate tableaux ITI-1 et III-2, et figures ITII-6 et III-T que les
valeurs obtenues pour d Ln M(0,C)/dp et pour d In T./dp sont du mé&me

ordre de grandeur pour tous les alliages.

En minimisant 1l'expression de l'€nergie libre tenant compte

de 1l'énergie magnéto-€lastique, Wohlfarth et Bartel -(WO T1a) ont obtenu

pour un faible ferromagnétique itinérant :

‘ 2
aT _ y(o,0) T
T, dpc = - % K gL 5 < (1II.2)
_ b N oup N(EL)

ol K est la compressibilité, U 1'énergie de répulsion coulombienne et

U cette méme énergie calculée sans tenir compte des corré&lations.

Dang le cas d'allisges faiblement ferromagnétiques isoélec-

T .

. 2 . . .

tronigues Tc 553 Y Tc ¥(0,0) doit peu warier avec ls concentration, ce
: : aT

gui donne une divergence de dpc en éL 2 la dispariticn du magnétisme.

c
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Figure TITI-3 Courbes de la suscepti-

bilité initiale en fonction de ls

~

température pour Feo,h05000,595Ti a
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Figure III-4 Courbes de la suscepti-
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température pouxr FeO,SCOO,STi 3

différentes prescsions,.

Figure III-5 Courbes de la suscepti-
bilité initiale en fonction de la
température pour Fe0’67000’33Ti 8

différentes pressions.



aT
c . . . s
— diverge effectivement prés de la concentratlion critigue correspondant

iﬁx alliages richeg en cobalt. Par centre pré&s de la concentration cri-
tigque correspondant aux alliages riches en fer, l'effet de la pression
sur‘la.température de Curie TC est beaucoup plus faible et ne diverge pas.
Ce comportément est & rapprocher de la variation avec la concentration

de la susceptibilité ferromagnétique (initisle et sous chanmp fort) de ces

alliages.

Tableau III-1 : Effet de la pression sur l'aimantation spentanée et la

température de Curie pour les alliages FeXCo1_XSi

aM(o,0)

dp - 3,7 -11,1 - 3,7 - 1,4

(g.e.m. formule_1 kbar_1)

4T
c

dp

[K.xbar™ '] - 0,1k - 0,76 - 0,0k - 1,1

1034 Ln M(0,0)

dp ~16 -12 - 4,3 -~ 2,8
[kbar ] |
d In T
103'-—?re~—9
P -16 =17,5 - 1 - 50
[kbar ']
2
k . #
o “B ,0)
~103€%]I —3r<$io 0 -25,5 - 4,6 - 0,9 ~ 0,5
My €lectronigue

* e - . .
valeure de la compressibilité celculfes par interpolation
Linéaire (2T T4J).
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Tablesu ITI~-2 : Effets de la pression sur l'aimantation spontanée et 1la
température de Curie pour les alliages FeXCo1_XTi
x 0,405 0,43 0,5 0,55 0,67 0,73 0,78

aM(0,0)
dp -~ 10,3 =15,5 -13,7 - = 3,75 ~ 1,6 - 1,3

{u.e.m. formule-1.kbar_1)

aT
355 [K.Kkbex™ "] - 1,92 -.1,8 - 1,21 - 0,66 - 8,6 - -0,16
10% & In M(0;0) _
dp - 61 -23 ~1h - -8,6 -9 ~11,5
{kbar_1]
103 d In Tc ‘
ép - 70 -Lo =20 -11 -10,7 - -8
[kbar“1]
k2 *
~103 = 1?2 MO0 Ly g -9 -9  -13,8 =16 -0
! Yalectro.
B
*compressibilités supposées &gales & celles de Fe, 5Coo 5Ti que nous
- - ] L
avons mesurées (kK = 0,62.10 3 [kbar 1])

A partir des mesures de chaleur spéeifigque & basse température
(ST 62, AS 73, KA 76) on peut déduire N(EF) pour nos alliages dans le

cadre d'une théorie du faible ferromagnétisme itinfrant (ED 68).

En effet le coefficient du terme linfaire en température dans

la chaleur spécifigue & basse température, Ymesuré’ dépend de N(EF).

Il peut s'exprimer scus la forme

s, = - . + ‘ oy .
Ymes_ure Yelectronlque Ymagnethue (I1I.3)



ol Yélectmnﬁqpe - % N Hz k; N(EF) (I11.4)
et . 1 M2(0,0)
Ymagnétiqué = T 2 ¥(0,0) T, {III°5)
d In T
A partir de l'expression III.Z2 on peut alors calculer Ao =

En prenant pour U/Ub une valeur de l'ordre de 0,75 qui est une moyenne

observée pour les substances faiblement ferromagnétiques itinérantes,
on obtient ¢

' 2
d Im T, 5 o Xp x{0,0) ~
3 = -z il —= K (II1.6)
P Wy Yélectronique

L'accord numérique n'est que gualitatif bien qu'il soit assez bon pour

certaines concentrations. La courbe représentant les valeurs calculées
d ILn T
c

pour T est représentde en trait fort figures III~6 et TIII-T.

On constate sur ces flgures que la variation obienue reproduit 1'expé-

rience de fagon trés satisfaisante.

0 T A |
& ﬁ Figure III-6 : Valeurs expérimentales
= __. de d Ln M(0,0)/dp (A) et de 4 Ln TC/dp
B . .
= = {(1) pour Fe Co,_, 51 en fonction de lia
S = concentration (la courve en trait fort
— "3
g E-5|].- OJ représente les valeurs caleculées de
=3 d tn T _/ép).
—en
o
o) p—
e —
P
1 e
Fey Coq_ySi
-100 I
l
0 05 1

Concentration en Fer(x)




A Figure III-7 : Valeurs expérimentales
de d Ln M{0,0)/dp (H) et de
d ILn Tc/dp (A) pour Fe Co,_

fonction @e la concentration. (1la

Ti en
X

courbe en trait fort représente les

valeurs calculées de d In Tc/dp).

(mm) 10% Lo M{0.0V/4P [kbar']
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Le relation III.Z2 donne une variatiocn paraboligue avec la

pression de la température de Curie et de l'aimantation spontande :

2(p) = 15(0) - 20y | | o (1II.7)
M2(0,0,p) = ME{O,O,O) ~ 2Bp | (171.8)

ol o et B dépendent des param&tres de bande.

Figures III-8 et III-9 on a présent& 1'aimantation spontanée
en fonction de 1ls concentration calculée pour différentes pressions
dans l'hypothése ol les relations III.T7 et III.8 sont vérififes. Dans
ces conditions le maximum d'aimantation se déplace vers les concentrations
riches en Fe. Le fetrromagnétisme disparaftrait aux environs de L0 kbar
pour les sglliages FexCOT—xTi' Par contre une pression de l'ordre de
180 kbar serait nécessaire pour faire disparalitre le ferromagnétisne

dang lea sallisges FexCo1_x81.
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Figure ITT-8 : Aimantation spontande des alliages FeX061mxTi celculée &

différentes pressions.

Dans les alliages FeXCo1_xTi, entre 20 et L0 kbar, les calculs
effectués dans 1l'approximation parabolique & partir des effets observés
3 faibles pressions donnent deux maxima pour 1'aimantation spontanée,
L'existence des deux maxima deit 8tre v8rifiée expérimentalement, pour
bien montrer qu'elle n'est pas due aux hypoth@ses de calcul ou & la
dispersion expérimentale. Une expé&rience positive entre 20 et ho kbvar
pourrait illustrer la nsgture différente du ferromagnétisme pour les

alliages riches en Co et les alliages riches en Fe.
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Figure IIT-9 : Aimantation spontanée des alliages FexCo1_XSi calculée 3

différentes pressions.

III-L -~ CQONCLUSION

Les mesures d'aimantation sous pressicn sur ces alliages sont
en accord avec les caractéristiques générales du faible ferromagnétisme
itinérant
- forts effets de la pression sur l'aimantation spontanée et la tempé-

rature de Curie,

- méme ordre de grandeur pour les effets relatifs sur 1'aimentation

spontanée et la température de Curie,

= accord quelitatif entre les effets mesurés et calculds dans le cadre
de la théorie du faible ferromagnétisme sur la base de la formule
III1.6 & partir des valeurs expérimentales de la susceptibilité initiale

x{0,0) et de 1a chealeur spécifigque 3 basse température.
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Cependant la divergence des effets de la pression sur l'aiman-
tetion spontanfe et la température de Curie prévue dans la théorie du
faible ferromagndtisme itinérant n'est observée que pré&s de la concen-
tration criﬁique relative au cdté riche en cobsalt ; ce gui semblerait
indiquer un comportement magnétigue plus localisé pour les alliages

ferromagnétiques FeXCo}_X51 et FeXCO1_xT1 riches en Fe.







CHAPITRE v

ETUDE DE L'AIMANTATION A BASSE TEMPERATURE. VARIATION THERMIQUE DE LA

CHALEUR SPECIFIQUE ET DE LA SUSCEPTIBILITE PARAMAGNETIQUE DES ALLTAGES

FEXCOI¥XSI ET“FEXcol_XTI

IV-1 - INTRODUCTION

Nous traitons dans ce chapitre de 1'évolution thermique de
grandeurs physigues caractéristiques de la nature du magnétisme dans les

alliages FexCoi_x81 et Fe Co, _Ti.

Nous avons tout d'abord discuté de la contribution des exci-
tations collectives & l'simantation & basse tempé&rature. Nous avons
repris des mesures de chaleur spéeifique & basse température pour préci-
ser l'homogénéité des alliages et, dans le voisinage de la température
de Curie pour caractériser Ia transition magndtique. Nous avons effectué
des mesures de susceptibilité paramagnétique sur tous les compcsés. En
particulier pour FeSi 1'aimantation & &4% mesurée en fonection du champ
jusqu'd trés basse température. Nous montrons que FeSi peut constituer
le premier exemple de composé dont 1'état fondamental est du type liguide
quantique dcrit dans la théorie des valences régsonantes développée par
P.W. Anderson 3 partir de travaux antérieurs de L. Pauling. La courbe
complite de la susceptibilité de FeSi en fonction de la température a pu

Ztre calculde dans le cadre de cette théorie.




IV=-2 - VARIATION THERMIQUE DE L'AIMANTATION A BASSE TEMPERATURE

Afin d'étudier la variation thermique de l'aimantaticn a
basse température, nous avons mesuré l’aimentatiocn de plusieurs échan-
tillons ferromagnétiques en fonction du chemp jusqu'd 150 kOe pour de

nombreuses températures entre 1,4 K et Tc. Les réseaux d'Arrott

(Mg, H/M) isothermes obtenus pour les alliages Fe Co 8i et
. 0,65°70,35
Fe, 5000 5Ti sont dennés figure IV-1 et IV-2.
? L]
r YT . \ 2
Figure IV-1 : M~ en
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L'intersection I{T) des droites d'Arrott avec 1'axe M a &td obtenu par
une m&thode de moindres carrés. I(T) n'est pas une fonction lirnéaire de
Tg, comme on peut le constater figures IV-3 et IV-4, ce gui indique gque

la loi de Stoner n'est pas vérifige.

.
E]
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Les Bcarts 3 la 1infarité peuvent s'expliquer par la présence d'excita-
tions collectives qui peuvent exister dans les faibles ferromagnétigues
itinérants (EE 51). Ces derniers ont traité les excitations collectives

dans une théorie de R.P.A. comme des fluctuations autour de 1'état

d'équilibre de Stoner. L'asimantation 3 basse température a ét& exprimée

par Edwards (ED 62) comme la somme de deux termes : une contribution

des execitaticons collectives variant en T3/2 et une contribution des

excitations & une particule variant en T La forme obtenue pour M(0,T)

egt ainsi

M(0,T7) = M{0,0) - aT3/2 - ng (Iv-1)




L'éguation (IV-1) nous & permis de rendre compte correctement Jjusgu's

Tc/e de nos résultats par une m&thode de moindres carrés. Nous donnong

figure IV-5 les tracés de M(0,T) - M(0,0) + T en fonction de T

3/2

(points expérimentaux et tracés par moindres carrés en traits pleins).

T.’l/z [K13/1
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Figure IV-5

121k

] 51 100 150

ﬂ i 1 T
1 e 2 11
-0.2 AVKD O\ e X o050
X 0, o 057

\ 1.
-0.3 | \\b v 0.18

pa
04 \\
-0.5

MI0.T)-M(D.0)+ bT? [Len.zg)

e
o
0
\\\3\
0

\

(h)

en fonction de T

M(0,T)-M(0,0)+bT
3/2

pour

divers allisages :

Fe_Co
x

Fe_Co
X

1_
‘}_

XSi (a)

2

XTi (b).

Le coefficient a s'exprime en fonction du coefficient de digpersion des

ondes de spin D :

alu.e.m./formule) = 0,1173QN,uy (kB/D

ol N

tabhleaux IV~

et IV-2 on donne les valeurs de

A est le nombre d'Avogadro et 2 est le volume atomique.

(Iv-2)
Dang les
et D.

a b
m(0,0)* M(0,0)

Par ailleurs on donne figure IV-6 les points représentant D en fonction

de 1l'aimantation spontanfe M(0,0). Dans le voisinagé des deux concentra-

tions critiques D est proportionel & M(0,0) mais avec deux valeurs diffé-

rentes du cecefficient de proportionalitél
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Figure IV-6 : Coefficient de dispersion des ondes de spin en fonction
de M{0,0) pour les alliages : Fe Co,  Si {a) ;
Fe_Co,__Ti (b).
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2 .- .
D/Tc est de l'ordre de 1,6 meV A~ X 1 pour Fe Ti et pour Fe

FeO,SCOO,S

o —_
glliages PANi et PtNi (1,4 meV A% x 1) et pour les alliages FeNi dans

O -
ls région de 1'Invar (1,3 meV A2 X 1).

C
0,5°°0,5
8i. Cette valeur est i comparer avec celle obtenue pour les

Tableaw IV-1 : Coefficient D de dispersicon des ondes de spin pour les

alliages FexCo1_x81.

x 0,3 0,5 0,65 0,8 0,9
103 a/M(0,0) 9,0 0,58 0,32 0,37 0,38
103 v/M(0,0) 5,9 0,18 0,11 0,23 0,53

o 2 . .
D {mevV A7) 31 TT 9% 110 80
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Tebleau IV-2 : Coefficient D de dispersion des ondes de spin pour les

alliages Fe_Co Ti
x T 1-x

X 0,405 0,43 0,5 0,67 0,78
103 a/M(0,0) 3,9 1,11 0,51 0,76 10,3
103 v/u(0,0) 2,53 0,43 0,17 0,32 7.0
oo
D (meV 4%) ho 66 9L 132 53

IV-3 - VARTATION THERMIQUE DE LA CHALEUR SPECIFIQUE

Nous avons mesuré& la chaleur spécifigue de Fe0,5000,58i entre
28 K et 300 K au C,R.T.B,T. en collaboration avec J. Chaussy (figure
IVv-Ta). La courbe de la chaleur spécifigue en fonection de la température
ne présente pas d'anomalie magnétigue correspondant & la transition
paremeagnétique-ferromagnétique, ce qui démontre le caractére itinérant

de cet alliage.

Al 4

[}

=1
T
(%3
=

¢ [J.K'.IfnrmitleAl]
¢ 14K Formule

wan whn

1
o He 200 300
TiK] TIK]

Figure IV-7 : Chaleur spécifique C en fonction de la température T pour

i : T ¢ 1 . : T
FeO,BCOO,SSl éa) 3 Fey o OO,STl {b). (encart C/T en
).

fonetion de T
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De méme, on n'observe pas d'anomalie dans la courbe de la chaleur spéci-
Figue en fonction de ls température pour FeO,SCOO,5Ti (figuregIV—Tb).
Pour cet alliage les points représentant C/T en fonction de T~ & basse
température (figure IV-7b) sont alignés. Il n'y =a donc pas de terne
constant dans la chaleur spécifique qui serait caractéristique 4'amas
magnétiques. Une remontée 3 basse température dans le tracé de C/T en
fonction de 7% aurait &t trouvée par Starke et al (ST 62) dans des
expériences antérieures. Elle pourrait &tre due 3 des inhomogénéités

chimiques de leurs &chantillons.

La varistion thermique de la chaleur spécifique peut Etre

décrite par une fonction de la forme

c = yT + £() (1v-3)
ol YT est la contribution &lectronigue et magnétique {(y = Yo t Ym), et
f(%) est la contribution du réseau décrite par
o/T 3
f(F) = 12 B —— 298 _ g R —67%42‘“ (1v-4)
(a/T) 0 e =1 e -1

La température de Debye O a &été& calcule pour le maximum de la courbe
de ¢/T en fonction de T (KNA 72). Nous avons détermingé © = 399 K pour
Fe0,5000,5T1 et ® = 516 K pour Fe0,5COO,SSl'

f,e facteur de renforcement &lectron-phcnon A d&fini par
y_oo= Ye(O)(1 + A) n'a pu &tre déterminé car nous n'avions pas de points

e
expérimentaux su-dessus de © oll A devient faible.

IV-4 - VARIATION TEERMIQUE DE LA SUSCEPTIBILITE

a - FeBSi

La susceptibilité de FeSi a &t& mesurée par de nombreux auteurs
jusqu'd 1400 K (Fo 38, BE 55, WA 63, SHU 65, SHI 66, WE 72). Elle pré-
sente un maximum 3 environ 500 K et une remontée & basse température
{en dessous de 100 X). Cette dernidre s €té attribuée 4 la présence
d'impuretés peramegnétiques isoléee ou @ d'autres phases cristallogra-

phiques.




Nous aveons préparé plusieurs &chantillons de FeSi par la
méthode de 1lévitation en creuset froid. La fusiocn a €%4& guivie d'un

recuit & 950°C pendant 8 jours. La puret?é des &léments TFe et S5i &tait

de 99,999 %.

Afin de préciser le comportement & basse température de FeSi
noug avons effectué des mesures d'aimantation dans des champs stteignsnt
150 kOe entre L,2 et 300 K et jusgu'@ 75 kOe entre L,2 et 100 mK au
C.R.T.B.T. Les courbes d'aimantsetion sont présentées figures IV-8 et
IV-9. Elles scnt linfaires et s'incurvent légérement en champ fort &

basse température.

Figure IV-8 : Courbes

d'aimantation de FeS1

de h,2 & 278 K.

RUE.T) [ue.m./g]

o Figure IV-9 : Courbes
TM]DIh d'aimantation de FeBi
T sk =42 2 0,1 K, 1,2 K et h,2 K,
=
x
=
] | I
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i1k )



On ne remergue pas d'aimantation spontanée, ce qui confirme 1l'absence
d'amas ferromagnétiques. D'autre part, l'simantation verie peu entre
0,1 et 4,2 K. Ceci exclut également la présence d'impuretés paramagné-
tigues. Ces résultats nous permettent de conclure que la remontée. de
la susceptibilitéd observée 3 basse température (figures IV-10 et Iv-11)

est une propriété intrinsdque de FeSi.

Figure IV-10

Susceptibilité inecré-

L . ///////A mentielle de FeSi &
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Par ailleurs d'autres expfriences (effet Seebeck (WO 65), résistivité
(Wo 65), compressibilité (ZI TL4)) metitent aussi en &vidence une anomsalie

vers 100 K.

Jaccarinoe et al (JA 67) ont tenté d'interpréter la variation
thermique de la susceptibilité & haute température & 1l'aide de deux
mod&les : 1) l'un comportant deux bandes Etroites séparfes par une
bande interdite ; 2} l'autre comportant deux niveaux d'énergie de
moments localisés. Ces mcdé&les ne peuvent pas &tre satisfalisants car
ils ne rendent pas compte du comportement de la susceptibilité en

degsous de 100 K.

Des expfriences de diffraction des neutrons effectuées & TT K
(WA 63) ainsi que d'effet Mdssbauer st d'orientatioen nucléaire sous
chanp magnétique , effectuées respectivement & 4,2 K et 26 nK (MC 75)
montrent gue FeS8i ne prégente pas d'ordre & longue distance jusqu'ld
26 mK. Ces régultats sont confirmés d'une fagcon directe pasr nos mesures
de susceptibilité magnétique jusqu'd 100 mK qui montrent un comportement
paramagnétique. Le moment du Fe paramagnétique ne peut cependant pas
Stre déterming® & l'aide de ces mesures en raison des importantes anoma-
lies qui apparaissent sur la courbe l(T) au desasous de 600 K. Au dessus
de cette température on peut estimer grossiérement le moment paramagné-

tigue 4 2,1 y_ d'apr@s les résultats expérimentaux de Watanabe (WA 63)

Cette valeur ﬁorrespond & un spin 8 = 0,65 + 0,2. Une détermination plus
précise nécessite des mesures 3 plus haute température. Cependant le
spin du fer dans FeSi peut 8tre €valué d'une manidére différente. En
effet, la bande d de CoBi est pleine et ce composé est diamagnétique.
Le fer ayant un électron de moins que le cobalt on peut estimer en
premiére approximaticn que la bande 4 du fer dans FeSi posgséde un trou,
ce gui condulrait & un spin 1/2 par atome de fer. Cette valeur est
comparable & celle dé&duite de la susceptibilité 3 haute température et
nous l'sdopterons par la suite. D'autre part, cette valeur pour le
moment du fer est en accord avec celle trouvée dans le cas du composé
FeGe de méme structure et possédant des propriétés électroniques voi-
sines. Des expériences de diffracticn des neutrons (WI T6) indiquent

en effet gque FeGe a une.structure hélimagnétique avec un moment de

1 g sur le fer.



Digecugsion

En plus des anomalies observées vers 100 K dans diverses mesures
physiques, FeSi présente une structure cristallographique particuliére.
En effet comme L. Pauling 1'a noté en premier (PA 48), chague atome de
fer est entourd de 7 proches voisineg de silicium et chague atome de
silicium est entouréd de T atomes de fer. De plus les distances inter-
atomigues aans ce composé sont anormalement faibles. Il en résulte uns
valence de 6,91 pour le fer et de 6,85 pour le silicium, valeurs beau-
coup plus grandes que les valeurs habituelles de ces deux €léments

{respectivement 5,78 et 4) (PA L8).

Pauling a proposé, afin d'interpréter cette structure un modéle
de valences résonnantes (PA 48). Il supprose gue chague atome de Bi

forme 4 liaisons de valence qui peuvent résonner avec les 7 proches
P

voisins de Fe. De méme il y aurait fluctuation de valences entre les
liaisons Fe-Fe et les liaisons Fe-8i. Dans ce mod&le, 11 n'existe pas
de liaison Si-8i. L'hypothdse de fluctuation de valences = été justifiée
par Pauling sur la base des distances interatomiques existant dans le

composé TFeSi.

L'idée de Pauling sur la résonance des velences a £t€& récemment
reprise par P.W. Anderson qui & développé une théorie des fluctuations
de valences pour les systimes triangulaires. Il a montré que 1l'état de
base d'un antiferromsgnétigue triangulaire de spin 1/2 peut &tre tout &
fait différent de celui de Néel (AN 73). En raison de résonance de
valences 11 n'apparait pas d'ordre & longue distance, 1'état fondamentsal

€tant non magnétigque,

Dans le cas de FeSi les plans 4 structure triangulaire de fer
sont séparés par des atomes de fer qui se projettent au centre de chague
triangle. Le motif de base de Fe3i peut Stre considéré comme un t€trshédre
irrégulier (figure-IV—?Q) d'axe de symétrie de type |111]. Cette symétrie
axiale peut conduire 3 1'existence d'interactions d'échange anisotropes

entre les directicns de type |111| et les plansg perpendiculaires corres-
pondants (111)., Ces interactions d'8change se font vralsemblablement par

1t'intermédiaire des atomes de silicium (superéchange).
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Figure IV-12 : {a)} : maille cristalline de FeS8i (O : 8i, @ : Fe) ;

(b) : réseau des atomes de Fe dans des plans (111).

D'autre part, le spin du fer est de 1/2, Les conditions pour l'applica=-

ticn du modéle de lisison de valences régonnante sont remplies.

P. Fasekas et P.W. Anderson ont décrit ce systdme de résonance
de valence 4 1l'aide de 1'Hamiltonien suivant, caractérisé& par une

anisotropie de 1'&change.

(1v-5)
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l'axe 0Oz est normal au plan de la structure triangulaire.

L'état de rfsonance de valence est plus probable gue 1'Etat
de Néel si 0 < o <-1. Ce résultat peut &tre déduit du schéma de niveaux
. N . . > x ~
associf & une paire de spins S1 et 82. En effet, en présence d'un champ

magnétigque h, 1'Hamiltonien (IV-5) pour une paire de spin s'éecrit

- Z L% o + - ey L 7 Z _
h ff Oz, E=J 8 8, +J 35 (s1 5, + 5, 31) h, 8, (51 + 52) (Iv-6)
h
_ 2 4% o + - -y X + - -
h f/ Ox, B = T8y S, +d 3 (s, 5, + 5, 51) 5 By (s1 + 8+ 8, ¢+ 82)
(Iv-T7)



Nous savons disgonalisé cet Hamiltonien (voir appendice) et

nous avons d&duit les schémas de niveaux suivants (figure IV-13)

h
o= 0 a4 #0 /AR . 7o
J 2h
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2
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(a) (b) {c) (a)

Figure IV-13 : Schémas des niveaux 8Bnergétiques du systéme d'une paire

de spins.

a) o =0, systéme d'Ising ; b) systéme anisctrope (o #0)
gans champ magnétique ; c¢) systéme anisotrope sous chanp
parsalldle & 0Oz ; d) systéme anisotrope sous champ para

18le 4 Ox.

En l'absence de champ magnftique, 1l'&nergie de 1'état fondamental

|+—>~|—+g est - % - %g 4 comparer i celle assocife 3 1'8tat de Néel
J Jo
-4 -2 (e 73).

Comme on le voit le schéma des niveaux en l'absence de champ
(figure IV-13b) ne.dépend pas du signe de o . Celui-ci sera pris comme
ndgatif pour rendre compte des résultats expérimentaux. Dens ce cas
1'état fondamental est caractdrisé par [+->+|-+>.

Le schéma de niveaux étant différent lorsque le champ est

parallidle ou perpendiculaire & 0z, la susceptibilit€& doit &tre anisotrope.

Nous en dédué&ons (voir appendice)

Bgi(e 2 4 en BL g, ch ﬁ%ﬁ)
Xz = 787 R 670 2 (1v-8)
(e % ch Bh g, * e ¥ ch =5

2
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Nous avong calculé numérigquement la susceptibilité en utilisant

les valeurs J = 1500 XK, & =-0,07, g_ = 5, g = 1 {figure IV-1L).

Z x
L'allure de la courbe obtenue est tout & fait comparabls & celle mesurée

sur un #chantillen polycristallin de FeSi. L'accord n'est pas parfait car
notre mocdé&le, simplifié, ne prend en compte gu'une paire de spins. Un
calcul quantitatif devreit faire intervenir un grand nombre &e spins. Ce

calcul est trés complexe en raiscn de la frustration assocife au réseau

triangulaire.

Figure IV-iLk : Courbe
calculée pour la suscep-
ne tibilité de Fe3i en
— fonction de la tempé-
8 2
= rature : A nos points
= expérimentaux, ] d'aprés
Sobr Jaccarino et al (JA& 67).
P
AA
1 1 | 1 1
] 200 4060 i)} b1



Nous prévcyons gque l'anisotropie de 1l'&change entraine une
anisctropie de la régistivité & basse température. En effet, dans ce
moddle, 4 basse température, la conductivité planaire {111) doit résulter
de résonances de valence associfes aux fluctuations quantiques de spin.
Dans 1'état fondamental (|+—>+|—+>), la condition de parallélisme des
spins dans le plan conduit de proche en proche & une propagation de la

fluctation de valence.

L'anisotropie de 1'2change peut avoir plusieurs origines,
notamment une anisotropie du superéchange ou bien la superposition d'un
superéchange isotrope J et d'un double &change associ® aux plans trian-
gulaires ~(1-a)J. La seconde de ces possibilité&s semble plus probable si
1'on admet notre hypothése de Fluctuations gquantiques de charges dans FeSi.
Le double &change a €té proposé par Zener (ZE 51a), puis €tudié par Andersocn
et Hasegawa (AN 55) et De Gennes (DE 60). Ce mécanisme né€cessite :

1} la présence de porteurs mobhiles (par exemple des iong de mBme naturse
sur des sites équivalents mais avec des valences différentes,

2) la conservation du signe du spin du porteur au cours d'un saut d'une
site 4 1'Tautre.

Comme Pauling 1'a montré (PA 48), il en est ainsl dans FeSi. En effet, &
chaque motif triangulaeire {3 atomes de fer) est associé un €lectron d. Cet
€lectron se parbtage entre les trois atomes de fer ; il saute d'une posi-
tion & 1'autre, ce gul produit des transferts de charges dans le plan.

Au cours de ces transferts il y a conservation dw signe de spin de

1'électron.

A plus haute tempZrature, les sauts €lectroniques sont thermi-
guement activés. La contribution 3 la conductivité planaire,dq associbe
aux fluctuations d'origine guantique, diminue au profit d'une conductivité
9. de type activé. Il n'y a plus de conservation du signe du spin de
1'électron transféré. Le double &change tend & disparaitre et nous prévoyous
alors que ce syst@me devient isoctrope & haute température. Les variations

thermiques des deux types de contuctivité prévus pour FeSi sont
g (T) = Gq(O) (zv-10)
e B (Iv-11)

Dans la représentation Ln To en fonction de % ces deux lois s'écrivent de

la facon suivante :
In T Gq(T) = Tn o _{0) -~ Ln (Iv-12)

(1v-13)

|

In T OC(T) o«




A heute température la conductivité du type esctivé donne une wvariation

linéaire de ILn T GC(T) ean fonction de % (IV-11). A basse température la

conductivité doit présenter une déviation logarithmique (IV-10}.

Figure IV-15 on a représenté en traits pointillés les lois (IV-10)} e%

{(IV-11) et en trait fort 1l'allure attendue pour la conductivité dans

un plen {111). ©La courbe obtenue peut &tre comparde 8 celle qui a &té&
mesurée par Wolf et al (WC 65) sur des polycristaux de FeSi. On peut

remargduer gque le changement de penite se produit vers 7100 K.

Pigure IV-15 : Schéma

de la variation thermigue
que nous prévoyons pour
la conductivité plansire
dans le cadre de la
théorie des valences

P
régonantes.

Figure IV-16 : Variation

thermigque expérimentale

1

de la conductivité de

'?E FPe8i polycristallin dans
g 1'€chelle de Ln TG

%‘ en fonction de %

= (d'apréds Wolfeet al

(Wo 65)).
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En conclusion, le composé FeSi est le premier exemple de
matériaux dont les propriétés physiques peuvent s'expliquer dans leur
ensemble par la théorie de valences résonantes proposée par L. Pauling,
puis développée par P.W. Anderson.



b - Allisges Fe_Co 81
X 1-x

Wous présentons figure IV-1T7 l'inverse de la susceptibilité

sous champ fort en fonction de la tempé&rature pour les alliages

FexCo1_XSi:dans toute la gamme de la concentration.

105/ x em/y00"

Figure IV~1T7 : Inverse de la

l L
0 190 200
‘ T [K]

susceptibilité paramegnétique
de divers alliages FexCo1_XSi
en fonction de la température
x = 0,05 (&) ; 0,1 (B) ;

0,2 (€) ;3 0,3 (D} 3

0,5 (E) ;5 0,8 (P} ;

0,9 (&) 5 0,95 (H) ;

0,98 (1) ;3 1,0 (J).




Les alliages correspondant 4 x = 0,98, 0,95 et 0,9 présentent un

maximum dans la courhbe entre 100 et 200 K. Ce maximum est 1ié& aux

1
x(T)*
propriétés de FeSi. Pour les alliages de concentration x < 0,8, les

susceptibilités paramagnétiques présentent une allure de Curie-Welss.

Nous avons porté figure IV-18 le moment magnétique & haute
température q, par atome de cobalt pour x < 0,2 et le moment magnétigue

8 basse température 4, par atome de cobalt dans la mone ferromagnétique
(0,2 < x < 0,95).

Fey Coq-x Si

Figure IV-18 : Variation en

fonction de la concentration

de 1, et 4., par atome de cobalt
pour FeXCo?_X81.
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Cette variation de 4, et q, est compatible avec un moddle ol les moments

et Ag augmentent linfairement en fonction de la concentration en fer.

gsont portés par le cobalt avec une valeur proportionnelle & la concen-

traticon en fer.

¢ — Les alliages Fe_Co Ti
X “1-x

On donne figure IV-19 les courbes représentant l'inverse de
la susceptibilité initiale d&duite des mesures sous champ fort (x{0,T)
est la limite de X(H,T) quand E tend vers 0) pour divers alliages

correspondants.
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Figure IV-19 : Inverse de la

susceptibilité paramagnétique
de divers alllages FeXCo1_xT1
en fonction de la tempéra=-

.23 ture.
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Pour FeTi la courbe peut se décomposer sous la forme de la somme d'une
susceptibilité constante de Pauli et d'une susceptibilité paramagnétigue.
Les courbes d'aimantation (figure IV-20) montrent que le comportement

de FeTi est du type superparamagnétique.

r Ao14H
g ﬁz;tzm Figure IV-20 : Courbe
TW]E g ) d'aimantation de FeTli
Fo1g P en fonetion du champ
G 193

magnétique entre 1,k
et 279 K.

BW.T) [uem /g]

51 100 150

D'aprds Ikeda et al (IK Th), les courbes d'aimantation pour
les alliages Fe, Ti, _, prés de la stofchiomdtrie mettent en &vidence
des amas de l'ordre de 12 Up avec une concentration de 10_2/atome.

L'origine de ces amas pourrait 8tre due 4 des traces de phase de Laves




ou 4 des parois d'antiphases de structure CsCl produites par une forma-—
tion péritectigue de ces composés. Les expériences d'effet MBssbauer

de Narayanasamy et al (NA 7T7) sur les alliages Fe mettent en

Ti
1-x77 1+x
gvidence un €largissement de raie compatible avec l'existence d'amas

peramagnétiques.

Les alliages paramagnétiques riches en fer présentent une

allure identigque pour (figure IV-19), Les alliages ferromagnétigues

1
x(T)
ont une susceptibilité de type Curie-Weiss comme il est fré@guent de le
rencontrer dans le cas des allisges faiblement ferromagnétiques itiné-
rants, Le nombre de porteurs magnétiques par atome de transition
augmente linéalirement avec la concentration en cobalt. Pour les alliages

paramagnétigues riches en cobalt et en particulier pour CoTi, varie

1
: 2 x(T)
approximativement en T  comme on le pré&voit dans le cas d'une suscepti-

pilité du type Pauli.

En conclusion, les mesures de chaleur spéecifique, d'aimanta-
tion & basse température et de susceptibilitéd paramagnétique constituent
des données physiques importantes pour comprendre le comportement
maghétigue des deux séries d'alliages FeXCo1_xSi et FexCo1_xTi. En par—
ticulier, les anomalies dans la susceptibilité de FeBi ont mis en &vi-

dence les propri&tés de valence ré€sonante de ce composé.



CHAPITRE v

DISCUSSION DE L'ORIGINE DU MAGNETISME DANS

LES DEUX SERIES D'ALLIAGES

V-1 - INTRODUCTION

Nous avons observé pour les alliamges ferromagn&tiqgues riches

en cobalt :

1 -~ une forte valeur de la susceptibilité initiale ferromagnétique et

de la susceptibilité sous champ fort {150 k0e),

2 - des effets de pression importants sur la température de Curie et

l'simantation spontanée
o

3 ~ des courbes d'aimantation M(H)} qui présentent ni saturation ni une

susceptibilité constante.

Ta susceptibilité ferromagnétique initiale et sous champ et les eflfets
de pression sur la température de Curie et 1'aimantation spontanée sont
beaucoup plus faibles pour les slliages riches en fer, Par ailleurs, les
courbes d'aimentation présentent pour ces alliages une allure caraché-
ristique d'un comportement plus local.

V-2 - Fe Co Ti
X

1-x

Les expériences d'effet Mdssbauer sur ces alliages (BE 67,
W 68, MA T78) ont montré qu'il a'y avait pas de champ hyperfin sur le fer.
Ceci suggére un magnétisme local sur les atomes de cobalt dans les

alliages FeXCo1_xTi. A 1la suite des précédents travaux de Ruderman et




Kittel (RU 54), de Zener (ZE 51) et Yoshida (Y0 56), Friedel et al (FRI 61),
Lederer et Blandin (LE 66) ont discuté de 1'apparition d'une polarisation

de spins sur certains sites (critére local) sous l'effet des interactions
d'échange.,-Le critére local pour le magnétisme est UN(EF) 21, ot U et

N(Eg)

d'8tats au nivesu de Fermi sur le site considéré. Les propriétés magné-

sont 1l'énergie efficace de répulsion coulowbierne et la densité

tigques varient avec le rapport A/d ol A est le rayon de la sphére de
polarigation positive et 4 est la distance interatomique. Le cas % >> 1
(fort recouvrement des sphdres de polarisation) est essentiellement le
mcdéle de bande classique de Stoner. Lorsgue le critére de Steoner local
est vErifié avec % < 1 les moments doivent 8tre peu couplés, corregpondant
Z des critéres de magnétisme plus local, de type Langevin. Pour % << 1,

le ferromagnétisme peut disparaftre par spparition de couplages ferro-~

et antiferromagnétiques.

Le cobalt pourrait Etre magnétique dans FeTi en accord avec

le fort renforcement d'échange de la susceptibilité obtenue pour Feli

(% = 9), par contre le fer dans CoTi serait anon magnéiigue, en accord
avec la faible wvaleur du rapport % trouvée pour CoTi (% = 1,5). Quand

le fer est substitud & des atomes de Co dans CoTi, la densité d'états
moyenne sur les sites de Co sugmente. Pour x = 0,4 le critére de Stoner
local pour le magnétisme sur les sites de Co est vérifié. Ce cas peut
correspondre & % >> 1 car le comportement des alliages est celul du
faeible ferromagnétigue itinérant (forte susceptibilité, forts effets de
le pression...). Lorsque ls concentration en cobalt diminue, des carac-
téres locaux apparaissent qui peuvent &tre liés & la diminution du
rapport %. Four x n 0,8 le rapport % peut &tre tel que les moments solent
suffisamment découplés pour donner naissance 3 un paramagnétisme de type
Langevin. Théoriguement lorsque % diminue encore par dilution en cobalt
on doit pouvoilr obtenir un &tat de verre de spin. On a cherché & mettre
cet &tat en évidence. Nous avons fait des mesures de susceptibilité
initiale en courant alternatif sur des alliages de concentratiocn

0,8 < x < 1 et nous n'avons pas remarqué de maximum caractéristique des
verres de spin. D'autre part nous n'avons pas remarqué non plus d'ano-
maiie dans la courbe de chaleur spécifique 3 basse température pour ces

alliages.
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L'état de verre de spin pour les alliages trés dilufs en
cobalt peut Btre ddtruit par l'apparition du ph&noméne gul donne naisgance
au superparameagnétisme dans FeTi (présence de phases de Laue ou 4Tanti-
phases due.-d la réaction péritectigue pour la formation de FeTi). La
présence des moments localisés dans les alliages Fe Co, Ti riches en
Fe est mise en Bvidence par les remontées & basse température de la résis-
tivité observées sur ces alliages (HI T78).

V-3 - Fe Co, 51

Pour ces alliages, d'aprés les expériences de résonance
magnétique nucléaire {KA 72) et d'effet M8ssbauer (WE 66} les atomes de
cobalt magnétique sont ceux qui ont un atome de fer parmi les atomes
de transitions proches voisins. Le moment moyen déterminé pour les
atomes de coﬁalt est du m&me ordre de grandeur gue celui ‘des atomes de
fer. Le modd&le de couplege par l'intermfdiaire des sphéres de polarisa-
tion (FRI 61, LE 66) invogué pour les alliages Fe Co, _Ti peut gtre
epplicable aux alliages FexCo1HXSi, mais en considérant des sphéres d&e
polarisaticn plus grandes. Ceci expligue gue la zone pour le ferromagné-

tisme est beaucoup plus large.

En raison du caractére local de FeSi et des effets de volsinage
mis en 8vidence par les expériences de résonance magnétique nucléaire,
nous avcns aralysé 1l'aimantation spontanée des alliages FexCo1MxSi dans
un moddle du type Jsccarino-Walker (JA 65)., On a considéré que les
atomes de cobalt sont magnéitiques et couplés ferromagnétiquement s'ils
ont &u moins n estomes de fer parmi leurs 6 atomes de transition proches
voisins. D'autre part, on a pris un moment pour les atomes de cobalt
magnétiques proportionnel & le concentre en fer (uco = ux), ce qui est
guggéré par le fait que ¢s/cobalt est proportionnel & x {(figure IV-

X Xk 6-k

6
M{0,0)=ux{1-x) > Cg x {1-x) (Vv-1)
k=n

ol M(0,0) est l'aimantation spontanée.
Kous avons fitté les points expérimentaux de l'aimantation

spontanée avec la formule (V~1) en prenant n = 3 et y = 1 Hy

{(figure V-1).
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Figure V-1 : Courbe thé€origue
calculée pour ls variation de
M(0,0)

dans un modéle de Jaccarinc-

avec la concentration

Walker (trait fort) et aiman-
tation spontanfe mesurée

M{(0,0)
FeXCo1

(A), pour les alliages

5i.
~-X

Pour les alliages ferromagnétiques riches en Fe {(m = 0,65, 0,8, 0,9)

on 8 observé des courhbes d'aimantaticn & 4,2 K qui ont une allure

sembleble & celle observée pour MunSi. On présente (figures V-2 et

V-3)

pour l'allisge FeO 9000 1Si la courbe d'aimantation & 4,2 K et le
? k)

tracé d'Arrott correspondant. En dessous de 500 Oe, l'aimaentation

propertionnelle au champ.

MIH.T) [uem./g]

i Figure V-2 : Courbe
OB R e © dfaimantation 8 4,2 K
& pour Fe0,9000’181.
L T-42 K
| 1 |
] 1 1 3
H [k Og]
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Nous pensons gue les alliages FeXCO1_XSi,

tiques & bas champ comme MnSi. La susceptibilité hélimagnétique trouvée

pour FeO,QCOO

1
)
(4,5.10"3 u.e.m./g Oe)}. Ce comportement & faible

5,0.10

Si est de 8,7.10—3

les alliages correspondants & x = 0,65 (¥

0,8 (y = n,o.1o"3 u.e.n./g Oe}, 0,9 (y = 8,7.10

riches en Fe,

Figure V-3 Tracé

de M2 en Tonction de

i/M pour Feo,9000,181'

scnt hélimagné-—

u.e.m./g Oe, & comparer 4 celle de MnSi

champ a &té observé pour
=3 u.e.m./g Oe),
-3 u.e.m./g Og).

Les tracés d'Arrott 4 toute tempfrature cbtenus pour

Feo’9000’1
(figure vV-4),

8i sont tout & fait comparasbles & ceux obtenus pour MnBi

0o
T-42K

40
= = bl
= =
= a2 B
2 anf
= =
= =

(#) (b}
1] 3 1 1} 1 L | 1
0 0 20 30 0 2, ! b
W H/MHT [wem] W0 H/MHT) (nem]

Figure V-1 Tracés d'Arrott & diverses températures pour

(&) Feo,9000518i, {b) MnSi.




Pour s'assurer de la structure h&limagnétigue de ces composés
nous devons réaliser des &tudes de diffraction des neutreons. Il reste
4 expliquer par quel mécanisme physique 1'intreduction des atomes de

cobalt modifie 1'état de base de FeSi pour 1'é&tat de bese hélimagnétigue

observé,



CONCLWUSTION

Nous avons réalisé l'automatisation d'un ensemble expérimental

de mesures d'aimantation sous pression hydrostatigue & 1'aide d'un

gystéme 3 base de microprocesseurs.

rimental pour 1'étude

s
18

Nous avons utilisé ce systéme exp
d'allinges désordonnés FeXCo1_XSi et FeXCoj_xTi. Nous avons montré gue
les propriétés magnétiques du composé FeSi pouvaient s'interpréter dans
le cadre de la théorie des "Valences Résonantes" proposée par L. Pauling
et développée par P.W. Anderson. En particulier nous avons pu calculer la
variation thermique de la susceptibilité et expliquer l'azllure de la

variation thermique.de la résistivité.

L'ensemble de nos résultats expérimentaux nous & amené &
déerire les deux séries d'alliages dans le cadre d'un mod&le d&8veloppé
par Friedel et al.(FRI 61) et Lederer et Blandin (LE 66). Le moment
serait porté par les atomes de cobalt et le couplage par l'intermé@diaire
des sphéres de polarisation dépendrait de la concentration. Par ce
moddle on peut expliquer la nature différente des deux concentrations

critiques

- caractére de falvle ferromagnétisme itinérant pour les allieges

riches en cobalt,

- caracté@res plus locaux pcur les alliages plus concentrés en fer.

¥ous nous proposcns d'dtudier dans une étape ultérieure

- pour FeS1 : .
& - l'anisotropie de lsa susceptibilité et de la résistivité d'un

monocristal,




— pour les alliages FexCo1_X51

a - l'ordre h€limagnétique attendu pour les alliages concentrés en

fer par diffusion des neutrons,

b — le comportement magnétigue sous pression dans le domaine des
100 kbar.
= pour les alliages FeXCo1_xT1
a - le comportement magnétique dans le domaine des 100 kbar.



APPENDTICE

CALCUL DE LA SUSCEPTIBILITE ASSOCIEE A UNE PAIRE DE SPINS

DANS LE CAS D'UN ECHANGE ANISOTROPE

A-1 ~- FORME GENERALE DE LA SUSCEPTIBILITE POUR UN POLYCRISTAL

Pour un cristal parfait, de susceptibilité K*dans un champ R,

l'€nergie est donnée par

1 o <=
E = -5 h.y.h (A-1)
ol
- Xxx Xxy sz
X:

Xyx X3y Xyz (A-2)
Xzx Xzy Xzz

Dans le repére des axes principaux de la susceptibilité

XXX = Xx 3 ny Xy 5 XZZ = XZ et Xij =0 (1#;])'

. o> . . . .
8i h a pour cosinus directeurs (1, m, n) par rapport aux axes principaux,

la susceptibilité y dans la direction du champ pour un monocristal s'écrit

X = Xyl *ox,mo ot ox,n (A-3)

X = Xyl + X RT *ox,B | (A-1)
avec ie = 52 = 52 = EBEQO = %
%= 2 (x4 + %) (
3 Xy Xy Xy A-5)

(X_s %o X, sont les valeurs propres de Kﬁ.




T2

A-? - CALCUL DES ELEMENTS DE TENSEUR DE LA SUSCEPTIBILITE ﬁ?

Le systéme est décrit & 1'aide de 1'Hamiltonien suivant :

a — h // 0=z

| +4>
| +->
| —+>

| -->

On en dgduit

valeur propre

A

13

2z

<m

zX

I

1

: 2.2 o + - fa— ‘
Ho= Jsis; + 35 (878, + 5,8,) (A-6)
L'Hamiltonien A-6 s'écrit
_ Z.2 o o ooy Z b4 -
B = Jsi8; + J 5 (878, + 5,8,) - h(sy + 8,) (A-T)
% - h 0 0 0
J Jol
0 - }-|> 2 0
= Ja J (2-8)
0 = "% 0
o 0 0 % + h
fonction propre
+ h ¥, = | ++>
-k W2z = IH_>
% + %g WS = - (] +=>+]=+>)
z Ve
J odJ 1
P07 iy = oz el
Ve
Z, =Z_ exp(—B}\iZ) (A-9}
L
1
B =
kBT ,
z - _ -
Lo<y 8] + S,[¥;> exp(-8A, ) BAqy BAa,
1 = =] - e
7 Z
shfh
EJ (A-10)
chBh + e 2 ¢h "%g
s + 87 + s; + 8. .
_§<wl 5 ~=|¥.> exp(Ba, )
7 = 0 {A-11)
AN AN



+ p— -
87 -8, + 8, -8
Py 5 |¥:> exp(-Bh; )
< > = =
mzy Z 0
s<m>
X = Ty
_BJ
B{chph ch E%Q e 2)
X2z T T BJ BJ ,
(e " chn+e’ ch E%E)
Xex 7 Xzy =0
b-h / O0x oun / Oy
L'Hamiltonien A-6 g'écrit
-7 8%% + 02 (5% + sty - B (st -
E = J 878, +J 5 (8182 + 8281) 5 (s1 + 8, + sg)
J h h
+> - - = - =
"" L o > ¢
h J Jo h
Laos _h - g Ja _h
H = 2 L 2 2
h Jo J h
— > - = —_— - = -
|-+ 2 2 N 2
h h J
|==> 0 "3 T2 L
les valeurs propres sont données par
2(% - A) ) 0
J Jo
0 Ji{- T - 5 X) 0
0 0 o(- £ 4 2% _ 5
2
0 0 2h

{A-12)

{A-13)

{A-1h)

{(A-15)

(A-16)

(A-17)




Cn en d&duit pour |a| << 1

valeur propre

fonetion propre

1

J
A = = y = —  ({++>=]-=>)
1x N 1x /2
2
_d Zh = _ _ _
Agx =i+ TT1oa) Yo, = X{|+=>+|-+>) + ¥(|44>+|-=>)
2
= 4 da 2h = _ _ - __
ASX =5+ 53 Tl1ea) W3X = Y(|+->+]-+>) X(|++>+]-->)
J Ja 1
A = - _ 48 y = = (|4 e>)
Ly i e bx /a2
¥ = TC(1-a)® 1 . 2hJ(1-a) 1
3%(1-0)2 + 202/2 72(1-0)2 + 2n2/2
7, = § exp(ﬂﬁkix} {A-18)
z z
E <Wixls1 + SEHJix> exp(—SAlX)
<mxz> = 7 =0 (A~19)
+ L4 -
s7 - 87+ 85 -5
L <Yy 2% Yoy exp(-Bhy )
_ i
<mxy> = Zx = 0 (4~20)
e
? <¥ix 2 lPix> exp(—BAlX) _BAQX _Bh3x
<m_ > = & _ hxy e - hxy e
xX 7 B 7z
x x
_ Bad
bh n
<m_ > = —2(1-a) S (a-21)
XX BaJg _ BoaJg
e ch B + e ch A
Xy = Xgp =9
5 _ BaJd
e, > pl=B " ch oA cen B o« 2
L Pxx” PloTay| SR A © ° (a-22
Xex © h Bod _ BadJ A-22)
(e ¢h B + e ch A)Q
. 2
S BT , _ BT, 28h
oud A ing {(1+a) H B = T {(1-a) + m
AN .



Pour h // Oy de le méme facon, nous avons

ny = Xyz =0 Et ny = XXX
Xy o o
Y = 0 o
X = Xyy
0 0 Xzz
Xy ™ Xyy 3 Xy T Xpy T Xpy 3 Xy = Xpg

Nous savons

=1
n
win
><
¥
+
W=
=
(]

(A~23)
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