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INTRODUCTION

bans le cadre de )'@tude des oxydes mixtes du type UMO4 ol M est un
élément de la premiére série de transition, deux types de structure cristal-
line ont été mis en évidence : le premier comprend entre autres, les compo-
$és UMnO4 (1), UC004(2), UN104(3) qui sont isomorphes de UMgO4 dont la
structure a &té établie par ZACHARIASEN (4) ; le second type comprend
UCrU4 et UFeO4 () qui sont deux composés isomorphes caractérisés par la
valence 5 de 1'uranium (au lieu de &6 pour les composés du premier type).
L'ion U5+ étant un ion paramagnétique, on le retrouve porteur d'un moment
magnétique dans les composeés UFeO4 et UCr04.

A basse température, les cOmposés UFeO4 et UCrO4 présentent un ordre
magnétique : UFeO4 est un ferromagnétique non colinéaire tandis que UCrO4
est un antiferromagnétique colinéaire. Ces composés étant miscibles en
toutes proportions, il est apparu intéressant d'étudier leurs solutions
solides UFe, Cr, . 04 et en particulier 1'évolution de 1'arrangement ma-
gnétique en fonction de la concentration x, comme cela a &té fait pour les
solutions so]idgs (Fe203)x (Cr203)1_x (6).

Le présent travail est consacré a 1'étude des propriétés magnétiques
des soiutions solides UFexCrl_xO4 en commengant par des concentrations X
assez voisines de 1. Dans ce but, deux solutions solides ont &té préparées
avec les concentrations x = 0,75 et x = 0,90. C'est & leur étude que sont
consacrées les pages suivantes.




CHAPITRE 1

RAPPEL DES
PROPRIETES CRISTALLUGRAPHIQUES ET MAGNETIQUES
VES COMPUSES UFQOd et UC&O4,

STRUCTURES CRISTALLINES DES SOLUTIONS SOLIDES UFean J

1-x"4,

I - PROPRIETES CRISTALLOGRAPHIQUES

UFeO4, UCr'O4 et leurs solutions solides UFexCrl_xO4 cristallisent

dans le groupe d'espace Pbcn. Les paramétres de maille de UFeoq,
UFeU,chu,lo4' UFe0,7SCrO’25 et UCrU4 sont regroupés dans le TABLEAU I.

TABLEAU 1
{5) | (5) ’ (5) 1
UCrO4 UFeOJSCrO,ZSO4 ‘UFeO’9Cr0’104 EUFeO4
a 4,871 4,883 4,887 4,888
) 11,787 11,.897 ' 11,920 _ 11,937
c 5,053 5,094 | 5,107 5,11O




Les atomes de Fer (ou de chrome) sont placés dans la position 4c

de méme que les atomes d'uranium ; les atomes d'oxygéne sont répartis

en deux sites indépendants sur la position générale 8d, les paramétres
de position sont regroupés dans le TABLEAU II.

| Composés I Uen dc
!
;
uero, (3 1 y=0,167
UFey 601y oe0,  ¥=0,166
ure0, (8) 1 y=0,165
i ‘ .

TABLEAU I1

fe, Cr en 4c¢

y=0,437

y=0,438

y=0,441 "

0y

%=0,743
y=0,453
2z=0,569

x=0,751
y=0,452
350,564

L0 ,449

| 220,575

en 8d i 0

1 en 8d

x=0,765

y=0,312
z=0,088

- x=0,778

y=0,313
2=0,085

" x=0,783

y=0,308
z=0,083

Les distances inter-atomiques entre proches voisins, pour ces

composés se trouvent réunies dans le TABLEAU II1.

La figure 1 illustre 1'arrangement des chaines d'atomes proches

voisins, Fer ou Chrome 1iés par les oxygénes 01“
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figure 1

STRUCTURE EN CHAINE DES SOLUTIONS SOLIDES
U.Fex CP(LX) Oy




U
0

Pilus courte

distance

M
M

2
0

2,93
3,18
4,02
2,02
2,08
2,03
2,06
2,16
2,22
2,70

TABLEAU 11l

UFe

0, | UFeO

0,75%0,25°4 %

_en A en A
2,94 2,92
3,24 3,29
4,05 4,08
2,01 1,99
2,05 2,05
2,02 2,09
2,09 2,05
2,20 2,18
2,22 2,22
2,79 2,83
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11 - STRUCTURES MAGNETIQUES UE UFQO4 ET UC&O4

Nous adopterons pour tout ce qui suivra, 1a numérotation suivante
des sites de la position é4c,

TABLEAU 1V

§ (1) o y V4 a0 -y V4 ;
| () 0 -y  3/4 f 2y 0 loy  3/4

(3) Y2 2y 1/4 ? (3') 12 -1/24y /4

(4)y Y2 1e-y 3/4 (4') 12 3/2-y  3/4

Les sites 1', 2', 3', 4' étant choisis de fagon & ce qu'ils soient
respectiverent les proches voisins des sites 2, 1, 4, 3.

a) Pour UCrO1 (5) .- UCrO4 est un antiferromagnétique colinéaire,

pour des températures inférieures a TN = 45K.

Le vecteur de propagation est nul et 1'arrangement magnétique peut
étre décrit par le mode Ay (+ - - +).

Les moments magnétiques respectifs du chrome et de 1'uranium

(U5+ est magnétique) sont respectivement de :

pler) = 2,4 T 0,Tp,, P(U) = 0,30 T 0,04 p & 4,2K.




La figure 2 illustre la configuration antiferromagnétique de
Ucr0, en projection selon 2.

Le groupe magnétique est Pbc'n.

b) Pour UFeO4 (5) .~ Entre les températures TN = HoK et TC = 42K,
UFeU4 est Tui aussi un antiferromagnétique colinéaire, mais le moment de
1'uranium ne semble pas y &tre ordonné.

Le vecteur de propagation est nul, le groupe magnétique est Pben,
1'arrangement étant décrit par le iwode Cy(++—-).

La figure 3 illustre cette structure en projection seion 1'axe ER
1'aspect en chaine d'atomes de fer de la structure cristalline y est iwis
en évidence,

Pour une température inférieure a T. = 42K, UFel, devient un ferro-
nagnetique non colinéaire dont le groupe magnétique est Pb'c'n et dont
1'arrangement est décrit par le couplage des modes Cx(++-—) et FZ(++++).
Les mowents respectifs du fer et de 1'uranium y sont de :

4“3 pour Fz
u{Fe) = 4,520,30 My 2HB pour C
X
u{l) = 0’4“8 (uranium selon x, mode Cx)

La figure 4 représente cette structure en projection seion B.

En résumé, UFeO4 est surtout marqué par 1'échange positif entre
prochains voisins, lequel se retrouve dans les deux structures magnétiques,
tandis que UCrO4 est caractérisé par 1'&change négatif entre proches
voisins de chrome.
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CHAPITRE 1II

RECHERCHE VES VECTEURS DE PRUPAGATION
INDEXATION DES DIAGRAMMES DE DIFFRACTION NEUTRINIOQUE
POUR LES SOLUTTIUNS SOLIDES UFaxCA}_xo4 AVEC x = 0,75 et x = 0, 90.
METHOVE VE CALCUL DES INTENSITES MAGNETIQUES

1 - RECHERCHE VES VECTEURS VE PRUOPAGATION ET INDVEXATION

La figure 5 représente Tes diagrammes de diffraction de neutrons
obtenus aux températures de 300K et 4,2K pour les deux composés
UFeOJSCrU’ZSG4 et UFeU’QCrO,104. Les diagrammes & basse température ne
montrent aucune corrélation avec les diagrammes correspondants des compo-
sants UFeO4 et UCr(J4 (5) : des satellites magnétiques y apparaissent,

indiquant une maille magnétique non rationnelle.

IT est intéressant de remarquer que les deux premidres raies
magnétiques (pour les 2 composés) sont symétriques par rapport a 1'angle
o, = 2°3, cet angle étant presque 1'angle de Bragg correspondant aux
indices de Miller (0 1/2 0).

a et Znayant des longueurs voisines de 5A et D une longueur voisine
ol
de 11,8 A, 1'indexation la plus simple & essayer est :

lere

raie : 9 2°10 ; 0 , a0, 0

Pour UFey,75570,25% § 25" raie : 6, = 2°13 ; 0,1-q , 0.

It

2

Le vecteur de propagation étant du type q = (O, g , U) avec
q voisin de 1/2.
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Grace aux relations :
sinEEin>?/4 . qg/b2 et sineeaz)?/4 . { I- g )E/b2
on trouve g = 0,43 (la lTongueur d'onde étant 2,01 R) pour UFEU,756r0,2504'
L'indexation des 4 premiéres raies du diagramme est alors :
,010",0207.

vootY,o10

En effectuant un affinement du vecteur J, on a obtenu :

-

Pour U'FeUJSCrU’ZSU4 g =(0,q9,0) avec
13} = 0,440 + 0,003

et pour UFey oCry 10, 3 = (0,9, 0) avec
I9] = 0,470 & 0,008.

5
Cet affinement a 8té réalisé par la méthode du paraboloide osculateur(“
laquelle méthode est décrite dans 1'annexe Al.

lLe TABLEAU V montre Te bon accord entre les sinus carrés observés
et calculés des différentes réflexions.

TABLEAU ¥

Ule Cr 0 X Ule Cr 0

0,757 0,2574 - 0,070,174
h k1 obs.,. cale, hkl obS. - calc.
o o ot 0,00125 | 0,00137 | 0 0 0 | 0,00I58 | 0,00I54
010} 0,002I8 | 0,00223 | 0 I 0" | 0,00205 | 0,00I99
010 0,0T443 | 0,0T466 | 0 I OF 0,0T400 | 0,0I517
D2 0 0,0I726 | 0,0I725 [ 0 2 0 | 0,0I660 | 0,0I65T
T 0 0% 0,0434T | 0,04339 | T 0 0% | 0,04750 | 0,0434T
03 0 0,04629 | 0,0464% 10 1 It 0,05370 | 0,05351
021 0,05600 | 0,05586 | 02 I° | 0,05509 | 0,05486
I20° 0,05935 | 0,05027 | I I Ot | 05,05680 | 0,05704
I21I° 0,09755 | 0,09786 | I 2 0~ 0,05350 | 0,05839




De ce qui précéde, on déduit 1'indexation indiquée sur la
figure 5.

11 ~ METHODE DE CALCUL DES INTENSITES DE DIFFRACTION MAGNETIQUE

1} Modéle Mathématique d'une structure magndiique a vecteur d'onde
quelconque.

On peut exprimer (8) une structure hélicoTdale par les fonctions
Sq(ﬁ) et S_q(ﬁ) définies aux noeuds d'un réseau :

e d s —+ —r — =3
S- Ta = .Sa s ™ oV o 2 L. e} . .
qu(PJ) /2 (uJ i JJ) exp 1(2 ¢ f ®J}
5. R.) = 5.* (R,
avec By, Ry = 57, (Ry)

ol 3 est le vecteur de propagation, ¢j est une phase dépendant uniquement
du site dans la maille et ﬁj le vecteur position de 1'atome j dans n'importe
quelle maille. '

On a de plus :
— — — s .
o= . - = ° & + .Si Y
Sj(Rj) SJ q(RJ) + SJ,-Q(RJ) Uyac0 Yd 7y.sin Y,
— —
en posant ‘{"j = QJIQoRj + cpj .

De fagon plus générale, on peut utiliser la fonction de point

suivante (
4]
w —
e = 3 .('ftaéaexp(iu ) + Vb exp(if.) + Z.c..exp(i¥.)).
Jso o J J J J J J

- —
exp(2nig.R,)

11 , 1]




. 10

avec toujours S .5 5 L 8§ =8%
’ 55 % Sj0 ¥ SJ:-Q ® %30 T iia
51 1'on veut que j§ |2 (c est-a-dire que le module des 5 soit

constant d'une maille & 1a su1vante) on aura

T 7 T % +5% FF -s
« N - * = ©
%5,0°%35,0 ¥ 2%35,9°55,9 ¥ 55,q° Sjq = °

o DO

donc -ngq = 0 [11,1.1]

2 2 2
. N =2 II’I,Q o
et a.j +ba +CJ [ :l
La condition (II,1,1) s'écrit :

ainexp(Eiuj) + b?.exp(ﬁiﬁj) + c?.exp(Ein) =

ol ?.exp(eiﬁ ) = agoexp(ziw ) + c?.oxp( 165)
' & b i) 2 2 Y
d*ou J = aj *oeg+ 2.aj,cj,cose(53 aa)}

Ta condition (11;1,2] étant introduite, on en tire

T + a?°°§°5152(3,f'uj) - (a? + c?) =0 ,
2 2
o A g, +¢; - 1 s 5
d'ou si_:_;?l(h'j‘-o(j) — - 3 I @§-I)(e§-T) 20
R 3°%3

Etant donnée la condition (II1,1,2), on en tire les relations du
TABLEAU VI, N ’

TABLEAU VI

2 2 2 2 WENR-A

+e -1 ~1 e SN

Sing(x - )‘-‘53—9"5}'-—— sin (0( B e 32 ']2 ‘“‘ln (B a’ Y= J Jm
J agocg : J nj,aj 03°b2
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Ces relations sont & vérifier chaque fois que 1'on veut représenter
une structure en hélice ou cycloidale, ou de fagon plus générale, tour-
nant réguliérement dans un plan sans variation du module.

- A 1'opposé, on a la structure colinéaire sinusoidale, pour Taquelle

oy f = Uy= Oy

$i 1'on convient de garder la relation

2 2 2

aj + bj + Cj & 2 ,

alors aj/JE: bj/JEj c./V2 représentent les cosinus directeurs de la direc-
tion des spins et S‘j est alors la valeur quadratique moyenne du module des
spins. En effet :

L'ampiitude étant sjdii

Pour tout ce'qui suit, nous poserdns_:
SJ > Tag
—o kB . oK i(x- g}{ + b.g . g‘ PR 5 =/
5 ¢ 3 p{ J) 3 exp(iﬁJ) T+ LYp(iZJ) 7)

[r1,2]

—
M, =
J

gn aura donc :

- <3
[

8 - M exp(2 101
.9 5 Mj-exp(B 1q°RJ) s [r1,3)

2%} Expression géndrafe du facteun de structune pour tous Les composis

d vecteun de propagation inrationnel (10]

Dans le cas d'une structure magnétique ayant un vecteur de propagation
rationnel le facteur de structure magnétique ?(ﬁ) s'écrit

T =2 ) 5F) onplemiBR) , [2,4)
]
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a - (e)
ai: C=2% _o0a27.10" wm/py

1m c?

ﬁj est le vecteur position de 1'atome j dans l1a maille magnétique,

h est le vecteur de diffusion,

§ (ﬁ ) est le moment magnétique de 1'atome j exprimé en magnétons de
Bohr,

Fj(ﬁ) est le facteur de forme de 1'atome j et

n est le nombre d'atones dans la maille magnétique.

Nous pouvons dissocier la sommation en deux, la premiére sommation
portant sur les z atomes magnétiques de la maille chimique, la seconde por-
tant sur ies 0 maitles chimiques que comporte la maille magnétique.

Un obtient :
"—)_, ¢ =z — N
Flb =55 ¢-£)-5) (@7 )- onr (iR (R

?j est alors le vecteur position de 1'atome j dans 1a maille chimique et
ﬁp le vecteur position de 1'origine de la premiére maille chimique appar-
tenant & la maille magnétique (ﬁp est donc un vecteur du réseau).

51 nous voulons avoir des intensités se rapportant & la maille
chimique, nous écrirons alors :

Fi =L ZZf 5, (BT onplond R (R AT} [ 5]

P

Les vecteurs de per1odlc1te X, Ké, ﬁa de la fonction exp(Zniﬁ.ﬁ)
. . N -+ - '
selon les trois axes cristallins a, b, c ont les modules suivants :

I = }:/Qx ’ BI = Io‘fqy :. CI = I/Ciz °

% y est le facteur gyromagnétique du neutron et a la valeur de 1,91.
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Les vecteurs de périodicité A, B, T de la structure magnétique selon
les trois axes cristallins &, b, ¢ auront donc pour modules respectifs les
plus petits communs multiples entiers de a et Al’ de b et Bl’ de ¢ et C1 ;
ces vecteurs de périodicité formeront une maille magnétique. Si une ou

. =¥ . . .
plusieurs composantes de q sont irrationnelles, nous ne pourrons plus défi-
nir de maille magnétique car au moins 1'un de ses paramétres (A&, B, )
deviendrait infini.

C'est pourquoi, nous utiliserons une maille magnétique infinie en
exprimant comme ci-dessous le facteur de structure magnétigue :

ﬂ-mo [:U:} 6]
Comme les moments magnétiques sont réels, on a 1'égalité

—

LT 4 =17

51 dans la formule du facteur de structure magnétique, on exprime
Tes moments magnétiques §j(ﬁ +?j) en fonction des vecteurs ﬁj et ﬁj*
(formules (11,3) et (Il 6}) on obtient :

T3 =C lim Z}:f ) [T onp Lk (e 1Ry 7)) +
[0 P=4

¥* ‘ e ] — -3
Mé'wfﬁ“‘-'(h-q)-(Rwr’?;JJ]- {x,9]
Comme les M et | 7 ne dépendent péﬁ AQWja maille, on peut écrike

ey 4

F =c-52 50 My oxr@ni(Red)- %) - T (7) +

avec : }q(
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Ces sommes trigonométriques sont nulles en général, sauf lorsque
& =% o - .
h+q ou h-q sont des vecteurs du réseau réciproque.

&+ . . P
Pour h+q = [4 (H étant un vecteur du réseau réciproque), on a

¥ =+ " . =
h = H-q ; nous noterons cette réflexion h .

e

Pour ﬁ-q =W, on a

3o

h = #+q et nous noterons cette réflexion B .

Donc chaque noeud du réseau réciproque donne lieu & deux réflexions
satellites de part et d'autre de i (fig. 6) ; leurs facteurs de structure
s'écrivent :

& Y
=C- CH
() ;% 3, QOLP(.?TC{H ’1}) (1T , 8]
— —
7 5
B =C2 5l ) My exp (anit %) | [, 9]
On a de plus B = #+d, donc -B* = -H-3 et en posant 1" = -H :

— _— -3 =Ty
-h* = H' —q avec Wh*): | I

donc : F(h*) =C- :S' *) [M Oﬂ(P(lIHH ’?)] aVECW:—-—I’T
[x,10]

3°) Proprietis de symitnie du gacteur de staucture magnétique dans
Les solutions solides UFe. Cn

e xr4

En utilisant la formule (11, 8) du facteur de structure magnétique
dans le cas des solutions solides UFexCrl_x04. on obtient :

—_,

F( =C- f' exp(mL/l) [M:t GIP(QH«K% +(~1 ) H.l Q;{P{ 254 K})

H+K HiK+l — J
i)

+(1) - M3explamiliy) +(-1)  LHéexplomik
[, 41]




—

F:‘-I—T'P?’ -Ei Zﬂ- q .

figure 6.

—-_-‘_)—%
h™ ET h™,

REPRESENTATION SCHEMATIQUE DES VECTEURS
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Etudions 1‘'effet des changements du signe des indices H, K, 1 sur
le facteur de structure.

On remarque que si H change de signe on a :

(11,11,1)  F(H.,K,L) = F(-H,K,L) et que si L change de signe on a

(11,1,2)  B(H.K,L) = (-1)E.F(H,K,-L)
On a donc aussi
E(H, KoL) = (~1)5F(-H, K, L)

d'od 1'on tire :

B(Ha-KoLT) = FX(-H,K,-L) (le + signifiant qu'il s'agit alors d'une
raie h+),

Soit .
B, -KoL) = (-1)MFRH,K,L) s (11,11,3)

4°) Vafeur woyenne de £ intensiid T{h') dans un diagrnanme de poudre

[0 = Flp) Flo) - (F) - HF ) ) avec E=RNTI
g SN — — —
Posons : P%‘):E% ?ﬂﬁﬂﬁlz
et 25? =:‘X-?£§-+ B:ﬁﬁ *-'Y-EZ¢

- — — L. , B T S ¥
X, Y,Z sont les vecteurs unitaires sur les axes cristallins a, b, ¢
(maille orthorhombique} ;

dn a donc :
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B(R2)m [Fy 20 (10804 [By 20 (2-0%)4 |7, |2 (1Y) 2ne (g gt

FyI)'i‘zﬁoX(F F R"'FyI'FZI)+2Kuq(FZRuFXR+FzI XI) L]

- Les indices R et I désignent les parties réelles et imaginaires.

. On veut calculer 1'intensité totale sur les raies h k 1, h k T,
hkl,hkl1;

Pour le premier double produit (FxR FyR + FxI FyI) (par exemple),
on a en utilisant les formules (II,11,1), (I1,11,2) et (II,11,3)

FxR(H,H,J) F P(H,ﬂ,d)ng (-H K,L). Fyﬁ(wﬂ,K,L)zFxﬁ(H, A,L }e

B (H,—K,L )} =F

XR(H,K,»L)oFyR(H,K,—L)

¥R
+
et in(H,K,L).FyI(H,K,L)uFX-( ~H,K,L}.! *I{ -1, K,LJEFXE(H,wK,L )
' R4 (1, K, L ¥yep o (HoK,=L) oF g LK, 1)

Donc les termes du type (Fx FyR + Fx1 Fyl) sont invariants dans les
changements de signe h k 1, hk1, hk1et comme par contre Tes ay Bs Y
changent de signe avec les indices h, k, 1, 1'intensité totale s'exprime
par la simple formule :

- - - 2. 2

b, (5,K,57) = P. [ SENE DTN NG SR 1) | 11,12
ou P est la multiplicité "orthorhombique" de la réflexion et o, B, v

les cosinus directeurs du vecteur diffusion h.

Le TABLEAU VII donne les coefficients de projection (1-02), (1-82),
2
(1-vy4) pour toutes les raies étudiées de UFe0 75 Yo, 2504
Pour le calcul a la main des intensiteés, nous avons donc utilisé
les formules suivantes :

I, = P. [lr . .(I-ﬁg)+IFZl2.(I—XE)}
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TABLEAU VIT
h kil HRLT | I-of 1-p= I-3° Raies
0 -0,4% 0 0 0o o A
0 0,56 0 0O I 0 2
0 -LA4 0 1 0-T 0 1190 | 0,00 |1,00 ¢
¢ I,5 0 0 2 0 D
0 -2,44 0 0 -2 0 "
0 2,5 0 0 3 0 By
0 -0,44 1 0 0o I | 1,00 0,96 0,03 ¢
0 0,56 I O I I | 1,00 0,95 0,05 15
0 -I,44 T 0-I I | 71,00 0,723 0,273 T
0 I.56 I 0 2 I |1,00 0,69 0,31 J
I -0,44 0 I 0 0 | 0,032 0,957 T,00 X
I 0,5 0 I 1 0 |0,05 0,95 T,00 I,
T -I,4 0 I -T 0 | 0,26 0,74 T,00 1
T I,56 0 I 2 0 | 0,29 0,7I 1,00 i}
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—_— - = L —
avec : F(H,K,L”.’ =—"C°Z fj(h')'M}-'(’.’xP(UH H ’2}') )
']
Pour le calcul en machine, nous avons utilisé la formule brute
suivante :
—_—

Flnnw) = 3768 -H]LF) enrid )

L%
o

o Qs RN et - = ()T

avec : I:Q"F*_

ou le facteur 2 rend compte des deux raies I(F-) et I(-ﬁ—).

51 on appelle Mx ; MYJ ) MZJ les modules des composantes selon

X, ¥ et z du vecteur MJ et @ Bj Y; les phases de ces mémes composantes,

on a les tormules suivantes :

RFX = C § %(E’J- os (2m ?-’?3-1—0(;). MXs )
RFY = C -};__ %(?)rcos(zﬂ ?{;HSQ) MYj
RFZ = c'):é: f; (R) - cos (2 ?g+{}).MZé ,
IFY = c.i §y(F) sin (2m ﬁ}g +93 ) MX g,
IFY=CZ 55 (K)sin (o H 5;+ Bi) MYy
lrzzcz i () »sin (2 H )7?+ V) MZ .
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s F et

RFX, RFY, RFZ représentent les parties réelles de F N F 7

IFX, IFY, IFZ les parties imaginaires correspondantes.

Y

i(ﬁ“) s'exprime alors ainsi :

2 2 -2

. 2 i e &
I(h™) = 2, (RFX" + RFYS + RFZ™ + IFN® + IFY® 4+ IPZ°)

en posant (dans le cas ol H et L sont différents de 0) :

N — PN —

hi = (H,K~q,L) , hé = (H,K-q,-L) , }-1:;':=(‘E'I.9K'Q.9L) P h;;=(-ﬂ;§‘§—qs-n;’;)

X p/2 .
on a : I, ) I(hi} s

feX

(P est Ta multiplicité orthorhombique).

5°) Choix du faclewr de forme

Le facteur de forme choisi pour 1'atome moyen (Fex, Crl_x) est
(le "facteur de forme moyen") :

fFe,Cr = XGfB\eg"' “!“ (I-x)nf

cpdt e
Le facteur de forme du chrome trois fois ionisé a été pris égal

ay facteur de forme de 1'ion Mn2+ (11).

(12) .

Pour le fer, le facteur de forme choisi est de Fe3+ dans Fe, 0 :
5+ ot (13) 23
dmmlmz .

celui de U” a été pris égal & celui de U




CHAPITRE III

DETERMINATION DE LA STRUCTURE MAGNETIQUE DE UFe 0 756‘3."0 250 g
B4 3
METHODE DES MODES ORTHOGONAUX
DESCRIFPTION DE LA STRUCTURE MAGNETIQUE.

STRUCTURE MAGNETIQUE DE UF@_G, QCr0,104'
I - METHODE DES MODES ORTHOGONAUX
1) Principe de la méthode
—_— —> -—3 — —_—
Posons 51 = -Sld + Slc-1 s 92 = SZd + SZC—1 )
— —> —_ —> — — _ . -
53 =83, + 837, Sh=Su,+S43 [III,0, 1]
avec
Sid,q = Sd /2 .(,ngi.exp( 1a1) + Y.bi.exp( 131) + Z.ci.exp( lyi)).exp(anqy),
= =g/ — — . .- ra .- 2 - _ .- .
uia,q = Sd 2 . x,ai.e,cp( :.,al) + Y.bl.exp( 151) + Z.cleexp( lyi)Le)q)(?wl(q-i).)
sz, =5,/ X - ¥ - 2 : T
szd’ =847 2 . X.éz.exp( 1a2) + Y.bz.exp( 182) + Z.cz,exp( 172)).exp("2wlqy)g

— ""‘)_. = - ) = .
823 o= 83/ 2.( X°&2f?x?< i, )+ Y., .exp( 1ﬁ1)+£:91»ex9( i)
C T Cexp(-2ri(a-I)y);

et 8% ,q~ 8¥a,q0xr( 1r2) o Shy o= Sgd,q"?@(' irg) ,
— —

. R — —
535 qcs-SIa,_q.E}{p( irg) , S&a,qa-SEa,qoexp( itg) .
' ) [m f O), 2]
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Le"mode" D se propage selon le vecteur a = (0,q,0}
et le "mode” D se propage selon le vecteur §' = g —(010)*,

En introduisant les vecteurs MjD et MJE on obtient :

Sérﬂ;‘[: Mj, -eap (2 ?{FQ\}

LM =T S L [ o,
exp(2T4 4 75) R [z,

Pour le mode D

Mip ,%2_ [a @/)cp(wc ) X + 0:- -@xp 4{31 7+C Mcr 51)--2—’],

M) = =2, [a, -oxp(it, )')?JFQMP(@_) Y +eyenp(i%,)Z],
W3 = M, , HEys ML, [m,0,4]

et pour le mode D :

m%_:_%i [Cl, QXPU%)")?”‘*O’? MP(’{F%}T+ ¢ MP(‘—;’) 2};
ﬂ% :_3.3; [a; Mp(&&l)?-l-@-z le(/i@)ﬁ-k; WLP(‘H‘?J?]/
M3y - ~Miy , Hé5=-M3y . [z, 0,5]

Comme :
— —3 — . =
F(h )=C.r(h ).[m.,exp(zafmy)+(-z) J2 . exp (~omiky Y+ (~1) I

-]

— —
115 exp (2niky )+ (DI 1 exp(-onixy) ] ,

[11,12]

Précisons que les modes D et D ainsi définis ne correspondent pas i
des représentations du groupe (wvoir chap. IV, §III).
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On voit que le mode D correspond uniquement aux raies du type
H+K = 2n, tandis que le mode D donne seulement les raies du type H+K = 2n+l.

vong, pour H+K = 2Z2n, on aura

F(h™)=2,C.f(h )..[I\v{ID,exp(gniKy)+(—I) ..;van,exp(—EﬁiKy) s

Pour H+K = 2n :

. — 3 2
IC(?)v:P,Cofe(h ).s%. (di+dz+(-I)L02a1uzcos(w1 = o, UKy ) ) o (Teo )4

(Q§+ﬂj+(—I)L,2@3ﬂlcos(ﬁa-[%+ﬂﬂKy))o(I—ﬂ2)+(t?+<f+(—I)L,2cjcleOS(
%, - ¥, +hky ) ) o (3-8°) [r11,1]

{ay 8, vy 8tant les cosinus directeurs de hetPla multipilicité (voir
chap. 11, 1I, 3}), et pour H+K = 2n+l :

— —4 -, — —
F(h Y=2.C.f(h ),[Iﬂ},'ﬁ.exp(aﬂilﬁ{)-l-(—I)Lox@ﬁ.exp(—aﬂﬂ{y):! H

s 22y o2 2y 3.3 L == =
To(h7)=P.C.f(n )QSB.[(Iw( Yo (d+a42.(-I)". d, 0 cos (R, - +

oy (1)) (1- 8 (B Lo ()BT cos (B, - B wimy (5-1) )+

(1-32) . (& + C 42, (-T2, G, €, cos (7, -?2+4:r3r(1{~1))l . [r11.2]

Comme on le voit ici, les phases aj, ay, By, 85, Yi» vy restent
indéterminées car elles n'interviennent pas dans 1'expression de 1'intensité
0l seuls les déphasages ay-ap, j~azs By1=Ba» B1=Bzs Y1-Y2s v)-v2 entrent
en jeu. Malgré cela un avantage certain de cette méthode est de découpier
complétement la connaissance du mode D de celle du mode D.




H

+
T

K=
clh

in
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2} Ctude des intensilés observies

La raie G(U01-) a pour intensité calculée

. 2 2 52
IC(G)w-‘-L.C.fQ.Sg.,[ai-F 0.-2 0,4, cos (%, ~%,) +0,96. (0, +l,-2 by [,

22 o (%
cos (P~ P, ))40,05. (¢ +¢-2¢, fzcos{xi-v,,nj

et 1'intensité observée de G est nulle. Donc en premiére approximation, on a
a=0z=e , fy=bub , o =0, , B=B, . [1r1,71,1]
Les raies A, D et E ont pour intensités calculées :
I(A) =:1.$1m.c.5: [{af+ d§+2a1a2(,05(011~012))+(Ci+(22+2c1(2 LOS{HJ_KZ))] /
ic(U) =9.'.§2(DJ'C'S:'[(afi-a;*'maazws(“i'“2*8”3'))+((12+C22+‘2 Ci(fcos(}(fyﬁ Qﬂ%”] /
(5 =261y flaz e nrapeosfon,- STy G e us(ly %57y,
Or les intensités observées sont respectivement :
1,(8)20,9T , 1(0)*0,35 , I,(E)20,5 ;
avec les facteurs de forme, cela donne :
iocﬁ)/fg(afza,ga L (/P DI0,, , 1,(E)/2(E)0.4; .

Cela conduit aussi & prendre : ¢; = C, = cety; = v, {111,1,2), car
8ny = - 88°3, soit presqu’un angle droit.

L'intensité d'une raie du mode D {H+K = 2n) s'écrit alors

)=P.f5C.285. [(I-O{E)ag-e-(I-ﬁg)bg-i-(lﬁég}c:g}o(I+(-I)L«COS(’4"T(K\V>) J

(o, 3]

® voir le tableau Vil , page 17.
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La raie H(0 1 17) a pour intensité ca]culee

) =2 ﬁ
I, (H)=t.C. £2s [(a +d;-2 040, cos (¥, -, ) ) 40,95, (Q- T*anaéc% gréizéemf) ))

+O,05.(c‘1+c‘l-2c,c2 cos(¥-%)) .

La raie H n'est pas non plus observée, donc IO(H) = U, ce qui con-
duit a - —_ —

alaazual, 6, =@,z=b poG= . B I11,2,1

Les raies B, C et F ont pour intensités caiculées :
QC(H) = 20508 5_ [( o+, +2a1a cos (3, -0,)) + (c2+'€f+22‘1cjcos(‘?1-?zJ)]
(*)ma-c-}(cJ-S- @ +&Z+2aia'zws(07—&~8ﬂ%)) @ 1+(2+2c,c ws(b’J Sﬁgw

1- (F)ed- C5(F}S [a,ﬂlz +2a,a,_cos( 0, +8’H13J) (1+c11-2c1c cos[B’ \6 +8Ity)}]

Or Tes intensités observées sont respectivement :

Io(B)=L,7 » I5(C)20,8; , TI,(F)¥0,8 (2 0,6 2) ,

ce qui donne :

IO(B)/f-E(B)fI,S ? IQ(C)/fg(C)fI,O 9 qu?}/ (P):dﬁ 0,8

é .1:’2 2
Cela conduit aussi & prehdre :
G =l,=8 et ¥ =Y, [ 11I.2,2]
et pour le mode D, on aura :
H+K=2n+1
i (h")=p.c%c.285. [ (1-62)a2 (1-p2)524(1-52)8% . (24 (-1) Teos ity (x-1)) )

|

. [113,1]







TABILEAU VIII

Mode|Raie| H K L~ ;;/@2 )
A 0 o 0" | 2.88.(a%?).2
D 0o 2 0 2.8%.(a2+02).(1+cos(8ny))
E 0 -2 07 | 2.55.(a%+c?).(I+cos(~8ny))
p |a o o 1 2.53,(a2+o,96,b2+o;oj.c2).(I—coso)
L T 1 0 | 2.52.(0,05.a%40,95.554c%) . (THcos(4ny))
J 0 2 I° 2,55.(a2+0,69.b2+0,31.02).(I»cos(Sny))
M I-I 0" | 2.55.(0,26.8°40,74.05%4c%) . (I+cos(-8ry))
B ot o | 2, s%.(a +22) .2
¢ o -I,‘Qf 2, Sﬁa(a +02) (I+cas( 81J))
F o 3 o | 2. sﬁ.(a2+c ). (I+cos(8ny))
5 |u 0 1T 17 | 2.58.(8%40,95.5%40,05.5%). (I-c0s0)
K 1 0 0 | 2.58.(0,032.3%40,967.5%4c%). (Trcos(~kny))
T 0 -1 I 2,33.(52+o,723.ﬁ2+o 277,8%) . (I-cos(-Bny))
N I 2 07 | 2.8-.(0,29.8%40,71.5°45%) . (T+cos(tny))
¥ Valeurs trés impréclses dues & l'empiitement de réflexions
intenses,
x » Rales formant un paguet dont 1l'intensité est imprécise.
x + ¥ Valeur imprécise comprise entre 3 et 5,
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. Le probléme se réduit donc & Ta détermination des variables :
Sp» S5 » @ a, b, b, ¢, ¢ & T'aide des intensites observées, probléme qui
est résolu aisément en utilisant les formules énoncées plus haut.
Ce travail est résumé par le tableau VIII.

. Pour avoir un modéle 3 moments magnétiques constants, exigence
raisonnable dans des composés ioniques telle que les solutions solides
UFexCrl_goq, on essaiera de trouver des modes D et D & modules constants et
qui soient toujours perpendiculaires entre eux ; ces deux conditions sont
a imposer du fait que les moments quadratiques SD et Sﬁ moyens ne sont pas
les mémes :

SD = 1,13 Mg et Sﬁ = 2,06 My
Le mode D est un mode simple vu que 3 = O et b = ¢ = 1, le mode D est donc
4 module constant si g =y + w/2 ; quant au mode D, i1 faut que les phases
a, B et y vérifient les formules du Tableau VI. (page 10}. De toute fagon,
Te mode D sera une “cycloide" dans le plan y 0 z (K, Clet le mode D une con-
figuration de moments magnétiques tournant réguligrement dans un plan oblique
(0,1,1}).

I1 est donc impossible d'obtenir par un mélange de ces deux modes
une structure & module constant quel que soit le déphasage choisi entre « et
B (par exemple).

Comme les relations les plus génantes pour obtenir 1'orthogonalite
simultanée de 51D avec 515 et de SZD avecg 525 sont les équations.

uiﬁmis ﬁim‘sz I FLEXZ ] 0950(2 y

O

=€ ,ﬁmﬁ .

et comme elles proviennent de 1'inobservation des raies G et H et des rapports
voisins de 2 entre les raies Aet D, AetE, Bet C, B et F alors que les
raies £ et F sont évaludes avec trés peu de précision, il est possible que

les relations citées plus haut ne soient que grossiérement approchées.
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Nous allons donc construirve le modéle le moins défavorable possible
du point de vue de la variation des modules. Ce modéle est le modéie repré-
senté par la figure ¥ pour lequel :

— — —_ —
(SID,SID) + (SQD,SZﬁ)

= 90°
2
. — "
et aussi : (83p,83g) + (8hp,545) .
= 00
2

Les moments magnétiques dessinés sur la figure 7 ont &té ramenés
i la cote y = 0 pour la clarté du dessin ; ainsi

—> — ey — -—:;
SIH(0) = MIn+ MIT ,  52,(0) = IR+ 1)

_— s 4 —> —>
SID(O) = ?‘Tlﬁ'i* MIE 5 Sgﬁ(g) = I“@E'l” E?ﬁ w

11 - AFFINEMENT ET DESCRIPTION DE LA STRUCTURE MAGNETIQUE

la §igure 7 représente cette structure ramenée a la cote y = 0
et projetée sur la plan y 0 2z (E, E). Le TABLEAU IX donne les valeurs nu-
mériques des composantes a, b, ¢, a«, B, y des guatre vecteurs ﬁj qui cor-

respondent a 1a figure, & ceci prés que 1'on a rendu tous les modules égaux
en conservant les directions (ce module est de 2,8 ”B)‘

TABLEAU IX
_P - -
i, sa/V2 | so/f2 | se/f2 & 6 ¥
—
MT 0,2 0,48 0,83 Y 52
= » » Q,O 8390 "'Irf’/‘sg
E:, 0,2 0,48 0,48 0,0 -8820 ~I%3820
gz 0,2 0,48 0,48 5,0 hgeq -42°0
Ml 0,2 0,48 0,48 0,0 g%90 =720




figure 7. 0

MODELE APPROCHE DEDUIT DE LA METHODE DES

MODES D Efrii DE LA STRUCTURE MAGIETIQUE DE UPe g 2s0rg osly -
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Ce modéle donne un résidu de 33%, mais en appliquant 1a méthode du
gradient-simplex décrite dans 1'annexe A II (calculs faits a la CAE 510
du C.N.R.S.), i1 a convergé vers celui qui est représenté par le TABLEAU X
qui correspond & un résidu de 11,6%. Ce modéle néglige, comme tous les
précédents, la contribution de 1'uranium. Si on se limite aux seules
réflexions connues avec une précision égale ou inférieure & 15%, le
résidu cristallographique est de

R=7,7%

TABLEAU X

sa/f2 | sp/V2 | Se/{2 oc P Y

bl

et

SReify]

0,2851 | 0,6304 | 0,4620 35200 3504-90° | 35°4-180°
0,2851 | 0.6304 | 0,4620 719 7°79-90° | 7°T9-180°
0,285T | 0,6304 | 0,4620 1°38 15384+90° 138

0,285T | 0,6304 | 0,4620 -3%9%3Y ~3993I4+90°% | -3G973T

L'examen du TABLEAU X montre que les moments des atomes (Fe, Cr)
des familles (1,2) d'une part et (3,4) d'autre part, se trouvent dans des
plans paralléles au vecteur de propagation, plans dont les normales font
respectivement un angle voisin de +30° et de -30° avec 3. La figure 8,
qui représente ce modéle magnétique en projection selon B, montre bien
cette caractéristique de la structure de UFe0’75Cr0’2504.

D'autre part, le TABLEAU XI ou sont groupées Tes composantes des
vecteurs Sl’ 51" 52, 52., 53, 53., 54 et 54. montre bien le pseudo-paral-
1é1isme entre les moments des proches voisins. La figure 9 montre la struc-
ture en projection selon 3, on y retrouve les caractéristiques citées plus
haut. Les figures 10 A et 10 B représentent les moments magnétiques 1 et 2
d'une part, 3 et 4 d'autre part, dans leurs plans de rotation respectifs.
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figure 10 .

DANS LEURS PLANS DE PROPAGATION RESEECTIFS A ET &

MOMENTS MAGNETIQUZES DES ATOMES I, 2 BT 3, 4
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Le module du moment magnéfique de 1'atome moyen. {(Fe, Cr} est :
u{Fe,Cr‘) ® 333 !iB

La figure 11 représente la structure en perspective (projection
selon 111).

TABLEAU X1

 atome aomposaﬁte en g selon
3 b ¢

10y b 0,46 | 3,19 0,71
2(0 § 3) 0,8 | 2,92 | -1,29
35 3 % +y 3) -0,88 | 2,86 -1,38
4 3y D 1,56 1,62 | 2,40
1'(0 y-1 ) 1,00 | -2,66 | "-1,64
240 1y 3) 0,09 | 3,28 0,30
33 v ) 1,78 0,48 | 274
&' (% §-y A, ~1,13 2,57 | 1,74

Les moments magnétiques des atomes d'uranium n'ont pu 8tre déter-
minés du fait de Y'imprécision des, mesures de'dﬁffracfion neutronique, im-
précision des mesures de diffraction neutroﬁiqua. imprécision due surtout
& ia faiblesse des fntensités magnetiques devant le fond cont1nu et devant
_ les réflexions dues aux longueurs d' onde 1/2 et /3 (» = 2,015 A}




figure 11.

STRUCTURE MAGNETIQUE

DE U F60,75 CrO,ES 04 BN
PERSPECTIVE .




24,

e TABLEAU XII montre 1taccord observé en négligeant 1a contribution
da‘l‘yranium} entre les intensités observées et calouides.

TABLEAU XI1

bkl Intensités
ohservées caleules
6 oot 0,91 079
010 BEETE TR S W '
010t 0,86 0,91
D20 0,36 0,58
RS non 0bs.. 0,14
BN son obs. 0,04
o2 0,3 0,1
10 0F 5,8 5,8
1160 " 1 1,04
030 ¢ -
o111t e B T
02 1; | 1.8 j goﬂﬁa
1197 10,86
120 o 3,47 |

4 valeurs trés imprécises dues 3 1empiBtement de réflexions inisnses,
#% valeur imprécise comprise eatre 3 et 5,

{11 ~ STRUCTURE MAGNETIQUE TE UFey, oCn, 49,
A ol 4

Liexamen du diagramme différaﬁce {?ig, 5) fait apparaitre d'une part

des satellites analogues & ceux observés pour UFe99j5€r0’2504 gt d'autre

part une composante ferromagnétique notable sur la rafe {110}.




30.

La partie "spirale" a éte déterminée d 1'aide de la méthode gradient-
simplex (annexe A 11) en partant d'un modéle voisin du modéle trouvé pour
UFeO,75CrO’2504, Le modéle obtenu est décrit par le TABLEAU XIII. Le moment
magnétique attribué & la partie spirale est 4,1 Mg (i1 s'agit du moment
quadratique moyen) , le résidu cristallographique étant de 7,7%.

La partie ferromagnétique a été évaluée a environ 1 g 3 Vu que
les moments magnétiques ont toujours été trouvés dans des plans obliques
faisant des angles diédres de I 30° avec le plan y 0 z i1 est vraisemblable
qu'il en soit de méme ici ; nous supposerons que les moments magnétigues
ont des directions faisant des angles de ! 30° avec 1'axe z dans ]é plan
X 0 z et que, en conséquence, il apparait aussi un mode Cx (++--) dont les
intensités de diffraction n'ont pu étre détectées et dont.le module serait
SX = 0,5 My

Le TABLEAU XIV montre que cette hypothése est raisonnable.

Le coupiage des deux parties ne s‘impose pas, il se peut en effet que
les deux structures coexistent avec le module 4,28 ug pour les deux et les
proportions de 92% pour la spirale et 8% pour la structure Csz {correspon-
dant aux concentrations de fer et chrome a peu de chose prés (0,9 et 0,1)).
En couplant Tles deux structures, on doit s'attendre 3 obtenir une configu-
ration analogue a celle d'une structure de type spirale dans un champ
magnétique. Le moment total observé est toujours de 1'ordre de 2,28 Hg-

Dans ce cas, i1 doit nécessairement exister des spirales correspondant aux
vecteurs de propagation 23, 33, etc... que nous appellerons des harmonigues et
qui sont couplées avec les deux “sous-structures" que nous avons mises en
évidence, ceci afin de préserver la constance du module des moments magné-
tiques. Etant donné leur faible amplitude, ces harmonigues n'ont pu étre
détectées.




TABIEAU XITT

iﬁ; se/f2 | sv/f2 | sefl2| « B ¥
T | 0,423 | 0,76 | 0,548 0° -90° -T80°
M2 | 0,423 0,76 | 0,548 1722 17°2-90° 17°2-180°
T | o,423 | o,761 | 0,548 | 3424 5 24490° AU oY
WF | 0,423 | 0,76T | 0,548 | 516 | 5IS6+90° 5126
 TABLEAU XIV
2 Spirale Intensitds
h k1 Pz Perro. He
Cx Anti-ferro. obs. eal.,

oo ot T,62 I,56

0T 0 2,38 2, k2

0I 0 Cx non obs. 0,435

¢ 1 ot 2,0 1,65

020" 0,95 G, 08

020 Fz % 0,87

oo 1¥ non obs, 0,081

01T { non obs. | 0,374

+ .
IIO 1,93
ITO Fz 3 3

(¥) Partie magnétique trop falble devant la partie nucléaire
et le fond continu,




CHAPITRE 1V

VISCUSSION DE LA STRUCTURE MAGNETIQUE

vE UFQO,?SC&O,ZSO4 VANS LT CA??i)DE LA

THEORIE MACROSCOFIQUE

1 - REPRESENTATIONS IRREDUCTIBLES OBTENUES PAR LA METHODE D'OLBRYCHSKI {15}

Nous avons vu que le groupe d'espace cristallographique des solutions

solides UFexCrl_XO4 est le groupe orthorhombique Pbcn.

Les sites de la position 4c de Pben (sites dans lesquels se trouvent
tous les atomes magnétiques) sont numérotés comme suit :

(1) 0O y 1/4 (2) 0 y 3/4

(3) /2 Y2y 1/4 4y 12 12y 3/4
Le vecteur de propagation est du type a (0, g, 0).

Les éléments générateurs (5) du groupe Pben sont :

1

(2x11/2 1/2 0)
(2yi 0 0 1/2)
(1{000);

le
2y

1

i
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de plus, on a les élements :

2y, = (22l1/2 1/2 1/2) = (2x[1/2 1/2 0) . (2y] 0 0 1/2) . (e} 00 1),
b = (2x|I/2 1/2 0).(F10 0 0) , ¢ =(2y]|D 0 I/2).(Il0 0 O) ,
n= (2z]T/2 I/2 1/2).(I]0 0 0) .

Etudions 1'action de ces différents opérateurs sur le vecteur polaire
E ={(0,q,0),ona

- — — - — — — — —>
2@ =-a » 24 =q , 2p0=-g , Dbg=mge=q
— - — - o ’

eq =mq = -qg , Ng=0,0=q .

Seuls les éléments Zy, b et n conservent le vecteur 3, Te groupe du
vecteur a (16) est donc le groupe PbZn (3 et -3 ne sont pas équivalents & un
vecteur du réseau réciproque pres).

Les relations

2= (e[0T 0) , 2§ = (e]000), n°= (eI TOQ), b2, =2,

beon = n.b .

{en négligeant les translations (100) et (001)) nous conduisent aux repré-
sentations du TABLEAU XV.

TABLEAU XV
“ 1 e b 2, n
Tt T p I g
ol | |- |-P
Ty I | -p | -f
- T | - | -1 A

—* Rkt TI%- A~ .
) eexp(ing) j.iy TL ,T; ,TZ sont aussi des representations

irréductivlesde Pb2n




1T - VECTEURS DE BASE DLS REPRESENTATIONS IRREDUCTIBLES DU GROUPE Pb2n

Le TABLEAU XVI (%) indique les correspondances entre les sites
(1), (2): (3), (4) de la position 4c.

TABLEAU XVI

e ?y b n
T I 2 >
2 2 4 4
3 3 I+ (0I0] | I+ (010]
4 il 2+ [010] | 2+ [0I0]

Les vecteurs de base ont été obtenus par la méthode de 1'opérateur de
projection

*
-1 .R -R
Py(#) = I T{y(R) R(D)
ol ¢ est une fonction et ol rij*(R) désigne le conjugué complexe de 1'élé-
ment Fij(R) de la représentation I'(R) de 1'opérateur R dans la représentation

Le TABLEAU XVII groupe tous les vecteurs de base des diverses repré-
sentations de PbZn (les représentations conjuguées complexes des représenta-
. + * . _ .
tions 1y et r; donnant des vecteurs de base conjugués complexes n'y figurent
pas).

* " . . .
Nous avons négligé les translations #(001) et #(100) dont les représenta-
tives sont des matrices unité.
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TABLEAU XVII

_ Vecteurs de base
Représentations x v i 7,
®
, {sry + B .sﬁy} ,
0 [ *
—l—lz L'gy_ + ﬁ os&y
* 2 ;
. {szy - P eszy} ,
- .0 * g
T - 52, # ,say
ST~ P*.53 5T, + B%.83
T‘+ X 0 B * ﬂ!z
2 s2, - Pr.Sh, 52, + BT .54,
) {s P*.Sﬁx] . &IE - &i ,832‘
, N an
T'a g2, + [.Bhy | ..LEZ pT.s4,

111 - DISCUSSION

A STRUCTURE MAGNETIQUE Dt UFQO ?5 0 250 DANS LE

4

CADRE DE LA THEORTE HACROSCOPIOUE (T4

La structu rouvée pour UFeO 75 0 2504 ne correspond 4 aucune

des representations ont les vecteurs de base sont donnés dans le TABLEAU XVI ;
en effet, la structgre trouvée n'est ni une hélice d' axe normal du plan x0z,
ni une structure qu?ﬁéaire sinusoidale selon Bb. Pour Justifier une struc-
rure telle que ceiiitéue nous avons observée, il nous faut donc coupler :
entre elles des reprééentations comme r; et r;, r; et r,, r! et ry, ry et Fg H
la régle & respecterfeSt Y'orthogonalité des fonctions S_. et Sy d'une part,

Xl
Szj et S i d'autre part, autrement dit :

Z:: S¥ . (Rp+r ). SyJ(R +r } = O ,'

DA

:Sz (R+r)s,yj(n+r)=o,
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Les notations prises ici sont les mémes que celles du chapitre II.

Ces notations étant respectées,les termes du second ordre de 1'hamil-
tonien couplant 5, et Sy d'une part, 5, et Sy d'autre part seront+nuls. La
seule fagon de réaliser ces conditions est d'écrire les vecteurs Mj(voir
chapitre 11, II, 1) .

-3 — s —
M, = ~§~’,(aqx + b AY + ¢.7) .expl(id.) ,
d 2 3 J J J

ce qui d'aprés les formules de constance des modules (chapitre II, 1I, 1)

.t 2 2 _
donne b‘j = 1 et aj + cj = }].

On voit donc que la présence de 1'axe de symétrie 2y impose aux
moments magnétiques d'étre dans des plans paralléles a 1'axe B.

Ceci justifie que les plans des cycloides de la sclution solide

UFE0,75crO,2504 soient paralléles & B, mais ne justifie pas du tout les

différences de phase entre les atomes 1, 2, 3 et 4.
Ces phases ont les valeurs expérimentales suivantes :
$ = 35940 , $,= 7519,
O,= 1338 b= -3993T ;
donc |

bp-95 =34 et gp- Py =3 .

Si on modifie les phases ¢3 et ¢, de telle fagon que
$1-%3 = dp-¢y = 33°5 et que 1'on calcule les intensités de diffraction, on
s'apergoit qu'elies sont inchangées. Donc, il y a lieu de chercher & justi-
fier cette relation par la théorie des groupes.

La structure observée correspond aux vecteurs wi, ¥, W3, W4 suivants :
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w

- = -
W= 8/2.(aX - 1Y - oZ).exp(1fy)
ﬂ?: S/E.(eﬁi? - 1Y - d?).exp(irpz)
_..9
M3
]
M4

w

= 8/2.(aX + 17 + éﬁﬁ.exp(i@B)
- 8/2.(aX + 1Y + ¢Z).exp(if))

‘e

N

si on avait ¢y~¢3 = ¢2-¢5, = 0, on aurait alors

S:"} » SL}qy""“‘ﬁ 052 ¥

x = PeSIy . Sh ay

= PR T = oSI
X @'qux r = ¢ q

L] a ay ¥

= -=— avee exp ima ) .
834 =P8Iy, » Shy, p.s2,, (av B= exp
cela correspondrait aux vecteurs de base du couplage des représentations

ry® et ry% (voir TABLEAU XV) ; et il est clair que si on avait ¢;-¢3=¢,=¢,=n

+ +
on aurait alors un modéle correspondant au couplage PE*, TZ*.

Nous allons maintenant &tudier le couplage entre les couples de
représentations rit, ro” et r1¥ et pi* (14).

+ .
Les vecteurs de base pour T x peuvent s'écrire :

B
14

M1X
M2X

M3X, MlY = -M3Y, M1Z
MAX, M2Y = -MAY, M2Z

-M3Z,
-M4Z’

1]
1]

. = -
tandis que pour r 7, ils peuvent s'écrire

MIX = -M3X, M1Y = M3Y, M1Z
M2X = ~M4X, M2Y = M4Y, M2Z

+M3Z,
+MAZ.

[}

On peut donc écrire les modes correspondants ainsi :

+
Wit = S/2.(aX -i¥ ~cZ).expld])

f
W3t = 8/2.(aX +1¥ +oZ) cexpftj)
m* = g/2. (8% 17 -07) cexplt 03)
WA = 5/2.(dX +1V +7) cexplt ¢

Pour le couple r+
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et pour le couple I~ T = S/2.(af T cZ) exrfi (P,,)
= 8/2.(-aX -1Y - ¢2).exti(;)
=gm(£ki?-£bw$@)

T = 5/2.(-4X 17 - dZ).expfl ¢5)

BB B3

i S — =3
Posons Mj = MJ cos? + Mj sinT avec Mﬁ.Mj = 0,

ceci afin que tous les terme§mge 1'hamiltonien relatif au couple F+, r
soient nu]s La relation Mj.Mj = 0 peut étre vérifiée en posant
#] = 3 +n/2 Si on écrit alors les MJ, on aura :

Wf;'%.(a_}{*— 1Y - oZ).expi(d,+1) ,
M3 . %.(a}? + iV + c"f).expi(%_t)- .
M—za - %»(aj - 1Y - dZ).expi(f, +1) ,
;ﬁz = _g_.(a'f + 1Y + df),expi(qbz-?) .

On constate donc que ¢1-¢3 = do-dy, = 2T .

Remarquons que 1'on ne peut pas justifier le fait que les plans de
propagation des atomes proches voisins soient paralléles ; chose que nous
essayerons de clarifier dans le paragraphe suivant.

Le groupe magnétique de la solution solide UFe0 75Cr0 2504 est le
groupe Pl mais Te groupe de symétrie de 1‘hamiltonien est le groupe Pb2n.

IV - CONSTRUCTION UE L'HAMILTONIEN DU SECOND ORDRE \!17)

Calculons les invariants du second ordre dans le groupe Pb2n pour
3’= (0 , q , 0). Pour cela nous appliquons 1'opérateur de projection P
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la représentation identité sur les fonctions <Vi|Vj> ol |[Vi> et |[Vi> sont des
vecteurs de base d'une méme représentation. Si & chaque invariant. nous
affectons un coefficient propre, nous obtenons 1'hamiltonien représenté

sous forme matricielle dans le TABLEAU XVIII (ia liste des invariants se
trouve dans 1'annexe A III, ainsi que la justification exacte du contenu

du TABLEAU XVIII).

Les nombres qui y figurent A, B8, C, D, E, F, J, K, L, M, N, P,
a, B, v et & sont des réels. L'énergie a pour expression

<.¢]H|1p>

ol 1a fonction ¢ est 1a collection des composantes des différents vecteurs
Mi. Ainsi :

(%] = | MTE IV MIZ) HRX, MY MRZ ) MK, HE Y 12, A ik iz

<y| est donc un vecteur Bra tandis que lg> est le vecteur Ket correspondant
(vecteur colonne tel que <p|; = lw>i*).

V - ETUE DE L'HAMILTONIEN DU SECOND ORDRE :

En écrivant 1'action de 1a matrice H du TABLEAU XIII sur les vecteurs
de base des couples I'' et I qui sont respectivement

(P = M MLV, T2, HRX, MRY S 22, - I $ULY, +TT, -2, +i1aY, +ied |
et (V=] M, MIY) MIZ, M2X) M2Y', M2Z ) +1MTX - 11TV 1117, +02X; -M2y's -2 | )

on obtient les hamiltoniens simplifiés du TABLEAU XIX,




TABLEAU XVIII

I 2 3 L
X ¥ Z X ¥ yA X b4 Z X ) Z
A O C Jy O L Dx O iy My o P
0 B 0 0 K 0 o E 0 0 N 0
c 0 AR | L 0 Js | -F o -pf | -p 0 3
J¥ O L Ax 0O C MY O P Dx O »
0 K O 0 B 0 0 N 0 0 B 0
L 0 Jb C 0 AR | -P O 1S | -F 0 -DP
Dy O =P | MY ©O =P Ax O ~C J¥ 0 -L
0 5 o | .0 N 0 0 B 0 O X 0
R 0 -Dp | P 0 MS | ~C 0 Ap | -L o J6
MY O -P Dy 0 -F Jr 0 -L Ay 0 -C
0 N 0 Q0 B 0 0 K 0 0 B 0
P 0 M8 0 -DP| -L 0 Jé| -C 0 AP

?“':::

&3

£

¥

\ﬂ@

=




TABLEAU XIX

39.

(A-D)x O CH+F (7-M)¥ O L+P | Hax>
0 BAE 0 0 K41 0 |y >
4T 0 (A-D)(B| 1aP 0 (Jam) syl [wrzD>
i
(5-1m)¥ 0 TA+P (A-DYx © CaF [M2x% >
0 K+N 0 0 B+ 0 M2y >
LA+P o (IHnNs| CH 0 (A-D)B 1| [MRZ)
(A+D) o O C-T (J+1)¥ O TP |MIX >
0 B-E 0 0 K~} 0 |1MTY >
C-F o (R4D)p| L-P 0 (J-M)$ || |MIZ>
i (J+M)i’ | Q I-P (A+D) o 0 C-F |2 >
0 KN 0 0 B-E 0 |2y )
T.-P 0 {(J-M)§| C-F 0 (h4D) i (422 )
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S1 les deux couples (r{, r;) et (r;, T) sont couplés. Les valeurs
propres de H* et de H~ doivent alors étre identigques donc :

D'autre part, les valeurs propres de ]'hamiltonien réduit concernant les
composantes Y des vecteurs Mj sont égales & celles de 1'hamiltonien réduit
concernant les composantes X et Z.

Les valeurs propres de 1'hamiltonien réduit concernant les compo-
santes y sont :

MiY

up = B - K avec le vecteur propre |V = .

M1y

et w, = B+ K avec le vecteur propre |vz) .

L'hamiTtonien réduit concernant Tes composantes X et Z peut s'écrire :

A C JY L
C A3 L J5
J¥Y L Aw G

L I ¢ Ab

Enfin 1‘énefﬁie E du systeéme concernant les composantes X et Z peut s'écrire,
en posant ;

X = arexp(ifr) , M2X = ajexp(if,) ,

MIZ = c exp(iy) . M2Z = cexp(if,) .

C apglR 2
E = EAu(aI+a8)+EC(aIcI+a202)+2J5a1agces(¢1-¢2)
}Qﬁﬁ(c§+c§)+2J8cIcgcos(¢Ié¢é)4ﬁL(aIcg+a201)ecos(ﬁi—¢2) o




4].

En minimisant 1'énergie, on trouve que a; = ¢ et 3, = ¢, Sia=28;
dans ce cas en posant 4 7 3, = a = ucoso et cp=c,=c= using, la valeur

de © est donnée par la formule

3 c<0 , J/1.<0
~1.8in20 = §{K;5).(00526~I)+J6 avee ] dans le cas ol
b’ -éa O o

La valeur de ¢;-¢, n'est alors pas fixée,

Les valeurs des coefficients ¢,,4, et ¢;-¢5 ne peuvent donc étre
expliquées que par un hamiltonien du 4° ordre qui jouerait le rdle de
perturbation vis & vis de 1'hamiltonien du 2° ordre que nous venons d'@tu-
dier briévement.




CHAPITRE V

ETUDE DANS UN CHAMP MAGNETTQUE D LA

SOLUTTION SOLIDE UF 0

€, 750, 25%4

I - COURBE D'AIMANTATION ET SUSCEPTIBILITE PARAMAGNETTOUE ' 18]

Les courbes d'aimantation obtenues par enregistrement continu (17)

sont rassemblées sur les figures 12 et 13. De la courbe 1/y = f(T) (fig. 14),
on déduit la température d'ordre TN = 40K et un moment magnétique de 3,84pB

4 comparer avec la valeur de 3,3uB trouvée lors de 1'@tude de la structure
magnétique (chap. III).

Les courbes d'aimantation dans le domaine ordonné ont le méme aspect
que celles de MnAuE,dont la structure est en hélice (18). On peut y définir
un champ seuil et un champ limite; leurs variations respectives en fonction
de la température sont représentées par la figure 15. De plus, 1a courbe
de désaimantation est différente de la courbe d'aimantation et en champ
nul, nous observons une aimantation rémanente ce qui pourrait indiquer,
soit un iéger ferromagnétisme, soit un phénoméne de relaxation 1%aiman-
tation disparaissant au bout d'un certain temps. C'est pour trancher ce
dernier point que nous avons réalisé 1'expérience décrite ci-dessous.

IT - DIFFRACTION NEUTRONTIQUE SOUS CHAMP

Afin de connaitre 1'‘effet exact d'un champ magnétique sur la structure
magnétique de UFeD 75Cr0 2504, nous avons fait une étude de diffraction de
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neutrons. Le champ magnétique a été disposé verticalement selon 1'axe du
goniometre, il est produit par deux bobines supra-conductrices & 1'intérieur
d'un crydstat en aluminium. La température de fonctionnement choisie é&tait
de 4.2K (h&lium liquide) afin de simplifier la manipulation. La figure 16
représente schématiquement le dispositif utilisé. L'échantillion étant
pulvérisant, nous avons observé des phénoménes d'orientation (nous ne dispo-
sions pas d'échantillon fritté). Ces phénoménes n'ont pu étre évalués. '

Une bréve étude de Ta variation de 1'intensité des deux premiers
satellites en fonction du champ H (fig. 17) a permis d'évaluer le champ seu11
et le champ limite, champs qui n'ont pu &tre atteints avec 1'appareillage
utilisé pour les courbes d‘aimantation.,Le'champ—seuil est de 1'ordre de
30.000 oe et le champ limite de 1'ordre de 50.0U0 oe.

Les spectres de diffraction obtenus successivement pour des champs
de 30.000 oe, 50.000 oe et en champ nul ont mis en évidence 1'apparition

d'une structure & vecteur d'onde nul sous champ ainsi qu'une diminution
du fond continu au voisinage du faisceau direct. Les intensités trouvées
sont regroupées dans le TABLEAU XX et les diagrammes représentés par la

figure 18.

Les diagrammes & 30.000 oe et 50.000 oe n'ont pu étre exploiteés
quantitativement du fait des phénoménes d'orientation ;

TABLEAU XX
- TNTENSITES

T w0 H =30 KOe. H = 50 KOe. H =0
oo of 0,91 0,91 0 1,03
0T 0 1,7 0, 85 0 1,85
0T 0 8,35 8,35 EPE
020 & 23,3 35,0 11,7
I IO 50 b, 138 35,4
III 158 126 92 ‘ 129
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On peut néanmoins en déduire 1'existence d'un mode C par la présence
d'une raie (0 1 0) et d'un mode F responsable des réflexions (0 2 0) et
{1 1 0). D'aprés des considérations de théorie des groupes (5), on déduit
que les arrangements possibles sont Fx’ Cz ou Csz' Dans notre cas, il

semble qwe le diagramme réalisé avec un champ de 30.000 oe soit di a une
structure du type FXCz et celui & 50.000 oe du type Csz°

La mesure permanente du sommet de la raie (110) pendant 1a décroissance

du champ (lente dans des bobines supra-conductrices) a montré que 1'intensi-
té de la réflexion devenait é&gale & 1'intensité nucléaire quand le champ
s'annulait (35,4 pour 32 nucléaire).

Le diagramme obtenu en champ nul présente une raie (0 1 0) notable,
ce qui correspond a un mode C selon x ou z. La raie (0 2 0) indiquant une
composante Fx ou Fz, probablement Fx car la partie magnétique de la raie
(1 10) est pratiquement nulle {4 1'orientation uniaxiale des cristallites
preés, orientation qui doit de nouveau étre relativement faible du fait du
champ démagnétisant).

I1 semble donc qu'il existe une structure férro-magnétique stable en
champ nul, couplée avec la structure spirale qui n'apparait qu'aprés une
aimantation préalable. I1 se peut que cette structure magnétique ne soit
que passagére, mais,dans ce cas, le temps de relaxation est important (la
raie {0 2 0) a été mesurée 4 h 25' aprés que le champ ait &té coupé).
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RESUME
CONCLUSTION

A 1'aide d'expériences de diffraction de neutrons thermiques sur
poudres, nous avons déterminé les structures magnétiques des solutions soli-
des UFeU,Tﬁch,2504 et UFeD’QCrO,IO4 isomorphes de UFeO4 et UCrO4 qui cris-
tallisent dans le groupe Pbcn - D%ﬁ. Les diagrammes obtenus & basse tempé-
rature ne montrent aucune corrélation avec les diagrammes correspondants
des composants UFeO4 et UCrO4 (qui sont respectivement ferromagnétique non
colinéaire (Csz) et antiferromagnétique colinéaire (Ay)) : des satellites
magnétiques y apparaissent indiquant une maille magnétique non rationnelle.
Les positicons angulaires des réflexions satellites ont conduit aux vecteurs
de propagation.

._P
et T={ 00,47 0) our U Fe or ¢
g = s P 0,90 “to,10 4 ¢

Par une méthode de séparation des variab]es, nous avons pu trouver
un nodéle approché de la structure de UFeo,75C”o,2504 {fig. 6). Ce modeéle
a 6té affiné par une méthode de minimisation (Annexe A II) apparentée 3 la
méthode du gradient (7) et du simplex (21), spécialement mise au point en
cette occasion.

Cet affinement nous a conduit au modéle finalement retenu (20),

dont le facteur de véracité est R = 7,7%.

L'examen de la structure magnétique proposée montre que les moments
des atomes (Fe, Cr) des familles de proches voisins (2 sites par familles :
1,2 et 3,4) se trouvent dans des plans paralléles au vecteur de propagation
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dont les normales font respectivement un angle voisin de +30° et de -30° avec
a (fig. 8). Ces plans de facile aimantation sont tout-&-fait analogues & ceux
observés pour le composé UFeO4 lorsque T < 42K.

pDans les chaines qui se développent selon < {voir figure 1), on retrouve
la prédominance de 1'échange positif Fe-0-Fe & angle droit entre proches
voisins, observé dans UFeO4 (fig. 3 et 4).

Nous avons montré (chap. IV) qu'une telle structure est compatibie
avec la théorie des groupes (14) ; le groupe magnétique est Pl et la tranforma-
tion des moments magnétiques obéit au couplage des 4 représentations du petit
groupe associé au vecteur q (Pbdn), sous groupe de Pbcen.

La structure magnétique de la solution solide UFe0 9Cr0 1O4 a été
déterminée de 1a méme facon. Elle présente le wéme aspect que celle de

UFe0 7SCrO 2504 a la différence prés, qu'une faible composante ferromagnétique
vient s'ajouter & la structure de type spirale. Le TABLEAU XXI1 résume

les analogies entre les structures magnétiques des trois composés :
UFe0’750r0’2504, UFeO,ch0,104 et UFe04s La figure 18 représente schemat1quement§
1'évolution de la structure magnétique dans le domaine de concentration :

étudié.

Des mesures magnétiques ont permis d'évaluer le point de léel
T, = 40K), le champ seuil et le champ limite (fig. 15) de la spirale ainsi
N -
qu'un léger ferromagnétisme rémanent.

Nous avons suivi 1'@volution de la structure magnétique de UFeU,?Sch,ZEOé
en présence d'un champ magnétique en utilisant le dispositif décrit figure 16.
Nous avons pu mettre en évidence la transformation progressive de la struc-
ture spirale ("double cycloide"} en une structure du type ferromagnétique non
colinéaire (combinaison de modes F et C) ainsi qu'une structure rémanente qui
semble stable. Ces différentes structures sous champ n'ont pas pu étre précisées
du fait de 1'importance des phénoménes d'orientation provenant d'un échantillon
pulvéruient (nous ne disposions pas d'échantilion fritté).
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, e, (9)
Angles entre
les plans des + o + ) n0 + e
monents magné- - 28 - %0 - eu
tigues et le
plan yv0z.
Moment magné-
tigue de la -
"tdouble-~ 3:3 Py LT 0
cyclolae'!', '
Moment anti- . . 05 ng ?
ferromagnetique non observe non observé e pe
Moment . iy
ferromagnétique non observé 1 Mg gfﬁ

Dans toute cette &tude, nous avons &té limité en précision par la

faiblesse des intensités des réflexions satellites devant le fond continu.

Pour améliorer les résultats, une nouvelle étude 3 1'aide de

risés serait nécessaire. Elle permettrait en effet de mesurer les réflexions

neutrons pola-

magnétiques et nuciéaires indépendemment ; nous pourrions alors évaluer

la contribution magnétique de 1‘'uranium. Ue plus des mesures de diffraction
neutronique sous champ sur des échantillons frittés permettraient de nous
affranchir des phénoménes d'orientation et d'obtenir des résultats quanti-

tatifs sur 1'évolution des structures.
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Avec ces différents moyens expérimentaux, nous pourrions construire
le diagramme de phase magnétique et étudier 1'@volution des différents termes
de 1'hamiltonien en fonction de la concentration x.

Peut-&tre alors pourrons nous expliquer 1'ordre magnétique dans
ies solutions solides UFe Cr, 0, dans le cadre d'une théorie des amas,
généralisée a des voisinages cristallins complexes (dans les solutions
solides UFexCrl_XO4 les trois premiers voisins doivent étre pris en consi-

(21)

dération ),




ANNEXTES

A-1.- METHODE de MINIMISATION DITE "METHODE DU PARABOLOTDE
0SCULATEUR® 7

Soit une fonction de n variables qQ;

R(ags.». a,)

dont nous recherchons le minimum (en supposant qu'il n'y en ait
qu'un seul). Le minimum est caractérisé par les n relations

3
- R s see ) =0 .

De facon générale, nous ne savons pas résoudre un tel systée-
me d'équations, mais si nous savons calculer des dérivées premié-
res et secondes de R(ql,... qn) au point (ql seee Ay ) nous pou-
vons prendre e développement de Taylor au point (q10 cee Gpg)s
limité & 1'ordre 1 de g%ik(ql,... qn) = 0, on obtient alors 1le
systéame linéaire

2
) (k] o
é CII ' 7} (ﬁo oo 7"‘) a‘f; ‘ - (‘h”... (1"0}

La résolution de ce systéme par la méthode de Gauss nous don-
nera les n accroissements 5qi des n variables q; - Les nouvelles
valeurs des variables g; seront alors

9y = 93, +4a;.
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On peut démontrer que cette méthode revient 3 calculer les cpor-

-

données de 1'extremum du paraboleide osculateur a 1a fonction
R(ql,... qn) au point (qlé"" qna).

Du point de vue convergence, cette méthode utilisée par ité-
ration. successive converge d'autant plus rapidement que les d&-
rivées secondes de R sont importantes devant les dérivées d'ordre
supérieuyr (i1 faut donc &tre loin des points d'inflexion ).

Dans le cas de 1'application & 1'affinement du vecteur de
propagation g, la fonction de véracité choisie est

g . i L_
R(Qi) =;(Sin39“s{?) ~$IN"8a¢ (). g,@opj(P);

ol Q est le nombre de raies satellites observées. Si on
pose

R(p) = (Si“aeoas() SN0 4 ) ) L9 0,5,

1'écart quadratique moyen de 1a i®™% variable s'écrit

. 2
0 o Mo/ (Rl )

P-1

A-1T.- METHODE DU GRADIENT-SIMPLEX. -

501t la fonction R(ql,a;i qn) que nous voulons minimiser.
Soit E le vecteur unitaire

E = -grad R/ |gr‘adR|
et une variable t telle que

Y ié[l,d » Q4 = qy ¢+ E;.t.
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Une méthode de Simp]ex* agissant sur t seulement permet
de converger vers le minimum de R dans la direction définie par
le vecteur'E{ Une fois ce minimum atteint, on évalue & nouveau
le vecteur Ei on fait a nouveau un simplex, et ainsi de suite
Jusqu'a ce que EFEE)Rl soit inférieur & une valeur donnée au
départ.

Cette méthode combinée de gradient et de simplex posséde
les caractéristiques suivantes

a) Par rapport au simplex cTassique(zl)

est beaucoup plus rapide ;

, ta convergence

b) Par rapport & la méthode des moindres carrés, elle pos-
séde 1'avantage d'ayoir un trés vaste domaine de convergence,
mais elle est moins rapide.

¢) Elle est assez compliquée 3 mettre en oeuvre, en parti-
culier le procédé "d'évasion” des minima secondaires a &té déli-
cat dans sa mise au point.

Dans 1'utilisation que nous en avons faite pour affiner les
structures magnétiques, la fonction de véracité est

0 0
2 ]
EPmURUR NG wa S LTy
Q étant le nombre total d'observations ; nous avons admis que le

> L] ] - __—P
minimum &tait atteint pour des valeurs de |grad R| inférieures &
1074,

A-111.- INVARTANTS D'ORDRE 2 DANS PbZn.-

L'opérateur de projection fournit les invariants suivants :

* méthode d'essat—-erreur.
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gxx

Fy

A5,

T,_
1
et T'.hﬂ » choisissons des invariants plus simples qui sont
des parties des invariants obtenus précédemment’

Comme nous observons un mélange des représentations |,

I L iy 2 L
I . 2 _ .
@™ I/2.(I5#4T)) ,  eg = L/2.(I21)) ,

L

I . " 2 ‘ *
e,p™ /2. (I+Ig)  ,  ep = 1/2.(I5-T¢)

. 2
el = /2. (Ttg) . eh,= 1/2.(1-1g)
2 I : :
= I/2.(3+10,)  , aL= T/2.(1, _IO) s e
X 2  f .
I/g (I Ie) 3 gzz= I/E K“T?j Tli') E EZZE -»/di (LIE’)_TI‘“‘} ¥ |

I T v f‘f’ EORIY ] "" -
gXZ= I/2°(I:E5+II6) E Oy E/“'(IIS II(J) :

Les termes el‘COrrespondent aux interactions anisotropes a

2 + b-slﬁ + c‘slg + d-slx . slz.

un ion du modéle a slx
Les termes giﬂcorrespondent aux interactions d'échange entre
proches voisins du type
B.STX.52% + D.SIy.58y + ¢.8Iz2.822 + d.(0Tx.522 +5Tz.88%) .
On peut isoler dans cette expression le terme d'échange
isotrope du type s..82
p yp Jﬂzok.)Iut_‘.‘a
des échanges Symétriques

, 1es autres termes traduisant

Les terme e2 traduisent Tes interactions entre les 3emes voi-
sins 54,53 du type

8.8T%.53X + b.SIy.83y + ¢.8¥2.8%2 + d.(0Ix.532 - 81z.8%x)
ot 1'on peut aussi isoler un terme d'échange isotrope J Sr,gj

Les termes g2 traduisent les interactions entre Zemes voisins
—ﬁ
51= _4 du type
8Lk Shx 4 b.SIy.Sly - ¢.8Tz.58z + d.(5Ix.84z - SIz.S4x)

On peut, ici encore, isoler un terme d‘'échange isotrope J

) \l'

Si nous supposons que les proportions relatives de efk et

k]

L]

]

[y
M

©




e;é dans 1'hamiltonien sont « et 3, cette proportion doit se

. . 2 .
retrouver sur Tes invariants e:x et e, s on peut en dire au-

tant de g  (¥) et g _(5) avec g2 et g7 .

De toutes ces considérations, on déduit le tableau XVIJII.

A6 .
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