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INTRODUCTTI ON -

Un des objets de ce travall est 1'utilisation de la pression

hydrostatique et des champs intenses pour caractériser l'apparition

du magnétisme dans les solutions sclides dé&scrdonnées concentrées

d'un métal non magnétique et d'un métal magnétique. Notre &tude se -
limitera au cas des alliages isoélectroniques nickel-platine et
nickel-palladium. Le nickel est ferromagnétique, le palladium et le
platine sont paramagnétiques, le palladium &tant pius proche de

1'état ferromagnétique gque le platine lui-m&me. Un des avantages

essentiel de l'emploi des pressions hydrostatiques est la possibilité

qui en résulte du passage d'un &tat ferromagnétigue & un &rat para-
magnétique par simple modification des distances interatomiques. Au
volsinage des concentrations d'apparition dy magnétisme, ces alliages
présentent des susceptibilités magnétiques trés fortes. On s'attend.

don¢, en champ intense, 3 des effets non linéaires caractéristiques

des propriétés &lectroniques de ces alliages.

Deux types de modéles ont &té invoqués pour rendre compte.
de l'apparition du magnétisme dans les solutions solides désordonnées
PdNi et PtNi. Le premier [Be 66, Do 66, Sc 67, Sc 68]_traite ces so-
lutions solides désordonnées comme des métaux purs caractérisés par
une interaction d'échange moyenne entre électrons d. Le deuxigme
[Le 66, Le 68] décrit les propriétés des alliages dilués par des
effets de renforcement local au site de 1'impureté de l'intégrale-

d'échénge de Coulomb intraatomique. Il a &té appliqué avec succé&s. aux

alliages PdNi [Le 68, Ch 68a, Ch 68b]. TLes alliages PdNi plus concentrés
ont été décrits par Chouteau et Tournier [Ch 73] dans un modé&le local
ol des groupes d'atomes de nickel, rendus magnétiques par des effets
d'environnement, polarisent la matrice de palladium et les atomes de

nickel non magnétiques.




L'analyse des variations avec la concentration en nickel
des propriétés magnétiques, thermiques et de transport des alliages
PdNi permet de juger de la validjité des différents modéles invoqués,
Ces modé&les doivent Etre également capables de décrire les variations
ded propri&tés physiques des alliages Pd-Ni en fonction de la pression

hydrostatique.

Les données physiques caractérisant les alliages PtNi, y
compris 4 la pression atmosphérique, soﬁt incomplétes. Cependant, un
comporfement magnétique homogéne de ces alliages prés de la concen-
tration d'apparition du ferromagnétisme [Gi 72, Fe 72] et la possibi-
1ité de décrire ces alliages dans une théorie de faible ferromagné-

tisme itinérant [Be 72, Gi 72] a déja 8té suggérée.

La mesure en fonction de la pression hydrostatique des
faibles moments des alliages PtWi et PdNi pré&s de la concentration
d'apparition du ferromagnétisme, nécessitait une grande sensibilité

des mesures d'aimantation et une pression hydrostatique bien définie.

"Au premier chapitre, nous décrivons la méthode de mesure
d'aimantation choisie pour obtenir une résolution de 2,103 u.e.m.,
squs champ magné&tique jusqu'3d 65 kOe et # température variable entre
1,2.et 400 K. Nous précisons par ailleurs le procé&dé mis au point
pour prpduire une pressiop presque parfaitement hydrostatique & trés

basse température.

Avant d'entreprendre les mesures d'aimantation sous pression
hydrestatique, nous avons précisé les propri&tés physiques des alliages
PeNi et PdNI 3 la pression ordinaire. Nous décrivons au deuxidme
chapitre les megsures d'aimantation réalisées sous champ intense
jusqu’'3d 150 kQe, L'analyse des courbes d'aimantation doit permettre
de préciser ]'homogéné€itd ou 1'inhomogéndité des alliages en fonction
de la concenfration. Cette &tude, ainsi que celle de l'aimantation
spontange, de la température de Curie et de la susceptibilité en champ
fort en fonction de la concentration nous guidera pour le choix de

modéles adapté&s A4 la descriptien des alliages &tudiés.



Le troisiéme chapitre est consacré 3 1'Etude expérimentale
et 4 l'analyse des variations thermiques de l'aimantation spontanée,
de la susceptibilité@ et de la chaleur spécifique des solutions sclides

Ptli et PdANi.

Dans le dernier chapitre, nous &tudions l'effet de la pres-
sion hydrostatique sur les propriétés magnétiques des alliages PdNi
et PtNi, Nous décrivens en particulier, l'effet de la pression sur
l'aimantation spontanée, la température de Curie et la susceptibilité
en champ fort de ces alliages. Nous donnons une interprétation des
principaux effets observés en utilisant différents modé&les pour la

description de 1'apparition du magnétisme,
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Vue d'ensemble de 1l'appareillage expérimental

de mesures d'aimantation sous pression hydrostatigque







CHAPITRE I

LES MESURES D'AIMANTATION SOUS PRESSION HYDROSTATIQUE

I-1 - INTRODUCTIOR

I! n'existe actuellement, dans les laboratoires de Physique
du Solide que tré&s peu d'appareillages permettant de mesurer la va-

riatiocn des aimantations ou des susceptibilités avec la pressiocon.

Menyuk et al [Me 69] du Lincoln Laboratery, au Massachussets
Institute of Technology mesurent l'aimantation 4 1l'aide d'un magné-
tométre & bobines vibrant parallélement gu champ magnétique. Celui-ci
est produit par un &lectroaimant. Cette méthode laisse disponible un
important volume utile dans lequel il est possible de placer un
cryostat ou un four permettant des variations thermiques de 77 3
500 X. La chambre de pression, er alliage de bronze-béryllium est
reliée en permanence 4 un générateur de pression par 1'intermédiaire
d'un caﬁillaire. La pression, transmise par de 1'h&lium gazeux est
au maximum de 1] kbar. La sensibilité de 1'appareillage a permis de
faire des mesures de susceptibilité paramagnétique sous pression sur
le composé MnAs. Cependant, la compensation du signal parasite induit
dans les bobines vibrantes par les inhomogénéités du champ magnétique

est délicate.

A 1'Université de Californie, San Diego, La Jolla, Wohlleben
et Maple [Wo 71] mesurent la susceptibilité d'échantillons soumis i
des pressions quasi-hydrostatiques, dans des enceintes autonomes., Le

principe consiste 4 appliquer la pression dans un systéme pistons-




m

EE = - =R -

<]
Figure 11 L'ensemble cryogénique et son support.
extracteur ; b - fixation pour la tige d'extraction ;
suppart 3 d - bloec de béton antivibratoire ; e - calorimétre ;

.

anticryostat destiné & obtenir des températures variables ;
cryogtat, réserveir d'hélium liquide pour 1a bobine supraconductrice
gardes d'azote ; i - fluide cryogénique ; j - hélium liguide ;

bohine supraconductrice ; 1, m - bobines de mesure.

+

L]
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cylindre & 1'aide d'une presse hydraulique et de bloquer les pistons

4 1l'aide d'écrous. Le‘cylindre est réalisé en alliage de bronze-
béryllium, les pistons en alumine. La pression est transmise & 1'é~
chantillon par du téflon ou par un mélange de pentane et d'alcool
isoamyl, L'absence de capillaire pour 1'amende de fluide compresseﬁr
constitue 1'inté&r@t principal de ce dispositif. Cependant, la préssion
qui peut &tre tr&s inhomogéne, n'est connue qu'avec peu de précision.
Par ailleurs, elle ne peut €tre modifiée qu'd la température ordinaire,
en utilisant une presse ext&rieure. Cet appareillage permet la mesure

des susceptibilités par la méthode de Faraday dans un intervalle de

température entre 0,4 et 300 K.

Pour réaliser un ensemble expérimental de mesure des aimén~
tations sous pression, nous avons choisi d'appliquerrlaapressioﬁ par
de 1'hélium & 1'échantillon placé dans une chambre en bronze-béryllium
reliée au générateur de pression par un capillaire souple.'Nﬁus‘avﬁns
adopté une méthode de mesure d'aimantation par extraction de 1'échan-
tillon. Les principales sources de signal parasite sont les défauts
de guidage et les inhomog&néités de champ qui induisent, lors de
l'extraction des courants de Foucault dans 1'enceinte. Nous avons donc
calculé une bobine supraconductrice produisant un champ magnétique trés
homogéne, de valeur maximum 65 kOe et nous avons congu un systéme de
guidage du porte-&chantillon. Un anticryostat, contenant la chambre de
pression placée dans son calorimétre, doit permettre d'cbtenir des

températures variables entre 1,2 et 400 K @e 72, Ve 72].

I-2 - DESCRIPTION DU MONTAGE EXPERiMENTAL

L'appareillage expérimental est représenté sur la vue

d'ensemble photographique,’

A -~ L'appareillage pour les mesures d'aimantation & température

variable

L'ensemble cryogénique de mesures d'aimantation (figure 1)
comprend un cryostat (g), véservoir d'hélium liguide nécessaire au
fonctionnement de la bobine supraconductrice (k) et un anticryostat
(£) permettant d'obtenir des températures variables dans la chambre
d'expérience, L'appareillage repose sur un socle en b&ton antivibra-

toire (d) monté sur amortisseurs.




A-1 - La bobine de ghamp magnétique supraconductrice

Nous avons calculé les dimensions optimales de la bobine
sypraconductrice sur ordinateur et fait réaliser celle-ci & l'atelier
du Laboratoire. Nous avons utilis€& un £il moncbrin en niocbium-titane
fabriqué par la Compagnie Thomson-Houston (THN 910-37-11-1}., Le dia-
mé&tre du fil, compte~tenu de sa gaine de cuivre et de son isolant est

de 0,63 mm. Ce fil correspond & la meilleure densité de courant pour

une self-inductance de la bobine de champ la plus petite possible.

Suivent Déportes [De 711 nous avons utilisé comme isolant
8lectrique entre couches, des feuilles de support pour circuit impri-
mé de type Schjel-Clad fabriquées par les Etablissements Tranchant-
Electronigue, Ce support, d'épaisseur 80 u, est formé par une feuille
de cuivre collée sur une feuille d'isolant. Nous avons utilisé le
programme d'optimalisation du "simplexe" mis au point par Bassi du
Laboratoire des Rayons X, de fagon 3 obtenir la meilleure homogéné&ité
axiale du champ magnétique pour un volume minimum de fil supraconduc~
teur. L'homogénéité est obtanue par la réalisation dans le bobinage
d'une encoche inté&rieure. Le champ maximum de 63 kOe est obtenu pour

un coyrant de 61 A correspondant & une densité de courant de 12810 A/cm%

La longueur du bobinage est de 22,14 em, son rayon intérieur
de 2,5 ¢cm et son rayon ext@rieur de 6,76 cm. L'encoche a 2,91 cm de

rayon extdrieur j; sa longueur est de 6,406 cm.

L'énergie emmagasinée par la bobine sous le champ magnétique
maximum est de 23,6 kJ, La libé&ration de cette é&nergie lors d'un pas-

gage éventuel de 1'état supraconducteur & 1'état normal entraine la

vaporisation de 10 litres d'hélium liquide enviren.

Nous avons mesur& l'homogé&néité axiale de la bobine de
champren suivant ls variation de la magnétorésistance d'une sonde
Siemens FP 15M20 lors de son déplacement le long de l'axe. L'homogé-
néité est optimale entre 20 et 40 kOe (figure 2) ; pour 30 kOe elle
est parfaitement symétrique par rapport au centre et meilleure que
3.10'_'4 sur 5 cm. Entre 40 et 65 kOe, il apparalt une dissymédtrie dans
la carte de champ, A 60 kOe, la différence d'homogénéité entre les
deux positions e;trémes de 1'é&chantillon (distantes de 5 cm) est de

1'ordre de 2,10 7. Les défauts d'homogénéité sont dus & l'aimantation



du supraconducteur et au Léger déplacement probable des spires sous
champ. Nous avons vérifié gue la forme des cartes de champ est repro-

ductible.

Figure 2 { Variation de l"homogé~
néité du champ magnétique le long
de 1'axe de la bobine pour diffé-
rentes valeyrs du champ au centre
5 kGe : (0O : 10 kOe : (A ) -
20 kOe : ( A) 3 40 kO0e 3 (O
60 kOe : (®)

Homogénéité [AH/H]

Distance au centre [cm]

L'étalonnage du champ magnétique a &té effectud 3 1'aide.
d'une petite bobine &talonnée. La f.e.m. produite & ses bornes lors
de son déplacement & partir du centre de la bobine de champ sur une
distance de 80 cm &tait intégrée par un voltmétre intégrateur. numé-
rique. Cette bobine de mesure avait &té préalablement étalonnée par
retournement d'un champ connu dans un électroaimant de type.Varian.
La relation entre le champ H (0Oe) et le courant d'alimentation I (4)

de la bobine supraconductrice est H = 1062 IA + 50.

Figure 3 : Nickel monocristallin :

variation du signal de sortie du

@ 20000} ; voltmétre numérique lors d'une

g‘ Nickel (1.11) extraction en fonetion de 1'intensité
g dans la bobine supraconductrice

E (le champ magnétique est appliqué

é suivant 1l'axe (1,1,1) du nickel).

<

150004+

1 L 1 1 1
3 4 5 8

2
Intensité [A]




La relation précédente a &té vérifiée en tragant la courbe
d'aimantation & 4,2 K, en fenction du champ magnétique, d'une bille
de nickel monocristalline, le champ &tant dirigd suivant un axe de
faéile aimantation {(figure 3). La valeur du champ de saturation est
prise égale & 2204 0e [Au 65, Re 72].

A=~2 ~ La mesure d'aimantation

Les deux bobines de mesure, réalisées en fil de cuivre
émaillé de 5/100e mm de diamétre, comportent 26 000 spires. Leur lom-
gueur est de 4,5 ¢m, La distance entre leurs centres de 5,17 cm. La
course d'extraction deonnant le signal maximum est de 1l'ordre de 5 cm.
Elles sont plongées en permanence dang l'hélium liquide ((1, m) fi-
gure 1). Elles ont &té &talonnées par la mesure de l'aimantation &
saturation d'une bille monocristalline de nickel, prise égale &

58,6 u.e.m./g 3 4,2 K [Gr 71]. La sensibilitéd ainsi obtenue est de

1,885.10"° u.e.m,/digit.

Nous avons €té agmenés 4 améliorer la résolution de 1l'appa-
reillage pour mesurer la variation avec la pression de 1'aimantation
de corps paramagnétiques. Nous avons intercal& un amplificateur de
type "Amplispot" entre les bobines de mesure et le veltmétre intégra-
teur. La magnétorésistance des bobines de mesure est compensée par
une résistance variable R,, une résistance R, sert d'adaptation de
1'impédance d'entrée de l'amplificateur (la vésistance des bobines de
mgsure varie de 430 © & 1000 Q@ lorsque le champ magnétique passée de
G & 40 kQe» 3 4,2 K). Ce montage permet d'obtenir une sensibilité de

5.10_5 u.e,m./digit. L'extraction, gqui dure 2 secondes - pilotée par des

.

vérins pneumatiques, sep fait & vitesse constante avec ralentissement

en fin de course.

A=-3 - La régulation de température

Le systéme de mesure et de régulation de temp&rature est
schématisé figure 4, La chambre de pression est situde dans un calo-
rim&tre (h), lui-méme plongeant dans un fluide cryogénique contenu
par l'anticryostat ((f), figure !). La régulation de température est
cbtenue par l'équilibre entre les effets de la source chaude consti-
tuée par les fours bobin&s sur la chambre (j) et de la source froide.
Celle-ci peut €tre réalisée par une atmosph&re contrdlée d'héiium
dang le calerimétre ou par une fuite calibrge, le vide &tant fait dans

le calorimétre (la fuite calibrée est obtenue par exemple par des
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Figure 4 : Appareillage expé&rimental.

I - Groupe générateur de pression

A - Compresseur & membrane,

B - Multiplicateur de pression : a) réservoir haute pression j
b) raccord haute pression j; c) cellule pour jauges de manganine H
d) raccord générateur de pression-chambre d'expérience ; '

e) capillaire de pression.

IT - Chambre d'expérience et son calorimétre :
£} fizxation pour l'extracteur ; g) enceinte d'isolemént du capil~
‘ laire de pression ; h) <calorimétre ; i) four du capillaire ;
j) fours de la chambre d'expérience ; k) &chantillon ; '
1) porte-é&chantillon ; m) diode 3 l'arséniure de gallium de
. mesure et de régulation de temp&rature ; n) guide ;

o)  joints métalliques.

IIT - Circuits de mesure et de commande

1 mesure de la pression par jauge de manganine ;

2 contrdle de la pression dans la chambre d'expérience par jauge de comtrainte ;
3 mesure de tempé&rature ;. 4 mesure de température pour la régulation ;

5 alimentation des fours de la chambre par la régulation ;
6

7 alimentation des fours de la chambre et du capillaire pour les
changements de pressiocn. '




piéces de guidage réalisées par des pointes métalliques). Le chauffage
des fours est piloté par une régulation de température. La d&tection
de la température est réalisée & l'aide d'une diode & l'arséniure de
gailium type TG 100 P GR/M (Etablissements Meric). La diode de mesure,
alimenté&e par un courant de 100 pA a été &talonnée en fonction de la
temp&rature par Haen au C.R.T.B.T. Au voisinage de 4 K, ainsi qu'entre
la temp&rature de l'azote liquide et la températutre ambiante, la sen-
gibilité est de 1l'ordre de 2 mV/K. La variation AT de température lue
sans correction de champ magnétique & 4,2 K est négligeable jusqu':

20 kOe et de 1l'ordre de 1,5 K sous 50 kOe. Cet effet est approximati-

vement diminué de moitié& i la tempé€rature de l'azote liquide,.

B - L'appareillage générateur de pression et les circuits de mesure

et de contrdle

La figure 4 schématise le groupe gé&nérateur de pression (1),
ainsl que la chambre d'expérience dans son calorimétre et les circuits
€lectriques permettant de contrBler la pression et la temp@rature au

niveay de ‘l'échantillon (IIL).

B-1 ~ Production de la pression

Le gaz transmetteur de pression est comprimé &4 l'aide d'un
compresseur Aminco (A) jusqu'd@ 2000 bar. Un multiplicateur du type
Basset EB&\54] (B), en série avec le compresseur, permet d'atteindre

par réductien de volyme, 12 kbar dans un volume utile d'environ 6 em?,

B-2 - La chambre de presgsion

La technique des chambres de pression & parol Epaisse en
bronze~bérylliym a déji &té mise au point au Laboratoire [Bl 65, Ba 70,
Ch 71]. Nous avons utilisé une chambre de dimensions réduites, de lon-
gueur totaleIZIO mm, de diamétre intérieur et extérieur 5 et 16 mm
respectivemeﬁt ; son volume utile est de 1,5 cm3._Elle,est schématisée
figure 4. L'Echantillon, fixé sur un support est maintenu au bas de la
chambre par un ressort en alliage de bronze-~béryllium. La liaison entre
le multiplicateur de pression et la chambre d'expérieﬁce est faite &
1'aide d'un tube capillaire souple en acier traité de 1,6 mm de dia-
métre extérieﬁr et de 0,3 mm de diam&tre intérieur. Les joints assurant
1'étanchéité entre le tube de pression et la chambre sont du type "a

zone ngn supportée" de Bridgman.
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Nous avons utilisé& pour la construction de la chambre de .
pression 1'alliage de bronze-b&ryllium "Brush 125" fabriqué par la.
"Brush Beryllium Company" (Cleveland, Ohio) qui est peu magnétique.

A la température ambiante, il est diamagnétique et sa susceptibilité,
mesurfe sur une balance de translation est comprise entre -6,2 et
-4,2.107°

"Beryleco 25" fourni par la société "The Beryllium Corporation" a des

u.e.m./g/0e. L'alliage commercial de bronze-béryllium

propriétés mécaniques comparables & celles du "Brush 125", mais pos-
séde 4 la température ambiante une susceptibilité paramagnétique

6 u.e.m./g/0e., Les courbes d'aimantation,

comprise entre 1,5 et 9.10
correspondant aux deux types de bronze, ont &té &tudides & 4,2 K par
Tissier au C.R.T.B. (figure 5a). Les deux alliages ont un comportement
ferromagnétique & cette température. L'aimantation du "Brush 125" est
approximativement la moitié de celle du "Berylco 25". Nous donnons,
figure 5b, en fonction du champ magnétique et de la température, le
signal di & l'extraction de la chambre seule, de signe opposé & celui
di 2 l'extraction de l'échantillon. Les mesures doivent donc &tre
corrigées de la contribution de la chambre. Notons que celle-ci

décroft rapidement avec la température.




B~3 - Calecul des enceintes

Nous utilisons pour nos chambres de pression la technique
de l'autofrettage. Lors du premier essai, on applique une pression
suffisante pour créer, prés du trou central, une zone de déformation
plastique. Celle-ci garde une déformation permanente lorsque la pres-—
sion est reldchée. Elle se trouve comprimée par la partie extérieure,
demeurée E€lastique, qui, soumise 3 des contraintes d'extension, joue
le rdle d'une frette rapportée. La répartition des contraintes rési-
duelles peut se calculer 3 partir des formules de Lamé et Clapeyron
[La 33] s'appliquant au cas d'un cylindre leng et fermé 3 ses extré-
mités, moyennant certaimes hypothéses sur les &tats de contrainte dans
la zone de dé&formation plastique [Wi 68, Ti 68]. Nous représentons,
figure 6a, la répartition radiale de la contrainte équivalente sous
pression lorsque toute la chambre reste dans le domaine glastique (1)
et lorsqu'il apparaft une zone de dé8formation plastique dans laquelle
on suppose que la contrainte reste égale 4 la limite &lastique 0y (2).
La courbe (3) représente la variation de la contrainte résidueile

lorsque la pression est relichée,.

O'y FHigletet-t S

i KRR

Pression »,

2,24

K= b/fa

Figure 6 : (a) Toute la chambre reste dans le domaine Elastique :
variation radiale de la contrazinte équivalente (1)
Il apparalt une zone de déformation plastique :
variation radiale de la contrainte gquivalente (2) et
de la contrainte résiduelle aprés relichement de la
pression (3)

(b) Variation de la pression maximum dans une chambre de

pression monobloc ern fonction du rapport du diamétre

extérieur au diamé&tre intérieur K = b/a.



Pour les petites valeurs du rapport du diam@tre extérieur
au diamétre intérieur K (K < 2,24), 1'autofrettage optimum est obtenu
lorsque la zone de déformation plastique s'est propagée i tout le vo-
luﬁe. Dans ce cas, la contrainte résiduelle Up Sur le bord intérieur
de la chambre est inférieure 4 la limite d'élasticité Uy. La pression
maximale Pm est celle pour laquelle la contrainte o, sur le bord
intérieur devient égale & Uy. On montre que P vaut Uy Leg K. Pour les
grandes valeurs de K (K > 2,24) on ne peut &tendre la zone de déforma-—
tion plastique & tout le volume, sous peine de dépasser la limite
d'élasticité du matériau sur le bord intérieur lorsqu’on reld3che 1la
pression. Pour un autofrettage optimal, la contrainte vy peut varier
entre —cy et +6_. On montre que dans ce cas Pm est égal & 2Pf, ol Pf
vauth/f? (K2 —1)/K2 ou Uy/Z (KZ-—I)/K2 suivant le critére de plasticité
envisagé [Ti 68]. La technique de l'autofrettage permet done, pour
K » 2,24, d'appliquer deux fois la pression maximum calculée par les
formules de Lamé et Clapeyron pour les cylindres & parois épaisses.

Nous avons représenté, figure 6b, la pression Pm en fonction du

rapport K.

DPans le cas de 1'alliage utilisé pour la réalisation de nos
enceintes Gy est de l'crdrede 115 kg/mm2 et K vaut 3,2. Nous trouvons
pour Pm la valeur de 10 kbar. Les joints du type "3 zone non supportée"
de Bridgman sont autoccmprimés 3 une pression P' supérieure 3 la pres-
sion intérieure P. Le facteur P'/P peut s'exprimer en fonction de la
surface des joints et de la gurface de la zone non supportée. Nous
obtenons P'/P = 1,l. Un calcul pessimiste indique domc que la pression
maximum que l'on puisse appliquer i notre chambre est Pm X ;;, de

l1'ordre de 9 kbar.

B~4 - Technigque de changement de pression

] - Principe

L'hélium solide a dé&ji &té utilisé pour appliquer des pres-

gsicns hydrostatigues & basse température fSc 70, Sp 711.

Nous avonsg tracé, figure 7, la courbe d'équilibre des
phases solide-liquide de l'hélium & basse température dans un diagramme
pression-température. A 4,2 K 1'hélium devient solide sous 30 bar
enviren. Les changements de pression ne peuvent convenablement s'effec-

tuer que lorsque 1'h&lium est en phase liquide. Il est donc nécessaire
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de chauffer la chambre et le capillaire 4 1'aide des fours (1) et (1)
représentés figure 4. La pression é&tant &tablie dans la chambre et le
capillaire, le refroidissement se fait & pression constante jusqu'a

la température de solidification correspondante. 81 1'on a préalable-
ment imposé un gradient de température le long de la chambre de pres-
sion, le cristal d'hé&lium solide se forme dans le bas de la chambre et
se propage jusqu'd sa partie supérieure sans chute de pression. Le
refroidissement se poursuit ensuite le long d'une isochore. Si au con-
traire 1'hélium devient d'abord solide dans le capillaire, on obtient
un refroidissement 3 volume constant d'un mélange hélium liquide-
hélium solide le long de la courbe d'équilibre de phases. L'hé&lium
n'est totalement solide dans la chambre qu'apré&s une chute de pression
importante. La pression initiale &tant par exemple de 8700 bar a 60 K,
la pression finale obtenue & 4,2 K 4 1'aide d'un refroidissement piloté
est de l'ordre de 8000 bar (chemin A, figure 7), alors que dans le
deuxiéme cas, elle n'est que de 7000 bar (chemin B, figure 7). Nous

donpons figure 7, un réseau d'isochores de 1'hélium solide [Sp 71].

On mesure la pression d'hélium gazeux dans le multiplicateur
d partir de la variation de la résistance &lectrique d'un enroulement
de fil de manganine compensé thermiquement par une autre bobine de fil
de manganine & la mEme température et 3 la pression atmosphérique. La
variation de la résistance de l'enroulement du fil de manganine a &té
préalablement &talonnéde au moyen d'une jauge i piston libre ; 1la pres-

sion est connue avec une précision de 1 Z. La variation relative de



résistance associée 3 la variation de pression est mesur&e par une

méthode de z&ro, au moyen d'um pont d'extensométrie.

Pour &valuer la pressiocn existant réellement dans la
chambre 3 basse température, nous mesurcons la dilatation de la paroi
de la chambre & l'aide de deux jauges de contraintes (circuit de
mesure (2), figure &) [Ga 61], l1'une collée sur une partie de la
chambre soumise 4 la pression, 1l'autre jouant le rdle de compensation
thermique, cellée sur une partie inférieure de la chambre non soumise
i la pression., Le principe et le moyen de mesure scont leg mémes que
ceux dégrits précédemment., Nous avons &talonné la variationm de résis—
tance de l1a jauge de contrainte en fonction de la pression, par compa-
raisoﬁ avec les indications de la jauge de manganine, pour des tempé-~
ratures entre 77 et 300 K. La dilatation est lin&aire dans le domaine
utilisé, A la température de 1'hélium liQuide, nous avons déduit la
variation de la résistance de la jauge de contrainte en fonction de
la pression, & partir des valeurs 4 77K, en tenant compte des petites
variations des propriétés mécaniques du bronze-béryllium et du facteur
de jauge entre 77 et 4,2 K. Ces corrections sont de l'ordre de | 3.
L'erreur expérimentale sur la détermination de la pression & l'inté-
rieur de la chambre est inférieure 4 3 Z. Nous avons vérifié que
l'étaibnnage ainsi obtenu 3 4,2 K était correct en comparant les va-
leurs de la pression dans la chambre mesurfes directement 4 celles
déduites de la pression initiale, mesurée & l'aide de la jauge de
manganine lorsque 1'hé&lium est liquide dans la chambre, 8 t'aide des

données thermodynamiques de Spain et Segall [Sp 71].
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CHAPITRE II

LES PROPRIETES MAGNETIQUES EN CHAMP FORT DES ALLIAGES PpNi et PTNI

II-1 - APPARITION DU MAGNETISME DANS LES ALLIAGES DES ELEMENTS DE

TRANSITION DE LA PREMIERE SERIE AVEC LE PLATINE OU LE PALLADIUM

Le palladium et le platine ont une structure cristallogra-
phique cubique & faces centrées. Le fer, le nickel et le cobalt peuvent
Btre substitués # des atomes de palladium et de platine pour former
des structures solides désordonnfes. Les solutions désordonnées sont
obtenues i toutes concentrations pour les alliages PtWi et PdNi, pour
des concentrations inférieures 8 82 7 et 76 % dans le cas des alliages
PtCo et PdCo [Bo 51], inférieures & 72 % et 70 Z pour les alliages
PtFe et PdFe [Su 74]. Les propriétés magnétiques de ces alliages-
désordonnés sont remarquables. Le moment par atome de transition est
bien supérieur & son moment dans le mBtal de transition pur (figures
1 et 2)., Les moments par atome de scluté atteignent 10, 2,4, 7 kg
pour le fer, le nickel ou le cobalt dissous dans le palladium, 7 et
3,5 Hp POUT le fer ou le cobalt dissous dans une matrice de platine.
Les alliages entre le platine et le nickel constituent cependant une
exception puisque le moment magnétique par atome de niqkel est tou-

jours inférieur au moment du nickel pur.

_ Chouteau a mis en évidence par des mesures d'aimantation et
de chaleur spécifique [Ch 73] des lois d'échelle caractéristiques d'un
gtat de verre de spin dans les alliages tr&s dilués PdFe avec des cou-

plages oscillants de type R.K.X,Y. & basse température (T < 0,3 K).
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Les alliages PdFe et PdCo sont caractérisés par une trés faible
concentration d'apparition du ferromagnétisme (0,05 % < ¢ < 0,1 %) que
l'on peut déterminer & partir des mesures d'aimantation spontanée

[cr 60, Cr 65a], d'effet M3ssbauer [Cr 65b], de résistivité [co 65,

My 68, Wi 70, Ni 72], de chaleur spécifique [Ni 72].

Les atomes de fer dilués dans le platine (c < 0,1 % Fe)
€voluent d'un &tat magnétique vers un état non magnétique lorsque la
température est abaissée au dessous de 0,5 K d'aprés ies mesures de
résigtivité [Lo 72], de pouvoir thermoélectrique [Ma 621 et d'effet
Mossbauer [Ma 67]. Le couplage ferromagnétique apparalt pour une

concentration comprise entre 0,6 % et | £ Fe d'aprés les mesures de



résistivité {[Lo 72]. Cette concentration critique est de l'ordre de

10 fois supérieure 4 celle observée dans les alliages PdFe. Le coef-
ficient de renforcement d'échange du platine est en effet de l'ordre
de 5/3 [Mu 70] alors que celul du palladium est de 10 [Ch 68]. Les
alliages trés dilués PtCo pré&sentent aussi une disparition du moment
de l'impureté& au-dessous de 1,6 K [Ga 68, sh 69, Co 73, Ti-72]; alors
que le couplage ferromagnétique apparalt vers 2 % Co [Cr 65a]. Les
mesures de résonance magnétique nucléaire sur les atomes de platine
dans les alliages paramagnétiques PtFe et PtCo [Gr 68] montrent que la
polarisation moyenne de la matrice est nulle, ce qui est compatible

avec des interactions oscillantes de type R.K.K.Y.

Les alliages iscoélectroniques du nickel avec le platine et
le palladium sont différents des précédents par l'apparition du

couplage ferromagnétique & plus haute concentration,

Dans les alliages dilué&s PdNi, le coefficient du terme en
T2 de la régistivité, la susceptibilité&, le coefficient de chaleur
spécifique &lectronique, varient linéairement avec la concentration
[Ch 681 en accord avec un modéle de fluctuations locales de spin
[Le 68]. L'apparition du magnétisme dans ces alliages a été& discutée
par Chouteau et Tournier [Ch 73]. Les impuretés isol&es et celles
situdes dans une paire d'atomes proches voisins ne seralent pas magné-
tiques. Le magnétisme apparaitrait sur des atomes de nickel situés
dans un groupe d'au moins 3 atomes de nickel proches voisins., Les me=-
sures de diffraction neutronique effectuées sur des alliages dans la
zone de concentration critique jusqu'd 4,7 % Ni fAl 70] ont montré
que le magnétisme apparaissait sous la forme de moments géants, cer—
tains atomes de nickel n'étant pas magnédtiques. Le ferroﬁagnétisme

apparaft au voisinage de 2 % Ni (figure 3).

La résistivité des alliages dilués Pt¥i varie én T2 i basse
température [Ma 70, Gi 72]. Le coefficienf de chaleur sPécifiqueréiec-
tronique, du terme en T2 de la résistivité et la susceptibiiité des
alliages PtNi est lingaire en fonction de la concentration [¥a 70]
comme le prévoit la théorie de fluctuations locales de spin [Le 68].
Cependant il n'existe qu'un accord quantitatif médiccre avec la th§o~
rie DMa 70]. Besnus et Herr [Be 72] ont mis en évidence, par des me-
sures d'aimantation une cencentration d'apparition du ferromagnétisme

de 1'ordre de 42 % Wi. Les mesures de chaleur spécifique de Gillespie




et al [Gi 72] ont montré& par ailleurs qu'il n'y avait pas de terme
constant, indépendant de la température, caractéristique de superpara-
nagnétisme. De méme les courbes d'aimantation varient peu avec la
temp&rature entre 4,2 K et [,5 K [Gi 72], ce qui &limine la possibi-
lité de grands effets d'amas. Cependant, un faible terme logarithmique
apparaissant dans la résistivité au-dessus de la concentration cri-

tigque [Gi 72] pourrait &tre dii 3 la présence de quelques amas.
q

Figure 3 : Variation de 1'aiman-
tation 3 saturation (a) et de 1la
température de Curie (b) en fonction
de la concentration en nickel dans
les alliages PdNi ( D:[Sa 32, Ma Bﬂ,
R: nos mesures), et PtNi (O: [Ma 37,

Aimantation & saturation [l4g]

®. nos mesures).

II-2 - ETUDE DE L'AIMANTATION SPONTANEE DES ALLIAGES P&Ni ET PtNi

DESCRIPTION DANS UN MODELE LOCAL

A - Les échantillons

Les é&chantillons ont &t& préparés & partir de Pd-5N Johnson-
Matthey. Les &chantillons d'une premié&re sé&rie (1,5 ; 2 ; 3 3 5 % Ni)
ont &t& coulé&s pendant une heure & 1650°C sous vide, dans des creusets
en alumine. Ces échantillons ont &té utilisés précédemment par
Chouteau et al [Ch 68]. Ils contiennent environ 50 ppm de fer. Les
échantillons d'une deuxi®me série (2,5 ; 3,5 ; 4 % Ni) ont &té prépa-
rés par une méthode de semi-lévitation suivie &'une trempe 3 l'eau
‘[Be 70]. Des mesures magnétiques sur le palladium ont montré que cette

méthode n'introduisait aucune impureté magnétique.
P g



Les échantillons de PtNi ont été préparés par fusion dans
un creuset en alumine dans un four haute fréquence sous atmosphére
d'grgqn, i partir de ft et de Ni de pureté 4N. Nous avonrs falt analy-
ser, par un procédé d'activation, la teneur en fer de l'alliage
45,2 % Ni que ncus avons trouvée égale 4 140 ppm. Les alliages PtNi
de concentration en Ni proche de 75 % et 50 % peuvent €tre ordonnés
par un traitement thermique approprié [Ha 58]. Gillespie et Schindler
[pi 72] ont réalisé sur les échantiilons 4 ordonner un recuit dont la
durde est comprise entre 22 et 66 jours & une tempé@rature entre 400

et 600°C. Les alliages ordonnés ne sont pas ferromagnétiques.

B - Mesure d'aimantation sous champ magnétique intense

Nous avons utiliisé 1'appareillage expérimental du S.N.C.T.
4 Grenoble [Au 741. Le champ magnétique est produit dans une bobine
refroidie & eau de type Bitter ; sa valeur maximale est 150 kOe. Elile
correspond 3 une puissance élegtrique dissipée de 5 MW. Des résis-—
tances de carbone et de platine sont utilisées pour la mesure de la
température et la régulation. L'aimantation est mesurée par une tech-
nique d'extraction socus champ constant. Le signal produit par le dé-
placement de 1'échantillon dans les bobines de mesure est intégré &
1'aide d'un voltm&tre numérigue. La sensibilité est de 1073 U.e.m.

o s s . . 2
La précision absolue sur l'aimantation est de 10 u.e.m.

C -~ L'apparition du ferromagné&tisme dans les alliages PdNi

Nous avons représenté, figure 4, l'aimantation en fonction
du champ magnétique jusqu'd 150 kOe, 3 4,2 K pour les &chantilloms
étudiés. Ces courbes se comparent bien avec celles données par ‘

Chouteau jusqu'd 35 kOQe [Ch 73].

Pour définir l'aimantation spontanée appelée M(0,0), nous
avons choisi d'extrapoler en champ nul les tracés de MZULT) en fonction de
H/M{1,T) qui présentent une variation 3 peu pré&s linBaire dans une zone limitde de
champ H (H <10 kOe) ; T désigne la température, Nos valeurs sbnt_peu différentes de
celles données par Chouteau qui décrit les courbes d'aimantatian'péf
l'équation M = M(0,0) + xH, ol ¥ est une sﬁsceptibilité moyenne dans
la zone de champ expérimentale. Les valeurs de l'aimantation spontanée
M{0,0) sont présentées figure 5, en échelles logarithwqué& Pour des
concentrations comprises entre 2 et 5 Z Ni la variaticon observée est

trés rapide. Dans une gamme de concentrationm entre 5 et 15 %, la varia-
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tion de 1'aimantation spontanée est i peu prés linéaire avec la con-
centration, caractérisée par un moment par atcome de nickel de l'ordre
de 2,4 Hg: On en déduit que pour les alliages de concentration supé-
rieure 4 5 % presque ftous les atomes de nickel sont magnétiques.
L'existence d'une zone de concentration d'additivité des mements par
atome d'impureté est un ph&noméne général pour les alliages du fer,
nickel ou cobalt avec le platime ou le palladium. Cette zone est
comprise entre 0,01 et 0,2 Z Fe dans les alliages PdFe (cartouche de
la figure 1, d'aprés [Ch 73J) et entre 2 et 10 % Co dans les alliages
PtCo (figure 2, d'aprés [Cr65a]). Ceci conduit 3 attribuer un moment
géant constant de 2,4 Hp aux atomes de nickel magné&tiques dans les
alliages PdNi de concentration inférieure & 15 % Ni. La variation trés
rapide de l'aimantation entre 2 et 5 % Ni est donc attribuée i l'appa-

rition du magnétisme sur les atomes de nickel.

Il a 8té déduit [Ch 73] des mesures de susceptibilité sur
des alliages dilués PdNi que les groupes de trois atcmes ou plus de
nickel premiers proches voising sont magnétiques. Ces groupes polari-
sent la matrice constituée par le palladium et les atomes de nickel
non magné&tiques. A paretir de ces hypothéses Chouteau et Tournier [Ch 73]
ont déerit les propriétés des alliages dilués PdNi a 1'aide d'un modale

local dans lequel :



I — Le moment géant He associ& & un atome de nickel magnétique est

donné [Do 67] par

Mg = Hyi (1 %) (1)

-~

olii J est 1'intégrale d'€change normalisée entre le moment localisé
de 1'atome de nickel et les €lectrons d de la matrice. Cette rela-
tion entre le moment géant Hg et la susceptibilité du palladium est
vérifiée & toute température d'aprés les mesures de susceptibilitéd

faites par Chouteau [Ch 73] .

2 - La polarisation autour d'un atome de nickel magnétique a la méme

forme gu'autour d'un atome de fer dans les alliages PdFe. Elle

s'écrit

dm _ K e 47 (2)

dv Ni r

oll %% est la densité d'aimantation par unité de volume & la dis-

tance r de l'atome magnétique et KNi caractérise l'amplitude de la
=]

polarisation. La valeur de q est CG,3 A 1, d'aprés Low et Holden

[Lo 66].

3 - Le rayon de la sphére de polarisation, R, autour d'un atome de
nickel magnétique dans les ailiages PdNi est le méme qu'autour
d'un atome de fer dans les alliages PdFe (R = 15 2 [Lo 661). En
effet, le rappeort du moment géant au moment "nu'" de l'atome magné-
tique est le méme dans les deux cas. On suppose enfin que la poia—
risation possdde approximativement la méme extension spatiale
autour d'un groupe de trois atomes de nickel premiers voisins
qu'autour d'un atome isolé&, car le rayon de la sphé&re de polari-

sation est grand devant la distance interatomique.

Ky est déterminé & partir de la valeur expérimentale de la
pelarisation par 1l'é8quation suivante
' R
- = —qr
He Hars 41 KNi . r e dr (3)
o

(-]
ol do-est la distance entre deux atomes proches voisins (do = 2,72 A).




D'autre part, a partir de mesures de susceptibilité,
Chouteau a déterminé les valeurs des susceptibilités Xy et X, des
impuretés isolées ou appartenant & une paire (xl = 87 Xpa 3 X 4xi).
A partir des valeurs de X) et Xy il est alors possible de trouver i
quelles distances, T, et r,, d'un groupe magnétique, des atomes de
Ni induits, isolés ou par paire, sont saturés et ont la valeur maxi-
male du moment, soit 2,4 g

On appelle Cps Cps €q la concentration des atomes isclés,

des atomes inclus dans une paire ou dans un groupe de trois atomes et
ind ind

My et u, les moments induits sur les atomes de Ni isolés ocu par
paire
H X R
T L r e 97 gr 4
Ni *pa
r
o

avec o = (1,2).

L'aimantation spontanée M(0,0) de 1'alliage est alors donnée

par :
€3 ind ind
M(C,0) = = NO[SuG + °1(21“G+“1 ) o+ °2(22“G+“2 )] (5)

ol Z, et Z, sont les nombres d'atomes de Ni isolés ou par paire saturés

ar la polarisation d'un groupe magnétique,
P P g g q

L'aimantation spontande ainsi calculée est tracde figure
5. L'accord avec les mesures expérimentales est trés bon jusqu'i
2,5 Z Ni ; au deld le calcul donne des valeurs beaucoup plus fortes
car il néglige la pénétration des sphéres de polarisation. La suscepti-
bilité calculée avec ces hypothé&ses est en bon accord avec celle
donnée par l'expérience. Un modéle local permet ainsi une bonne des=~

cription de 1'apparition du magnétisme dans les alliages PdNi.
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D - Description de l'aimantation spontanée des alliages PtNi

dans un modéle local

La figure 6 représente les courbes d'aimantation & 4,2 K
sous champ intense de 150 k0Oe des alliages PtNi de concentraticn 41,4, 42,9,

45,2, 47,6, 50,2 % Ni.

= Figure 6 : Variation sous champ
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Nous avons défini l'aimantation & saturation de fagen analogue
a celle des alliages PdNi, Les tracés de M2 en fonction de H/M sont

alors linéaires dans toute la gamme de champ.




Nous avons analysé 1'aimantation spontanée en fonction de
la concentration dans un moddle ofl les atomes de nickel peuvent
prendre un moment magnétique s'ils sont entourés d'un nombre minimum
P d'atomes de méme nature. Jaccarino et Walker [Ja 651 ont décrit
ainsi l1l'apparition du magnétisme sur les atomes de fer dilués dans
des alliages Nb,_ Mo et Rh, Pd_ . Un traitement analogue paraft
applicable aux aliiages NicCu [Ro 69, Pe 70] oli les moments des atomes
de nickel varient peu avec la concentration [ob 68, Ro 68] et dans
lesquels il existe des atomes de nickel magnétiques, méme 4 trd8s faible

concentration. Dans ce modéle, le moment moyen par atome est donné

par :
L2 n n 12-n
Bo= g o 2 Clg e (1-c} (6)

dans le cas d'un réseau c.f.c. o CF 12 /o ! (12-n)!

12

M(0,0) [i8]

INiCy

0 + I I 3 ! |
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Figure 7 : Courbes théoriques calculées pour la variation de M(0,0)
avec la concentration dans un modéle de Jaccarino-Walker,
o P désigne le nombre d'atomes de nickel proches voisins
d'un atome de nickel nécessaires pour l'apparition d'un mo-
ment sur cet atome (A: [Ma 37] 3 O : nos mesures)
(A, B, C, D) et variation expérimentale de 1'aimantation

spontanée des alliages CuNi ([Ro 69 , Ko 70, Ti 681) (E).



Nous avons tracé, figure 7, les courbes déduites de (6) pour
différentes valeurs de P. Nous constatcens que la courbe correspondant
4 P = 6 décrit assez correctement la courbe expérimentale pour des
concentrations sup@&rieures & 50 % Wi. Aux plus faibles concentrations
un nombre de 7 ou 8 proches voisins serait nécessaire pour la condi=~
tion de magnétisme, dans un région oii les effets de polarisation
seralent moins impertants. En fait ce modéle n'est pas trés réaliste
dans le cas des alliages PtNi ol la matrice est renforcée d4'échange,
car il ne tiént pas compte des effets importants dus & la polarisation
de la matrice et des atomes de nickel non magnétiques par les atomes
magnétiques. Les alliages NiCu ont sensiblement la mé@me concentration
d'apparition du magnétisme (courbe E, figure 7). On peut donc penser
gue la différence des aimantations i saturation des alliages PtNi et
des alliages Cu Ni est due & la polarisation de la matrice. Dans cette
hypothése, la différence des aimantations 4 saturation des deux types
d'alliages pour des concentrations supérieures 3 75 % Ni est due aux
atomes de platine saturés (dans cette zone de concentration, l'aiman-
tation & saturation des alliages PtNi a une variation linéaire). La

contribution du platine serait de 0,11 u_, environ pour l'alliage de

B
concentration 75 % Ni, ce qui correspondrait 3 0,44 Wy pour le platine
saturé, Cette valeur est & comparer a 0,4 Ky déduite du nombre de

trous trouvés pour le platine [Wi 68]. Il semble donec que 1l'on obtienne
une description correcte de l'aimantation & saturation des alliages
PtNi dans un modé&le de Jaccarino-Walker & huit premiers voisins comme
dans le cas des alliages CulNi, dans lequel on tiendrait compte des
effets de polarisation de la matrice. A cause de l'importance des
effets de polarisation, ce mod&le préveit des variations spatiales

d'aimantation beaucoup plus faibles que dans le cas des alliages CuNi

et un comportement magnétique plus homogéne,

II-3 - LES ALLIAGES PtNi, FAIBLES FERROMAGNETIQUES HOMOGENES,

LES ALLIAGES PdNi, FAIBLES FERROMAGNETIQUES INHOMOGENES

A=-]1 - Aimantation sous champ fort et coefficients de Landau

Nous avons mesuré l'aimantation des alliages sous 150 kOe,
4 des tempé&ratures entre 4,2 K et 300 K [Be 74]. Nous donnons, figures
8 et 9,1les courbes d'aimantation des alliages contenant 47,6 et 50,2 7%
Ni

. Nous constatons que l'azimantaticn M n'est pas saturée en champ trés

8levé et que sa valeur est faible, inférieure & (0,22 e
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Nous donnons figure 10, la susceptibilité incrémentielle
X{H,T) = (BM(H,T)/SH)T des alliages pour des champs magnétiques de
0,20, 40, 140 kOe & 4,2 K. La concentration critique, correspondant
au maximum de susceptibilité est voisine de 42 %. On note une décrois-
sance rapide de la susceptibilité avec le champ magnétique appliqué,
avec une variation non linaire entre 0 et 20 kOe, qui montre 1l'impor-

tance des effets de polarisation dans la valeur du moment magnétique.
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Considérant que l'alliage est homogéne, la faible valeur de
l'aimantation permet de développer la différence d'énergie libre
entre l'é@tat paramagnétique et l'&tat ferromagnétique en fonction de

l1'aimantation [La 58] :

or = M2 i + 258wt - 73

Dans le cas ol 1'aimantation est non saturée, ce développement, géné-
ralement valable prés de la temp@rature -de Curie est aussi applicable
4 basse température [Ma 68]. Dans la théorie de Landau, 1l'évolution
des propriétés magnétiques est due principalement au coefficient
A(T,c) alors que le coefficient B(T,c) présente de faibles variations

avec la température et la concentration. L'aimantation M est obtenue

en minimisant AF par rapport & M:

[A(T,c) + B(T,c) MZ(H,0)] M(¥,T) = & (8)
, 2 A(T,c) ] H
ou 3 M (H,T) B(T,C) + B(T,C) M(H,T) (9)

Dans le cas ol B(T,c) varie peu, il existe donc une ralation linéaire

2 H
entre M (H,T) et m.

sont appelées tracés d'Arrott [Ar 57].

Les représentations de M2 en fonction de H/M

L A NWA76PtQHA’ Figure 11 : M2 en fonction de
= paf ' . .
Ew | H/M pour l'alliage Pt0’524N10’476
Rt c . sous champ magnétique jusqu'a
b= {0}
% . 140 kOe (A : 4,2 K ; B : 77,3 K 3
2 e c : 106,88 K ;3 D : 134 K
/ ‘j; JG E : 171,7 3 F : 206 K
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Les tracés d'Arrott (fipures 11 et 12) relatifs aux alliages conte-
nant 47,6 % et 50,2 7 Wi, & des températures comprises entre 4,2 et
300 K, sont linéaires. Leur pente, pour un €chantillon donné dépend
peu de la temp&rature. On observe de légéres déviations par rapport i
la lin€arité en champ faible, qui peuvent &tre dues i des impuretés ou
8 des inhomogénéités dans l'alliage. Nous avons tracé, figure 13, M2
en fenction de H/M pour tous les &@chantillons &tudiés, & 4,2 K. On

— 1 . .
constate que la pente B varle peu avec la concentration.
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Figure 13 : M” en fonction de H/M pour divers alliages PtNi a 4,2 K

et sous champ magnétique jusqu'd 140 kOe.

Exprimons les coefficients de Landau en fonction des varia~
bles magnétiques. Nous d&finissons 1a susceptibilité initiale sous
champ, x(0,T), comme la limite de x(H,T) lorsque H tend vers 0, et la
susceptibilité initiale sous champ & 0K, x(0,0), conmme la ilimite de
x{(0,T) lorsque T tend vers 0. On dé&finit de méme 1'aimantation sponta-
née & la température T, M(0,T) comme la limite de M(H,T) lorsque H

tend vers 0. On trouve facilement, & partir de l1'équation (8)



=1
a(Ty = - [2 x(0,1)]
2 -1 (10
et B(T) = [2M°(0,T) x(0,T)]
B(T) varie peu avec la tempé&rature. MZ(O,T) reste donc propertionnel
1 ){(O,T)"1 en fonction de la température. On peut ainsi exprimer le

coefficient de Landau B par la relation !
2 -1
B = [2 M°(0,0) x(0,0)] .

Pour une concentration ¢ domnée, 1'8quation (9) peut donec s'écrire

H

Wl (r,m) = ME(0,T) + 2 x(0,0) u(0,007 gt

(11)

En conclusion, les alliages PtNi dans le voisinage de la
concentration eritique apparaissent comme de faibles ferromagnétiques
homogénes dont les propriétés magnétiques sont bien décrites en pre-

midre approximation par la théorie de Landau.

A-2 ~ La théorie du faible ferromagnétisme itinérant

L'approximation de Hartree-Fock de 1'hamiltonien de Hubbard
consiste 34 considérer que les &lectrons de spin + voient un champ
moyen créé& par les &lectrons de spin 4. L'Energie totale par atome

s'écrit alors :

1 - .
= = +
E = kza cp B, + Untns (12)
ol N est le nombre d'atomes.
n désigne la moyenne dans le temps du nombre d'électrons de vecteur

ko
d'onde k et de spin o, dont 1'énergie ciné&tique est €t U est 1'éner-

gie de répulsion coulombienne effective entre deux €lectrons de spins
opposés. On peut montrer que la susceptibilité paramagnétique obtenue

dans ce modéle s'exprime par :

2 2
-2 B Yy (13)
2 1-U NF

On obtient une susceptibilité renforcée par rapport & la susceptibilité

de Pauli Xp des &lectrons sans interaction

v = —Lt N W (14)

oii g est le facteur gyromagnétique et NF la densité d'états @lectroniques

au niveau de Fermi par atome et par spin.




Le terme 1/(1- UNp) est appelé facteur de renforcement de Stomer. T1
diverge pour U Np = 1. On obtient ainsi le critére de ferromagnétisme

de Stoner : U N, 2 1,

2 - Le modéle de Edwards et Wohlfarth

A la suite des travaux de Stoner, Edwards et Wohlfarth
(Ed 68] ont discuté les propriétés des substances faiblement ferro-
magnétiques caractérisées par une faible différence de population
entre les deux demi-bandes d, en traitant le terme d'interaction par
un modéle de champ moléculaire. L'aimantation spontanée 3 lz tempéra-
ture T est reliée 4 l'aimantation spontanée a4 0 K par la relation :

2
2 2 T
M (O’T) =M (O’O)([ - ——2) (15)
T
c
et 1'aimantation M(H,T) pour le champ magnétique H et la température T

obéit 3 la relation caractéristique

9 _
2 2 T 2 H
MT(H,T) = M“(0,0) (1 ——Tz) + 2x{(0,0)M7(0,0) T, T (16)
c

Cette &quation n'est autre que 1'équation (11) compte=~tenu de la
relation (1!15). Les variations thermiques du coefficient de Landau
A(T) et de la susceptibilité initiaie ferromagnétique %(0,T) sont

alors données par :

2
1 T
A(T) = - 750,05 (1 ;E)
et © L
72 7
X€0,T) = x(0,0) (1 - Lo
T
c
4
Sl M

Figure 14 : Variation de I1(T)
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Nous avons tracé, figure 14, la fonction I(T), ordonnée de
l'intersection des droites d'Arrott avec l1l'axe des M2 en fonction de
T2‘pour l'alliage 42,9 7 Ni [Al 74]. La relation de Stoner (15) décrit
correctement la variation de I(T) A la précision expérimentale prés.
tne étude détaillée de I(T) & basse temp&rature mettra en Evidence
des déviations par rapport & la loi en T2, dues aux excitations col-

lectives.

Le fait de pouvoir appliquer le modéle de Edwards~Wohlfarth
au cas des solutions solides dé&sordonniées de type PtNi n'est pas évi-
dent et ne peut 8tre invoqué comme une lol générale. On peut cependant
considérer que dans le cas des alliages PtNi, dans lesquels il y a de
trés petits effets d'amas et dont l'aimantation apparalt comme homo-

géne, on & une densitd d'états moyenne N(e) et une interaction de

Coulomb moyenne U. On considére alors que N{e) et U varient de facon
continue avec la concentration. Cela revient & traiter la structure
Eglectronique des é&lectrons d par une bande unique. Dans ces conditiouns’
il est possible de définir une concentration critique d'apparition du

ferromagnétisme.

Mathon [Ma 68] a exprimé, pour des alliages homogé&nes fai-
blement ferromagnétiques, la variation de 1'aimantation spontanée
M(0,0), de la température de Curie T, et de la susceptibilité initiale
¥(0,0) en fonction de la concentration. L'aimantation spontanée M(0,T)

s'exprime en fonction des coefficients de Landau par

1
M(0,T) =. {- ———*——A(TB’C)J?

A(T,c) doit donc 8tre négatif dans 1l'état ferromagnétique et positif
dans l'état paramagnétique. Le plus simple est de supposer que-A(T,c)
est proportionnel a4 (e - cF). Cette hypothé&se entralne que M2(O,0) est

proporticnnel 3 ¢ - ¢ De la relation (15) vérifiée expérimentalement

P
on déduit que T, est propertionnel & M(0,0) ; M2(0,0) est proportionnel
a )((O,O)”1 comme le coefficient B warie faiblement avec la concentra-

tion. On préveit donc les relations de proportionnalité suivantes :

20,00 ~ T2 v (0,071 n (e - ey) (18)




Tk
oo
E
] .
5, 500
3 Figure 15 : Variation de M(0,0),
1 | VU TS I N U -1/2 .
TC et x(0,0) en fonction de la
concentration pour les alliages PrNi
x (échelles logarithmiques).
e .
¥
)
E o
E
3 -
7o
gl [ N

1 2 345 10
C-Ce(Nickel en % at)

Nous avons représenté&, figure 15, en échelles logarithmiques
la variation avec la concentration de M(0,0), TC et x(O,O)_I/Z. Les
points expérimentaux sont alignés sur des droites dont les pentes sont
voisines de 0,5. Nous donnons, tableau 1, les caractéristiques des
alliiages &tudi&s zinsi que les valeurs des quantités M(O,O)/TC et
x(0,0) M(O,O)2 dont les faibles variations avec la concentration
illustrent les lois de proportionnalité (18).

3 - Analys

La contribution du couplage spin-~orbite & la structure de
bande et 4 la susceptibilité magnétique du platine pur est grande
[Fr 61, Fr 64]. Cependant, les expériences de résomnance ferromagnétique
ont montré gque le facteur g de 1'alliage Ni0,603Pt0,397 était 1,98 et
que celui de 1'alliage NiO,SOZPtO,498 était 2,00 [Fi 69]. Nous suppo-
serons donc que la susceptibilité des alliages PtNi pré&s de la concen-

tration critique est une susceptibilité de spin renforcée.

La susceptibilité& dans 1'état paramagnétique (A(T)} > 0) est

reliée au paramétre de Landau A(T) par :
¥(T) = 1/A(T)

Son expression en fonction des paramétres de bande est donnée par (13}).

Dans 1'état ferromagn@tique (A(T) < 0), la susceptibilité initiale



TABILEAU I

Variation de l'aimantation spontanée & 0 K, M(0,0), de la température
de Curie Tc’ de la susceptibilité initiale %{0,0) ainsi que de
M(0,0)/T_ et x(0,0) ¥(0,0)%

K 0,429 | 0,452 0,476 0,502
M(0,0) [u.e.m./male] 283 579 798 1000
M(0,0) [ug] 0,051 0,104 0,143 0,179
T, [K] 23,0 54,2 74° 1o0®
10%%(0,0) [u.e.m, /mole] 1,98 0,625 0,393 0,241
M(0,0) /T |
[u.e.m./mole K] 12,3 10,7 10,8 10,0
10%(0,0) u(0,0)°
[u.e.m./mole] 16 21 25 24
a [Be 72]
x(0,T) est reliéde & A(T) par
x(0,T) = - 1/2 A(T),
et son expressiom est
NN
2 F
X(0,T) = uy ——— (19)
U(T) - |

ol U = U NF'




Afin de déterminer'NF et E, nous devons comparer les mesures
de susceptibilité avec les mesures de chaleur spécifique i basse tem-
péfatﬁre; Pour un alliage paramagnétique, la contribution essentielle
4 la chaleur spécifique 3 basse température est la contribution &lec-

tronique ¢ = Yy Ts eli i
Yy o= Hz k2 N NF. : . (20)

Nous &tudierons en détail la chaleur spécifique & basse température

des alliages prés de la concentration critique ¢, dans le chapitre

F .
suivant. Le coefficient de chaleur spécifique &lectronique croft de

la valeur 6,5 mJ/mcle K pour le platine pur jusqu'a 16 mJ/mole k% 3
Cp« Au contraire ce coefficient dépend peu de la composition pour les

alliages ordonnés autour de la composition stoechiométrique 50 % Ni

(y = ,61 mJ/mole K2 pour l'alliage ordonné Nlo 5Pt0 5) [Fe 72]
Afin d'obtenir une estimation de NF nous Prenons y . = 1l mJ/mole K
dans le voisinage ¢p- On obtient alors NF % 2,3 8tats/eV/atome/spin.

On en déduit que la valeur de U est de l'ordre de 0,44 eV que l'on
peut comparer & 0,62 eV pour le nickel [WO 68] et & 0,35 eV pour

Zrin, [Ed 68] oft la densité d'états est de l'ordre de 2,9 &tats/eV/
atome/spin. A partir des valeurs de x(0,C) (tableau 1) on peut déduire
enfin les valeurs de U : 1,004, 1,012, 1,020, 1,033 pour les alliages
de concentration 42,9, 45,2, 47,6 et 50,2 % Ni.

A=-3 - Conclusion

L'aimantation des alliages PtNi est bien décrite par le
medéle du faible ferromagnétisme itin&rant. En particulier, les tracés
u? en fonction de H/M sont rectilignes dans une grande gamme de champs
magnétiques et paralléles dans un large domaine de température et de
concentration. D'autre part, l'aimanfation spontanée M(0,0), la tempé-
rature de Curie Tc, et la susceptibilité en champ fort x(0,0) sont
reliées par des relations caract@ristiques des substances faiblement
ferromagnétiques [Al 74, Be 74]. Ce modéle, enfin, nous a permis
d'obtenir un ordre de grandeur de la densité d'états au niveau de Fermi
NF de l'interaction coulombienne effective entre électrons d. Des
expériences de diffraction neutronique, en cours & 1'Institut Laie-
Langevin permettront de préciser la validité de ce modé&le par 1l'étude
précise de la distribution des moments magnétiques dans les alliages

PtNi.



B ~ Les alliages PdNi

B-1 ~ Discussion de 1'homogénéité& des alliages PdNi

Nous avons mesuré l'aimantation des alliages sous 150 kOe 3
des températures entre 4,2 et 300 K. Nous donnons figure 16, les
courbes d'aimantation de 1'alliage contenant 3 % Ni. Comme pour les
alliages PtNi nous constatons que l'aimantation n'est pas saturée en

champ trés &levé.

B mﬂ,l‘f Nlo,n

Figure 16 : Aimantation M en

fonction du champ H pour 1'al-

& . .
5 3 liage Pd0,97N10,03
= (A : 4,2 K 3 B : 77,3 K
g C : 105,5 K : 137,9 K
x
E : 167,4 K ; F : 193,9 K ;

G : 248 K ; H : 288,3 K)

La susceptibilité incrémentielle présente un maximum vers
2,5 %2 Ni (figure 17) en accord avec les mesures de Chouteau et al
[ch 68]. La susceptibilité diminue rapidement sous l'effet du champ
magnétique appliqué, Une variation non lindaire entre Q0 et 20 kQe

démontre, comme pour les alliages PtNi, 1'importance des effets induits.
P g

Figure 17 : Variation en fonction de
la concentration de la susceptibilité

enn champ fort des alliages PdNi &

4,2 K et pour divers champs magné-

£

> tiques appliqués

g (A : 0 kOe ; B : 20 kOe ;
2,

< 5 C : 40 kOe ;3 D : 1[40 kOe).
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Plusieurs essais d'analyse de l'aimantation en fonction du
champ magnétique ont &té effectués pour des alliapes faiblement ferro-
magnétiques inhomogé@nes 4 partir d'une expression de 1'énergie libre

obtenue par Mathon lMa 68a ]:

F = Jadr [fo - M(DH + ¢ A(T, M (x) + % B(T, )M (1)

+ % C(T,c) {vM(r) . 3M(r)}] ' (21)

ol fo représente l'énergie libre dans l'état paramagnétique. En

minimisant 1l'équation (21) par rapport i 1'aimantaticon, on obtient
q P PP

[A(T,c) + B(T,C)Mz(r) - C(T,c)vz] M(r) = H (22)

L'&quation (22) peut &tre résolue dans le cas ol les fluc-
tuations locales du coefficient de Landau A et de 1'aimantation M sont
assez faibles dans le cristal. Cela peut se produire dans les alliages
PdNi quand 11 y a recouvrement des nuages de polarigsation des groupes
d'atomes de nickel magnétiques, au~dessus d'une concenttra-
tion de l'ordre de 2,5 & 3 7 Ni. Un premier type de solutiocns de
1'8quation (22) a été donné lorsque les fluctuations de M sont négli-
geables devant celles de A [Sh 72], un deuxiéme type de solutions
répond au cas ol l'on ne peut négliger les fluctuations de M [Ya 73].
Dans ces deux cas, les tracés de M2 en fonection de H/M présentent.des
déviations caract@ristiques par rapport 3 la variation lingaire gui

serait observée pour des alliages faiblement ferromagnétiques homogé&nes.

Figure 18 : M2 en fonction de H/M
6l ——ebtre ' o
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Nous avons représent&, figure 18, les tracés de M2 en fonc-
tion de H/M pour les alliages contenant 2,5 et 3,5 Z Ni. Le premier pré-
sente les déviations caractéristiques d'alliages faiblement ferroma-
gnétiques inhomogénes [Ya 73] ; le deuxi&me apparait comme plus homo-
géne. Son comportement est assez semblable 3 celui décrit par '
Shtrikman et Wohlfarth [Sh 71]. On observe qu'en champ fort, la pente
de M2 en fonction de H/M dépend peu de la température et de la concen-
tration. Au-dessus de 5 % les alliages .apparaissent comme des alliages

faiblement ferromagnétiques homogénes (figures 19 et 20).
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A partir de ces courbes, on peut, compte tenu des variations
théoriques prévues [Sh 71, Ya 73], calculer 1'écart quadratique moyen

de. l'aimantation <AM2> = <{M - <M>}2> qui traduit l'inhomogénéité de

; P <AM2> . . .
1'alliage. La valeur trouvée pour r = ———5, importante & faible

<M>

concentration (r = 60,10 2 pour l'alliage 2,5 % WNi), devient faible
et varie plus lentement au-dessus de 4 % Ni(r = 4.]{)_'2 et 10_2 pour
les alliages 4 et 5 Z Ni). Les courbes d'aimantation traduisent done
une évolution d'un é&tat tr&s inhomogdne vers un état beaucoup plus
homogéne au-dessus de 4 7 Ni. Ce comportement est illustré aussi par

les courbes représentant M2 en fonction de H/M sous champ maximum de

.

150 kOe et & 4,2 K pour divers alliages de concentration entre 1,5 et

5 % Ni (figure 21),

70

16 28 32
103 H/MIH,T) [ue.m]

Figure 21 : M2 en fonction de H/M pour divers alliages PdNi & 4,2 K

-

et sous champ magnétique jusqu'i 140 kQe.



B-2 - Description des propri&tés magnétiques des alliages PdNi

de concentration supérieure 8 5 % Ni

Les courbes représentant ¥? en fonction de H/M n'étant pas
linédaires, la détermination de la température dé Curle TC des zlliages
peut &tre assez imprécise. Par exemple pour 1'alliage 3 % Ni, Tc déter-
minée ‘en champ faible est de 18,2 K et en champ fort 14,4 X. Cependant
au-dessus de 3 7% Wi, les alliages deviennent plus homogénes et la
détermination de Tc est plus précise. Nous avons choisi de définir Tc
dans une gamme de champ magn&tique entre 20 et 50 kOe, dans laquelle

1'influence des impuretés est peu importante.

Figure 22 ; Variation de M(0,0) et

10% MO [/ mole]

0 Tc en fonction de la concentration
01~ (4: [Sa 32, Ma 37]).
_ oo
= ol
ﬁ

pb—L—t L 1 |
2 5 10 2 40
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Nous avons tracé, figure 22, l'aimantation spontanée
M{0,0) et la température de Curie T, en gchelles logarithmiques.
M(0,0) et TC présentent !a méme allure de variation, avec un change-
ment de pente vers 5 Z nickel correspondant 3 une modification de
comportement physique. Entre 5 et 10 Z Ni, M{(0,0) est proportionnel 3
la concentration, ce qui signifie que les atomes de nickel sont
presque tous magnétiques, les alliages &tant alors chimiquement hamo-
génes., La variation de l'aimantation avec la concentration, de méme
que la variation avec la concentration de 3M(0,0)/3p et aTc/ap, comme
nous le verrons au chapitrvre IV, permettent de penser que le couplage
des moments localisés sur les atomes de nickel provient principalement
d'une interaction indirecte par l'intermédiaire des &lectrons 4d de

la matrice.




Ce modéle a Eté discuté par Takahashi et Shimizu [Ta 65,
Ta 66] dans 1'hypothé&se d'une polarisation uniforme deg électrons d,
dans l'approximation du champ moléculaire. Les paramétres sont les
coefficients de champ moléculaire o et Y, ofi o traduit 1'&change
spin localis@-&lectron d et v l1'échange électron d-8lectron d.

L'expression obtenue pour TC est

2 2 “

c B S(5+1)

oy (23)

Le moment par impureté, Bas dans le cas ol vy est faible devant o est :

Hg = 8 8(1 + o de) Ky (24)

Dans ces expressions, S est le spin de l'impureté. Doniach et
Wohlfarth [Do 67] ont traité la polarisation induite dans une matrice
d par des moments locaux d'une fagon indépendante de la forme précise
de la polarisation. L'expression du moment géant est la méme que celle
donnée par (24). Kim [Ki 66] 8 montré que les impuret@s augmentent
localement 1'interaction coulombienne &lectron-&lectron de la matrice :
la matrice peut ainsi devenir ferromagnétique et aligner les spins

des impuretés. L'expression trouvée pour la température de Curie est
la mEBme que celle donnée par (23). Nous employerons la notation 3
généralement utilisde pour le coefficient « de Takahashi et Shimizu.
La relation entre J et Jy o8 J est 1l'intégrale d'échange entre le spin

de 1'impuret& et la densité de spin des é&lectrons d au sens de Doniach

et Wohlfarth est :

2 2

J o= 20/n, g ny - (25)

§i Xpg e dépendait pas de la température, 1'équation (23)
conduirait 4 une variation de TC lin&aire avec la concentration.
La variation thermique de Xpgq Peut expliquer la variation expérimen-—
tale de T, pour les alliages de concentration supérieure & 5 % Ni.
L'équation (23) donne Tc en fonction de c et de(TC), ce gul constitue
ugte relation implicite entre Tc et c. Or entre 150 et 450 K, la suscep-
tibilité du palladium pur peut s'exprimer en fonction de la tempéra-

ture par :

C
XPd(T) " T+0 (26)

avec € = 300 K et C = 0,33 u.e.m.E/mole. On peut ainsi exprimer Xpd

pour la température TC :



__c
Xpg (Tg) = T_+0 (277

On peut alors déduire des &quations 23 et 27 une relationm entre la

température de Curie Tc et la concentration c :

S % [(1 + a0y /2o IJ

c
(28)
2
4C _4J78(8+1)

2 22
6 BNO k g uB

oll A=
La courbe d'@quation (28) qui décrit le mieux la variation expérimen-
tale de la température de Curie pour des councentrations entre 5 et

31 % correspond 4 A = 34 (figure 23). La température de Curie des
alliages PdCo a pu €tre décrite d'une maniére analogue jusqu'd 15 2 Co
[Ho 69]. A partir de la valeur expérimentale du coefficient A et de la
valeur 0,3 pour le spin S correspondant au spin effectif du nickel pur,
on déduit la valeur de 0,22 eV pour l'intégrale d'échange J. Cette
valeur est en tré&s bon accord avee J = 0,26 eV que 1'on peut déduire

de la valeur du moment géant de 2,4 Hp du nickel dans les alliages de

concentration comprise entre 5 et 10 % NWi.

Figure 23 : Tc en fonction de la

concentration (A : [Sa 32] :

T T T T T T

0 i mnos mesures) et courbe théorique.

0 i | ] | i
S 10 B 20 25 30 35

Nickal (3% at)

B-3 - Conelusion

Les mesures d'aimantation nous ont permis de mettre en &vi-
dence une zone de concentration oii les alliages PdNi sont bien décrits
par un modéle local comme cela a été discuté& par Chouteau JCh 73‘ et
une zone au-dessus de 5 7 Ni oii les spins localisés sur les atomes de

nickel sont couplés de fagon indirecte par l'intermédiaire de la matrice.
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CHAPITRE 111

ETUDE DE L'AIMANTATION ET DE LA CHALEUR SPECIFIQUE A BASSE TEMPERATURE,

VARIATION THERMIQUE DES COEFFICIENTS DE LANDAU ET

DE LA SUSCEPTIBILITE PARAMAGNETIQUE DES ALLIAGES PtNI eT PDNI

III-}t - INTRODUCTION

Nous discutons dans ce chapitre de 1'é&volution thermique de
grandeurs physigues caractéristiques de la nature du magnétisme dans
les alliages PtNi et PdNi. Nous &tudions ainsi & basse température les
différentes excitations intervenant dans la variation thermique de
l'aimantation et les chaleurs spécifiques d'alliages PtNi dont les
concentrations en nickel sont situées de part et d'autre de la concen-
tration critique d'apparition du ferromagnétisme. Dans le domaine des
plus hautes temp&ratures, entre la température de Curie des alliages
et la température ambiante, nous &tudicns l'8velution thermique des

coefficients de Landau et de la susceptibilité paramagnétique.

ITI-2 - VARIATION THERMIQUE DE L'AIMANTATION A BASSE TEMPERATURE

Le modéle de bande de Stoner pour la description du ferro-
magnétisme ne contenait pas d'excitations dues aux ondes de spin.
Herring et Kittel [He 5ﬂ ont montré& que de telles excitations pou-
vaient exister dang les métaux ol les &lectrons présentent un carac-

tére itinérant. Un traitement dynamiquée est nécessaire pour obtenir




leur contribution i laquelle on ne peut pas accéder dans le traitement
statique de champ molé&culaire de Stoner. L'aimantation i basse tempé-

rature peut s'@crire alors sous la forme
—_ M -
Mtotal(H’T) ﬁ’%fﬂ(H’T) AMg g{H,T)

ol MSTKH’T) est la partie de l'aimantatjon due aux excitations de
Stoner et AMO.S.(H’T) est la variation de 1'aimantation due aux ondes
de spin.b%‘r'varie linéairement en fonction de T2 depuis T = 0 K
jusqu'id la température de Curie pour un faible ferromagnétique jitiné-
rant [Ed 68]. AMO.S. a une contribution principale en T3/2 en champ

nul et & basse température,

Il nous a paruv intéressant d'essayer de séparer, a4 1'aide
de mesures d'aimantation précises, les contributions 4 la variation
thermique de 1'aimantation i basse température des deux types d'exci-
tations et d'en déduire le coefficient D de dispersion des ondes de
spin. Le coefficient D doit &tre obtenu directement par des mesures

de diffraction neutronique, en cours 4 1'Institut Lalie~Langevin.

Les mesures d'aimantation pnt &té& utilisfes antérieurement
pour la détermination des excitations collectives dans des alliages
du palladium. Les valeurs du coefficient D des alliages PdFe, déduites
des mesures de chaleur spécifique de Veal et Rayne [Ve 64], des mesures
de champ hyperfin par R.M.N. sur le noyau de fer par Skalski et al
[Sk 68], des expériences de diffraction neutronique aux petits angles
dz Stringfellow [St 68] et enfin des mesures de chaleur sp&cifique et

d'aimantation 4 basse température ESm 70] sont cohérentes entre elles.

L'incertitude sur la détermination du coefficient D résulte
des hypqthéses simplificatrices effectuBes lors de l'analyse des
courbes d'aimantation, Ainsi mous supposerons que la contribution de
l'interaction mode - mode est faible et quelle ne donne pas lieu & des
termes d'ordre supérieur i q2 dans la relation de dispersion (g est
le moment asscecié 3 1l'énergie hwq). On négligera d'autre part la varia-
tion thermique du coefficient D & basse tempé€rature. Enfin, nous cal-
culercns le coefficient D soys un champ magnétique H dopnné sans tenir
compte du terme supplémentaire qu'introduit théoriquement, dans la
variation thermigue de 1'aimantation, une variation du coefficient D

en fonetion du champ magnétique H.



Cependant, compte tenu de la cohérence des &tudes précédem-
ment effectuges sur les alliages PdFe et qui reposent sur des hypo-
théses analogues, nous pouvons espérer obtenir, 3 partir des mesures
d'éimantation, un ordre de grandeur du coefficient D de dispersion

des ondes de spin.

A - La théorie des ondes de spin

A-1 - Excitations de Stoner et excitations cocllectives en fonction

de la température et du champ magnétique

Dans une premid&re &tape, nous ne tenons pas compte de la
contribution des ondes de spin. A partir de la relation entre le
carré de l'aimantation MZGLT)_et le rapport H/M(H,T) qui existe pour
des alliages faiblement ferromagndtiques [Ed 68], on déduit pour des

températures suffisamment faibles la relation suivante :

M(H,T) 2

A, 1) x{0,0)H . M(0,0)
M(0,0)

T
M(0,0) + x(0,00H  M(0,0) + x(0,0)H ,

{(n
T2
c

Ajoutant ensuite la contribution due aux excitations collectives, on
trouve pour la variation de Il'aimantation en fonction du champ magné-

tique et de la température :

M(H,T) _ x(0,0)H - M(0,0) 2 MMy g (H,T) (2)
M{0,0) M(0,0) + x(0,0)H M{0,0) + x(0,0)H 2T2 M(0,0)
c

A basse temp8rature et pour les grandes lonpueurs d'onde, les ondes
de spin agissent comme une collection de particules ob&issant i la
statistique de Bose. La relation entre 1'énergie d'excitation d'un

spin et son moment est :

E = Dq2 + gugH (3>

N - . P - 2
olfi 1'on néglige les termes d'ordre supérieur i .
glig q

A partir de ecette relation de dispersion on trouve dans la limite des

basses températures [Th 64] :

AM (H,T) N e E9’[—) k. 3/2
0.8, "t a T _B 3/2
oo = %1173 9 575ey AER < T
5
. (4
Lo .2 T ;372

3
C(f)




ol Na est le nombre d'atomes dans le cristal, @ le volume atomique
et M(0,0) 1'aimantation spontanée. C(%) est la fonction de Rieman

d'indice‘% et g(%, %) est la fonction de Rieman d'indice % généralisée
définie par
301, E: "7 _m
3 o=, m " oexp(- 7).
m=]
Ty est la température caractéristique de 1'énergie magnétique gupH.
gu H '
T,, = B

M kB

On obtient le développement suivant pour l'aimantation

M(H,T) _ _ 2 3/2
WSy = ! 7 mp (B T My, (B, T) T (5)
ol
_ M(0,0) + 2x(0,0)K
MO, 0) = R ¢ M0, 0) (5a)
- M(0,0) 1
T WO v 20, mE K 2 (50)
© o7
13, -
_ M(0,0) + x(0,0)H 2 T
My (T = T e I (0.07E X g x ¢ (e}
G(f)
N ko 3/2
C = 0,1173 0 ﬁTﬁEﬁT (5 . (5d)

A-2 - Effets de la magnétostriction

. Les effets de magnétostriction se superpesent aux effets
des différentes excitations gue nous avons &valudes précédemment., On

peut exprimer la variation de l'aimantation M par la relation [Co 70]

dT (&)

dM(0,T) I aIM(D,T) I sM(0,T)
) ( )
T

%(0,0) "~ Weo;07 ¢ vV qEey Tan v

dM(0,T) _ [FB N ! (aM(O,T)%J . (7)

M(O,0) M(0,0) aT

= 9Ln M(0,0)
aln V
thermique. On en dé&duit la variation thermique relative d'aimantation

ol T s et ol B est le coefficient volumique de dilatation

d pression fixe p



(8)

T
M(D,T) - M(0,0) — M(OQT) - M(0,0)
(=503, 0) ' F_J: BAT + (&6, 0)

)
v

Kortekaas et al [Ko 74] ont mesuré récemment la dilatation thermique
linéaire de 3 alliages PtNi de concentration 36,9, 42,9, 45,2 7 Ni
entre 4,2 et 6 K, La dilatation lin&aire peut Etre représentée en

premi&re approximation par

T
L(T) - L(4,2 K) _ ,n2 =.f‘ " gar.

L{4,2 K)

8

Le coefficient A vaut -0,13.10 = et --0,28.]0_8 pour les deux alliages

PtNi de concentration 42,9 et 45,2 7 Ni. Le terme BAT

alliages &tudiés est bien inférieur i 10_8 T2.

pour les
o
Nous déduisons des données magnétiques obtenues sur les alliages PtNi
(tableau 1), que la contribution de la magnétostriction & la varia-
tion thermique de l'aimantation est inférieure & 20.1078 T2 pour
1'alliage de concentration 52 % Ni. Ce terme représente 0,535 Z du

coefficient du terme de Stoner.

272
[o]
TABLEATU I
Pty 53880 47 [ Pto, 480,52 | Fd0,96%%0,04 | F%0,95 0,05
M(0, 0)
678 1074 449 653
u.e.m./mole
x(O,O)xlO4
34,8 15,5 33,6 20
u.e.m./mole
T (K) 71 114 53,7 80
_ 31 M(0,0)
re L0 15,6 21 2,4 3,65
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N+ 29,76 € ; 0 @ 35,63 K 40,13 K ; @ 43,75 K
R 49,98 K ; S 55,08 K T 60,73 K ; U 65,63 K 3
Vo: 76,48 K
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Pour les alliages PdNi, il n'existe pas de mesures directes
du coefficient de dilatation thermique. Nous savons seulement que le
coefficient de dilatation thermique &lectronique b du palladium
(8 = bT & basse tempé&rature) est de l'ordre de deux fois celui du
platine et vaut 4,()5.10“9 K_2 d'aprés White et al [Wh 70] et White
[Wh 72]. Nous supposerons que pour les alliages PdNi la contribution
de la magnétostriction & la variation thermique de l'aimantation est
du méme ordre de grandeur que pour les alliages PtNi et nous la

négligerons.

B - Résultats expérimentaux

B-1 ~ Détails expérimentaux

Nous avons &tudié la variation thermique entre 1,4 ou 4,2 K
et 90 K de 1'aimantation de deux alliages PtNi contenant 47 et 52 % Ni
et de l'alliage Pd-Ni contemant 4 7 Ni sous champ magndtique intense
jusqu'd 150 kOe. Nous avens d'autre patrt mesuré la variation thermique.
de 1l'aimantation de 1'alliage P4ANi 5 % Ni, entre 4,2 et 30 K sous champ
magnétique fixe : 50 et 100 kOe respectivement. Les résultats sont

2 en fonction de H/M (figures |

reprégentés sous forme de tracés de M
4 3) donnés par l'ordinateur 4 l'aide d'une mé&thode de moindres carrés.
A partir de ces tracés, on détermine par extrapolation en champ nul, 1la
variation thermique de 1'aimantation spontanée. Wous avons obtenﬁ les
variations thermiques de 1'aimantation pour 25, 50, 75, 100 kOe par
interpolation, i partir des isothermes, et nous présentons les points

expérimentaux, figure 4.

B-2 - Analyse des résultats

La variation thermique de l'aimantation déduite de 1'équa-

tion (5) peut s'écrire :

M(T) 2 3/2

—_— I - m T8 - m T (9 (9)
M(0,0) 2 (gag) 3/2 (umo)
oli : m, = —lE (9a)
[H=0) 2T
c
et m3/ = ( {(9b)
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l'aimantation ¥ des &chantillens Pt0,53N10’47, Pt0548N10’52,
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Nous avons mis en évidence la présence d'un terme en T° et d'un terme

en T3/2 dans la variation thermique de l'aimantation en tracant
(%%%L%% —i)'I_a/2 en fonction de T]/2 (figure 5 pour les alliages
Hd

Pt0’53Ni0,47 et Pd0,96Ni0,04)' La variation est }inéaire dans les 1li-
mites de la dispersion expérimentale. Il est difficile de prendre en
considération les points exp&rimentaux correspondant & des tempéra-
tures inférieures 4 5 K @ cause de l'imprécision de leur détermina-
tion. Nous avons tracé par ailleurs en traits discontinus la loi de
Stoner dans cette représentation définie & partir des valeurs expéri-
mentales de M(0,0) et de Tc' Nous attribuons les &carts observés
entre la loi de Stoner et les points expérimentaux 3 basse température

aux excitations collectives. Nous avons donc calculé les coefficients

m et m i partir du développement & coefficients cons-
2 (4=0) i 3/2¢H=0)

tants (9) & l'aide d'une méthode de moindres carrés prenant en compte
les résultats expérimentaux. Les courbes ainsi obtenues pour la varia-

tion thermique de 1'aimantation en champ nul sont tracées, figure 4.

Nous avons report&, tableau 2, les ccefficients M(0,0), mz(H 0) et

. . a0 . . . ]
m3/2(H=O) relatifs 3 l'alliage Pt0’53N10,47. La température de Curie
déterminée 2 partir de la valeur du coefficient my est 88 K, soit

(H=0)

de l'ordre de 1,25 fois la wvaleur de Tc déterminée directement i
l'aide des tracés d'Arrott dans la gamme de températures correspondante.

L'accord est satisfaisant.

Nous avons inclus dans le calcul la mesure des aimantations
spontanées correspondant # des tempBratures inférieures a-Td/Z. Nous

avons calculé le coefficient D de dispersion des ondes de spin 3 par-

tir des valeurs du coefficient m3 /0 . Nocus avons trouvé pour D
' (H=0)
les valeurs 96 Y10 et 146 * 15 meV A2 pour les alliages Pt Ni
o'y 0,58°10,42
- + ] ) .
et Pt0,48N10,52 et 82 T 10 meV A" pour l'alliage Pd0,96N10,04'
2 - Etude sous_champ magnétigque

Scous champ magnétique, Ie coefficient m (H,T) dépend de

2
la température {(&quation 5). Nous avons cependantBQéterminé M{(0,H) et
mz(H) & partir des points expérimentaux représentant 1'évelutiocn
thermique de l'aimantation sous champ congtant, & 1'aide d'un dévelop-
pement & coefficients constants semblable & celui donné par 1'équation
(9). Les courbes caractérisées par ce développement sont tracées,
figure 4., La valeur de Tc déduite de mz(H) est en bon accord avec la

valeur expérimentale (6e colonme du tableau 2). De méme les valeurs




TABLEA AU 2

Coéfficients mz(H), mé/z(ﬁ), M(0,H), du développement en fonction de
la température de l'aimantation de l'alliage PtO,SBNiO,47 pour
différentes valeurs du champ magnétique ; valeurs calculées pour
M(0,H) 3 parvtir de (5a) ; valeurs calculdes pour la température

de Curie T, @ partir.de (5b)

5 5

H 10 mZ(H) 10 m3/2(H) M(O,H) M(0,H) T,
(k0e) (K)~2 (K)—S/Z (voir texte) calculd déduite d?HTZ

u.e.m./g u.e.m./g X

¢ 6,5 + 1 34 = 4 5,175 5,175 88

25 4,8 £ 1] 40 £ 4 5,767 5,765 91

50 4,1 + 0,5 31 £ 4 6,219 6,236 90

75 3 0,3 43 =+ 8 6,614 6,618 97

100 2,8 % 0,3 40 & 8 6,953 6,934 94

de M(O0,H) sont en bon accord avec les valeurs calculdes i partir de
1'équation (5) (5e colonne du tableau 2). On peut alors cobtenir par

1issage le coefficient constant

3
g (5)
. 20 M(0,0) + x(0,0)H
Mgpg 7 Mg o (H,T) T " M(0,0) + Zx(0,00E °
3 g
S

et en déduire le cqefficient de dispersion sous champ magnétique D(H)
par la formule (5a). Les valeurs de D ainsi obtenues ont &t& reportdes

sur la figure 6,
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C = Analyse des résultats

C~1 = Les‘al;iages PENi

Les valeurs de D pour les alliages PtNi varient peu avec le
champ magnétique (figure 6a). Doniach et Wohlfarth [Do 65] ont montré
que daps le cas d'alliages cubiques simples faiblement ferromagnétiques,
D était proportionnel & l'aimantation spontanée 2 0 K et & T, D'autre
part, D s'annule lorsque le crité&re de Stoner n'est plus vérifié. Nous
avons porté&, figure 7, les valeurs du coefficient D pour les deux
alliages en fonction de JE*:*E; (a)} et de T, {(b). Nous constatons,
qu'en accord avec la théorie du faible ferromagnétisme, le coefficient
de dispersion D est proportionnel & la température de Curie T, et &
la racine carrée de 1'écart a4 la concentration critique, pour les deux

alliages 8tudiés.
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C-2 - Les alliages PdNi

Malgré la dispersion expérimentale, i1 apparalt que les
valeurs du coefficient D augmentent avec le champ magnétique (figure
6b). Pour 1l'alliage PdNi contenant 5 % Ni, nous n'avons PUu déterminer
avec précision que la valeur de D & 50 kOe. En effet, & 100 kODe, le
coefficient méfz est trop petit devant l'imprécision de sa détermina-
tion. Nous estimons la valeur du coefficient D en champ nul &

100 £ 15 meV A" pour cet alliage, 3 partir de la valeur obtenue pour
50 koOe.

Comme nous 1'avons remarqué au paragraphe II et comme cela
sera confirmé par les mesures d'aimantation sous pressicn, dans les
alliages PdNi suffisamment concentr&s (c > 5 %), les atomes de nickel,
presque tous magnétiques, sont couplés par l'intermédiaire des &lec-
trons d de la matrice qu'ils polarisent. Doniach et Wohlfarth [Do 67]
ont donné un traitement dynamique adapté i ce type d'alliages. Ce
traitement est semblable & celui d'un modile d'Heisenberg dans lequel
les spins des impuretés interagissent par 1'intermédiaire d'un cou-
plage de type R.K.K.Y., renforcé d'échange et dépendant de la fréquence.

Ce couplage résulte de la polarisation des électrons itimérants. Dans




ce modé&le, la bande d de la matrice est capable de transmettre les
endes de spin. Une expression théorique a &té donnée pour le coeffi-
cient de dispersion D. Les valeurs de D calculées pour les alliages
Pdfe, dont le gpectre d'excitations dfi aux ondes de spin a &té étudié
directement par Stringfellow ESt 68] ont le bon ordre de grandeur,
bien que 3 fois plus fortes que les valeurs expdrimentales. Cela peut
provenir de la difficulté d'évaluer certains paramétres tels que la
masse effective des trous dans le palladium. Cette difficulté dispa-
raft si 1'on calcule le coefficient D des alliages PdNi & partir de
celui des alliages PdFe. Pour deux a2lliages du palladium en effet, le
(g - uM)2

.

coefficient D est proportionnel j

u ¢ d'aprés son expression
G

théorique [Do 67]. Hy et M, sont respectivement le moment "mu" et le
moment géant des impuretés de concentration c. Pour le nickel dans le

palladium,‘u 2,4 Wp 3 pour le fer dans le palladium,

M 0,6 Hg» Mg ¢ o
My 2,8 Hy o uG = 10 UB. A partir de la valeur - = 5040 meV A" déduite
pour les alliages PdFe, on trouve % = 1313 meV 42 pour les alliages°
EdNi. Les valeurs du coefficient D ainsi calculées sont 52 et 65 mdiAz
pour les alliages PdNi contenant 4 % Ni et 5 % Ni. Ces valeurs sont de
l'prdre dé‘],S fois plus petites que celles détermindes 3 partir des
mesures d'aimantation, ce qui est raisonnable compte-tenu des hypo-
théses faites,

On peut &galement comparer nos résultats i ceux déduits des
mesures de résonance ferromagnétique de Nosé [No 61] sur des films
d'alliages PdNi plus concentrés en nickel. L'analyse a été faite en
utilisant un mepdéle d'Heisenberg oll la relation entre le coefficient
de dispersion D, l'énergie d'8change effective entre atomes, Jeggr €t
le gpin effectif par atome, Seff’ est : D = 2 Jeff azseff ; a est la
distance interatomique. Les valeurs obtenues pour Jeff 8 1'aide de nos
mesures sont (il * 2) 10_14 erg et (9 * 1) 10 erg pour les alliages
Pd Ni 4 7Z Ni et 5 Z Ni. Les valeurs de J trouvées par Nosé& entre
97,8 % et 65,4 Z Bi évoluent peu et sont de l'ordre de 8,5.10_14 erg.
Nous obtencons donec le méme ordre de grandeur pour Jeff' Il est cepen-

dant difficile de préciser sa signification physique.

Les valeurs du coefficient D déduites pour les alliages PdNi

=]
. N -1 N
et PtN1 correspondent & %L = 1,4 meV A2 K . Cette valeur est & compa-
° I
rer § %L ® 1,3 meV A" K™! pour les alliages Fe~Ni dans la région de
c

l1'Invar [Ha 64, Me 68].



En conclusion, les mesures d'aimantation ont permis
d'obtenir un ordre de grandeur du coefficient de dispersion.des ondes
de spin. Pour les alliages PtNi, le coefficient D semble varier pro-
poftionnellement d la racine carrée de 1'écart 3 la concentration
critique et proportionnellement & la température de Curie. Pour les
alliages PANi les valeurs du ccefficient D calculées sur la base d'un
modéle de couplage indirect des spins d'impureté par l'intermédiaire
des €lectrons d de la matrice sont en accord qualitatif avec les valeurs

que nous avons déterminées.

FII-3 - EXPERIENCES DE CHALEUR SPECIFIQUE A BASSE TEMPERATURE

SUR LES ALLIAGES PeNi

Les mesures de chaleur spécifique de Gillespie et al [Gi 72]
sur les alliages PtNi contenant 43,5 et 50 ¥ Ni avaient mis en évi-
dence un fort renforcement de la chaleur spécifique &lectronique au
voisinage de la concentration critique. D'autre part, les cHaleurs
spécifiques C & basse température des alliages PtNi dilués, de concen-
tration inférieure a 12,8 I Ni [Ma 70], ainsi que celles des alliages
de concentration 43,5 et 50 % Wi [Gi 72], sont linéaires dans le
diagramme de % en fonction de T2. Dans cette représentation, il n'y a
pas de terme en % caractéristique d'amas superparamagnétiques comme
dans le cas des alliages CulNi [Sc 611. D'autre part, le terme vy de
chaleur spécifique &lectronique des alliages dilués, présente en fonc—
tion de la concentration une variation linéaire quélitativement en
accord avec une théorie de fluctuations locales de spin [Ma 70]. Notons
cependant que !'accord est quantitativement moins bon que dans le cas

des alliages PdNi [Ch 68a].

Kuentzler a réalisé des mesures de chaleur spécifique sur
des alliages PtNi de part et d'autre de la concentration d'apparition
du ferromagnétisme. Nous avons &tudié quantitativement les variations
avec la concentration du paramétre vy et du coefficient 8 du terme en
T3 de la chaleur spécifique dans le domaine paramagnétique et dans ‘le

domaine ferromagnétique @e 745].




A - Résultats expérimentaux

Le dispositif expérimental a été décrit par Kuentzler [Ku 7@.
Le thermomdtre est constitud par une résistance de germanium calibrée.
I1 n'y a pas de déviation par rapport & la lin&arité dans la représen-
tation de T en fonction de Tz. Les valeurs des coefficients y et B
obtenues pour les alliages &tudiés sont reportées au tableau 3. Dans
sa représentation en fonction de 1a concentration c, le coefficient
Yy présente un maximum & 42,5 + 0,5 Z Ni (fipure 8a). Cette valeur est
en bon accord avec celle, 42 7, correspondant # la concentration cri-
tique cp définie par le maximum de susceptibilitd initiale en champ
fort (figure 8b). Le coefficient B présente un minimum accentud pour

la méme concentration (tableau 3).
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Figure 8 : a) chaleur spécifique €lectronique vy d'alliages désordonnés
PtNi en fonction de la concentration

(@ : [Be 74] ;5 (&) : [Ma 70] ; (&) : [ei 72]

b) susceptibilité initiale en champ fort x(0,0) d'alliages
désordonnés PtNi en fonction de la concentration
(0) : [Be 72] ; (&) : [6i 72 ; (&) : [Al 74] ;
(0) : [cn 73].



TABLEAT 3

Coefficients de chaleur spécifique & basse température pour les alliages

- PtNiL

concentration

en nickel (Z at.) 28 34 41 43,5 47 52

'Y .
[md /mole k%] | 12,9 13,8 . 115,7 15,6 14,5 12,3

g
[mJ /mole K4} 0,109 | o,075 | 0,038 | 0,038 | 0,073 | 0,104

B - Discussion

On peut comparer les ré&sultats obtenus sur les alliages
PtNi & ceux relatifs aux alliages c.f.c, : RhNi, PdNi, IrNi (tableau 4)
La concentration Cp correspondant au maximum de chaleur spécifique
Electronique coincide avec la concentration caracté@risant le maximum
de susceptibilité en champ fort. Pour les alliages‘IrNi, le maximum
de susceptibilité correspond & une concentration, 81 % Ni, légé&rement
plus faible que celle relative au maximum de chaleur sp&cifique Elec-

tronique (85 % Ni) [Bu 70].

La courbe de chaleur spécifique &lectronique dans le voisi-
nage de son maximum a &t& analysée en termes de paramagnons pour les
alliages IrNi et RhNi [Bu 70, Bu 67] dans le cadre d'une théorie homo-
géne [Sc 67, Be 66, Do 66]. Dans cette théorie, la susceptibilité
diverge pr&s de la concentration critique cp comme (C_CF)_] et la

chaleur spécifique comme - Ln}c—cF|.




TABLEATU 4

Chaleur spécifique &lectronique maximum d'alliages du nickel

avec un Elément de transition non magnétigue

Y (mJ/mole K2] concentration 2
de 1'€lément de critique ¢p ¥[mI/mole K ]
transition non {en 7at.Ni) définie -

magnétique [He 6633 par le maximum de ¥y F
PdNi 9,5 = 2,5 15,2 [ch 68]
PtNi 6,5 42 16
RhNi 4,7 63 14,5 [Bu 67]
IrNi 3,2 85 13 [Bu 70]

Les courbes représentant % en fonction de Tz, ot C est la
chaleur spécifique présentent dans le cas des alliages RhNi des dévia-
tiéns & trés basse tempé@ratyre par rapport 4 la lindarité. Ces d&via-
tiene pourraient provenir d'un terme en T3 LT prévu dans la chaleur
spécifique par une théorie homogéne de paramagnons [Bu 67, Br 681, ou
d'un terme constant caractéristique d'amas faiblement ferromagnétiques

[Ha 68].

Chouteau et al [Ch 68b] ont &tudié les termes v et £ de la
chaleur spé&cifique 3 basse température d'alliages PdNi de concentra-
tion en nickel comprise entre 0,2 et 15 ¥, Ils ont montré qu'une
théorie homogéne de fluctuations de spin ne peut rendre compte de la
variation du coefficient vy avec la concentration c, dont une descrip-
tion correcte est donnée par um modéle Jocal de fluctuations de spin.
Le coefficient B présente une variation comparable, au signe prés, i
celle du coefficient y. Sa variation avec la concentration a &té

expliquée par la présence dans la chaleur spécifique d'un terme pro-



portionnel 3 ¢ et dépendant de T3 Ln T_%BT’ ol Tf(O) est la tempéra-
f

ture de fluctuation des atomes de palladium, qui dans la gamme de
températures expérimentale (0,3 < T < 3 K) se comporte comme T3 pour

Tf(D) > 20 K.

Pour les alliages PtNi, bien que la variation du coefficient
v soit beaucoup plus lin&aire que pour les alliages RhNi, PdNi et IrNi,
le coefficient B8 présente une variation rapide en fonction de 1la

concentration et un pic au voisinage de 42,5 7 Ni. Sa variation rela-

tive entre la valeur pour le platine pur et la valeur minimum éﬁi, est
de 40,7, 34 comparer & la valeur correspondante éﬂi de +0,54 Pt

pour les alliages PdNi. Pt

Remarquons que la valeur maximum du coefficient de chaleur
spécifique Yax 4 la concentration critique cp Pour les alliages PdNi,
PtWNi, RhNi, IrNi est du méme ordre de grandeur (tableau 4). On pourrait

en conclure que les alliages peuvent &tre traités de fagon homogéne

pour 1l'apparition du magn8tisme qui serait 1iée i une valeur maximum de la densité
d'édtat 8lectronique globale auv niveau de Fermi. Une contribution importante d la

variation du coefficient y peut 8tre donnée par la wvariation avec la concen-

tration en nickel de la densitd d'états NF au niveau de Fermi [Wc 74aJ.

Les calculs de bande [He 66@ ont en effet montré que la densité& d'&tats

du nickel paramagnétique est de 1,6 4 2 fois plus forte que celle du

nickel ferromagnétique, ce quli correspond 3 une chaleur spécifique

2lectronique de l'ordre de (13 £ 1,5) mJ/mole Kz. On s'attend donc &
une augmentatiocn du coefficient y depuis la wvaleur correspondant au

platine pur vers une valeur de l'ordre de grandeur de celle calculée

pour le mickel paramagnétique. Dans le nickel ferromagnétique, la

densité d'états N(E_*) est trés faible et la chaleur spécifique de

¥
7,1 mJ/mole K2 est essentiellement associge & la densgité d'états
N(EF+). On observe donc une décroissance du coefficient ¥ danms 1'état

ferromagnétique.

Pour les alliages faiblement ferromagnétiques homogénes, il
est possible de calculer, 4 l'aide de la théorie de Landau, la contri-
bution magnétique & la chaleur spécifique Electronique. On peut
l'exprimer sous la forme EWO 68, Wo 65]

Yy = T MZ(O,O)/Z Ti X (0,0) (10)




D'aprés les relations de proportionnalité entre MZ(O,O), Ti et
dans le wvoisi-

1/%(0,0) déja discutées, est proportiomnel & ¢ - ¢

F
Cependant, la diminution du

i
nage de la concentration critique Cp
coefficient de chaleur spécifique &lectronique au-dessus de Cp n'est
pas enti&rement décrite par le terme Ty Nous donnons tableau 5, les
valeurs mesurées du coefficient y desquelles on a soustrait la contri-

ution egti é . 8 i
buti magnétique Yy appelées Ypara Malgré cette correction Ypara

présente un maximum pour la concentratién critique Cp

TAEBLEA AU 5

Chaleur spécifique paramagné€tique calculée d'alliages ferromagnétiques

PtNi
concentration
en nickel (% at.) 42,9 45,2 47,6 50,2
¥ [mi/mole kK°] {16,1 l15,8 |15,6 | 15,2
para > 3 » 3

En conglusion, la variation avec la comcentration du coef-
ficient B du terme en T3 dans la chaleur spécifique & basse tempéra-
ture, comparable 3 celle observée pour les alliages PdNi semble mettre
en évidence des effets qui ne peuvent Etre interprétés dans le cadre
de la théorie classique du ferromagnétisme itindrant. Ces effets cepen;
dant paraissent moins importants que dans le cas des alliages RONi,
PdNi, IrNi, car le coefficient ¥y varie linéairement avec la concen-
tration depuis la valeur pour le platine pur jusqu'id sa valeur
maximym. J1 est d'ailleurs possible de donner une description qualita=-
tive de la variation du coefficient y dans le domaine paramagnétique
dans un mod&le classique de bande, une contribution importante de la
décroissance de y dans le domaine ferromagnétique &tant lide & 1'appa-

rition du magnétisme dans les alliages.



III~-4 - EVOLUTION THERMIQUE DES COREFFICIENTS DE LANDAU POUR LES

ALLIAGES PtNi ET SUSCEPTIBILITES PARAMAGNETIQUES DES ALLIAGES

PtNi ET P4Ni

Les mesures d'aimantation ont montré gue les alliages PtHi
pouvaient Etre considérés comme homogénes. Les effets d'amas magné-
tiques qui apparaissent & faible champ sont peu importants. Il semble
done possible de caractériser les propriétés magnétiques des alliages
PeNi par les coefficients de Landau A et B carvactéristiques de 1'@ner-

gie libre des matériaux homogénes.

A - Variation thermique des coefficients de Landau A et B pour

les alliages PtNi

Dans le cas idéal du faible ferromagnétisme itinérant, les

coefficients de Landau A et B sont donnés par

2
1 T
A(T) - mr——— (] - =)
7%x(0,0) 2
€ (11)
B = (2%(0,0) M(O.O)z)_l

Nous aveons déji indiqué que les expressions [l de A et B &taient
vérifides pour T < TC si 1l'on ne tient pas compte des déviations dues
aux ondes de spin. Nous avons ainsi montré que la pénte des tracés
représentant M2 en fonction de H/M dépendait peu de la température et

donc que le coefficient B &tait constant en premi@re approximation.
A(T)

Nous avons d'autre part, constaté gque la fonction I(T) A

dépendait linéairement de T2.

A partir des courbes d'aimantation scus champ intense,nous
avons &tudié avec précision la variationm thermigque des coefficients
de Landau entre 4,2 et 286 K [Be 74a]. Nous présentons, figure 9, la variatiom
de B(4,2 K)Y/B(T) en fonction de TZ. Il apparalt que B peut 8tre décrit
par une fonction quadratique de la temp&rature T suivant la loi
B = Bo(l + BITZ). Le coefficient B, varie lentement avec la concentra-

1
tion 3 il &volue de la valeur -3,1.10 5 K 2 pour 1'alliage contenant

42,9 Z Ni 8 la valeur —1,6.1{)_5 K—2 pour l'alliage comtenant 50,2 7 Ni,
La variation relative de B avec la température est de l'ordre de 30

fois plus faible que celle observée pour ZrZn, [Wo 70]. Il est possible
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Figure 9 : Varlation thermique de 1l'inverse du coefficient B de
Landau en fonction du carré de la température T, pour les

alliages PtNi.

de prévoir la variation thermique des coefficients A et B dans la
thé€orie du faible ferromagnétisme. Ils peuvent Stre développés sulvant
les puissances paires de la température, les coefficients du dévelop-
pement pouvant s'exprimer en fonction des dérivées successives de la
densité d'état au niveau de Fermi [Wo 70, Be 72al]. Nous donnons,
figure 10, la variation en fonction de la température deé I(T), inter-

section des tracés de M2 en fonction de H/M avec 1l'axe des M2 :

e

. __ 1
B(T) B(T) X, (D)

St

I(T) = ~

ol XD(T) est la susceptibilité paramagnétique initiale. Si la loi
parabolique était vErifiée pour la susceptibilité&, la variation de
I(T) devrait &tre quadratique en T comme l'est celle de B(T). ¥ous

constatons de fortes déviations par rapport 4 cette loi de variation.

Wohlfarth [WO 74b] a expliqué la variation thermique obser-
vée pour I(T) en donnant & la susceptibilité XO(T) une loi de wvaria-
tion de Curie-Weiss et au paramitre B(T) une loi de variatiocn quadra-

tique en température.
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Bien que l'aimantation M ne

solt pas une fonetion 1linéaire

du champ magnétique H, méme dans 1'&tat paramagnétique, il est pos-

sible de déterminer avec précision la susceptibilité initiale X4

au~dessus de la température de Curie par l'intersection des tracés

représentant M2

en fonction de H/M avec l'axe H/M. Cette intersection

correspond 4 la valeur limite de H/M pour M (ou H) tendant vers 0. La

.. =1 . ~ . .
variation de X, em fonetion de 1a température est donnde, figure 1,

i partir de nos mesures (F & M) [Be 74a} et des mesures d'autres auteurs

[su 38,

Fa 44, Bu 60, Ko 61, Ma 36]. Les courbes de la figure I11{(b) pour le

platine pur et le nickel pur,

ont €té tracdes & 1l'échelle 1/5 de

celles tracées 4 la figure 11(a) afin de conserver les pentes. On

observe que

I = La susceptibilité des alliages suit en premi&re approximation une

loi de Curie~Weiss, du moins dans un grand domaine de température,

2 - La constante de Curie de tous les alliages a le méme ordre de

grandeur,
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Figure 11 : Variation thermique de 1'inverse de la susceptibilitsé
paramagnétique initiale des alliages PtNi

A : nickel pur ; B PtO,O]3N10,987 HE Pt0’023N10’977 3

Doi Peg g41Mg 959 3 B F Pty 59\Nig 909 3

Foo Peg yggNig 509 3 € 1 Pty ooy Wiy 40e s

Boo Py sugNig yso 5 18 Pty 55 My 409 3

T8 Pty sgeig 41a 3 K7 Pty g9oNig 365

L Pt0,674Ni0,326 ¢ M Pt0,759Ni0’241 3 N ¢ platine pur.
A : [Su 38 (0) ; FA 55 (A)] ; de B & E : [Ma 36] ;

de F & M : nos mesures ; N EBu 60 (O) ; Ko 61 (O)].



2 - Discussion

a - La théorie du faible ferromagnétisme

Bien que les propriétés essentielies déduites de la théorie
du faible ferromagnétisme de Edwards-Wechlfarth [Ed 68] soient correc-
tement vérifi&es au-dessous de la température de Curie, la suscepti-

bilité paramagnétique ne suit pas la variation en (T2

Ti)_] prévue
par cette théorie. La susceptibilité suit une loi de Curie-Weiss en
(T - Tc)"i, comme pour la plupart des substances faiblement ferroma-
gnétiques : Zrin, [og 67], HfZn, [Kn 71], ScyIn (ca 68]. Notens cepen-
dant que la loi parabolique est vérifiée pour NiBGa [Sc 73]. Remar-
quons toutefois que la constante de Curie dépend peu de la concentra-
tion alors que dans un modé&le iocal classique, la constante de Curie
est proportionnelle au carré de 1'aimantation spontanée. D'aprés
Wohlfarth et de Chatel [Wo 70], les termes d'ordre suprieur & 2

dans le développement en fonction de la temp@rature des coefficients
de Landau A et B peuvent devenir importants & haute température,
entrainant de fortes déviations par rapport % la loi parabolique et
pouvant donner une loi de Curie-Weiss qui serait ainsi un résultat du
hasard. La loi de Curie-Weiss pourrait cependant se comprendre pour
des températures de dégénérescence TF grandes devant ’I.‘c ou au moins
du mé€me ordre de grandeur que T_.. Rappelons ici que Ty caractérise la

variagtion thermique 3 basse température de la susceptibilité [Wo 65] :

2
x(T)Y = x(0,0)(1 + EE + o0.)

Ty

et -qu'elle est lide & la température de Curie TC et au paramétre de
répulsion coulombien U par la relation

T00= T, (U - 1),

Or d'aprés les mesures magnétiques décrites au chapitre II, TF est de

l'ordre de 500 K pour les alliages PtNi prés de la concentration cri-

tique. Pour les alliages ferromagnétiques &tudiés, T._ est deonc compris

F
entre 5 et 16 fois la température de Curie, ce qui montre bien que ces

alliages sont assez &loignés de la iimite classique,




b - Les théories condulsant 3 deg lois de Curie-Welss

pour des alliages ferromagndtiques itin&rants

Wang, Evenson et Schrieffer [Wa 69] ont montré qu'une forte
énergie d'interaction U pouvait conduire, au-dessus du point de Curie
4 des moments locaux avec une loi de Curie pour la susceptibilité et

des valeurs correctes pour la constante de Curie.

Murata et Doniach [Mu 72] ont généralisé le modéle du
faible ferromagnétisme en tenmant compte du couplage mode-mode des
fluctuations de spin dans le cadre d'une théorie de Landau. Les tem-—
pératures de Curie obtenues dans ce modéle sont plus faibles que celles
obtenues dans une approximation Hartree-Fock. Cependant, la constante
de Curie C devrait &tre plus grande que ZX(O,mTC oli x{(0,0) est la
limite 8 T = 0 et H = 0 de ia susceptibilité en champ fort. Or cette
indgalité n'est pas vérifide pour les alliages PtNi éEtudié&s ol C est
de l'ordre de 0,30 u.e.m. molenl et 2x(0,0) TC varie de 0,5 u.,e.m.
mo}.e—E pour l'alliage 50,2 % Ni & 1,1 u.e.m. mole“I pour l'alliage
42,9 % Nif De méme pour Zr2n2 la quantité Zx(O,OJTC est de 1'ordre

de 3 84 5 fois la constante de Curie C.

Dans une théorie plus détaillée, Moriya et Kawabata [Mo 73]
ont calculé l'effet des fluctuations transversales de spin sur la
susceptibilité longitudinale comme une correction & l'approximatibn
de Stoner. La contribution des fluctuations de spin, traitée dans
1'approximation des phases gléatoires, cenduit & une température de
Curie Tc plus faible que celle obtenue dans une approximation
Hartree-Fock. La susceptibilité obtenue dans ce modéle suit une loi de
Curie~Welss. Pour les alliages PtNi prés de la concentration critique,

la susceptibilité "nue" varie faiblement avec la concentration

Xpauli
en nickel. Le mod&le de Moriya et Kawabata conduit alors 2
Tc " ()((O,O))_?’/4 au lieu de ()((O,O))_“]/2 pour la théorie de Edwards-
Wehlfarth. Nos valeurs expérimentales conduisent & TC " X(O,O)mn, ol

n = 0,7, assez proche de la valeur 3/4., D'autre part, cette théorie
permet de prévoir des constantes de Curie qui dépendent peu du facteur
de renforcement de Stoner et qui se comparent bien quantitativement
aveec les valeurs expérimentales. Remarquons toutefois que cette théo-
rie sous sa forme actuelle ne peut €tre valable que dans un demaine

restreint de concentration ef qu'elle n'est pas capable de décrirve les

propriétés des alliages PtNi depuis le platimne pur qui est un métal



paramagnétique % susceptibilité renforcée d'échange, jusqu'au nickel

pur qui est en principe un métal fortement ferromagnétique.

Dans 1l'hypothé&se ol le megnétisme apparaitrait sur les atomes
de nickel par des effets de voisinage, on peut tenter de déterminer
1'importance des amas magnétiques par comparaison de 1l'aimantation
spontanée, . obtenue par des mesures magnétiques & trés basse tempé&ra-
ture, & la constante de Curie relative & la susceptibilité paramagné-
tique mesurée dans des champs tré&s faibles. Or pour les alliages PtNi
1'aimantation varie peu en desscus de 4,2 K et les tracés de M2 en
fonction de H/M présentent peu de déviation par rapport & la linéarité,
méme aux faibles champs. Nous admettrons que nous cobtenons un ordre
de grandeur de l'importance des amas par comparaison des aimantations
spontanées obtenues par des mesures magnétiques dans le voisinage
de 4 K aux susceptibilités définies comme limites de susceptibilité
sous champ fort H lorsque H tend vers 0., La constante de Curie C &
prendre en compte est celle relative 3 la susceptibilité
Ax(T) = xall(T) - de(T)(l - ¢}, ofi xall(T) est la susceptibilité
paramagnétique de 1'alliage

gzsa(sa * l)ug
a 3k

C = ¥ (12)
ol N, est le nombre d'amas magnétiques, de spin effectif Sa{ L'aimantation
spountanée, M{0,0) est donnée par :

M(0,0) = N g8

a "B (13)
A partir des résultats expérimentaux on déduirait que N
a
augmente linEairement avec la concentration (Na = 13.10.3 par mole
pour l'alliage PtNi contenmant 50,2 % Ni). Par contre, la constante de
Curie ne dépendant pas de la concentration c, le spin effectif Sa

B
contenant 42,9 et 50,2 % Ni), ce que pourrait expliquer le tré&s grand

diminuerait rapidement avec c¢ (g Sa k, = 30 et 15 Ky POur les alliages

renforcement de la susceptibilité des alliages prés de la concentra-
tion critique. Notons que le moment des amas serait de 1,5 & 3 fois
celui relatif aux alliages CuNi prés’de la concentration critique, de
10 Mg |Hi 69, Ca 69|. L'importance du moment des amas pourrait &8tre
due aux effets de polarisation, quantitativement en accord avec ceux
que nous avons d&j3d obtenus par comparaison des courbes représentant

1'aimantation spontange & 0 K des




alliages PtNi et CuNi en fonction de la concentration (chapitre II).
L'importance du moment des amas et de leur extension pourrait ainsi
expliquer que 1les alliages PtNi pré&s de la concentration critique
apparaissent beaucoup plus homogénes que les alliages CuNi Actuelle-
ment, cependant l'existence d'amas magnétigques dans les ailiages
Pt-Ni n'est pas &tablie, aucune de leurs propriétés physiques caracté-

ristiques ne permettant de les mettre en €vidence.

B-2 - Les alliages PdNi

et 1 e s e Tm e e R e  ——

Nous avons déduit la susceptibilité paramagnétique des
alliages PdNi & partir des courbes d'aimantation sous champ intense,
par mesure de la pente de la tangente 3 l'origine et par l'intersec—
tion des tracés de M2 en fonction de H/M avec 1'axe des H/M corres-
pondant 4 X;I. Les valeurs de x;1 en fonction de T sont données,

figure 12, pour les alliages étudiés.

Figure 12 : Variation ther-

mique de l'inverse de la

g

susceptibilité paramagnétique

initiale des alliages PdNi de

[uem/mole/Ce]
2

-1

(]

concentration en pourcentage

o
é 80 de Ni :
A : 1,5 ;B : 2 3 C 1 2,5
D : 3 ; E : 5., F : 10.

La susceptibilité des alliages de concentration supérieure & 2,5 % Ni
suit assez bien une loi de Curie-Weiss jusqu'd la tempé&rature ambiante.
Par contre, la susceptibilité des alliages de concentration plus

faible présente des d8viations par rapport i cette loi. La constante

de Curie (celle de la loi de Curie asymptotique pour les alliages les

plus diluésg) reste constante dans l'intervalle de concentration étudié.



Nos résultats sont en bon accord avec ceux existant antérieurement

EMa 36, Ge 58, Ch 73, Ko 61] (figure 13). La loi de Curie est bien
vérifiée pour des concentrations en nickel supdrieures 3 2,5 Z et
jusqu'au nickel pur. Nous remarquons que la constante de Curie augmente
lentement du palladium pur jusqu'au nickel pur (la constante de Curie
du nickel est de 1l'ordre de 1,4 fois celle du palladium dans 1'inter-

valle de température Etudie),

36;

32
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Pigure 13 : Variation thermique de l'inverse de la susceptibilité
paramagnétique initiale des alliages PdNi

A : nickel pur ; B : Pd C :
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F: P

I .
0,45270,548 °

D E
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: Pdo,979h10’02] ; 0’99N10’0] HE pélladlum pur

Az (voir figure 11} ; de B 8 E et C : [Ma 36] ; F et H :[ Ge 58] ;
: [ch 73 (©), Ko 61 (@].

[}




Chouteau [Ch 73] a étudié la susceptibilité incrémentielle

aM(_H,’.l?)gl
aH
3,5 % Ni entre 4 K et 300 K, Il suppose qu'au-dessus de la température

i0 kOe d'alliages PdNi de concentration comprise entre | et

de fluctuation des atomes de nickel isolés (T » 25 K) tous les atomes
de nickel participent & la susceptibilité, leur moment effectif &tant

la valeur du moment géant & lz tempBrature T

V(T = ug (1 + Ty, (1))

Dans cette hypothése, la susceptibilité Ay peut s'exprimer en fonction
de uG(T)Z, comme dans le cas des alliages PdFe [C1 62]

2
Noc  Myg

- 2
o (1 + de(T))
3k '

Ay (T)= (14)

T - 8

Il est p0351ble de déterminer une valeur de J pour lagquelle les traces_

(1 + ki XFd(T))

e
d AX (D
températures possible. La valeur de J ainsi trouvée, de 0,3 eV est en

sont linéajires en T dans la plus grande gamme de
bon accord avec celle de 0,25 eV déterminde 3 partir de la valeur du
moment g@ant des atomes de nickel dans le palladium & 0 K. D'autre
part, des mesures de susceptibilité en champ faible (H < 100 Oe)

[Ch 73], ont permis de déterminer, par comparaiscn avec les valeurs de
l'aimantation spontanée 3 O K, des valeurs de moments géants compara-
bles & celles que l'on peut calculer dans le modéle local. Notons que
1'expression (14) est aussi obtenue dans le modéle de couplage indi-
rect des spins localisés des atomes de nickel par l'intermédiaire de
la matrice [Ta 65, Ta 66], applicable aux alliages PdNi dont le
contenu en nickel est supérieur & une concentration comprise entre

5 et 10 7. Cependant, le comportement localisé apparaft 4 la suite
d'upe correction importante due & la susceptibilité du palladium.
D'autre part les courbes de susceptibilité paramagnétique des alliages
PdNi (figure 13) sont assez semblables i celles relatives aux alliages
PtNi (figure I1). Un autre point de vue consisterait donc & considérer
qu'3i haute température, les alliages PdNi présentent un comportement

magnétique de type homogéne itinérant.



B-3 - Conclusion

La susceptibilité& paramagnétique des alliages PtNi et PdNi
présente une loi de variation de type Curie-Weiss. La constante de
Curie, cependant, dépendant peu de la concentration, ces alliages
apparaissent comme assez homog&nes 3 haute température. D'autre part
les modé&les de fluctuations de spin de Domiach - Murata et Moriya-
Kawabata pour les substances faiblement ferromagnétiques, rendent

Ggalement compte qualitativement de la loi de Curie-Weiss.
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CHAPITRE IV

EFFETS DE LA PRESSION HYDROSTATIQUE SUR LES PROPRIETES MAGNETIQUES

DES ALLIAGES PpNi eT PTNI

Iv-1 - INTRODUCTION

Les premidres &tudes sous pression des propriétés magnér
tiques des métaux ont 8té effectudes sur le fer, le nigkel ou le -
cobaglt. Op s'attend dans ce cas, en accord avee 1'expérience, & des
effets tr&s faibles. Ainsi, par exemple, l'aimantation du nickel
décroft de —_2,4.]0‘_4 par kilobar [Ta 62], en méme temps que son point
de Curie augmente de +0,32 K par kilobar [Le 66]. La variation de
l'aimantation du nickel est interprétée par Mathon [Ma 72] comme
étant associge & des transferts s-d et la variation du point de Curie
par Lang et Ehrenteich [La 68] comme dépendant de certains paramdtres,
dont le plus important est la largeur de bande W des é&lectrons d.
D'apré&s Heine [He 67], la largeur de bande est supposée ne dépendre

que de la distance interatomique R (W proportionnel & R_5, ce qui

entralne %~%%+% = - %). La bande s'élargit uniformément quand le cris-

tal est comprimé, ce qui provoque une décroigssance de la densité

d'états au niveau de Fermi N_. L'interaction effective entre @lectrons

F
U,est proportionnelle & la largeur de bande ; d'autre part, T, est
d Ln Tc BTC 5
propertionnel 34 U. On en déduit TIa v < 5/3 ou 5D = 3 K Tc'




On s'attend 4 des effets plus importants dans le cas de
substances présentant un faible moment ferromagnétique, par exemple
deg substances o le ferromagnétisme résulte d'une faible polarisation
ferromagnétique des bandes d, ce qui semble &8tre le cas pour les

alliages PtNi dans le voisinage de la concentration critique.

On prévoit aussi une variation rapide avec la pression des
propriétés magnétiques des alliages dilu&s PdNi. Dans le cadre d'un
modéle local, en effet [Ch 73], le magnétisme apparaft sur les atomes
de nickel ayant un voisinage particulier ;3 la pression agit sur 1la
polarisation de la matrice non magnétique. La variation avec la Pres—
sion de la susceptibilité du palladium est importante, et nous atten~
dons é€galement une forte variation aveec la pression de la susceptibi-
1lité des atomes de nickel non mégnétiques. A plus forte concentration,
d'aprés les mesures magnétiques 4 la pression ambiante, les spins
localisé&s des atomes de nickel semblent couplés par 1l'intermédiaire
de la matrice [Ta 65, Ta 66, Ki 66, Do 67, Ki 70]. Nous examinerons si
la variation de l'aimantation avec la pression est compatible avec ce
modéle. Ces expériences sur les alliages PdNi seront & rapprocher
d'études réalisées sur d'autres alliages ol existent des moments
géants, tels que les alliages PdFe [Fa 68, Mo 7]], PdCo [Ho 69],

PtCo et PtFe [Me 74].

IV-2 - LES ALLIAGES PdNi

A - REsultats expérimentaux

A-l - Varjation avec la pression de la susceptibilité du palladium

Afin de comnaftre les propriétés magnétiques de la matrice
pure, nous avons déterminé la variation de 1la susceptibilité du palla-
dium 'en fonction de la pression a4 40 K. Ces conditions nous ont per-—
mis d'effectuer des changements de pression 4 temp&rature constante
jusqu'd 4 kbar. Les résultats sont présentés, figure !. L'aimantation
de 1'&chantillon est du méme ordre de grandeur que celle de la cellule
haute pression et la variation relative avec 1la pression est faible

(1,4 Z &8 4 kbar).
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pression au taux de = = (3,45 = 0,05).10“3 [kbar]—l. A partir

Xpg P
de la compressibilité du palladium, 0,534,107 ° [kbar]“l [(Br 35],
9 Ln Xpg
nous déduisons la wvariation en volume STV = + 6,5 £ |, Cette

valeur est & comparer d la valeur +4,4 obtenue par Averbuch et
Segransan [Av 71] 4 1l'aide des mesures de magnétostriction longitudi~-
nale 3 4,2 K de Fawcett [Fa 70, Fa 71] et des mesureg de magnéto-—

strictipn transversale 4 4,2 K de Keller et al [Ke 70]. Par ailleurs,

3 Ln Xpd
Dekhtyar et al [De 71] ont déterminé TR +3, &4 la tempé@rature

ambiante par des mesures d'aimantation sous pression.

A-2 - Détermination de l'aimantation spontanée, de la temp8ra-—
L . . on_sp . empor

ture de Cyrie et de la susceptibilité en fonction de 1la

pression pour les alliages PdNi

Nous avons mesuré 1'aimantation en fonction du champ magné-
tigque jusqu'd 50 kOe et de lz pression jusqu'd 7 kbar, i diverses
températures entre 4,2 et 60 K des alliages de concentration 3 1,5,

2, 2,5, 3, 3,5, 4, 5, 10, 15 % Ni [Be 74a, Be 74b].
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Nous présentons, figure 2, les courbes d'aimantation &
4,2 K des alliages contenant 2, 2,5, 3 % Ni. Nous avons aussi reporté
la variation en fonction du champ magnétique de la différence
AM(H,T,p) entre l'aimantation & la pression p et l'aimantation & la

pression atmosphérique :
AM(H;T’P) = M(HBTSP) - M(H!TEO)‘

On constate que dans les limites de la dispersion expérimentale
AM(H,T,p) est une fonction linéaire du champ magnétique H. La pente
correspondante est d'autre part proportionnelle & la pression. On
peut donc décrire les résultats par la relation

a)(al].

AM{H,0,p) = AM{0O,0,p) + 3P

H,

ot AM(0,0,p)} est la variation sous l'effet de la pression p de l'aiman-

3x
tation spontanée et 2;1 la dérivée par rapport & la pression de la
susceptibilité sous champ fort de l'alliage. Comme mnous 1'avons déji

discuté, chapitre II, nous déterminons Tc 4 1'alde des tracés de M2

en fonction de H/M, dans une gamme de champs entre 20 et 50 kOe. De
tels tracés sous différentes pressions et & tempé@rature variable
(figures 3 et 4) permettent de déterminer la variation de la tempéra-

ture de Curie T _ avec la pression. Un ordre de grandeur de la préci-
aT

c
&p

raison de la détermination en champ faible (H < 20 kOe} :

o T

gsion obtenue pour est donné&, pour 1l'alliage 3 7% Ni, par la compa-

T -0,44 K/kbar et de la détermination en champ fort (H > 20 kOe)
aT :
7ﬁ§ = -0,54 K/kbar. Remarquons cependant que les tracés de M2 en
fongtion de H/M sont beaucoup plus linfaires pour des concentrations

supérieures a4 3 7 Ni.

Sous pression, l'allure des courbes représgentant M2 en
fonetion de ¥/M reste inchangée ; en particulier, leur pente en champ
fort dépend peu de la pression, comme elle dépend peu de la tempéra~
ture et de la concentration. A partir du méme type de courbes, obtenues

.

i 4,2 K et sous différentes pressions, on définit la variation avec 1la

pression de l'aimantation spontanée de 1'alliage (figure 5 pour
1'alliage 3,5 % Ni). Nous obtenons ainsi des valeurs de Eﬂigégl trés

~

voisines de celles déterminées directement 3 partir des mesures
d'aimaptation. Nous avons tracé, figures 6 et 7, les variations en

fenction de la pression hydrostatique, de 1'aimantation spontanée

et de la température de Curie des Alliages.
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Figure 3 : M2
de H/M pour l'alliage

Pd0,965N10,035 scus 6 kbar

(A : 4,2 K ; B 18,5 K
€C: 2% K ;D 31,8 K
E :35,6 K ; F : 43 K
G : 51,5 K).

Figure 4 : M2
de H/M pour l'alliage

Pd0,96NlO,O4 sous 6,2 kbar :

(A : 4,2 K ;B : 20 K
€ 1 36,5 K ;D 50,4 K
E : 51,5 K).

en fonction

)
b
.
b ]

.
¥

en fonction.
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Figure 5 : M2 en fonction de H/M pour l'alliage Pdo 965Ni0 035 S
i ] ]

4,2 K et sous différentes pressions.
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Figure 6 Variation de l'aimantation spontanée & 0 X en fonction de

la pression de divers alliages PdN1i de concentration

comprise entre 1,5 et 5 % Ni.
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4
1 | | L -\ F_igure 7 ¢ Variation de 1la

.température de Curie des

alliages PdNi contenant 3,
3,5, 4 7 Ni en fonction de

la pression.

3 4
P [kbar]

La figure 8 représente, en fonction de la concentration en
nickel, les dérivées par rapport & la pression p de l'aimantation
spontanée et de la température de Curie, ainsi que l'aimantation spon~
tanée et la température de Curie elles-mémes pour compéraison. La
courbe décrivant QEL%;QZ (figure 8c) posséde un minimum dans une
zone de concentration autour de 20 % Ni. En dessous de 10 % Ni, i1
apparait des déviations par rapport au comportement linéaire avec un
minimum entre 3 et 5 % Ni. Cette zone de concentration correspond au
changement de pente dans la variation de 1'aimantation spontanée 4T
M(0,0) avec la concentraticn (figure 8a). La courbe représentant 7ﬁ§
(figure 8d) présente aussi au-dessous de 10 % Ni de fortes déviations
par rapport au comportement observé pour les concentration supérieures.
Ces déviations correspondent & un changement dans 1'allure de la varia-
tion de la tempdrature de Curie Tc avec la concentration (figure 8b).
Nous attribuons les effets de renforcement observés & faible concen-

tration & la disparition du moment magnétique sur les atomes de

nickel,
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I%
all | .
——3;— 4 la figure 9.

Celle-ci est assez complexe ; elle présente un minimum entre 1,5 et

Nous pouvons observer la variation de

2 ¥ Ni, un maximum autocur de 3 % Ni et une valeur nulle pour 2,5 %

enviroen.

200

Fipure 9 : Dérivée de la suscep-—
‘tibilité sous champ magnétique
par rapport i la pression, en

fonction de la concentration,

pour les alliages PdNi : expé-
rience (traits pleins), calecul &
partir des valeurs expérimentales

de M(0,0) et 3M(0,0)/3p (tirets).

10%: d¥ g, /dp [uemd A®/ k bar]

B ~ Etude des ailiages de concentration comprise entre !0 et 20 % Ni

Entre 10 et 20 Z Ni, la dérivée par rapport 4 la pression
3M(0,0)
i
portionnelle & la concentration comme le montrent les résultats exXpé-

de l'aimantation & saturation varie de fagon & peu prés pro-

rimentaux de Tokunaga et al [To 73], en accord avec les ndtres [Be 743].

Les alliages PdNi dans cette zone de concentration peuvent
€tre décrits dans un modé&le oii les spins localisés des atomes de
nickel sont couplés par 1'intermédiaire de la matrice. La variation
de l'aimantation spontande M(0,0) et de la température de Curie TC

sont alecrs données respectivement par :

M(Q,O) =N c UNi(l + J XPd} (n
et -5
I7 %4 (T )
_ 2 2 Pd "¢
T. =N, c g up S(8+1) BT P— (23

avec des notations déja définies.
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En dérivant 1'équation (1) par rapport & la pression, on

o . ~ . N .
trouve que uﬂégigl doit Etre proporticnnel & la concentration, ce

gui est observé expérimentalement. Au-deld de 20 Z Ni, l'aimantation

induite des atomes de palladium se sature et le moment apparent par
aM(0,0)
ap

atome de nickel diminue ainsi que

8i la susceptibilité de la matrice Xpgq De dépendait pas de

la température, l'8quation (2) conduirait & une variation linZaire de
aT

Tc et 7ﬁ§ avec la concentration. La dépendance en température de Xpg

va nous permettre d'expliquer la variation expé&rimentale observée pour
aT
¢

—_—

op

Entre 150 et 450 K, la susceptibilité du palladium pur est

décrite par :
G
+

xpa(T) = 77575

ot C et © sont connus (chapitre IL). Cette forme simple de Xpq mous
a précédemment permis, grEce & 1'Bquation (2) d'obtenir une expres-
slon analytique de la température de Curie en fonction de la concen-
tration, en accord avec l'expérience entre 5 et 30 7 Ni

(1, = 5 [(1 + ae)!/?

2
on abeoutit & 1'équation suivante :

]}L Par dérivation par rapport 3 la pression

ap‘:nci[(l +AC)]/2—- 1“:02— (1 +AC)_]/21 (3)

aln C dln © et aln J
9Ln V? 9Ln V 3ln V'

ol C, et c, s'expriment 3 partir de

Le meilleur ajustement obtenu pour les points expérimentaux
correspondant i des concentrations entre 17,5 et 40 7%, donne
C] = 0,57 K/kbar et 02 = 0,38. Ces wvaleurs sont & comparer a celles
obtenues pour les alliages PdCo de concentration comprise entre 5 et
15 Z Co : C] = 0,62 E/kbar et 02 = 0,54 [Ho 69]. La courbe d'équatien
(3) est représentée, figure 10 ; elle a €té prolongée (traits discon-

tinus) jusqu'a ¢ = 0.
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Figure 10 : Courbe théorique

02 _I représentant la variation en
fonection de la cencentration
aT
- de D cbtenue
2 - # partir de l'expression de
<
L N /fﬁ % o de(T) pour T > 150 K
o L p Nickel (% at) . ) )
b= i\ e (traits pleins et tirets)
3 \‘L ,////
P
= W \ /f - 4 partir de l'expression de
- Xpg(T) pour T < 150 K
-02 (tirets discontinus)

points expérimentaux : [Ta 68].

dln C B8Ln O eta Ln J
dLn V* 3Ln V 3Ln V°
La dérivée logarithmique de 1'éguatiom (2) par rapport au volume,

Nous pouvons déterminer les paramétres

compte tenu de l'expression anzlytique de de(T), conduit a8 l'é€quation :

JdLn T T +0Q
c c [2 (4)

- aln J aln C| _ O dLn O
dkmn V 2Tc+@

daln V dLa V 2Tc+® dLn V

Une autre relation entre les différents paramdtres est fournie par

. dln ¥

la variation thermique de =+———, dont la valeur est connue i la
oLn V
3Lnde
température ambiante (3f;77_ =3) [De 71] :
LR Xpa  gin c _ 0 3Ln_© (5)
¢Lln V aln V ¢ + 300 3Ln V
oln T
On peut donc, 4 partir des valeurs expérimentales de EIE_VE pour deux
oln x

concentration et de la valeur expérimentale de EIE“VEQ 4 300 K obtenir
les valeurs des différents paramétres
8Lm G _ 1,7 3 3km O _ _ 9,4 4 2LnJ 1,7.

aln V oln V alkm V
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Remarquons que les paramétres C, et C, peuvent gtre déter-
3

Te

ap

alliages de concentration 17,5 et 25,5 % Ni et gue la courbe ainsi

minés 3 partir des valeurs expérimentales de obtenues pour les
définie est en accord avec les points expérimentaux jusqu'a 40 2 Ni

(figure 10).

En dessous de 10 Z Ni, 1l apparait de fortes déviations

par rapport aux valeurs déduites des calculs précédents. Cependant,
: aT

c

ap
1'équation (2) reste valable pour des concentrations inférieures 2

nous avens cherché 3 prévoir la variation de en admettant que
10 Z Ni. Nous avons zdopté l'expression analytique suivante [Mi YOa,b]
pour décrire Xp g 4 basse température, au-dessous de 150 K

T 2 T 2

avec m = 0,282 et T, = 132 K [ch 73].
Tl esf possible alors, & 1l'aide des gquations (2) et (&) de calculer

1la température de Curie 'I‘C en foncticn de la concentration c. On peut
aT

calculer également la valeur de 3 € en fonction de la concentration c,
3ln m Iln T0 ’
les paramétres t é ixés. dét iné ces
P STn v S 31 v dtant fixés. Nous avons détermingé c

deux paramétres 4 l'aide des valeurs expérimentales obtenues pour les

alliages de concentration 10 et 17,5 %Z. A la figure 10, nous avons
3T

¢
9 p
Les points expérimentaux présentent des Ecarts importants par rapport

représenté la variation de ainsi obtenue emn tirets discontinus.

d cette courbe, montrant dque le modéle ne s'applique plus aux faibles

concentrations.

Par dérivation par rapport 3 la pression,des &quations (!)

et (2), on obtient les relations suivantes

J xpg (0 [3Ln xp 4 (0)

3Ln_M(0,0) _ , 3Ln J 7
dln V 14Ty (0) aLn V dLn V

Pd
et

oln T olm xp,(T.) . 2LnJ

aln V cln V 3Ln V (8)
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oi 1'on suppose que la variation de 1'intégrale d'échange J avec la
pression dépend peu de la température. Dans la zone de température oil
la. variation thermique de Xpg @St donnée par une équation analogue &

(6) de la forme
Xpg(T) = xpq(0) (1 = a(1)),
On peut exprimer la variation avec le volume de Xpgq Par

tn xpg () BLm xpg (O Xpg (1) = %pg (@) 5pn w ()
3La V sLa V Xpgq(T)

(9
glan V

Or le palladium a la méme susceptibilité & 170 K environ qu'au zéro

absclu. D'aprés 1'équation précédente :

3Ln Xp 4 (T=170 K) aLn x,,(0)
3ilm V 3Ln V

La température de Curie de 1'allisge de concentraticn 10 % Wi &tant

oLn T
de 1'ordre de 160 K, il est possible d'exprimer ——2 pour cet
aLn V
3Lln x,,(0)
alliage en fonction de R et dln J . Pour cet alliage
aln V dln V
dlm T
oLn M(0,0) _ ¢ _ P N
Y = 2,55 |Be 74al et STa v 1,55 E?a 68]. On en déduit, &
1'aide des équations (7) et (8) :
Bn 3, ., e
dln V ? oLn V )
dln J
La valeur obtenue pour SISy est en bon accord avec celle que
1'on a déduit de la variation avec la concentration de BTC/Sp entre
17,5 et 40 % Ni (%%%—% = =1,7). Nous pouvons faire une comparaison

avec les valeurs trouvées pour la variation avec le volume de 1'inté-

grale d'échange relative au cobalt dans les alliages PdCo

oLn JCo
(Efﬁ_ﬁ__ = - 1,6 [Me 74]) et au fer dans les alliages PdFe
dLn JF
(EEE—V*S = ~ 1,4 d'aprés les mesures de Fawcett et al [Fa 68] sur
l'alliage PdFe, 0,3 % Fe, & partir de la valeur '
3ln x, . (0) sl x.,(0)
£d 4,5). P i11 t 5 — Pd
TV »2). Par ailleurs, nous avons trouvé pour —pr—p

~

une valeur qui se compare bien 4 celle déduite de la mesure directe

de 1a variation de Xpgq avec la pression.



Un modéle de couplage indirect des spins localisés par
l'intermédiaire de la matrice permet ainsi d'expliquer 1les variations
des dérivées par rapport & la pression de l'aimantation spontanée

M{0,0) et de la temp&rature de Curie. Remarquons que le mod&le donne de
aT

des valeurs correctes de q; jusqu'a des températures de Curie &levées,
o

de l'ordre de 400 K, ce qui est vérifié aussi pour les alliages PdCo

[Ho 69].

C - Etude des alliages PdNi de concentration inférieure 3 10 % Ni

o

Figure {1 : Variation en fonc~

tion de la concentration de
1/M(H) aM(H)/3p & 4,2 K des
alliages PdNi pour différentes

valeurs du champ magnétique.

10°xYM(H) dM (H)/dp k bar]”

1 2 3 4 5
Nickel (% at )

Pour les alliages de concentration comprise entre 1,5 et
10 7 Ni, 3M(0,0)/3p a une variation anormale par rapport & celle ob-
servée entre 10 et 20 % Ni (figure 8). Dans cette zone de concentra-
tion, nous avons représenté {figure 11) la variation relative de
1'aimantation & 4,2 K pour différentes valeurs du champ magnétique,
Toutes les courbes présentent un minimum au voisinage de 2,5 % Ni et
ent, au signe pré&s, l'allure générale des courbes représentant 1la
variation relative de susceptibilité ou de chaleur spécifique &lec~
tronique en fonction de la concentration [Ch 68]. Nous avons analysé
le comportement magnétique sous pression des alliages PdNi dans cette

amme de concentration & l1'aide du modéle local précédemment décrit
g P

[en 73].
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Nous avons d'abord cherché& & évaluer l'effet de la pression
sur la susceptibilité X d'un atome de nickel isolé dans une matrice
de palladium et sur la susceptibilité X d'un atome de nickel ayant

un autre atome de méme nature proche voisin [Be 74b].

C-1 - Détermination de l1'effet de la pression sur les

susceptibilitég Xp et X,

Les mesures de résistivité Electrique sous pression pour

des concentrations inférieures & i % Ni [Be 73] donnent les informa-
aLn X1

aLn V °
tuations locales de spin [Le 68] conduit & une résistivité :

tions nécessaires pour calculer En effet, le modéle de fluc-

ple) = o (c) + A(e) T | (10)

ot A(c) est une foncticn linéaire de la concentration en nickel

ACe) = 40 {1+ [(8u/u_)al® vel (11)

Dans cette expression, UO et UO+6U sont, respectivement, l'interac-
tion de Coulomb intraatomique sur les atomes de palladium, et au site
de l'impureté ; @ est relié 3 8U et & la susceptibilité du palladium

appelée Xo dans ce paragraphe.
-1
e = [1 - éu %o ] C(12)

Dans l'approximation des &lectrons libres, vy est proportionnel &

n g ai, ol @, est le facteur de renforcement de Stoner de la suscepti-
bilité de la matrice et n, est le nombre de trous d par atome de la
matrice, Nous supposons d'autre part que la pression ne conduit pas

& un transfert d'électrons entre les bandes s et d. Dans ces hypothé&ses

aLln = 2 oLn OCo (13)
aln V 3ln V

et

aLn (26 T) aLn UO . s 3Lln o

3ta v T TaLn Vv 3o V

(14)

3Ln A(c) _ dLn A(0) _ A(e) = A(0) (2
aLn V 3Ln V B A(c)
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dLn A(c) _ 3Ln A(0) A(c) - A(Q)
oLn V aln V A(c)
déterminée & partir des mesures de Beyerlein et Lazarus est de

1'ordre de 22.

1la valeur expérimentale de [

Qutre l'dquation (l14), nous disposons d'une équation suppl@-
mentaire donnde par ta variation expérimentale de la susceptibilité
du palladium, que 1'on considé&re comme une susceptibilité de spin

renforcée
‘ 2 4
x. = 2 N_ N Uy (15)

ol NF est l1a densité d4'états au niveau de Fermi. Par dérivation de

1'8quation (15) :

aLn ¥ aLm N aln o
. o _ F + o (16)
8ln V dLn V éln V

cu

= 3o vV Lo

aln ¥ dln N dln N aln U
o L+ (o -1) z 2l an
aln V dLn V

Suivant Heine |He 67| on peut prendre 5/3 comme une valeur raisonnable

aLn N
de ST v~ Pour un métal d.
aLn ¥
A partir de notre valeur expérimentale pour EEE‘VS’ on déduit des

Equations (16) et 17} :

sLn uo aLn Uo
e v - 8 et gpwo T 72

L'équation (14) conduit donc &

aln (adl)

in v 2

Dans le modé&le de fluctuatlions locales de spin, le renforcement de la

susceptibilité au site de 1l'impureté est

X
A Eﬁiﬁl = 7 = {adU) ¥ (18)
o

3Ln (adlU)

3Ln V aln V In V (19)
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Le résultat numérique est :

aLln Xl

———— = +

Tn v 18 £ 5.

dln ¥ dln ¥
1~

3Lm V ™~ 3JLn v °

Nous supposcns due ce qui sera justifié par la
suite.

Les résultats précédents ont &té obtenus i partir de la valeur expé-

aLn ¥
rimentale de EEE“Vg et ne sont pas tré&s différents de ceux obtenus
. aln ¥
- . o
d partir de Tia v 4,5 [Av 71].
C-2 - Calcul de la variation avec la pression de l'aimantation

spontanée & 0 K des alliages PdNi de concentration

inférieure 3 3 7 Ni

Hous utilisons pour le calcul le moddle local de Chouteau

et Tournier exposé chapitre II. Nous prenons comme paramétre la va-

riation avec le volume du rayon de polarisation R, %%%—% et celle du-
aLln uG
moment géant e aggocié 4 un atome de nickel magnétique ITov ¢ Le

paramétre q qui caractérise la forme de la polarisation autour d'un
atome de nickel magnétique correspond & l'inverse de la longueur de

corrélation de l1'alliage. D'aprés Kadanoff et al EKa 67], g varie

~1/2 . . ca e L
comme Xalliage' Nous avons pris, pour les alliages diluds :
aln ¥
dtn q _ _ 1 Pd (20)
dln V 2 3Ln V

Il est possible de calculer la variation avec le volume du
rayon de la sphére centrde sur un grcocupe d'atomes de nickel magné-
tiques, 4 l'intérieur de laquelle les atomes de nickel porteurs d'un
moment induit sont saturés (r1 pour les atomes de nickel isolés et r,
pour les atomes de nickel dans une paire). Pour cela on considire gque le
le moment induit u d'un atome de nickel est proportionnel &au moment
géant des trois atomes de nickel qui 1le polarisent, § la distance r,
et 4 sa propre susceptibilité. On en d&duit la variation avec la
pression de la distance ra(P) & partir de laquelle le moment induit
uip, ru) estlmaximum et &gal au moment géant uG(p) d'un atome de

nickel saturé. On trouve :
aln T, oLn Xy qr

- 1 B o odln g (21)
aln V I+qr alm V t+qr  8Ln ¥

avec o = (1,2),
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L4
AV \' B N C
Vo
[ N l b
2 3 4 5 10 20 30

Nickel { %6 at)

dM(op) /dp [u_e,m/mole/ kbar]

Figure 12 : DérivEée . de l'aimantation spontanée & 0 K par rapport i
la pression en fonction de la concentration :
modéle local d'apparition du ferromagnétisme (A, By,
mpdéle de couplage indirect des spins loealisés des
atomes de nickel (C) (V : [To 73]).

De 1'&quation (21), on peut déduire la variation avec le volume du

nombre d'atomes de nickel saturxés autour du groupe de trois atomes de

nickel :
aLn Zu gLn r,
SLn v - S IV ! (22)
avec a = (1,2).
ind ind . . ,
Les moments L) et u, induits par un groupe de trois

atomes de nickel magnétiques sur les atomes de nickel isolés ou
incluys dans une paire, sont donnés par 1'équation (4), chapitre II.
On peut montrer, en dérivant cette &quation par rapport & la pression

que la variation em fonction du volume du moment induit est ¢
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ind

dLn pa - r2 e 4r Jln r + oLn Xa £ dLn uG

dLln V Ia 9Ln V r aln V gln V
o
R .

i aln q 2 -gr
- T; 4 5oV rT e ar (23)
T
[+
R
oli I = re %% ar avec o = (1,2).
O ra
8ln Z_ 3Ln u;nd
LI 1 . =
A 1'aide de l'expression de STa v et 3o v (a 1,2)

on peut calculer la variation en fonction du volume de 1'aimantation

spontanée M(0,0), avec comme paramdtres les variations en fonction
aLn R

des distances interatomiques du rayon de polarisation : TV et du
moment géant associé& & une atome de nickel magnétique

3Ln uG

Ta v - Nous avons trouvé que les résultats dépendaient peu de la

valeur de 3Ln uGIBLn V. Nous avons pris 3Ln uG/SLn V = 38Ln M(0,0)/5Ln
= 2,33 pour les alliages dont la dérivée de l'aimantation spontanée
par rapport 3 la pression est proportionnelle 3 la concentration. Les
points exp&rimentaux représentant 3M(0,0)/3p pour les alliages de
-contcentration comprise enmtre 1,5 et 3 Z Ni sont situds entre les deux
courbes calculées pour &Ln uG/BLn V = +30 et 3Ln uG/BLn VvV = +7
{(courbes 4 et B, figure 12). Au deld de 3 % Ni les nuages de polari~
satign autcur des groupes magnétiques se recouvrent et le calcul

surestime l'effet de la pression sur l'aimantation & saturation.

Nous avons déterminé 3Ln R/3Ln V de la méme maniére que

dln T
9
ko V
3Ln u dLn ¥y
dLn R - 1 G . 1 4R JLn ¢ (24)
dLn V qrR + 1 |[3Ln V 3Ln V aln V
s PR aln R s
A partir des valeurs expérimentales, on trouve v - 7, qui corres-
pond 8 la courbe B de la figure 12. On cobhtient ainsi, & partir de la
valeur calculée %%%H% = 7 une description correcte de 3M(0,0)/5p
pour les alliages de concentration ¢ comprise entre 1,5 et 3 %y

compte-tenu des approximatiodns faites.
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La région des faibles concentrations (¢ < 3 %Z Ni) correspond
8 1'apparition du magnétisme sur les atomes de nickel. Une partie de
ces atomes peut E&voluer, sous pression, d'um &tat magnétique vers un
un état non magnétique, d'ol l'importance des effets '
observés. Au-deld de 3 % Ni, le nomhre d'atomes susceptibles de
changer d'état magnétique sous pression diminue, ce qui explique
aM(0,0)

op

l'extr&mum de mis en évidence pour des concentrations

comprises entre 3 et 5 % Wi,

C-3 - Calcul de la variation avec la pressipn de 1a‘§usceptibi1ité

de l1'alliage

Figure 13 : Dérivée de la sus-

200 ¢eptibilité sous champ magnétique

par rappocrt a4 la pression,

en fonction de la concen-

g

tration, pour les alliages
BPdRiI : expérjence (trait

o

3 plein), medéle local

" W1,/ dp [uem/sg/Oe/ kbar]

Nickei {% at) d'apparition du magnétisme
aln “G
10 (tirets ~ A 1 o= = 6,4 ;
aLln Ha
B ST T 2,33)

Nous adoptons un modéle simplifié, justifié par les mesures
de susceptibilité dla pression ambiante [Ch 73] : tout atome de
nickel situé & l'intérieur d'une sphire de polarisation est saturé et
présente une susceptibilité& nulle. La susceptibilité de 1'alliage est
proportionnelle au nombre d'atomes de nickel situés en dehors de cette
sphére., Dans ¢e mod&le, le nombre d'atomes de nickel participant & la

susceptibilité est :

M(0,0)
e

n = N

. (25)
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Les atomes de nickel isol&s ou inclus dans une paire ont
des susceptibilités Xy ou X,- L'expresgsion de la susceptibilité est

dans ce modéle

n [1 S
AX = Xa11 7 Xpg T W [T gt Xz} (26)

A partir de cette équatiom, 1l est possible de calculer la variation

avec la pression de la susceptibilité de l'alliage

M e I IR S AR I T (27)

: aln
Xar1 _ “Xpg 1 8n n < I T
ap op n dp N

o K est la compressibilité et

1om 180,00 |+ *¥e 1 3M(0,0) (28)
n 3p T Ko op M{Q, 0) ap
: Xa11
La courbe représentant la variation de ——%;T calculéae

d'aprés les valeurs de l'aimantation & saturation M(0,0) et de sa
" variation. avec la pression données par le modéle local est dessinée

en traits discontinus,figure 13, pour deux valeurs du paramdtre

3L dln u
G . G _ 3Ln M(0,0) _ R . )
BTTVT'-(A iy e TV = 6,4 pour 1l'alliage Pdo’95N10,05 H
daLn .u .
B : Btn VG = BLELE(S’O) = 2,33 pour les alliages dont la variation de

~

l'aimantation spontanée 4 0 K avec la pression est proportionnelle &

la concentration). Comme pour 1'aimantation spontanée M(0,0) et pour

aM(0,0)
dp

allure que les valeurs exp&rimentales pour les alliages de concentra-

s, les valeurs calculées présentent gqualitativement la m&me

tion inférieure 3 3 ou 3,5 % Ni, avec un minimum dans la zone de
concentration entre 1,5 et 2 %Z. Nous notons cependant un décalage

assez important de la courbe B par rapport 4 la courbe expérimentale.

Nous avons représenté, figure 9, en traitse discomtinus, la

_ D S
courbe calculée —all & partir des valeurs exp€rimentales de M(0,0)

3M(0,0) 9P o e L
*—~3§—— . On obtilent ainsi un accord satisfaisant avec l'expérience,

avec un minimum dans le voisinage de 1,5 7 Ni, une valeur nulle prés

et

de 2,5 Z Ni et un maximum autour de 3 Z Ni. Les wvaleurs calculées
sont plus faibles que les valeurs expérimentales pour les alliages de

concentration supérieure 3 3 7 Ni.
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L'é&quation (27) permet de comprendre la variation de la
gusceptibilité avec la pression, due 4 la compétition de deux effets.
Le deuxi&me terme du membre de droite de (27) a une contrihution posi~
tive { il traduit le fait que la pression, en augmentant le nombre
d'atomes de nickel non magnétigques augmente la susceptibilité. Le
troisidme terme a une contribution négative et traduit la variation
négative de la susceptibilité du palladium et des atomes de nickel

non magpétiques avec la pression.

3 X

A partir du résultat expérimental, ~w%li = 0 pour 1'alliage
BLnxl
de concentraticn 2,5 % Ni et de la valeur T - 18, on trouve, i

BLnX‘ ILnx,
TTa v - Sinve e qui confirme 1'hypothise

partir de 1'équation (27)

précédemment admise.

D~ Cenclugion

Les &tudes magnétiques sous pression mettent en &vidence
dans les alliages dilués PdNi deux zones de concentration oili le
comportement magnétique est différent. A faible concentration
(c < 3 % Ni), le magnétisme apparailt de fagon trés inhomogéne par la
création d'amas magnétiques induisant des moments géants, ce qui se

iﬁigégl avec¢ la comncen-

traduit par une décroissance trés rapide de
tratign. Dans cette zone, un moddle local d'apparition du magnétisme
donne une description correcte des propriétés magnétiques sous pres-—
sion. Pour les alliages de concentration gupérieure 4 10 % Ni, les
effets de la pression peuvent Etre compris dans le cadre d'un mpdéle
of les moments localisés sur les atomes de nickel sont couplés de

fagon indirecte par 1l'intermédiaire des édlectrons de la matrice,
G P

IV-3 = LES ALLIAGES P¢Ni

Nous avons montré précédemment que le modé&le du faible
ferromagnétisme itinérant permettait d'interpréter les propridtés
magnétiques 3 la pression ambiante des alliages PtNi ferromagné&tiques,
le paramétre essentiel dtant la variation avec la tempé&rature et la
concentration du paramétre A de Landau., Le coefficient B est an
premiére approximation indépendant de la tempédrature et de la concen-
tration. Nous avons entrepris [Be 73a, Al 74] d'étudier 1l'effet de 1la
pression sur les propriétés magndtiques de ces alliages afin de

préciser
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1 - Les variations de 1'aimantation spontande & 0 K, ¥(0,0),de la
température . de Curie TC, et de la susceptibilité initiale x(0,0)

avec les distances interatomiques et les relations entre elles,

2 - Les variations des coefficients de Landau A et B avec les dig-

tances interatomiques,

3 - La variation de la concentration critique d'apparition du ferro-

magnétisme avec la pression.

A - Traitement thermodynamique du mod&le du faible ferfomagnétisme

itinérant

A-l - Relations caractéristiques entre les variations par rapport

aux distances interatomiques de l'aimantation spontanée

M(0,0), de la température de Curie Tc’ et de la susceptibilité

initiale x(G,0)

L'équation de Stoner s'@crit, en tenant compte de l'effet

de la pression :

T2

—_ (29)
2
Tc(p)

M%*(0,T,p) = M2(0,0,p) |1 -
L'aimantation spontanée sous pression, M(0,0,p) est donc proportion-
nelle & la température de Curie sous pression,_Tc(p); D'autre part,
si le pardm@tre B varie peu avec la température, la concentratidg et
la pression, le carré de 1'aiﬁantation spontanée & la température T
et sous pression p doit rester proportionnel 3 x(O,T,p)_l d'aprés 1la

relation :
2 -1
B =2 M7(0,T,p) x(0,T,p)
Enfin MZ(O,T,p) est proportionnel  -A(T,p), car
\ L
M“(0,T,p) = -A(T,p)/B.

On en déduit done les relations entre les variations avec les dis-
tances interatbmiques de l'éimantation spontanée M(0,0), de la tempé-
ratire de Curie T.,, de la susceptibilit@ initiale x(0,0) et du coef~
ficient de Landau A(0,Q): . -

9Ln M(0,0) _ 2 dLn Tc = - 98Ln ¥(0,0) _ 8Ln(-A(0,0))
8Ln V aln V 3aln V 8Ln V

(30)
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A~2 - Varjation de 1a dérivée par yapport 3 la pression de la

température de Curie T
5 - o L&

Exprimons 1'énergie libre compte-tenu de 1l'énergie élastique
et de 1 Energie magnétoélastique, 4 1'aide de 1'expressjion des coef-

ficients de Landau dans la théorie du faible ferromagnétisme itindrant

F = ?_-:(%—W (1 - —T-g) w%(u,T,p) + ' e M4 (H,T,p) - HMH,T,p)
X4 . 8x(0,0)%"(0,0,0)
w? 2 2
+ "2'1? - Cw [M (#,T,p) - M (0,T,p)} 3D

Eepivant que le coefficient de MZ(H,T,p) est nul pour une température T = Tc(p),

on treouve :
2 -
To(P) = T (0)(1 - 4K C (0,0)p) (32)
Le produit x(0,0)Ti(O) dépendant peu de la concentration, la théorie prévoit une

variation parabolique de la tempé&rature de Curie er fonction de la

pression [Wo 69, Wo 70]. A partir de 1'équation (32), on déduit

oT
= -
et & 1'aide de l'expression de la susceptibilité initiale
2 2
u_ N, T
B "F °F
x(0,0) = ——2F
T
c
on troyve :
BTC o
_ e . (34)
ap Tc
N _ 2 2
ot &« = 2K C Hy NF TF.

L'&8quation (34) est l'expression de la loi de variation parabolique

de la température de Gurie avec la pression en fonction des paramatres
de bande. Dans une série d'alliages, ofi la variation de o est faible
vig-3~vis de celle de T.» on prévoit que aTc/ap varie de fagon inver-

sement proportionnelle & L
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A-3 - Effets dus 4 1la magnétostriction

La variation d'énergie libre, sous l'effet du champ magnéd-

tique appliqué, a la pression ambiante, peut s'exprimer comme

AF = % A(T,0) [ME(H,T,O) - MZ(O,T,O):I + % [M“(H,T,o) - M"({),T,O)]

AVZ

- HM(H,T,0) + TR

(35)

ol AV est la variation de volume associde 3 la magnétostriction forcée.
En minimisant la variation d'énergie libre AF par rapport au volume,

on trouve

AV = - 3% ‘%(‘26—0) [MZ(H,T,O) - MZ(O,T,O):’ (36)
puisque JA(T,0) _ 34(0,0)

av oV

M &tant l'aimantation par unité de volume, la variation relative de

volume due 4 l'effet de magnétostriction peut s'Bcrire :

AV ! 8A(0,0 2 2
w = "V""'z -3 K —%‘UTQ [M (H,T,0) - M (G,T,U):! (37}
LLa constante C = - % Eéi%ﬁgl est appelée constante de couplage

magnétoélastique,
On peut ainsi exprimer la variaticn relative de volume due 4 1l'effet

du champ magnétique sous la forme
2 2
w = KC M (H:T:O) - M (O;T,O) (38)

On s'attend & une variation de velume due 3 la magnétostriction pro-

portionnelle au carré de 1l'aimantation.

A-4 - Dilatation thermique

La contyibution magnétique du coefficient de dilatation
thermique s'obtient & partir de la variation d'énmergie libre entre

0 K et la temp&rature T
2

A(0,T) .2 _ A0,0) 2 B [2 o2 el
AF = Sl MT(0,T) - ertl MT(0,0) + 7 Eﬁ (0,7) - M (9,0)] Y= (39)

En minimisant AF par rapport 4 u:

2
K ¢ M2(0,0) T_z (40)
T
c

1

= K C J:MZ(O,T) - MZ(O,O)]=
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2
et B m 29 o L oop o M (0,0 C41)
m 3 T2
C

ol Bm est le coefficient de dilatation thermique magnétique en

volume.
On préyoit donc peur le coefficient bm relatif & Bm (ﬁm = bm T &
basse température) une variation en fonction de la concentration

faible, & 1'inté&rieur d'une mdme série d'alliages.

B - Résultats expérimentaux

B=1 - Variatien avec 1a_pression de l'aimantation sponpapég M(0,0L

de la température de Curie T. et de la susceptibilité

. v 2 .
A partir de la variation de M (H,T,p) en fonetion de
H/M(H,T,p) déterminée & diverses températures et 3 diverses pressions,

on peut d&terminer la variation de M(0,0), Tc et x(0,0) aveg la

pression.
20
7
N ﬁ}gﬁgggi Figure 14 : M? en fonction de
o ——
& f%/{f H/M pour 1'alliage
g 1 e - , :
- L=, -
fb ot Pt0,571N10,429 sous 2,8 khar
a J 5
E; ./;:ﬁ;?; P2 bar (A : 4,2K ; B: 7,9K
SR C: 13,8K ;3 D 17,2 K ;
O — ‘ E : 20,4 K ; F : 22,4 K.)
|

6~ 2 4 6 8 W R
WIH/MHTPY [u.em]
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Figure 15 : M2 en fonction de
H/M pour l'alliage

Pt0’571N10’429 sous 6,?‘kbar

10,1 K

(4 4,2 K ; B
' 14,8 K. 3 D : 20 K
E : 24,8 K ; F 29,9 K.)

Nous présentons, figures 14 et 15, les tracéds de MZ en fonction de

H/M pour deux pressions différentes et & température variable. Nous

constatons que leur allure est la méme qu'Z la pression ambiante. A
P

température fixe, ils subigsent une translation en fonetion de 1la

pression (figures 16 et 17), socus pression Mz(0,0) et 1/%(0,0) restent

donc proportionnels,

- }
i
0 /“ *
° A 1bar
NP A2K B 236kbar
% 1 ) 3 A 5

WSHM(H A2 KP) Tuem]

Figure 16 : M2 en fonction
de H/M pour 1'alliage

Pto,52480, 476 & 4,2 K
et sous différentes

pressions.
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-1
o

M (H42K,P)* [u_e.m/g]z
o
=]

T

T 42K

A 1bar

B 172kbar
C 331k bar
D 5,71|k bar

3

YR

10%H/M (H 42 K,P) [u.e.m]

Eigpre 17 M2

. ' , .
en fonction de H/M pour 1'alliage Pt0,498N10,5Q2 a

a

4,2 K et gpus difffrentes pressions.

D'autre part, l'intersection I(T) des tragés de Mz

tion de H/M avec 1l'axe des M2

suit,

sous pressioen,

en fonc~

une loi de wvaria-

tion quadratique en T (figure 18). Lesg droites représentant MZ(O,T)

en fenction de T2

se déplacent parallé&lement en fonction de la pres-

sion et l'aimantation spontanée M(0,0) reste proportionnelle a la

température de Curie TC. La relation (30) est donc bien vérifiée.

e

AT '
B 2800 [bar]
C 6200

N

T

NS
RN

K \i\B x
Ny 20 Plogny

e 5k 500 b))

Figure 18 :
R L

Variation de
I(T) (voir texte) en fonction
de TZ, sous différentes

pressions pour l'alliage

Pty 429840 57¢°




- 126 -

Nous avons représenté, figures 1% et 20, les variations expérimentales

obtenues pour M(0,0), TC et x{0,0) en fonction de la pression.
23 :
X, 19 T .
o i
15 [~ . R
5 Figure 19 : Variation, en fonc-
0 1 2 3 4 & 8 - ,
= PRESSION [k bar] tion de la pression, de 1la
B2 4 ]: ~ .
P S—— température de Curie, de
= " [ - . A 3
— 16 e l'aimantation spontanée 3 0 K
o a—
8‘9 - et de la susceptibilité initiale
= -
2 3 4 5 6 sous champ fort pour 1'alliage
PRESSION [k bar] P P &
T 40 Pt Ni
5 - e 00,5717 70,429
=t —
(=]
s 20 g
Ifl>S ""I/,
L R R R N
PRESSION [k bar]
[Ny Plos
54
\
& 52
& T
50 ¢ . . .
. * Figure 20 : Variation, en fonc-
0 ] 2 3 [A 5 3 . .
PRESSION [k bad tion de la pression, de la
43t température de Curie, de
E‘ — B s
= 4l e = l'aimantaticn spontanée 3 0 K,
&;w k\\—\ et de la susceptibilité initiale
b3 T
0 T ) 3 . 5 3 sous champ fort pour l'alliage
PRESSION [k bar]
p {1 .
7 58 : = “0,548%%0, 452
5, 54
g s S el
o
R et
] 1 2 3 4 5 [

PRESSION [k bar]

[Nigesr Plosan |
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TABLEATU 1

Valeurs caracté@ristiques des variations avec la pression de 1'aiman-
tation spontanée M(0,0), de la température de Curie TC et de la sus~

ceptibilité ferromagnétique initiale des alliages PtNi,

¢ 0,429 0,452 0,476 0,502

aM(0,0)/¢5p
[u.e.m./mole kbar] T 16,3 - 8,86 8,1
BTC/BP
[k/kbar] T 1o - 0.7

5
107 3x(0,0)/%p
[u.e.m./mole kbar] 420 23 Tad br2
3Ln M(0,0)
TTATR V. 135 44 24 18
aLn TC
EEE—VH 150 29
aln x(0,0)
Lun xtu,v) - -

3Ln V 490 84 43 39

-6 2 dLn M(0,0)
10 0.0 T 1 5 E 18
{u.e.m./mole]

eLm T

-4 2 e

10 c T v 8,0 §,6
[k] 2

-4 -1 8Ln x(0,0) _ _
10 ¥x(0,0) ~ain v 2,5 1,3 F,1 I,6
[u.e.m./mole] ™!
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Les résultats sont rassemblés tableau 1. La compressibilité a &té

obtenue par interpolation liné&aire enm fonction de la concentration

6 I

entre celle du nickel pur (0,53.10 ° har ') et celle du platine pur

(0;36{10‘6 bar_]). On observe un bon accord entre les résultats expé-
rimentaux et ceux prévus par 1'équation (30).

eln T

"
¢ oln ¥
42,9 ZNi a4 l'alliage 45,2 ZNi, en accord avec 1'équation (34) ; il en
5Ln M{0,0)

alm V

D'autre part, la quantité T varie peu de l'alliage

est de méme pour les quantités MZ(O,O) et
X_l(o 0) 3Ln x(0,0) (tableau 1)

? 3Lan V )
Récemment, Kortekaas et al [Ko 743] ont déterminé la magné-
tostriction en volume d'alliages PtNi prés de la concentration cri-
tique. La magnétostriction varie de fagon linfaire avec MZ(H,T) en

accord avec l'@quation (38) (figure 21).

[Pt Mi] ) C e .
8t Figure 21 : Variation de la magné-
. . . . Al
» * 36,3 tostriction longitudinale ——= en
= v 414 1
= “ﬁg fonection du carré de 1l'aimantation
I o 45,
% our divers alliages PtNi.
Txdb2K Ni {% at) P &
g
10 20 ki)

M (H? [uem/g)*

On peut comparer les résultats de nos mesures d'aimantation
sous pression aux mesures de magnétostriction. A partir de 1l'expres-

sion de 1'énergie libre sous pression (31) on déduit :

aT -1
C JA
— = - C —
D 2K [ST } (42)
Tc
) 3T
On peut déduire, des mesures d'aimantaticn et des mesures de 5
KcC = 3,2.10-6 et 2,7.10_6 (u.e.m./g)—2 pour les alliages 42,9 et
-6

45,2 % Ni. Ces valeurs sont & comparer & 3,6.10_6 et 3,4.10

(u.e.m./g)-2 obtenues par les mesures de magnétostriction [Ko 74b].
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D'autre part, & l'aide de mesures de dilatation thermique
[Ko 74a, Ko 74b] Kortekaas et al ont dé&duit & partir de la formule
(41) des wvaleurs de KC de 3,5.1{)H6 et 4,2.10—6 (u.e.m./g)_2 pour les
deux alliages précé&dents, en assez bon accord avec les valeurs que

nous avons obtenues précédemment.

aT

Remarquons que les valeurs'l‘c —= trouvées sont respective—

- Ip
ment 34,5 et 37,9 (K2 kbar l) & comparer & des valeurs comprises
entre 20 et 36 pour les alliages Ni3A1 [Fr 73] et comprises entre

36,5 et 42 pour Zrin, EWa 69, Sm 71, Hu 73].

B-2 - Variation avec la pression de la concentration critique

On peut déterminer la variation avec la pression de 1la 7
concentration critique en mesurant M(0,0), TC et 1/%(0,0) en fonction

de la concentraticn sous diverses pressions. On déduit ainsi expéri-

cy -3 -1 2 2 -1
mentalement Ery = 410 kbar . Comme M (0,0,p), Tc(p), x (0,0,p)
sont proportionnels & c - cF(p), il vient
, atn mc0,0) _, 2M Te apn yqo,0) _ PRlemep) C43)
3ln V 9La V 3ln V Aln V

Nous avons tracé, figure 22, la courbe représentant
BLn(c—cF) 3c

" P . P F
déterminée & partir de la valeur expé&rimentale de

8ln V ap
Nous avons agussi porté& sur cette figure les points représentant les
8Ln T
P dLn M{0,0) il _ ALn x(0,0)
valeurs expérimentales de 2 ST v s 2 o v et STV

La relation (43) est bien vérifide pour les alliages Btudiés et

l'ensemble des résultats expérimentaux peut se déduire d'un seul

paramétre : la variation de la concentration critique avec la pression,
B-3 - Conclusion

] = Les courbes représentant Mz(H,T,P) en fonction de H/M(H,T,p)
restent rectilignes et paralléles sous pressiocn, ce qui signifie

que le coefficient de Landau B varie peu avec la pression.

2 - Les relations caractéristiques entre les variarions en fonction
des distances interatomiques de M({0,0), TC et x(0,0) prévues par

la théorie du faible ferromagnétisme itinédrant sont vérifides.

3 - Les mesures d'aimantation socus pression, de magnétostriction et de

=

dilatation thermique, peuvent s'analyser & l'aide de cette théorie.
q ¥
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F

permet de rendre compte de la variation avec la pression de

M(0,0), T et x(0,0).

500
=]
soof . o ¢ln(e-cg)
Flgurg 22 Variation de I Tav
calculée & partir de
300 E)CF - =1
i = 10 kbar et & partir des
% P
= valeurs expérimentales de
= 9Ln M(0,0)
L 200 Lol HAVLVS .
d Y R
@ aln T
2 c aLn x(0,0)
© 23ta v (V) et (0).
100}
8
5]
0 1 ! L 4
) 0,02 0,04 2,08 0,08
C—CF
C - Etude de certains param@tres atomigues
C~1 - Prévisions théoriques

Edwards et Wohlfarth [Ed 68] ont donné les expressions de

l'aimantation spontanée M(0,0),de la température

de Curie 'I‘c et de 1la

susceptibilité initiale ferromagnétique %(0,0) en fonction des para-

métres de bande,

en particulier de l1a densitéd d'états au niveau de

Fermi NF et de gsesg dérivées successives. Ainsi Tc = TF T -
. ' TR
§ 2 H2k2 NF 2 NF
od TF = =g (-I‘—I—-) - o (44)
F F
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En suivant Shiga ESh 69], nocus posons

Z = E/W
(45)

g(z) = N(E)W

o N(E) est la densité d'états correspondant & l'énergie E et ofi W
est la largeur de bande. Si 1'on considére qu'il n'y a pas de trans-
fert s~d, on peut faire 1'hypoth&se que.la largeur de bande est inver-

sement proportionnelle i la densité d'&tats [La 68] et que le produit

W N(E) ne dépend pas de la pression. On a alors
' " g'(Z) g"(Z)
N' 2 N Z Z
(_E) - _F 1 ( F _ F)
No Np 2 0 oe(Zp) g(Zg)
oi ZF est la valeur de Z au niveau de Fermi.
On trouve donc
dLn TF . sLn W _ aLn NF
3ln V dLn V aLn V
tron - Ln T - 8lm g . 1 aLn(U-1) (46)
: slm V 3Lln V 2 aln V

D'autre part, Kanamori [Ké 63] a estimé l'interaction de

Coulomb effective U suivant 1'expression

v | (47)
Le oy <2
TR
oil U, est l'interaction de Coulomb "nue", calculée sans tenir compte

de l'effet des corrélations et y est une constante indépendante de la
pression, compte tenu de l'hypoth&se que W.N(E} ne dépend pas de la

pression.

On en déduit

otn T _ v b Vg (48)
elpn V Ub 3Ln V

ot dLn 'I‘C ] oLn NF - l U T (49)
aln V 3Ln V 2 Ub -1
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D'aprés Edwards et Wohlfarth [ﬁd 68], par ailleurs

r = M(Q0,0) - Ji
o n N UB /3

=R =

NF kB Tc (50)

o N est le nombre d'atomes et n est le nombre d'électrons ou de

trous par atome. On peut déduire facilement de l'&quatiom (50) :

Ln M(0,0) _ 1t M2V 4§ (s51)
dln V 2 3Ln V Uy F-1

A partir de l'expressiorn de la susceptibilité initiale dans
1'état ferromagnétique

N N U
F "B
x(0,0) = —*— (52)

—

U-1

on peut connaltre la variation en fonction du volume de x(0,0) :

o x(0,0 _ M Ty g (53)
3ln V 3Ln V' Uy g

On constate donc que pour des aglliages faiblement ferromagnétiques,
prés de la concentration critique o le facteur de renforcement de
Stoner § est trés grand, les relations de proportionnalité suivantes

sont satisfaites :

p 2Ln 0,00 _, “F® Te  arn y(0,0) (54)
dLn V ' eln V atm V

d'aprés l'expression (51), prés de la concentration critique ol
dln N

- ®Ln M(0,0) . U r
U=, 5Ln ¥ iR S 3on v (55)
3Ln NF

§i 1'on prend 3 qui est une valeur raisonnable pour les

3Ln V.
métaux 4d [He 67], on trouve

3Ln M(0,0) _ 5 ., U
3ln vV 3 5 g (56)

b
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C~2 -~ Apalyse des résultats expérimentaux

A partir des mesures de susceptibilité et de chaleur spé-
1,004 ;
1,020 ; 1,033 pour les alliagei de concentration 42,9, 45,2, 47,6 et
50,2 % Ni. oLn U

gln V
et des variations avec le volume de M(0,0), TC
de 1,1

.

d 1,15, valeur obtenue pour Zan2 [Wo 71].

cifique nous avons déduit les valeurs suivantes de U :

obtenues 4 partir des valeurs de U

et x(0,0)

Leg valeurs de

peur tous les alliages considérés.

1,012 ;

sont proches

Cette valeur est 3 comparer

A partir de la valeur de %%%—% , on déduit, & 1'aide de (48)
éL = 0,65 pour les alliages étudiés. Ce résultat ne peut &tre consi-
b
déré que comme un ordre de grandeur en raison de 1'imprécision sur

la valeur de U, déterminée & partir des mesures de susceptibilité et

de chaleur spécifique.

2

Il est cependant possible d'obtenir la valeur de %m indé-
b

pendemment des expériences de chaleur spécifique. En effet, & partir

des &quaticns (52), (54) et (56)
2
3Ln_x(0,0) _ _ 5 U% %(0,0) (37
dln V 3 Ub N T U2
B
2
2 N u
D' oi u__._3 B 3ln ¥ (0,0) (57)
i 5 X(0,0) aLn V
UZ
On peut déterminer une valeur de - pour les alliages
, , ] b 3Ln x{(0,0)
étudiés & partir des valeurs expérimentales de y(0,0) et de ———zg—v%ww
. 1 3ln x(0,0) . .
car la quanglte S (009 In v varie peu avec la concentration.
On trouve %_ ~ 0,28 eV qui est compatible avec les valeurs U = 0,44 eV
U b
at -IT_ ~ 0,65.
b

Si l'on considére que le terme U dépend des deux variables
concentration c et pression p, le long de la ligne critique ot U = |

g 0 K

au = gg ch + %g dp = 0,
F c
p
2ty 0T 5T aLn U , a0
"o ¢ - = o= — —_ = —_— —_—
dlou ¢ o ap c/ sl K3t v/ 30 > (58)




- 134 -

3lm U
¢ln V

- -1
avec K = 0,43.10 3{_‘kbar] et = 1,1.

5y - PN . .
La wvaleur de 5o peut etre estimée 4 0,65 par interpolation linéaire

entre la wvaleur 0,58 pour le platine pur et la valeur 1,23 pour le

dec _ _
nickel pur EWO 68]. On obtient alors 5p =+ 0,75.10 3 [kbar] ! en
dc _ -
bon accord avec la valeur expérimentale 7ﬁ§ = +1.10 3 [kbarj ].

D - Conclusion

Un traitement thermodynamique du faible ferromagnétisme
itin&rant nous a permis d'expliquer les relatioms entre les variations
avec les distances interatomiques de l'aimantation spontanée M{0,0)}),
de la température de Curie Tc et de la susceptibilité inmitiale y(0,0)
et de discuter leur amplitude. Ces grandeurs se raménent 3 un para-
métre unique qui est la variation avec la pression de la concentra-
tion critique d'apparition du ferromagnétisme. Celle-ci augmente de
1 Z pour 10 kbar environ. Ce paramétre a pu &8tre relid aux variations
de l'interaction d'échange de Coulomb moyenne U avec la concentration
et avec la pression. Les valeurs des paramétres atomiques trouvées
sont cohérentes entre elles et ont pu &tre compardes i celles rela-

tives & d'autres composés faiblement ferromagnétiques tels que Zanz.
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CONCLUSTION

Ce travail a nécessité la mise au point d'un appareillage
permettant des mesures d'aimantation trés précises (ré&solution de
2.10_3 u.e.m.}) sous pression hydrostatique jusqu'd 8 kbar et sous
champ jusqu'd 65 kOe. Les principaux résultats obtenus sont les

suivants :

1 ~ Alliages PtNi

a — Les mesures d'asimantation sous champ intense montrent que les

alliages PtNi prés de la concentration critique d'apparition du

ferromagnétisme c_ sont homogénes. Les relations de proportionnalité

F
entre 1'aimantation spontanée 34 0 K, la température de Curie et 1la
susceptibilité en champ fort prévues par la théorie du faible ferro-

magnétisme itinérant sont bilien vérifiges.

bt - Les mesures d'aimantation 4 basse température nous ont permis
P P

d'obtenir les cocefficients de dispersion des ondes de spin. Nous

avons pu également préciser, # partir des mesures de chaleur gpéci-
fique & basse température, l'homogénéité des alliages et mettre en
8vidence 1'absence d'effets importants de paramagnons en dessous de

la concentration critique ¢ Une part importante de la variation avecg

P
la concentration du coefficient de chaleur spécifique 8lectronique v
a été décrite en termes de bande, une contribution non négligeable &
la décroissance du coefficient y dans le domaine ferromagné€tique &tant
liége & 1l'apparition du magnétisme dans les alliages. Enfin, les sus-
ceptibilités paramagnétiques sont bien décrites d l'aide d'une théorie
de fluctuations de spin comme celle de Doniach et Murata ou Moriva

et Kawabata.
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¢ - Ncus avons pu, # l'aide des mesures d'aimantation sous pression
y P

vérifier que les relations de proportionnalité entre 1'aimantation
spontanée 4 0 K, la température de Curie et la susceptibilité en champ
foft,'préﬁues par la thécrie du faible ferromagnétisme itindrant
€taient conservées sous pression. Les valeurs expérimentales de la
variation avec la pression de ces grandeurs fondamentales peuvent

€tre décrites 3 partir de la variation aveec la pression de la concen-

tration critique d'apparition du ferromagnétisme.

2 - Alliages PgaNi

a - Les mesures d'aimantation sous champ intense nous ont permis

de montrer que les alliages PdNi, trés inhomogénes pour des concen-
trations inférieures & 5 %Z Ni deviennment plus homogénes pour des
concentrations supérieures. La température de Curie des alliages de
concentration supérieure 5 %Z Ni est décrite dans le cadre d'un mo-
déle ol les spins localisés des atomes de nickel sont couplég de
fagon indirecte par 1'intermédiaire des &lectrons itinérants de la
matrice. Dans les alliages de concentration inférieure 3 5 % Ni, lesg
effets dus aux atomes de nickel non magnétiques sont trés importants

et le mod&le local de Chouteau et Tournier |{Ch 73| donne une descrip~-

tion convenable des propriétés magnétiques.

b - Le coefficient de dispersion des ondes de spin, D, déduit des
mesures d'aimantation & basse température, est en accord qualitatif
avee celul que l'on peut calculer i partir des mesures directes sur

les alliages PdFe.

¢ — Le comportement des alliages PdNi sous pression est trés
intéressant. La dérivée par rapport 3 la pression de 1'aimantation
spontanée 3 T = 0 K présente deux minima dans sa variation avec la
concentration ¢ entre 0 et 25 % Ni ; elle dépend linéairement de ¢
entre 10 et 20 %7 Ni. En dessous de 10 ¥ Ni, on observe de forts Ecarts
ay comportement observé 4 concentration plus &levée. Il en est de
méme pout les valeurs de la dérivée par rapport i la pression de la
température de Curie qui passent par un minimum prononc¢é autour de
3 Z Ni. Il a &té possible de décrire les propridtés magnétiques des
alliages de concentration supérieure 4 [0 %, dans une zone limitée,
dans un mcdé&le ofi les spins localis&s des atomes de nickel sont
couplés par l'interm&dialire de la matrice. les écarts observés 3 plus

faible concentration sont attribués 4 la disparitiom du magnétisme
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sur les atomes de nickel, Une interprétation a &té donnée dans le
cadre d'un modéle local d'appariticn du ferromagnétisme. Ce modéle
permet aussi de comprendre l'allure tré&s particuliére de la dérivée
par rapport & la pressicn de l1a susceptibilité sous champ fort de
l1'alliage. Celle-ci est nulle pour 2,5 Z Ni, minimale aux alentours

de 1,5 Z Ni et présente umn maximum au voisinage de 3 Z Ni.

Nous nous proposcns d'étudier, dans une étape ultérieure,
par la méthode de diffusion des neutroné les excitations collectives
i basse température dans les alliages ferromagndtiques PANi et PtNi,
en collaboration avec des chercheurs de 1'Institut Lalle~Langevin.

Il sera ainsi possible de faire ume comparaiscn avec les remseigne-
ments déduits des mesures magnétiques statiques. Il sera d'autre part

intéressant &'étudier par les mémes techniques de diffusion des neu-

trons 1'homogénédité des alliages PtNi au vcisinage de la concentration -

critique, pour apprécier l'importance des amas magnétiques et déter-

miner le moment magnétique aux siteg du platine et du nickel.







TABLE DES MATIERES

INTRODUCTION

BIBLIOGRAPHIE

CHAPITRE I

LES MESURES D'AIMANTATION SOUS PRESSION HYDROSTATIQUE

I-1 - Introduction

I-2 - Description du montage expérimental

A -~ L'appareillage pour les mesures d'aimantation

4 température variable

"A-1 - La bobine de champ magnétigue supraconductrice
A-2 - La mesure d'aimantation

A-3 - La régulation de tempé&rature

B - L'appareillage géné&rateur de pression et les

circuits de mesure et de contrdle

B~1 - Production de la pression
B-~2 - La chambre de pression
B=3 - Calcul des enceintes

B~4 - Technique de changement de pression

BIBLIOGRAPHIE

Pages

10
12
12

13

13
13
l1é
17

21




CHAPITRE II

LES PROPRIETES MAGNETIQUES EN CHAMP FORT DES ALLIAGES PoN1 et PTNi
Pages
I1-]1 - Apparition du magné&tisme dans les alliages des
8léments de transition de la premiére série avec
le platine ou le palladium 23
Ii-2 - Etude de 1'aimantation spontanée des alliages P4Ni
et PtiNi Description dans un modé&le local 26
A - Les échantillons 26
B ~ Mesure d'aimantation sous champ magnétigque intense 27
C = L'apparition du ferromagnétisme dans les alliages PdNi 27
D - Description de l'aimantation spontanée des alliages
PtNi dansg un modéle local 30
II-3 - Les alliages PtNi, faibles ferromagnétiques homogénes,
Les alliages PdNi, faibles ferromagnétiques imhomogénes 33
A - Les alliagesg PtNi 33
A-1 - Aimantation sous champ fort et coefficients
de Landau 33
A-2 - La théorie du faible ferromagnétisme
itinérant 37
A-3 - Conclusion 42
B - Leg alliages PdNi &3
B~1 - Discussion de 1'homogénéité des alliages PdNi 43
B-2 - Description des propriétés magnétiques des
alliages PENi de concentration supérieure i
5 %7 Ni 47
B-3 - Conclusion 49
BIBLIOGRAPHIE 51




A BASSE
ET DE

IITI~-1 -

ITI-2 -

ITI-3 -

ITI-4 -

CHAPITRE Il

ETUDE DE L'AIMANTATION ET DE LA CHALEUR SPECIFIQUE

TEMPERATURE, VARIATION THERMIQUE DES COEFFICIENTS DE LANDAU

LA SUSCEPTIBILITE PARAMAGNETIQUE DES ALLIAGES PTNI ET PDNI

Introduction

Variation thermique de 1'aimantation & basse

température

A - La théorie des ondes de spin

A-1 ~ Excitations de Stomer et excitations
collectives en fonction de la temp&rature

et du champ magnétique

A-2 - Effets de la magnétostriction
B - Ré&sultats expérimentaux
B-1 - Détails expérimentaux

B~2 - Analyse des résultats
C - Analyse des résultats
C~1 - Les alliages PtNi

C-2 - Les alliages PdNi

Expériences de chaleur spécifique & basse température

sur les alliages PtNi

A - Résultats expérimentaux

B - Discussion

Evolution thermique des coefficients de Landau pour

les alliages PtNi et susceptibilités paramagnétiques

des alliages PtWNi et PdNi

A - Variation thermique des coefficients de Landau
A et B pour les alliages PtNi

Pages

57

57

59

59
60

65

65
65

70

70
71

73

74

75

79

79




Pages

B - Susceptibilité paramagnétique des alliages
PtNi et PdANi 81
B-1 - Les alliages PtNi 81
B~Z2 - Les alliages PdKi 86
B-3 - Conclusion . 89

BIBLIOCGRAPHIE o1




CHAPITRE v

EFFETS DE LA PRESSION HYDROSTATIQUE SUR LES PROPRIETES MAGNETIQUES

Iv-1

Iy-2

DES ALLIAGES PpN1 ET PTNI

- Intreduction

—- Lesg

alliages PdNi

A

Résultats expérimentaux

" A-1 - Variation avec l1a pression de la suscepti-

bilité du palladium

A-2 - Détermination de l'aimantation spontanée,de
la température de Curie et de la susceptibi-
lité en fonction de la pression pour les

alliages PdNi

Etude des alliages de concentration comprise

entre 10 et 20 % Ni

Etude des alliages PdNi de concentration inférieure

a 10 7z Ni

C-1 - Détermination de la pression sur les
susceptibilités X et X,

G-2 - Calcul de la variation avec la pression de
l'aimantation spontange A4 0 K des alliages
PdNi de concentration inférieure & 3 7% Wi

C-3 - Calcul de la variation avec la pression de

la susceptibilité de 1'alliage

Conclusion

Pages

97
98

98

98

99

106




Pages

IV~-3 - Les alliages PtNi 119
A - Traitement thermodynamique du modé&le du faible
ferromagné€tisme itinérant : ‘ - 120
A-1 - Relations caractéristiques entre les

variations par rapport aux distances inter-
atomiques de l'aimantation spontanée M(0,0),

de la température de Curie Tc et de la

susceptibilité initiale x(0,0) : 120
A-2 - Variation de la dérivée par rapport i la
pression de la température de Curie T, 121
A-3 - Effets dus i la magnétostriction 122
A-4 ~ Dilatation thermique 122
B - Résultats expérimentaux 123
B-1 =~ Variation avec la pression de l'aimantation

. spontanée M(0,0), de 1la température de Curie

Tc’ et de la susceptibilité initiale x(0,0) 123
B-2 - Variation avec l1a pression de la concentration
critique , 129
B-3 ~- Conclusion 129
C - Etude de certains paramétres atomiques g 130
C-1 - Prévisions théoriques 130
C-2 - Analyse des résultats expérimentaux 133
D - Conclusion ‘ 134
BIBLIOGRAPHIE _ S 135

CONCLUSION ' 139



