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Il y a plus de choses sur la terre et dans le ciel,

Horatio, que vous n'en imaginez dans votre

philosophie.

"Hamlet" (Acte I, scéne 5)

Shakespeare
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INTRODUCTTION

Nous nous proposons dans ce travalil d'étudier le spectre d'ondes
de spin en fonction de la température dans le composé& défini FeRh. Cet
alliage métallique outre sa structure nucléaire simple présente au voi-
sinege de la température ambiante une transition du premier ordre entre
une phase antiferromagnétique et une phase ferromagnétique. Nous nous
sommes d'abord attachés 8 la détermination des spectres d'ondes de spin
dans les phases antiferromagnétique et ferromagnétigue puis 8 la modifi-
cation de ces spectres au passage de la transition. L'2tude dans ces
spectres d'ondes de spin des excitations élémentaires & haute &nergie
nécessite un spectrométre‘é "trois axes" utilisant les neutrons sortant
d'une source chaude (l'énergie des neutrons incidents est comprise entre
LOO meV et 30 meV). La construction du spectrométre INT & 1'Institut
Laue-Langevin, réalisé avec D. Tochetti et B. Hennion a permis cette

gtude.

Dans un premier chapitre, nous faisons un rappel des résultats
obtenus tant du point de vue théorigue qu'expérimental & propos des
ondes de spin dans les antiferromagnétiques et ferromagnétiques itiné-
rants, puis un résumé des propriétés de FeRh permet de souligner 1'intérét

de 1'étude des ondes de spin dans ce composé.

Dans le deuxiéme chapitre, aprés un bref rappel sur la section
efficace de diffusion inélastique des neutrons dans un métal, nous expo-
sons le principe et la réalisation d4'un spectrométre & trois axes. Puis
nous calculons la fonction de résolution d'un tel appareil et en expli-

gquons 1l'utilisation lors des expériences.



Le troisidme chapitre expose les réalisations expérimentales
nécessaires 3 l'étude des ondes de spin dans FeRh. Puis les résultats
expérimentaux obtenus sont décrits et discutés. Le passage de la trau-
sition est examiné de facon détaillée et plusieurs hypothéses sont envi-

sagées et discutées.

Le quatridme chapitre se divise en deux parties. La premidre
est consacrée &4 l'exposé du modéle qui permet de rendre compte des
courbes de dispersion de phonons observées. Dans la deuxiéme partie,
nous montrons gu'il est possible de paramétrer les courbes obtenues en

utilisant un modéle d'Heisenberg.



CHAPITRE [

ONDES DE SPIN DANS LES ANTIFERROMAGNETIQUES ET FERROMAGNETIQUES ITINERANTS

Depuis une quarantaine d'années, le ferromagnétisme itinérant
est un sujet qui a suscité un grand intérét. Malgré les progrés enre-
gistrés du point de vue théorique nous ne pouvons & l'heure actuelle

donner une description compléte et satisfaisante du magnétisme itinérant.

Les propriétés particulidres des métaux de transition sont
liées 3 l'existence de couches nd {(n = 3, 4, 5) se remplissant peu & peun
lorsque le numéro atomique croit. Un modéle simple de structure de
bandes permet de rendre compte qualitativement des propriétés physigues
telles que chaleur spécifique, résistivité électrigue, etc. . Pour
rendre compte du fait que certains métaux sont dans un état ferromagné-
tigue ou antiferromagnétique, il est nécessaire d'€tendre le modéle de
structure de bande précédent. On utilise alors le modéle de Mott-Slater™.
Quantitativement pour T = 0 K les calculs de structure de bandes type
Hartree-Fock-Slater permettent de prévoir les propriétés de 1'état de
base et d'interpréter les propriétés physigues des métaux magnétiques
(nickel par exemple) qui ne font pas intervenir d'excitations avec ren-
versement de spin. Cependant, 1l'interprétation de propriétés magnétiques
telles que la variation de 1'aimantation avec la température, la section
efficace de diffusion, a nécessité 1l'introduction de la méthode de la
phase aléatoire (RPA) qui prévoit l'existence d'excitations collectives
(ondes de spin) et non plus seulement d'excitations individuelles
(paires électron-trou). Ces méthodes ont &té utilisées - avec des
approximations supplémentaires nécessaires pour surmonter les difficultés

numériques - pour calculer entre autres la constante de rigidité D des

« (WAK 65, WAK 6L, YAM 63)
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ondes de spin, la susceptibilité magnétique dynamique X(E,w)9 etc...
Lorsque la tempdrature croit, les prédictions qualitatives de ces modéles
(HF, RPA) ne sont plus en accord avec l'expérience et il faut utiliser
une méthode tenant compte ‘de facon plus correcte des corrélations
électron-électron : la plus simple est la méthode de la phase aléatoire

renormalisée (MOR T73).

Cependant, d'un point de vue théorique, la validité de tels
mod&les reste 3 prouver et le probléme du magndtisme itinérant dans les
métaux de transition reste largement incompris. De plus, d'un point de
vue expérimental, les donn€es physiques sur les excitations des ferro-
magnétiques en dessous et au-dessus de la température de Curie sont rela-
tivement rares ; quant aux données sur les antiferromagnétiques, elles
sont pratiquement inexistantes. Il est donc trés difficile dans 1'état
actuel de faire une comparaison détaillée entre données expérimentales
et théoriques et donc de déterminer le domaine de validité des modéles
théoriques. C'est pourquoi d'un pcint de vue général, il apparait néces-
saire de poursuivre les #tudes expérimentales dans ce domaine difficile.
Pour notre part, nous nous proposons d'étudier les excitations magné-
tiques dans le composé FeRh. Celui-ci est intéressant & plus d'un titre
il présente en particulier au voisinage de la température ambiante une
transition.du premier ordre entre une phase antiferromagnétique et une
phase ferromagnétigque, permettant ainsi une étude des spectres d'ondes

de spin dans les deux phases.

Afin de clarifier la situation expérimentale et théorigue,
nous rappelons successivement pour les ferromagnétiques puis les anti-
ferromagnétiques de bandes les principaux résultats expérimentaux obtenus.
Nous décrivons alors les interprétations de ces résultats en explicitant
les hypothéses de calcul qui ont €té faites dans l'approximation de la
phase aléatoire (RPA) pour évoquer ensuite les limites de ces calculs.
Enfin, nous résumerons les propriété€s physigues du composé FeRh en
montrant les liens existant entre celui-ci et les métaux précédemment

décrits.



ONDES DE SPINS DANS LES FERROMAGNETIQUES ITINERANTS

Nous nous limitons dans ce paragraphe & une revue des princi-
paux résultats concernant les ondes de spin dans le fer, le nickel et le

cobalt.

A - RESULTATS EXPERIMENTAUX

1 - Fer (cubique centré)

Le fer a été le premier ferromagnétigue de bandes qui a été
étudié. Les premidres études dates de 1954 (LOW 5L4) et 1960 (LOW 60) mais
elles se limitaient aux petits vecteurs d'onde g. Des travaux ultérieurs
sur le FeSi (L % de silicium) par Shirane (SHI 65) et Pickart (PIC 67)
puis sur le fer pur par Collins et al (COL 69) et Mook et Nicklow (MOO 73a)

ont permis d'€tablir les résultats suivants

a - Courbes de dispersion

La courbe de dispersion est isotrope dans les trois directions
de symétrie et augmente d'une maniére presque quadratique selon la rela-
: [}
tion Aw = Dqg, avec D = 280 meV.A2 (ef. fig. I.1).

.

b - Intensité et spectre de Stoner

L'intensité des ondes de spin diminue lentement Jjusqu'aux
environs de 90 meV puis décroit brusquement (cf. fig. I-2). Cette chute
soudaine d'intensité a été interprétée comme l'intersection de la courbe

de dispersion avec le spectire d'excitations individuelles dit "de Stoner".

c - Variation du spectre d'ondes de spin avec la température

L'étude du spectre de dispersion en fonction de la température

a #té faite par Collins et al (COL 69). Ils ont montré gue D décrolt
T 0,37

lorsque la température augmente suivant une loi (1 - ﬁ?) et en consé-

quence D tend vers zéro quand T tend vers T, (cf. fig. I-3).

d - Persistance des ondes de spin pour T > Tc

Des mesures 3 haute énergie ont montré la persistance dfexci-
tations bien définies avec une courbe de dispersion dans la phase para-
magnétique voisine de celle qui est observée dans la phase ferromagnétigue.

Ces résultats ne peuvent 8tre expliqués qualitativement par une théorie

de type RPA (COL 69),.
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Figure I-1 : Spectre d'ondes de spin du fer dans la direction [110] ; la
courbe représente la relationhw = Dg2 avec D = 280 meV,i2
(MO0 T3ay.
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Figure I-2 : Intensités en fonction de 1l'énergie des ondes de spin
dans le fer (aveec 4 % de silicium) (MOO T73a).
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Figure 1-4 : Spectre d'ondes de spin du nickel (MOO 69).



e - Enfin, les mesures citées précédemment montrent que la variation de
la position du point d'intersection de la courbe de dispersion avec

le ‘spectre de Stoner est indépendante de la température.

2 - Nickel (cubique 3 faces centrées)

On montre sur la figure I-4 les résultats obtenus sur le nickel

par différents auteurs (MOO 69, MIN 69, FRI 71, RIS 6k).

a - Courbe de dispersion

La courbe de dispersion montre pour un vecteur de diffusion
-~ - . ° - - - o
q > 0,2 une 1légére différence suivant la direction de symétrie considérée.
La valeur de D 3 la température ambiante a été déterminée comme E€tant

°2
de L00 meV A”.

b - Intensité et spectre de Stoner

Mook et Nicklow ont constaté une décroissance brusque de
1'intensité des ondes de spin diffusées & partir d'une énergie dont la
valeur dépend de la direction de symétrie (100 meV pour la direction
[100])‘ Ceci a été interprété ici encore par l'intersection de la courbe

de dispersion des ondes de spin avec le spectre de Stoner.

¢ - Variation du spectre d'ondes de spin avec la temp€rature

Les mémes auteurs (MOO 73b) ont montré que lorsgue la température aug-
Q

mente, D décroit depuis une valeur de 555 meV A2 4 une température de

O -
4,2 K jusqu'd une valeur de 280 meV Ae 4 la température critigue. Ceci
est en opposition avec les résultats de Minkiewicz et al (MIN 69) gqui
ont dé&terminé que D décroissait jusgqu'd la valeur zéro suivant une loi

Eg)og39

en (1 - 7 lorsque T approche de T, (résultat similaire 3 ceux

observés dans le fer). Cette différence de résultats provient sans doute
de ce que les premiers ont déterminé D 4 partir de groupes de neutrons
dont la position en 4y est supérieure & 0,12 alors gque Minkiewicz et
al ont utilisé des groupes dont la position en a7, est inférieure & 0,10,

Ceci illustre la difficulté de telles mesures.

d - Persistance des ondes de spin pour T > Tc

Comme dans le cas du fer, les courbes de dispersion d'ondes de
spin ont &té observées dans la phase paramagnétique (cf. figure I-5)

(MIN 69, MOO 69).
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Figure I-7 : Courbe de dispersion des ondes de spin dans le cobalt
(SIN 60).

Figure I-8 : Différents tracés possibles du spectre d'excitations
collectives par rapport au spectre d'excitations

individuelles.
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e - Ici encore, 1l'dtude en température a montré gue le point d'inter-
section du spectre collectif avec le spectre de Stoner ne varie pas

avec la température (figure I-6).

3 - Cobalt (hexagonal compact)

Lia figure I-7 montre les résultats obtenus pour le cobalt par

Sinclair et al (SIN 60).

Courbe de dispersion

Les courbes de dispersion sont isotropes dans les trois direc-
tions mesurées. La valeur de D 4 la température ambiante est de 371 meV A2
Pickart et al (PIC 67), en utilisant la diffusion inélastique des neu-
trons polarisés, ont montré que la courbe de dispersion d'ondes de spin
quand g est petit pouvait se mettre sous la forme Aw = Dq2(1 - Bq )
dans laquelle D = 384 meV Xg et- B8 = 3,1 22. Ce qui est en bon accord
avec les mesures de Sinclalr et al. Malgré une structure trés différente

le CoFe a une courbe de dispersion presgue identigque.
A notre connaissance, 1l n'existe actuellement aucune analyse
d'intensité des ondes de spin diffusées ni aucune &tude en fonction de

la température.

B - INTERPRETATION

Dans un moddle de Hartree-Fock (Stoner), un ferromagnétique
itinérant est caractérisé par un spectre 4’ excitations individuelles
¢lectron-trou avec des renversements de spin dont le vecteur d'onde q
et l'énergie wia sont relifés aux énergies de Hartree-Fock e par la

ko
relation

= > —_ -
hogy = fhage 7 fxs
Le spectre correspondant est représenté sur la figure I-8. C'est en

1963 que Izuyama, Kim et Kubo (IZU 63) ont montré qu'il €tait possible
d'obtenir conjointement au spectre de Btoner un spectre d'excitations
collectives (ondes de spin) en utilisant 1l'approximation de la phase

"aléatoire (RPA).



La méthode RFA est &équivalente 3 la mBthode de champ mol&cu-
laire : le champ effectif auguel sont soumis les E&lectrons au point ;
est égal 8 la somme du champ extérieur H et du champ moléculaire 40 aux
interactions

H(r) = H_ + Hn(}’)

>
r

" ce dernier étant proportionnel & 1l'aimantation m(;) au péint . Ce
calcul a &té& fait en représentant la structure de bandes des €lectrouns
de conduction par une bande unigque traitée dans l'approximation des
liaisons fortes. Cette bande est alors issue d'orbitales fs'! non d&géné-
rées @(? - X} centrées sur chaque site A. Comme nous le montrons plus
loin (ef. II-A1), le spectre d'ondes de spin est obtenu en cher-

P4

chant les poles de la susceptibilité généralisée x(g,w)b Celle-ci s'écrit

N{_'¥ - Xo(aaw>
-

T - v(q) x

°(

. -+ . . . - -
dans laguelle v{q) contient les interactions entre &lectrons et x (g,w)

est la transformée de Fourier de la susceptibilité sans interaction

S
oWss - 0 ~1qQh
x (a,uw) = 2 x; (w) 1
\ u
A
et
—
N\ £ > £,
_ S” nka n'kfo’ +
X u(w) A Z;__q <®ngc|skl@n'K'0'><® 'g'c'lsu!¢n§o>
- > w - £ = - £ =
nko,n‘'kfo! n'k'o! nko
fngg est la distribution de Fermi-Dirac pour un &tat ko
n esgst 1l'indice de bandes
A et u sont des indices de sites
i e Pl i g
®§ sont les fonctions d'onde des &lectrons dans 1'état k
81 on néglige les interactions &lectron-électron interatomigues V(a) = U,

ol U est 1l'intégrale de Coulomb intra-atomigue

S22 2. 2,7, ;
y= | 2r) e et (rl) o3 a7,
> 3
Ir - r'|

)‘(dépend des énergies Hartree-Fock S via x° et de l'intégrale de

Coulomb U.

La figure I-8 montre plusieurs tracés possibles des excitations
é¢lémentaire sulvant la position relative du spectre de Stoner et des

ondes de spin. On voit gqu'il peut y avolr



- '}j .

- disparition du spectre d'excitations collectives dans le continuum
d'excitations individuelles ainsi qu'il 1'a été constaté dans le nickel

et dans le fer,

- disparition puls réapparition du spectre dtexcitations collectives

dans le spectre d'excitations individuelles (continuum),

- sucune interaction entre le spectre collectif et le continuum de Stoner.

On peut étendre ce calcul au cas plus réaliste d'une structure de bandes
“4". Dans ce cas, les fonctions d'onde sont des. combinalsons linéaires

des orbitales d @m(r ~ 2) (aveec m = 1,5) centrées sur les sites du réseau.
Le calcul du spectre d'ondes de spin se fait & partir du calcul de la
susceptibilité généralisée obtenue dans l'approximation de la phase alé€a-
toire (ou de champ moléculaire). Celle-ci dépend d'une part des énergies
géz) (n est 1l'indice de bandes) des fonctions d'onde Hartree-Fock, et
d'autre part des Eléments de matrice de l'interaction de Coulomb entre
fonctions d'onde d centrées sur les différents sites. On se borne en

général 4 considérer les intégrales de Coulomb et df'échange intra-

atomiques
22(F) e®o°_ (F1)

o 1
ghmt n n drar’
> >
ERE
* L > 2 > %* >
o¥ (7)o (r') e“o_(r)o (r")
7 1 7
Jnlm = m m L o d?dr'

> >
lr - '

et on néglige les interactions interatomigues. Ce calcul est complexe
mais possible. Il a &té réalisé dans son ensemble pour le nickel par
plusieurs auteurs (LOW 70, COO T2) avec en général - et pour des ralisons
de complexité numérique - quelgues hypothéses simplificatrices non
essentielles. Il y a cependant quelgues limites 3 la validité du calcul

précédent

- en principe, les interactions interatomiques devraient &tre prises en

comptes,

- les corrélations entre &lectrons modifient considérablement les
intégrales de Coulomb et d'échange ; ces effets sont difficilement
calculables de sorte que U et J dans les calculs numériques sont traités

comme des paramétres.

I1 faut remarquer gue le coefficient de rigidité des ondes de

spins D = Lim i% peut &tre calculé directement & partir de la structure
a~>0aq

de bandes.
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A titre d'exemple, nous montroms sur la figure I-9 les résultats
obtenus pour le nickel et le fer (CO0 T2 et COO 76). Ces calculs dépendent des intégrales
Umm,et %mﬂ qui sont traltées comme des paramétres ainsi gque nous lé signa-
lons plus haut. La méthode utilisée est une méthode de champ moléculaire
valable 3 T = 0 K mais inapte & la description de phénomdnes & tempéra-
ture plus £levée et en particulier au-dessus de Tc' Moriya et Kawabata
* (MOR 73) ont développé une théorie modifiée de RPA, oll pour calculer la
susceptibilité généralisde, ils utilisent l'expression modifiée suivante

>

x{q,w)

et ils ajustent A de manidre self-consistante en négligeant sa dépen—
dance en g et w. Cette renormalisation leur a permis dtétudier les varia-
tio s en température de la suéceptibilité et de montrer alnsi que
l'existence d'ondes de spins au-dessus de la température critique Etait

possible (MOR T76).

En résumé, d'un point de vue expérimental, les courbes de dis-
persion dans le fer, le nickel et le cobalt présentent une croissance
paraboligue que 1l'on peut décrire analytiquement par une égquation du type
w = Dqg. Dans le fer et le nickel, on a constat? une diminution brusgue
d'intensité pour un vecteur d'onde q, et une énergie md‘qui dépend de la
direction de symétrie considérée. Celle-ci est attribuée & la pénétration
du spectre d'ondes de spin dans le spectre de Stoner. Lors d'une Eléva-
tion de la température, la constante D décroit alors gue q, et w, ne
varient pas. Enfin au-dessus de Tc il v a persistance du spectre d'ondes

de spin.

D'un point de vue théorique, le calcul du spectre d'ondes de
spin complet dans l'approximation RPA, bien que difficile, est possible

moyennant certaines approximations
- négliger les interactions interatomiques,
- considérer U et J comme des paramstres.

I1 ne permet cependant pas d'expliquer les variations du spectre avec

la température.

Remarquons que la différence fondamentale existant entre les
courbes de dispersion dans les métaux et les courbes de dispersion dans

les isolants est la diminution brusque d'intensité pour g > q. attribuée

~

a l'interaction avec le continuum de Stoner.
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Figure I-9 : a) Courbe de dispersion d'ondes de spin calculée dans le
nickel {(COO T2).
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b) Courbe de dispersion d'ondes de spins calculée dans le fer.
Les barres représentent les résultats expérimentaux de
Mook et Nicklow (MOO 73) les deux tracés représentent les
meilleurs calculs (COO0 T76).



ONDES DE SPINS DANS LES ANTIFERROMAGNETIQUES ITINERANTS

A l'heure actuelle les &tudes sur les antiferromagnétiques
itinérants sont assez peu nombreuses, et seuls le chrome et le manganése
v ont donné lieu & des études aussi bien théoriques qu'expérimentales.
"Nous allons décrire bridvement les résultats expérimentaux obtenus pour

ensuite parler des études théoriques gue ces résultats ont suscités.

A -~ RESULTATS EXPERIMENTAUX

1 - Le chrome {(cubique centrd)

Pour obtenir une structure antiferromagnétigue simple, 1l est
nécessaire d'utiliser un échantillon de chrome-manganése (1,6 & 5 % de
manganése) au lieu de chrome pur. La trés grande pente de la courbe de
dispersion conjointement & un moment magnétigue par atome trés petit

rendent les expériences difficiles.

a - Courbes de dispersion

La courbe de dispersion d'un antiferromagnétique est linéaire
lorsque q est petit et s'€crit analytiquement fiw = Cq. Sinha et al, les
premiers, ont mesuré la pente C de la courbe de dispersion (MUH 69) et
ont trouvéd une valeur de 220 meV.Z. Als-Nielsen et Dietrich déterminérent
une valeur de 450 meVDZ (ALS 69), tandis que les premiers cités publiaient
quelgues mois plus tard une valeur de 845 meV.Z (SIN 69). Als-Nielsen
et al aprés de nouvelles expériences d&terminérent une nouvelle valeur
de 1020an,Z (ALS T1). Différentes méthodes ont &té utilisées pour la déter-
mination de € ce qui pourrait expliquer les différences entre les valeurs

données.,

b - Intensité et spectre de Stoner

Seule une petite partie de la courbe de dispersion a pu &tre
étudiée. On ne peut donc tirer aucune conclusion & propos de l'inter-

action avec le spectre de Stoner.

¢ - Variation du spectre d'ondes de spin avec la température

Les auteurs cités précédemment ont constaté que C décroissait

d'une mani€re linéaire guand T approchait de T, .
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d - Persistance des ondes de spin au-— dessug de TC

La courbe de dispersion d'ondes de spin a &té suivie bien
au~déssus de T (1,52 Tc) par plusieurs auteurs (SIN 69 et ALS 69). Dans
la phase paramagnétique la valeur de C est indépendante de la température
et est de 100 mev,in Cependant dans l'ensemble de ces mesuressla résolu-

tion est mauvaise et d'autres expériences semblent nécessaires.

2 - Mangandse y (cubique faces centrées)

B, Hennion et al (HEN 76) ont étudié la diffusion inélastique

des neutrons dans un cristal désordonné de Mn73Ni .

27

a - Courbe de dispersion

Ils ont obtenu une courbe de dispersion (cf. figure I-10) pré-
sentant en g = O un écart en énergie de 3 meV dfi & l'anisotropie. Malgré
la largeur assez importante des groupes de neutrons diffusés ils ont pu
déterminer la constante C comme étant de 201 £ 3 meV.X (a8 une énergie
de 70 meV la largeur du groupe de neutrons couvre toute la zone de

Brillouin 1!).

b - Intensité et spectre de Stoner

La largeur inusitée observée sur les groupes est due sans

aucun doute 3 une interaction avec le spectre de Stoner.

A notre connaissance aucune étude en fonction de la tempéra-

ture n'a été entreprise.

B - INTERPRETATION

L'ensemble des considérations développées lors de l'interpré-
tation des courbes de dispersion des ferromagnétiques est applicable au
cas des antiferromagnétiques ; cependant, le calcul en est un peu plus
complexe. Dans le cas d'un ferromagnétigue, g est un bon nombre guantigque
et le calcul de la susceptibilité est simple ; dans le cas d'un anti-
ferromagnétique, la symétrie de translation est réduite et chaque Etat
électronique est une combinaison des &tats X et k = @, ou @ est le vec-
teur d'onde de la densité de spin (m(?) o cos a.; aimantation au point 7).
La dimension de la matrice susceptibilité qui détermine les ondes de

spins est donc multipliée par deux par rapport au cas ferromagnétigue.
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Figure I-10 : Courbe de dispersion d'ondes de spin dans le manganése Yy
(HEW 76).
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Figure I-11 : Différents tracés possibles suivant les positions du
spectre d'excitations collectives par rapport au spectre

d'excitations individuelles




Le spectre d'excitations individuelles est différent de celul
du cas ferromagnétique du fait que les bandes + et - sont les mémes . La
figure I-11 montre les différents cas possibles sulvant les positions
relatives des spectres d'excitations individuelles et collectives. Deux
cas se présentent suivant la position du spectre d'excitations collec-

tives par rapport au spectre d'excitations individuelles

1 - 8i 1a vitesse des ondes de spin est grande, le spectre d'ondes de
spin ne tombe pas dans une région (w, g) ouU il existe des excitations
individuelles et 1l'onde de spin est bien définie {on appelle vitesse
des ondes de spin la quantité C dans 1l'équation analytiquefw = Cq,
qui décrit la courbe de dispersion d'ondes de spin pour des vecteurs

d'onde g petits).

2 - 8i la vitesse est relativement faible, l'onde de spin devient dégéné ~
rée avec les excitations individuelles et est alors amortie par

interaction avec ces excitations.

Les limitations & la validité du calcul RPA que nous signalons plus haut
pour le ferromagnétique sont naturellement les mémes dans le cas de

1'antiferromagnétique.

Malgré les difficultés rencontrées, un calcul a €té€ fait par
Young (YOU 76) pour interpréter les résultats expérimentaux obtenus sur
le manganése y. L'accord obtenu est bon, mais il faut souligner 1'impré-
cision des résultats expérimentaux obtenus dans les antiferromagnétiques

itinérants.

En résumé, les courbes de dispersion dans le chrome et le
mangandse y présentent une croissance linéalire que 1l'on peut décrire
analytiquement par une &quation du type w = Cgq. Les largeurs inusitées
rencontrées dans le manganése y montrent gu'il y a dans ce cas inter-
action entre le spectre individuel et le spectre collectif. Lors de
mesures en températures faites sur le chrome on a constaté de plus une
décroissanée linéaire de C lorsque la température augmente et une per-—
sistance des ondes de spin au-dessus de la température de Curie.

D'un point de vue théorigue, le calcul développé dans le cas ferroma-
gnétique est applicable aux antiferromagnétiques, bien gque dans ce der-
nier cas 1l soit plus complexe. Par contre les limitations & sa validité

sont les mémes.



P ROPRIETES PHYSIQUES DE FeRh

A - INTRODUCTION

Dans ce paragraphe nous allons exposer les données expérimen-—
‘tales et théoriques que nous possédons & propos de l'alliage crdonné de
fer et de rhodium. Aprés avoir rappelé la structure nucléaire et magné-
tique de FeRh, ainsi que la maniére dont varie la température de tran-~
sition avec différents facteurs tels que pression, champ magnétique,
etec..., nous exposerons les résultats de la détermination des moments
magnétiques du fer et du rhodium dans les phases antiferromagnétique et
ferromagnétique. Puis nous décrirons les tentatives d la fois expérimen-
tales et théoriques qui ont été faites pour essayer de préciser le
méecanisme de la transition. Nous parlerons enfin des mesures de résisti~

vité, chaleur spécifique...

B - PROPRIETES PHYSIQUES

Les alliages ordonnés de fer et de rhodium présentent au voi-
sinage de la composition équiatomigue une transition du premier ordre
d'un état antiferromagnétique vers un état ferromagnétique pour une
température TT qui dépend fortement de facteurs tels que la pression,
la température, etc... Cette transition a &té& mise en évidence par
Fallot en 1938 (FAL 38) qgui constata un accoissement subit de l'aimanta-
tion sous l'effet d'une élévation de température, le phénoméne Eétant
accompagné d'une dilatation en volume de %. Des mesures de rayons X
(BER 61) et de diffraction neutronique (BER 62) ont permis 4 la fois de
préciser la structure cristalline du composé et de montrer gque l'alliage,
antiferromagnétique 3 basse température, devenait ferromagnétique au-
dessus de TT. Le compqsé FeRh a la structure nucléaire de CsCl, c'est-
3-dire cubique 8 deux atomes par maille. Si 1'on considére que le fer
est & l'origine du cube, dans ce cas l'atome de rhodium se trouve en
(2, 2 2y

22 2 2
pérature de Curie de l'alliage Fe

a étant le paramétre de la maille. En dessous de 693 K, tem~
SORhSO’ et au-dessus de la température
de transition Tos Bertaut et ses collaborateurs ont montré que les mo-

ments magnétiques du fer et du rhodium s'ordonnent ferromagnétiquement

et que les raies magnétiques se superposent aux railes nucléaires

(cf. figure I-12). En dessous de la température de transition TT9 la

phase est antiferromagnétique car les raies de surstructure magnétique

s'indexent dans une maille cubigue doubl&e dans toutes les directions

(cf. figure I.13).



Figure I-712 : Structure ferromagnétique de FeRh.

Figure I-13 : Structure antiferromagnétique de FeRh.



Dans cette étude réalisée sur un alliage & 53 % de rhodium
pour lequel Tc = 680 K et TT = 333 K, les moments des atomes de fer et
de rhodium dans la phase ferromagnétique ont &té déterminés comme &tant

respectivement de uFe = 3,2 My et M 0,9 Hy e Ultérieurement, Shirane

et al (SHI 63 et SHI 64) ont précisghles valeurs de ces moments par une
étude de neﬁtrons polarisés sur un alliage & L8 % de Rh qui est ferro-
"magnétique 3 1'ambiante. Cette étude plus précise a permis d'évaluer
1'influence de l'environnement sur la valeur du moment du fer, les
alliages étudiés n'étant pas stoechiométrigues. Les valeurs des moments
obtenus pour différentes concéntrations en rhodium sont montrées sur la

figure I-1h4. On note Fe. les atomes situés sur le réseau du Ter et Fe

les atomes substitués sir le réseau du rhodium. Par contre dans lfarran-—
gement antiferromagnétigue il est difficile de séparer les atomes de

fer des atomes de rhodium. En supposant le moment du rhodium nul, un
moment de 3,3 uy par atome de fer a été déterminé par Bertaut et al.
Shirane a remarqué que les atomes de rhodium dans cet arrangement anti-
ferromagnétique ont un environnement de quatre atomes de fer dont les
moments sont paralldles et de quatre atomes de fer couplés antiparalleé-
lement aux précédents : les interactions d'échange agissant sur le rho-
dium s'annulent donc et les moments du rhodium ne sont donc pas ordonnés.
Dans cette hypothdse, il détermine la méme valeur que celle donnée par
oo 3,3 vy

leurs résultats montre en outre que la détermination de uFe n'est pres-

Bertaut (BER 62) pour le moment du fer . L'analyse de

que pas affectée par l'incertitude sur le moment du rhodium. Des &tudes
plus récentes de diffusion diffuse des neutrouns semblent montrer une
disparition du moment du rhodium (XKUN 71). Cependant, la précision des

résultats obtenus ne peut condulre & une affirmation probante.

Ainsi que nous l'avons indigqué plus haut, la température de
transition TT dépend fortement de la pression, de la stoechiométrie, du
champ appliqué et d'une manidre plus difficile & comprendre du mode de
fabrication. Les trois premiéres dépendances sont illustrées sur la
figure I-15 (VIN 75, WAY 68, ZAV 67). Lommel et Kouvel (LOM 67) ont montré
sur des échantillons en poudre, que d'une part l'augmentation du temps de
recuit entrainait une augmentation de la température de transition, et
que d'autre part la température de transition d'un échantillon en film

était plus élevée que celle d'un échantillon massif. Malheureusement,

ces informations ne semblent pas s'appliguer pour un monocristal.
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Une étude détaillée de 1'&volution de la température critique
(KOU 66) avec le champ appliqué a mis en évidence un accroissement
important d4'entropie & la transition, supérieur & celui prévu pour
l'entropie de réseau. Cet accroissement a été 11ié 8 la différence entre
les coefficients de chaleur spéecifique &lectronigque dans les phases
ferromagnétique et antiferromagnétigue due elle-méme & la différence
- probable des structures de bandes dans les deux phases magnétigues
(TU 69, IVA 71, RIC 73). Ricodeau et Melville (RIC T72) ont falt une
étude théorique approfondie de la transition, examinant les différentes
contributions possibles & 1'énergie libre et leur &€volution en fonction
de la température. Les résultats de leurs estimations ont été dans
l'ensemble en bon accord avec l'expérience tant en ce gui concerne la
variation d'entropie & la transition que 1l'é@volution du champ critique
en fonction de la température. Toutefols, ces calculs avaient pour base
des donnfes macroscopigues mesurées, et non une connaissance mlcrosco-
pique de la structure électronique de l'alliage ordonné. Par ailleurs,
des mesures détaillées, en Tfonction de la température et du champ magné-
tigque appligué, de l'aimantation, de la résistivité, des chaleurs spé-
cifiques sur des alliages de compositions différentes, ainsi que sur
des alliages ternaires ol une impureté de transition étailt substituée
partiellement au rhodium (KOU 66, TU 69, SCH 72, 7L4) ont montré en par-—
ticulier l'extréme sensibilité de 1l'ensemble des propriétés <Tcrit’
chaleurs spécifiques, résistivités & haute température par exemple) &
la présence et & la nature des impuretés. L'existence probable de moments
géants entrainant une inhomogénéité magnétique a été suggérée pour les
alliages ayant un excés méme faible de fer (SCH Th). Récemment, Y. Khwaja
et M. Nauciel-Bloch (KHW 77) ont traité d'un point de vue théorique
l'effet d'une impureté isclée sur la structure de FeRh dans la phase
antiferromagnétique. Ils ont montré que les effets d'un écart a la
stoechiométrie ne se fdnt pas sentir de facon symétrigue suivant qutil
s'agit d'un excds de fer ou de rhodium. Ceci1 confirme l'existence pos-
sible de moments géants. Leurs résultats sont en accord avec les calculs

de structure de bande achevés récemment 3 Strasbourg (KHA 76).

L'ensemble de ces résultats montre 1'intérét d'un tel composé,
tant du point de vue théorigue qu'expérimental. La structure simple de
FeRh conjointement & l'existence des deux phases antiferromagnétigue
et ferromagnétique sont des raisons supplémentaires pour une &tude plus

compléte des propriétés magnétiques d'un tel composé.
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CHAPITRE it

LA DIFFUSION INELASTIQUE DES NEUTRONS : TECHNIQUE DU “TROIS AXES"

La recherche des excitations é&lémentaires dans un solide peut
steffectuer par un grand nombre de technigues expérimentales (diffusion
raman, diffraction X, diffusion des neutrons, ect...). L'intérgt de
la diffusion des neutrons vient de ce que les neutrons thermigues issus
d'un réacteur ont des énergies et des quantités de mouvement du méme
ordre de grandeur que celle des excitations & étudier. D'autre part, en
raison de la faible absorption des neutrons par la matiére condensée, une
analyse en énergie et en impulsion de la diffusion peut &tre effectuée,
afin de déterminer les spectres dans la totalité de la zone de Brillouin.
Le neutron étant porteur d'un moment magnétique, 1l est possible d'obtenir
non seulement les spectres de phonons mals aussi ceux des magnons
(excitations magnétigues). L'appareil qui va nous permetire une telle
dtude utilise la diffusion et la diffraction des neutrons comme moyen

d'analyse en énergie et en impulsion. Il est appelé& un "trois axes'.

Aprds un rappel théorigue sur la diffusion in&lastique des
neutrons, nous donnerons bridvement le principe de cet appareil et sa
réalisation technique. Les paragraphes suivants seront consacrés aux
méthodes de mesure, puis aux difficultés inhérentes & de telles expériences.
Nous présenterons ensulte la fonction de résolution d'un spectrométre &

trois axes et son utilisation lors des dépouillements.
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A - RAPPEL THEORIQUE SUR LA DIFFUSION INELASTIQUE DES NEUTRONS

1 - Section efficace de diffusion inélastigue dans les métaux

Les neutrons possédant un moment magnétigue vont interagir avec
les moments magnétiques des atomes considérés. C'est le cas lors de 1la
recherche des ondes de spin dans un isolant en utilisant la diffusion
"inélastique des neutrons comme technique expérimentale. Le calcul de la
section efficace différentielle se rapportant & ces interactions est
alors fait en considérant que les moments localisés dans le cristal ont
le méme moment magnétique gue le moment isolé. Le résultat de ce calcul
est maintenant bien connu (VAN 54, GUR 68) et s'écrit si l'on considére 2 la

fois que les corrélations spin-réseau et le magnétisme orbital sont négligeables

2 K j i -ig(R.-K.,) <
d o _ 2 °F > > T3 B
oag - (Tovy) s jjm;z Fola) Fyola) e Zo?'é (8,57 85) %
+.oo
1 _ . Et o B _
X ST exp(~i =) <Sj(o) Sj(t)> (I1-1)

ol < > représente la moyenne prise sur les Eétats de spin et d'énergie du
cristal,

kn et ki sont les vecteurs d'onde diffusés et incidents,

rs est le rayon classigue de 1l'&lectron,

Y est le rapport gyromagnétique du neutron,

Fj(a) est le facteur de forme de l'iom j du cristal,

a, B sont les indices des composantes x y 2z,

= gF - ﬁI vecteur de diffusion,

o+ 0¥

=—%— vecteur de diffusion unitaire

lq
et Sj composante suivant o du spin de 1'ion j.
Cette formule n'est valable gue pour les isolants magnétiques. Par contre,
dans un métal, le recouvrement des orbitales des &lectrons d entralne
une délocalisation de ces électrons et en conséguence 1l y a une grande
différence entre le moment magnétique d'un atome dans le métal et celui
de l'atome isolé. Nous allons chercher une expression générale de la
section efficace dans laquélle la densité de spin n'est pas discréte
comme dans le cas de l'isolant mais distribuée continuement dans tout le
cristal. Nous montrerons gue cette section efficace est proportionnelle
3 la fonction de corrélation des densités de spin. Puis dans le paragraphe

suivant, nous ferons apparaitre le facteur de forme de la densité Elec~-



tronique dans l'expression de la densité. Enfin, nous moatrerons la

proportionnalité de la section efficace et de ls susceptibilité générali-
sée x(g,m) avant de calculer explicitement cette susceptibilité dans le
cas d'électrons en interaction les uns avec les autres. L'expression de
la section est alors donnée, et nous comparons celle-cil avec la section

efficace calculée dans le cas d'un isolant.

a - Expression générale de la section efficace

En remarquant gue lors du calcul des £€léments de matrice de
l'interaction moment magnétigue - neutron on peutl séparer la partie
correspondant au neutron de la partie correspondant au diffuseur, (IZY T70)

- .
on peut écrire

2 K X
aoc 1y 2 _F _ > ~
FIEE oiT, Yn) " /L, <6@B eueﬁ) SuB (g,uw) (11~2)
I afB .
avec
. oo

5 1 -5 J > _ia ;—iwt > >
a . B e— £ * i § - -
uug(q5w) 2 ), dr i} dr B e <0u(r+r ,t) oB(r )>dt (TI-3)

-~ > i - . -
ou O&(r) est la composante o de la densité de spin des &lectrons dans le

métal. Elle peut s'exprimer dans le formalisme de la second guantification

. n
o(7) = ¥*(F) w(¥) (II-4)
-+
AN Y (1‘> "
o Y(r) = * et V¥ (;) = (W:(;> W:(;)>
v, (T)

>
Y(r) est la fonction d'onde a deux composantes des glectrons et o un
vecteur ayant les matrices de Pauli comme composantes. En introduisant

la transformée de Fourier de la densité de spin

N L >
-ig.r N
g(q) = e P g(r)ar (I11-5)
v
Ltéquation (II-3) se réécrit
> 1 i ~iwt - -
. — _ =

Otg(q,uﬂ T e <o (a,t) og(-a)> dt (11-6)

b - Facteur de forme

Afin d'exprimer o(q) remarquons qu'il est possible d'écrire la
densité de spin au moyen des opérateurs de particules utilisés en seconde

gquantification. Soit



y(¥) = ¢ wk(¥) cy
>
k
et (11-7)
gt + > +
¥ (r) = E Wﬁ(r) CK
k

l'opérateur. ¥ diminue le nombre total de particules d'une unité alors

"

) + . . . .
que l'opérateur Y 1l'augmente d'une unité&. La densité de spin s'écrit

alors dans le formalisme de la deuxidme gquantification

() = vH(F) ov(

>
r

) (11-8)

Cette &gquation s'dcrit alors en utilisant des fonctions de Bloch o7

(I1-9)

i
]

o
LR g
Q

R

Q
=4
Q

Q

I3
=¥
Q

@
Y
Q

N
o(r)
> >

kK k' o of

On peut séparer la fonction @KO en une partie de spin et une partie

spatiale @EO= @E Xg
. -
Exprimons alors olq) :
> -+ 27D \ ! + +
_ -iq.r -
og(q) = dr e é _ ox o, C2o Xg Xy Cligr (rz-10)
k k' o o
dans laquelle x, = (O) et X, (1)

Le calcul de la somme sur o et o' ne présente aucune difficulté et n'est
pas reproduit ici. Pour continuer notre calcul nous introduisons 1l'appro-
ximation des liaisons fortes, et nous nous limitons par simplicité & une
bande étroite non dégénérée. Dans ce cas, si on appelle o(¥) l'orbitale
sur laquelle est développée la fonction de Bloch et en négligeant la

partie spin

o(q) = | ar IR lo(F)|? §>, > > A (11-11)
2 Lo PFr ke
S
k k'
- ES s - 2
dans laquelle F(q) =/ dr et 7t |e(r)]|° n'est autre que le facteur de

forme de 1la densité électronique dans le métal.

c - Relation entre section efficace et susceptibilité généralisée

Pour évaluer Sus(a,m) on se sert du théoréme de fluctuation

dissipation démontré par Kubo (KUB 66) et qui relie S (qd,0) & la partie

af

symétrique du tenseur de susceptibilité magnétique. Soit
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2 2 2 - o 2h (s) ,» . _

g vy S, ¢ (dow) = 1 ”We—@fﬁm Im Xgg (a0 ie) (11-12)
a e B (Do) = e, (B v s, (Bw)] (11-13)
ans laguelle «8 QW) = SiS,g q.w 30 q,w J

,a relation (II-12) nous monbtre gue l1'intensité recueillie dans le
détecteur est directement proportionnelle & la susceptibilité magnétigque
généralisée. Cette derniére est donc en relation direct avec la détermi-
nation expérimentale du spectre d'ondes de spin. Montrons alors gue le
caleul de cette susceptibilité généralisée se raméne au calcul dfune

fonction de Green. Celle-ci s'écrit (KUB 57)

> o2 i [T -ist-mt _ -
Xug<qsw) = g uy g /O e <[Oa(q,u) OB(~q)]>dt (TT-14)

-

avec l'aide de (II-9) et (II-11), xdg(q,m) peut s'écrire sous la forme

2 2
X 6(q9w) = gguB F{q) Xog (q,w)

N > i - -iwt-Et [ - PR .
ou X&B (q,m) = 7 /o e <LO&(q,t), Oék—q)l>dt (LI—16)
> 5T + +
et o'la) = I L Cgy X5 9 Xgo CR4Gon (I1~17)
7 oo

Si on introduit alors la fonction de Heaviside Y(t), X&B(q,w), apparalt
alors comme la composante de Fourier de la fonction de Creen s'écrivant

dans le cas général

v(t)<[a(t),B]>

<A(t,lB>> =

d - Calcul de la susceptibilité généralisée

Ainsi le probléme de calcul de la section efficace a été
ramené au calcul d'une fonction de Green. Le calcul de la susceptibilité
transverse X_+(a,w) est effectué 3 partir de 1'Hamiltonien des &lectrons

dens le métal.

g N + Ly Zii . cd o % >
= = / - -3 t — N
i Ho e Lo g CkG Cko 2 v = k. tvo k.o Ck ) Ck,+vc
g Vo7 ; ¢ 5 1 1 11 2 2 2 2
‘ 152 “1%2
(IT-18)
5
H, = ZJ Unf(x)n¢(k'>, ofi U est l'interaction de Coulomb intra-

i

atomique. £, est l'énergie propre des Zlectrons et le terme H_ décrit
23 1Y b o

k
les interactions coulombiennes entre &lectrons. On a pris les Eléments

de matrice de cette interaction comme constantes. L'utilisation de
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1'approximation de la phase aléatoire (RPA) nous permet d'effectuer le

caleul et le résultat s'écerit (IZU 63)

>
r_,(q,w)
> 2 2 2, -+ %
= II-1
X_+(q’w) g UB F(qa) T < v I‘_+(a:,w) ( 9)
f> = f> -
~ . + '

oll I (g,e) =% ket krg¥ (II-20)

-t > (k+0) - £,(X) - Hw

Kk FytETe 4
- >
et-ec(ﬁ) = ey - v L fg., est 1'énergie Hartree-Fock de 1l'électron k de
>
]
spin o s Ty est la k distribution de Fermi-Dirac pour un état de Bloch k4.
Examinons maintenant deux cas particuliers
- Cas_oll_il n'y_a_pas_ d'interaction_entre électrons (v _=_0)
dans ce cas
> _ 2.2 2 - ' _
x_p(a,0) = g7uy T la) T_ (q,v) (11-21)

Le calcul de la section efficace transverse donne alors en tenant compte

des relations (II-2), (II-12) et (II-21) et en utilisant 1'identité

LI % - inms(x)

x~-ieg
2 k T -
‘o _ 1 2 JF 20> ) _ 2 _
dede b (ran) T Fola) 00, (1 NgMg ez) E fio [1 f§+QO‘J x
k
x 6[50,(K+E) - EO(E) - ﬁm} : (11-22)

On voit donc qu'en l'absence d'interactions entre les €lectrons la
diffusion inélastique des neutrons ne donne lieu qu'd des excitations
individuelles d'électrons ; ceux-ci passent d'un état K,o 4 un état
K+a,dt Les processus sans changement de projection de spin apparaissent
avec un facteur 1 - ei dans la section efficace alors que les processus
avec changement de projection de spin apparaissent avec un facteur
1+ ei. En fait, lors d'une expérience on ne voit pas d'excitations
individuelles mais des excitations collectives. Le désaccord entre

l'expérience et le calcul ci-dessus vient de ce que l'on néglige les

interactions entre &lectrons.

- Cas ol 1l'interaction entre électrons est non nulle (v_# 0)

e Y L L L L L R e L e e e e e = = —

= (ry )2 L FQ(E)(1+e§) f% 1 5[1 - vr_+(3,w)] (I1-23)
-e



On voit donc que maintenant la section efficace a des pics trés étroits

pour des valeurs de w = wg gui satisfont la relation

i = vI__ (g,w) =0 (I1-24)

ou encore

1oe v IR R (11-25)
k & (k+q) - e(k) - Aw

Liexpression (II-2L4) exprime que la susceptibilité généralisée a un pole
(cf. équation (II-19). Cela détermine donc le spectre d'excitations €1&-
mentaires du systéme. La solution de 1'équation (1I-25) donne donc & la
fois des excitations individuelles (Stoner) et des excitations collectives,

qui correspondent & l'expérience.

> .
Pour des valeurs de w proches de ws(q), nous avons la relation

- A
1 - vl“(q,w) = m

~ R - |
- = = - 11-26

—ws(q) } avec n 21,N¢ NJ ( )

od n est le moment de spin total du systéme d'€lectrons dans le métal.

En remplacant (II-26) dans 1'éguation (IT-23) oli w est > 0 pour 1'émis-

sion d'une onde de spin et o < O pour l'absorption d'une onde de spin

2 %k -

ig 2 2,4 “Fon 2y | 1.1 >

e 2 g e e _— e - +

REN (xoyn) e (q) i 2 (1+eZ) LPQ 5 E 2} G[FP, Ep + ﬁws(q)J
(11-27)

ol n_ = —_ . est le facteur de population, autrement dit le nombre

q Bﬁws

— ¥ o
d'occupa%ions reiatif 3 1'état d'énergile ﬁws et de vecteur g.

Sous cette forme, l'expression (II-27))est identique i la
section efficace correspondant au modéle localisé&. Un examen de cette
section efficace différentielle permet de dégager quelques enseignements

utiles & la réalisation d'une expérience.

- 1e facteur de forme de la densité &lectronique décroissant rapidement
- . ) . . . ..
avec ¢ l'intensité diffusée sera plus 1lntense au volsinage de l'origine

du réseau réciproque.

- Le facteur de population de bosons devient négligeable quand wy(a)
croit. Donc on aura avantage 4 étudier les phénoménes de création

plutdt que dtannihilation.



2 - Principe du spectrométre

La diffusion inélastique d'un neutron correspond & un transfert
de moment et d'énergie entre le neutron et le corps &tudié. En appliquant
alors les régles de conservation du moment et de l'énergie pour l'en-

semble du systéme neutron-&chantillon, on &crit

a(kF. - X.) = 4K

1 F (I1-28)
2 2 2y _
o /2mrl (kI - kF) = ﬁw

ou T et kF

: - jca P - e ” .
diffusé et K et hw le moment et 1'énergie transférée. La connalssance de

sont les vecteurs d'ondes du neutron incident et du neutron

. > . .
KI et KF permet de d&terminer K et w et de tracer point par point la
courbe de dispersion w = f(%).
3 - Réalisation

. > -
La connaissance de kI est obtenue en interposant dans le
faisceau sortant de la pile un monocristal orienté. Celui-ci en position

de diffraction sous un angle O donné, sélectionne les neutrons possédant

>
une impulsion {k1|telle gque la loi de Bragg XI= 24 sin@M = soilt

| k1]
satisfaite. d est la distance interréticulaire correspondant au plan de
diffraction utilisé. Pour connaltre |§Fl on disposera aprds l'échantil-
lon sur une direction de diffusion,un monocristal dit analyseur en posi-

tion de diffraction sous un angle OA' Les neutrons de vecteur d'onde
>

kg seront alors diffractés suivant un angle 2@A si ils satisfont 3 la
relation Ay = 24! sin@A = EH Un détecteur placé dans la direction
[ kg |
. . oo s F . .
ainsi définie permettra de compter les neutrons d'lmpulsion IKFI. Un

changement de GA et donc de 26A définit un autre vecteur d'onde iF' Il vy
a donc possibilité d'analyser dans la direction de diffusion choisie

toute une gamme de vecteurs d'onde KF'

Apréds avoir déterminé les modules des vecteurs KI et KF’ la
connaissance de la direction de diffusion permet de les orienter angu-
lairement 1'un par rapport & l'autre. Une nouvelle direction de diffu-
sion est obtenue par modification du positionnement du monochromateur
et de l'analyseur, tout en restant dans le méme schéma de diffusion. Le
processus de diffusion caractérisé par les relations ci-dessous est

alors défini (ef. figure II-1).



5 -3 mﬁ+
A (1«:1 - kF) = HK
2
A 2 2, _
2m (k7 = k) = fw

Ces édguations permettent de positionner dans l'espace réciprogue le
point KS w du spectre dtudié. Les effets des neutrons diffusés selon ce
. processus résultent d'un transfert de moment h% et d'un transfert
d'énergie A w

Lors de la 4iffusion sur un monocristal on sait gue K =71 + a,
ol 1T est un vecteur du réseau réciproque et 3 le vecteur de diffusion
ramené dans la premiére zone de Brillouin. La connaissance de l'orienta-
tion de 1l'échantillon est donc nécessaire pour projeter le schéma de dif-
fusion défini dans le repdre du laboratoire dans un repére 1ié & 1'€chan-
tillon. Aux difficultés expérimentales associées au positionnement des
angles du goniométre 3 axes, s'ajoutent les dgifficultés de la mesure de
1'intensité aiffusée. Au signal étudié va s'additionner le bruit de
fond (neutrons rapides, neutrons provenant de l'8chantillon...) et des
phénoménes parasites (raies de Bragg provenant de l'environnement de

1'échantillon, ordres multiples).

Dans le but d'optimiser le rapport signal sur bruit de fond,
nous discutons lors des paragraphes II-C et II-D des problémes de résolution
et de ceux liés aux combinaisons d'harmoniques donnant lieu a la diffu-

sion multiple.

4 - Description de l'appareillage

Les différents goniomdtres utilisés ont &té respectivement IN1
et IN8 de 1'Institut Laue-Langevin et HL du Service de Physigque et de
Résonance Magnétique & Saclay. Le choix de leur utilisation a Eté déter-
miné par les différents transferts d'énergie étudiés. IN1 permet 1'é&tude
des transferts d'énergie compris entre 20 meV et 150 meV. HL et INS ont
6té utilisés pour les transferts compris entre 1 meV et 60 meV. Nous
allons décrire plus particuliérement le spectrométre IN1T pour leguel nous
avons participé & la réalisation. Les deux autres spectrométres utilisés

différent seulement par la conception mécanique et la réalisation.

T01 est situé & la sortie du canal H8 gui est lui-méme tangent
5 la source "chaude". Les neutrons issus de cette source ont un spectre
o
dont le maximum est situé & 0,7 A, par opposition au spectre du modéra—
o]

teur qui est centré autour de 1,1 A. Sur cet appareil on va distinguer
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trois parties gui correspondent aux 3 axes : la partie monochromateur,

la partie &chantillon et la partie analyseur. Entre les parties mono-
chromateur et &chantillon, on dispose d'une protection biol@giqgen Afin
dfobtenir des neutrons incidents monochromatiques dont on peut faire
varier 1l'énergie, cette protection tourne autour d'un axe de rotation qui
passe par l;échantillon (figure ITI-2). La partie monochromateur proprement
"dite est constituée d'un trainard mobile (LM) se dépiagant dans llaxe du
faisceau direct, et d'un plateau permettant de faire tourner le cristal

monochromateur sur lui-méme (0 Le faisceau "blanc" (neutrons sortant

M>'
du réacteur) arrive sur le cristal monochromateur sous un angle @M. I1

est réfléchi suivant la loi de Bragg vers l'échantillon sous un angle 20,
par rapport au faisceau incident. Sur IN1 les angles minimum et maximunm
pour 20, sont de 22°% et L43°., A 1'angle minimum conjointement & une
position du trainard proche du coeur du réacteur correspondent les neu-
trons de plus haute &nergie (L0O meV). Les neutrons ayant emprunté le
canal de la protection biologique arrivent sur l'&chantillon avec une
impulsion ‘21[ et sous un angle Y par rapport aux axes du cristal définis-
sant le plan de diffusion. Les neutrons diffusés par l'échantillon ont
subi des transferts d'é€nergie et sont é&mis avec des impulsions EF; dans
des directions faisant des angles ¢ avec la direction des neutrons

incidents.

Le systéme analyseur consiste en un monocristal sur leguel se
. . . . . &>
réfléchissent, suivant la loi de Bragg, les neutrons d'impulsion ikF|

(1'angle d'arrivée des neutrons sur lt'analyseur est © les neutrons

I
réfléchis suivant un angle 20, sont alors comptés.

Le positionnement mécanigue des différents angles de 1l'appareil
est assuré par un ordipateur Télémécanique 2000 qui calcule les angles
@M, QGMS LM’ v, o, @A et 2OA suivant les données de la sorte de mesures
d effectuer. On peut voir sur les figures II-3 et II-4 la correspondance
entre le positionnement angulaire de 1'appareil et le schéma du réseaun

réciprogue qu'il reproduit.

B - METHODE DE MESURE

1 - Méthode & "K constant'

La mesure d'un magnon (ou d'un phonon) consiste 4 effectuer
des comptages dans 1l'espace (K,w) en déplagant le point figuratif du

spectrométre le long d'une courbe de cet espace. Dans la méthode & i
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constant, le vecteur d'onde K est gardé constant en module (et par

a + ?). Le seul paramétre variable est la

conséquent E et 1 puisgue X
fréquence w. Dans 1l'espace (Kﬂm)5 1a mesure consiste & décrire une portion
de droite AXAN (figure II-5a). En chacun des points Ai’ on compte le

nombre de neutrons diffusés pendant un certain temps. On obtient ainsi

un groupe de neutrons. Dans le schéma de diffusion dans le réseau réci-
progue le point M se déplace sur un cercle centré en 0 si l'énergie des
neutrons incidents (|KI|> est gardée constante. L'extrémité du vecteur

kI se déplace de M, a MNQ Si 1'énergie des neutrons diffusés [EF| est

gardée constante, le point M décrit un arc de cercle MTMN centré en R

(figure II-5b).

2 - M&thode 3§ "w constant"

L'énergie de transfert hw est gardée constante; La mesure dans
l'espace (E,w) consiste & se déplacer sur une droite de %'espace réci-
proque du cristal ([111], [110]9 [OOW]), La figure IT-6 montre le schéma
de diffusion correspondant. Le réseau réciprogue a été gardé fixe dans
cette figure : Iﬁll et iﬁFl sont constants, ® et ¥ varient. La mesure
s'effectue en se déplacant du point 0, au point ON' Dans le diagramme
(v, @) de la figure II-7, ol Q représente la droite considérée du réseau

réciproque, on a représenté le chemin O1 ON'

¢ - PROBLEMES ASSOCIES A LA MESURE

1 ~ Combinaisons d'harmonigues

Lors de la monochromatisation, on sélectionne non seulement un
. . - .
neutron d'impulsion lkI[3 mais également des neutrons correspondant aux

harmonigues Q‘EII’ 3{? etc... I1 en est de méme pour l'analyseur lors

1,

1
de diffusion. Dans la plupart des cas, seuls deux ou trois schémas sont

de la sélectlion de |K d'od la possibilité d'une infinité de schémas
possibles ; les autres sont &liminés pour plusieurs raisons : soit il
n'y a aucun neutron asyant 1'impulsion correspondante, soit le schéma de
diffusion correspondant aux harmoniques n'a pas d'intersection avec la
courbe de dispersion, ou bien encore si cette intersection existe la
section efficace en est négligeable, En effet, l'harmonigue le plus
génant est l'harmonigue d'ordre 2 du monochromateur. Le troisiéme harmo-
nique est souvent suffisamment faible pour &tre négligé. Par conséguent,
au magnon recherché il risgue de ne se superposer gu'une seule contribu-
tion complémentaire résultant de ce deuxiéme harmonigue, mais qui peut

8tre recueilli par le compteur s'il correspond & un harmonigue de
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l'analyseur. Le fait de changer l1'énergie initiale modifie les conditions
de réflexion de l'analyseur,et dans la plupart des cas, alors gue
1'intensité diffusée par les magnons n'est pas modifiée, le pic corres-
pondant & cette contribution supplémentaire disparait. Cette méthode est
régulidrement utilisée pour contrdler que l'intensité observée corres-
pond 3 une diffusion par un magnon. Four déterminer les conditions expé-
" rimentales de ces processus de diffusion multiple nous avons mis au point
des diagrammes permettant de prévoir les positions des pics parasites

et alors de les &liminer. Le schéma de principe de ces diffusions est
porté sur la figure II-8. Les déplacements effectués par le spectrométre

sont alors interdits dans les gzones hachurées de cette figure.

Un exemple de contamination correspondant 4 une expérience
cffectude sur IN1 est schématisée sur la figure II-9. Le neutron incident
o_
choisi a une impulsion ‘KI~ = §.2 A 1. La recherche d'une énergie trans-
férée de 18.15 THz (75 meV) nous oblige & choisir une impulsion finale
> o
kgl ae 5.57 a71.
position de diffraction pour les neutrons incidents d'impulsion
- °_1
2lk ] = 16,4 A
e

l'expérience. Comme 2jk;| = B{QF;, toutes les conditions sont réunies

On constate que le plan (112) de 1l'échantillon est en
et dans les conditions angulaires ¢ et w définissant

pour que la raie diffractée (112) se superpose au signal inélastique
recherché. Dans certains cas, on peut &liminer cette difficulté. D'une
part 1lfutilisation d'un monochromateur tel que le CGe permet, en raison

de sa structure diamant, d'éliminer les harmoniques d'ordre 2 lorsque le
plan (111) est en position de réflexion. D'autre part l'interposition

d'un filtre tel que le graphite, en raison de ses propriétés d'absorption,

permet un affaiblissement du pic de Bragg.

2 - Bruit de fond

Liextraction d'un signal inélastique dans une expérience dépend
comme on vient de le montrer de nombreux facteurs mais le probléme le
plus crucial est celul du bruit de fond. Les principales sources de bruit

de fond sont

- la perméabilité de la protection aux neutrons rapides,
- le bruit de fond de 17é&lectronique,

- le bruit de fond intrinségque & 1l'échantillon.

I1 est possible de se protéger contre ces deux premiéres sources. Par
contre, le bruit de fond 1ié & 1'échantillon est difficile & supprimer

si ce n'est impossible. Il provient de la diffusion incohérente de
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1'8chantillon et de la contribution de l'environnement de 1l'&chantillon dans

le faisceau. Lorsque l'essentiel de la diffusion incohérente provient

d'un mélange isotopique, la solution est d'utiliser un monocristal mono-
isotopique, solution cependant tr8s onéreuse. La polarisation nucléaire
de l'échantillon, gquand elle est possible, supprime l'incohérence de la

diffusion par les spins nucléaires.

D - LA FONCTION DE RESOLUTION

1 - Introduction

Du processus de diffusion inélastique &crit ci-dessus, 11
apparait que l'observation d'une excitation &lémentaire ne serait possible
que si le spectrométre a 3 axes est exactement positionné dans le schéma
correspondant & une création d'excitations élémentaires. Cependant, dans
la réalité, le processus a une certaine largeur qui en facilite 1'étude.
Cette largeur provient des imperfections de l'appareil : divergences
angulaires horizontales et verticales, mosalque des cristauX. Autrement
dit, un neutron a toujours une certaine probabilité R(ng) dt'&tre diffusé
dans des schémas K',w' différents du schéma primitif %,w. L'intensité
que l'on recueille dans le détecteur est alors le produit de convolution
de cette probabilité par la section efficace de diffusion 1n&€lastigue,
gui définit les points w, a pour lesquels la diffusion inélastique a lieu,

avec leurs poids respectifs.

L"idéal serait de pouvoir déconvoluer ce produit afin d'attelndre
directement la section efficace et donc la courbe de dispersion. En fait,
cette ddconvolution n'est actuellement pas possible. La seule possibilité
pour tenir compte de la résolution de l'appareil est d'utiliser un modéle
mathématique pour la section efficace et pour la fonction de résolution,
d'en faire le produit de convolution et de comparer le résultat &
l'expérience. Ce calcul d'intensité diffusée fait apparaitre les princi-

paux paramétres caractéristiques de 1'appareil et permet de les optimiser
- par le choix du monochromateur et de l'analyseur,
- par le cholx des divergences angulaires,

. > . . C e
- par le choix du schéma K,w qu'on peut a priori réaliser d'une infinité

de facons, en changeant KI (et donc ﬁF) ou T.
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Plusieurs auteurs se sont penchés sur le probléme de la résolution des
trois axes et son epplication & la mesure des excitations &lémentaires.
Parmi ceux-ci, on peut donner quelgues références (COO0 67, DOR T2,

CHE 73, WER 71, COO 68a, CCO 68b).

o - Méthode de calcul de R(E,uw)

Soit a Uqs Og, g (By>» Bis Boo 63) les divergences angulaires

0° 2
horizontales—(verticales) des différentes parties du Ffaisceau

0 correspond au faisceau source-monochromateur,

- 1 correspond au faisceau monochromateur-&chantillon,
-~ 2 correspond au faisceau échantillon-analyseur,
- 3 correspond au faisceau analyseur~détecteur.

Les indices M et A sont affectés au monochromateur et & l'analyseur.

On suppose que les lois de transmission des collimateurs et de
distribution des mosalques sont gaussiennes (les angles a. correspondent
alors & la largeur & mi-hauteur). Un neutron ayant des écarts y et & par

rapport aux positions centrales a une probabilité f(y, &) de franchir le
. éme .
1 collimateur

2 1 S 2
(y - Loy (I1-29)
a; 2 Bi

o
<

Co

it

®

<

fe]

{
RO I

de méme la probabilité de réflexion d'un neutron sur un plan faisant les

écarts ¢ et g' avec le plan du cristal parfait

} £ 2 ] ! 2]

( ) - 5 () (11-30)
M (A) M(a)

oj—

gM(A)(E’EV) = exp{~

avec n la mosaique horizontale et n) la mosaigque verticale. On
M ( M(A) 4

A)
démontre aisément (cf. appendice 1) que les probabilités horizontales
et verticales sont indépendantes lorsque les divergences et les mosalques

sont petites. Dans ce cas, la probabilité pour gu'un neutron de vecteur

Ei = KI + dﬁI faisant des angles Y, et 8, par rapport & la position
centrale arrive sur 1l'8chantillon s'écrit
2
. - BTy QXPI_ fl L, 1 ) x
T : = 2 2 2 2 . 2
o . +hn
Bd+uﬂ’2 sin2@ L 8, B MnM sin“e (I1I-31
0 _M M 5
dk 2 ] de 2 y1
X exXp - 5 (ZthM T + Y1) exp|- _2— (y1+tg©M —1;-—) exp|- 5
2@0' I B Enw I 2@1
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Ly Btant la réflectivité du monochromateur.

M
La probabilité d'obtenir dans le détecteur un neutron sortant
) ’ =+ -+ e .
de l'échantillon avec un vecteur d'onde kF + dkF = ké saisant des angles
Yo et 62 aver la direction centrale a une forme analogue
.2
B r 8
P = 3 A exXp .___2. (__.L + 1 ) x
2 5 5 > 2 B2 82+Mn'2 Sing@
V/B“+unﬁ sin” 0 - 2 377 A A - (11-32)
3 A A
: dk 2 yg ] : dk 2
X exp|- 5 (2tgd, —— - Y5) exp|- 5| exp|- —% (tgd, %= - Ys5)
2u3 I 2@2 EnA F

L t incidents (k. + dk 8 diffusés (k. + dk 5,)
es neutrons 1nciden s+ kI s Yy 1) et d1ffuseés F Fe Yoo 9o
définissant un schéma K',w' différent du schéma central défini par les

> >
neutrons (kI, 0, 0) et (kF, 0, 0).

Pour connaitre la probabilité d'un schéma E%w lorsque les
positions centrales définissent un schéma Kowo’ il convient de sommer
e > . > >
toutes les possibilités de réaliser le schéma K,uw a partir de K et kg
en les pondérant par les probabilités P, et P, définies ci-dessus ; la

rédsolution de l'appareil s'écrit alors

= e - . > =+ e -+ -+ =+ -
R(K,w) = { P1(kI+de,y1,¢1) Pg(kF+dkF,yg,62) 6(kI+de~kF~dkF~Q) x
2 -
[V/F] > > 2 > 2} _
x 6L§Em (kI+de) (kF+dkF), ﬁw‘ d(de)d(dkF)d61d62dY1dy2

(11-33)

Cette intégrale & 6 dimensions est ramenée 3 2 dimensiocns en tenant
compte des fonctions § qui donnent directement 4 relations. En raison

de 1l'indépendance des Variables horizontales et verticales, on intégre la
probabilité horlzontale sur v, et la probabilité vertlcale sur 6 Un
calcul algébrigue sans difficulté de principe montre que lorsgue le

domaine d'interprétation s'8tend & 1'infini, on obtient (cf. appendice 2):

R(K,w) = expL ZLJ Xy Ay X JJ (II-34)

i
=~
|

avec X.

&
=
i
=
i
=S

et A.

Hi
o
n
-
-
S
w



- 48 -

Ro et les Aij sont fonction des paramdtres caractéristiques du spectro-

> > - . .
métre et des valeurs centrales Ko’ U kI et kF ; les surfaces d'équi-

. e, : s = 2 =
probablilité R(E,w) = cte sont des ellipsoldes centrées sur K o . On
parle d'ordinaire de 1l'ellipsoide de résolution en faisant référence a

. - > 1
ltellipsofde R(K,w) = 5 R -

3 - Intensité détectée

L'intensité détectée pour une position du spectrométre est le
résultat de la convolution de cette fonction R(K,w) avec la section

efficace de diffusion inélastique des neutrons. Soit

I =c¢|R(K - K09 w o= ow) 5(K,w)dkdw (1I-35)
ou e€ncore
I =c|R(X) s(X + %O) a,x (11-36)

ol C est une constante d'appareillage qui tient compte du flux sortant
du réacteur, du volume de 1l'échantillon et de l'efficacité du détecteur.
C étant une simple constante multiplicative, nous n'en tiendrons plus

compte dans la sulte.

A ce state du calcul, une remarque s'impose : les expériences
sont effectudes dans un plan de diffusion horizontale. Dans ce cas, si
la section efficace de diffusion inélastique ne présente pas de singula-
rité autour de Q, 0 ou de corrélation forte entre a4, et Ay et qy, on
peut continuer & séparer la partie verticale des formules de résolution.
Autrement dit, cette résolution verticale se comporte comme un facteur
multiplicatif. Pour rendre l'intensité diffusée la plus importante
possible, le spectrométre doilit &tre compact afin gue les divergences
verticales soient grandes. Le calcul de l'intensit? diffusée n'est plus

4 effectuer que dans l'espace a4 trois dimensions Kx’ K W .

v
La forme théorique de la section efficace inélastique néces-
saire & la suite du calcul contient 2 termes : l'un est composé d'une
fonction delta donnant l'équation de la surface de dispersion pour une
largeur intrinséque nulle du phénoméne de diffusion inélastique ;
1'autre contient les facteurs qui définissent les poids & attribuer aux
différents points de la surface de dispersion (facteur de structure
dynamique, facteur de population...). Nous allons supposer gue ce dernier
terme est constant dans le domaine d'intégration ol la fonction de réso-

lution est importante. Soit



~)~L9~

> >
s(K,w) = F 8(w - £(X)) (I1-37)
ol w» = f(%) est 1l'équation de la surface de dispersion, donc
. N e 0O
I = F:/ R(E -~ K, w - w)é(w - £(%))akaw (11-38)

soit en introduisant la forme intégrale de la fonction delta, et les Xi

2 Pt
. comme précédemment

e
- , Fy L - - s % -
I = F../—m a, X R(X) 37 exp[ in(w, + X, - £(K + X)}du (11-39)
(¥ - X ) = X t o0 - = X
avec o i=15 3 = l e w _LOO = )_\L
or _ ey .
R(X) = R —ZZJ X, A.. X.|
T o SFPTL i Rag Ty
ij
. . > x
et si on développe f(KO + X)
£(F + %) = £(K) + z(éi—) X. + lf(ﬂ X, ( s Yy X, o+ (II~-40)
o - o JV3X. T i 2Z,J iV9X.9Xx.'> T3
1 1 KO ij 1] Ko

L'intensité s'écrit alors

- % 4 oo
F.R_ S
= - Z { X, - XL - I1-!
I 5T N du » dhX expt 5 XiCiJXJ z Dle E} (I1-41)

1

i 3 T
avec c.. = A, - B (G2
1] 1] 2 aXi an K
)

82f
sachant que giz—gif = 0, si i ou j = UL

s af .

D, =-iy (aX.) et Dh = iy
1 KO

E = iu[wo - f(%o)]

aprés un changement de variable sur les X. , l1'intensité s'écrit

F.R_ e e - " _
= ¥ - - —
T 57 o du » 4)X expL E ui(u) X, J expL K(u{] (11-Lk2)
2 det Ei .
avec K(p) = %r 4, —— + iu(wo - f(KO))
1 det C
8 f o
ol d;, = (BX.) et dh = -1
1 K
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Les matrices C’i sont obtenues en remplacant dans la matrice C la iéme

colonne par la colonne formée par les d; - L'intégration sur les X’

conclut & »
.

40

F.R — L ’
I = QHO J du e exp[-K(n)] (II-L3)
o /“1“2“3“u
avec ajazaauh = det 5
, F-R e .
et I = (2m) = —— exp[-K(u)] (II-4Y)

o ‘
= Vaet &

-~

Finalement, le calcul aboutit & 1'intégration & une dimension d'une

fonction complexe d'une variable réelle.

Dans l'approximation d'un développement de la surface de dis-

persion au premier ordre € = k& et on peut écrire !
+00
21 202 1
I = F.R_ —t— du exp{— B9 4 iua (II-L45)
© = - 00 b u O'J
_Vdet A
det C!
1 >
avee ¢~ = [ d p— et d = o, - f(KO)
1 det A

L'intégration de cette fonction simple donne alors l'expression analytique

de l'intensité

2
3/2 a
(em) 2 ol
I =RF — exp|- — (II-46)
© vdet A |9 02|

Dans cette expression, l'importance relative des différents paramétres

apparait ; le volume de 1'ellipscide de résolution qui s'écrit

AHQR
o]

V det A

montre comme on pouvalit s'y attendre que l'intensité détectée est propor-

(cf. Appendice 2)

tionnelle & ce volume. D'autre part, la distance du point de mesure a 1la

surface de dispersion intervient par do (car cette distance est &gale a

N E
| 9K

(oP)

L'expression de cette distance montre que l'on a intérét & prendre un

chemin expérimental paralléle au gradient de la courbe de dispersion.
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o représente la largeur de 1'intensité dans l'espace réciproque. Cette
largeur contient un mélange de résolution et de courbe de dispersion gqu'il

convient de minimiser pour obtenir les conditions de focalisation.

i - Conditions de focalisation

> N
Lors d'un balayage & g constant si l'on veut calculer le
pombre de neutrons arrivant sur le détecteur, il faut intégrer llexpres-
sion analytique de 1'intensité sur la variable énergie qui varie entre

0 et 1l'infini

3/2 i w2 .
(21) 2 __o B
N = RF EE———— exp 2 aw (II-47)
Jaet & |o] 7 ©
FR_LT°
soit N = ——=—— = F.V, ol V est le volume de l'ellipsolde de résolution.

V det A

L'dchantillon n'intervient dans cette intensité totale gue par le Tfacteur
F. L'expression de N est calculée explicitement dans l'appendice 2. Soit

en.omettant le facteur F

o (21) oo, BB, myky |eoted| (21)° %oy 8,84 n, ky |coted, | (TT-18)
: 2 2 . 2
\/( ngfﬂmi 51n26M) (u«g‘m?M%i) \/( 35+5§+ unA51n2@A) (oa§+ o§+lmA)

D'autre part, un calcul sans difficulté de principe nous donne l'expres-

sion de la largeur o (cf. Appendice 3) gqui s'écrit

2 2. 2 2 2 2 2, 2 2 2
+ .
p  lagrag)ng %y ) (ag+aling + ajag )
o~ = k. cotg o, *+ k. cotg © (11-49)
2, .2 4 4l I M 2 . .2 . une F A
1 0 Y p) 3 a
° )

avec k- exprimé en A#1 on obtient ¢ en Teralertz (101 Hz). Cette lar-

I
geur qui a pu &tre calculée moyennant l'approximation du développement
de la surface au premiér ordre est exacte dans le cas d'une branche
plate. On obtient alors la largeur en énergie d'un balaygae & a constant

et sa dépendance en fonction des divergences angulaires.

Comparons les variations de la largeur emn Energie ou de l'in-
tensité en fonction de Gps Qs Gos u3 sur un exemple : Dans le cas dfun
balayage en température réalisé sur FeRh avec le spectrométre & trois

axes INB. Les conditions expérimentales sont les suivantes
- monochromateur de Cu réflexion sur (111) - mosaique Ny = 30"

- analyseur graphite pyrolitique réflexion sur (002) - mosaique n, = 30'.
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Bg 60" B,y = 607 82 607" 83 60
Le balayage est réalisé dans le réseau réciproque au point KX = 0,75 ;

o._
Ky = 0,75 ; Kz = 0,75 en laissant k, constant. Sa valeur est de 4,85 A 1.

Pour obtenir un transfert d'énergie variant entre 3 = 9 THz et 93 = 14 THz,

-— Ou—

! et T,17 A VoLe point central du pic
o_

utilisé dans ce calcul est situé a k; = 6,81 A ey 3 = 11,5 THz. Oy

(o]
‘la valeur de k, varie entre 6,51 A

vaut 12,76° et ©

a est ggal & -11,13°.

On obtient une largeur de 2,03 THz, résultat en accord
avec l'expérience. L'intensité recueillie dans le détecteur a pour valeur
7,5.10—5 FC (C étant la constante d'appareillage précédemment définie
et F la constante intervenant dans la section efficace). En changeant de

~

collimateur @, passe de 30' & 60'. La largeur devient aldrs de 2,71 THz,
et l'intensité atteint 1,29,10_h FC. Une augmentation de 33 % est obtenue
pour la largeur et de 72 % pour l'intensité&. Donc si lfintensité du si-
gnal n'est pas trés forte et gue la largeur n'est pas critique, il est
plus intéressant de travailler avec une forte divergence en o,, Car les

temps de comptage sont plus courts. Sur la figure II-10, nous avons porté

1'intensité et la largeur en fonction de a, -

Le diminution de la largeur en énerglie d'un groupe de neutrons
s'accompagne d'une chute trés importante de l1'intensité diffusée. Quoi
qu'il en soit, c'est toujours la divergence la plus large guli va déter-
miner la largeur totale en énergie. Cependant, le meilleur compromis
entre la largeur et 1l'intensité correspond 3 des valeurs des divergences
angulaires Ggs Gqs 05 et G g du méme ordre de grandeur si l'obtention

d'une faible largeur du groupe de neutrons n'est pas le critére essentiel.

Une fois les différentes collimations choisies on peut recher-
cher grice aux formules ci-dessus le meilleur compromls entre ﬁI et KF‘
Nous avons tracé sur la figure IT-11, & titre d'exemple, les abaques
représentant la largeur et l'intensité du groupe observé en fonction de
l'énergie d'échange désirée et ceci pour une valeur de gI (donc de iF)'
On constate gue lors de la recherche d'un magnon d'énergie 10 THz par
une méthode & g constant le meilleur compromis entre l'intensité et la
largeur en énergie est obtenu pour une valeur de EI voisine de 6,5. Le
choix de cette valeur dépend également des risgues de diffusion multiple
et de la qualité de la réflectivité du monochromateur utilisé. En effet,

la réflectivité d'un monochromateur dépend de l'énergie des neutrons
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Figure I1-10 : Intensité et largeur d'un groupe de neutrons en fonction de
o divergence horizontale du collimateur entre le mono-
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Figure II-11 : a) Intensité du groupe de neutrons en fonction de l'énergie
d'échange choisie pour un kj donné (uo = 50°%,

o, = hor, oy = hot).
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Figure ITI-11
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Figure II-12

Flux de neutrons aprds le monochromateur de IN8 en

fonetion de kI’
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incidents. A titre d'exemple, nous avons représenté sur la figure II-12
le flux de neutrons aprés le monochromateur de IN8 en fonction du vecteur

d'ondelﬁl. Clest le produit de la réflectivité du monochromateur de Cu

positionné sur la raie (111) et du spectre de neutrons sortant de la pile.

5 - Influence de la mosaique de lt'échantillon

Les calculs précédents ont été effectués en considérant que
1'4chantillon utilisé était parfait, c'est-d-dire avec une mosaigue nulle.
En fait, chaque &chantillon poéséde une mosaique horizontale et verticale
dont il faut tenir compte. Pour inclure ce facteur dans ltexpression de
1'intensité on doit intégrer celle-ci sur les angles polaires ¢ et Y.
qui sont les variables intervenant dans la distribution de la mosaique

p(e , ¥) (BJE 70)

400 + + 0
T = FJ/ do a¥o (¥, o) RI(F-% ),0 - w | 6(w - £(K))dKdw (II-50)

[e5) - 0 — o

Si la distribution de la mosaique est gaussienne, on peut transformer
1'intégration par changement de variable et obtenir une expression ana-

logue & celle obtenue au paragraphe 2. Soit

R"K,w|x Ré exp-§j Xi Aij Xj
iJ

. A
- . B ig 7 : e
avec Aij Aij 3 . (IT~-51)
2 2
85V O
A2
A' = A - 33 (11-52)
33 33 (et + A )
2 2 33
sv O
R
o] .
et Rt = (I1-53)
© T 2 1 2
Noy Nsg (=5 + K ABS)(—§~ + K A33)
nsv Nsu

ol Nev et n_y sont les mosaiques horizontales et verticales de 1'é€chan~-
tillon. On note que Aij est plus petit que Aij et en conséquence la

nouvelle fonction de résolution R' est plus étendue que R dans l'espace
W, K. & partir de ces nouvelles expressions, on obtient comme précédem-

ment la largeur du groupe de neutrons et lt'intensité diffusée.
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Ces calculs laborieux rendent la préparation et l'analyse de
l'expérience plus rapides. Cependant, ils sont effectués par un ordinateur
grice & un programme complexe. On obtient alors directement la forme
théorigue et l'intensité felative du groupe de neutrons cherchés dans

les conditions de l'expérience.



CHAPITRE ITI

ETUDE EXPERIMENTALE DU COMPOSE EQUIATOMIQUE FERH

INTRODUCTION

Nous présentons dans ce chapitre les résultats que nous avons
obtenus en ce gui concerne les ondes de spin dans les phases antiferro-
magnétique et ferromagnétique. Ceux-ci ont été déterminés au moyen de la
diffusion inélastique des neutrons sur les spectrométres & trois axes
INt et IN8 & 1'Institut Laue-Langevin ainsi que sur HL et H1 & Saclay.
Les &tudes ont &té faites dans l'intervalle de température 77 K - 800 K.
L'utilisation intensive des calculs décrits au chapitre précédent nous sa
permis non seulement de choisir des paramétres tels que les collimations,
les zones de mesure, la longueur d'onde incidente, etc... mais encore

d'extraire des groupes de neutrons observés les largeurs physiques.

Dans un premier paragraphe, aprés une description du réseau
réciprogue du composé FeRh dans les phases antiferromagnétique et ferro-
magnétique, nous donnons un compte-rendu détaillé des différents mono-~
chromateurs, analyseurs et collimateurs utilisés sur les spectromdtres.
Nous énumérons ensuite les zones de Brillouin dans lesquelles les mesures
ont €té effectuées. Enfin, nous décrivons les différents dispositifs
expérimentaux (fours, crycstats) qui ont été nécessaires a4 la réalisation
de nos mesures. Le deuxiéme paragraphe est consacré & la fabrication
et aux propriétés du monocristal &tudié. Nous expliquons en détail son
mode de préparation avant d'aborder le probléme de la détermination de
sa température de transition. Une étude détaillée de 1l'échantillon a
montré en fait qu'il est formé d'un ensemble de cristaux de concentration
légérement voisine ; ceci &tant d'ailleurs sans conséguence sur les

mesures de diffusion inélastique comme nous L'expliquons ensuite.
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Dans le troisidme paragraphe, nous abordons les résultats
expérimentaux proprement dits. La phase antiferromagnétique est décrite
en premier lieu. Une comparaison est faite entre les résultats obtenus
pour FeRh avec ceux obtenus pour d'autres métaux de transition (c¢f. cha-
pitre I). Une &tude de la diffusion des neutrons lors du passage de la
transition ést alors détaillée. Puis nous décrivons les résultats obte-
"nus dans la phase ferromagnétique & 470 K et en fonction de la tempéra-
ture, jusqu'd la température de Curie (710 K). Nous montrons 1'importance
qu'il y a de connaitre avec exactitude la courbe de dispersion de
phonons. Enfin, nous discutons‘l'intensité et la forme du groupe de

neutrons diffusés.

A - GENERALITES ET DISPOSITIFS EXPERIMENTAUX

1 - Réseau réciprogque

La zone de Brillouin de la phase ferromagnétigue correspond &
celle de la maille cristallographique et sa section par le plan de diffu-
sion (110) est dessinée sur la figure III-1. Les expériences de diffusion
inélastique gue nous avons entreprises sont réalisées dans ce plan. En
effet, l'arrangement des moments correspond & deux sous-réseaux cubiques
faces centrés dont les moments sont antiparallé&les. Ils se dé&dulsent

l'un de l'autre par une translation (a, a, 0).

Les vecteurs qui engendrent la maille €lémentaire d'une struc-
ture cfec sont donnés sur la figure III-2. La zone de Brillouin corres-
pondante est représentée sur la figure III-3. En conséquence, la section
de la zone de Brillouin de la phase antiferrcmagnétique par le plan de
diffusion (170) est montrée sur la figure III-1. Elle est comparée &
celle de la phase ferromagnétique. La direction (111) Jjoue un rdle tout
particulier car elle reflétera les transformations les plus importantes

du changement de phases.

2 - Réalisation expérimentales (monochromateurs, analyseurs, collimateurs)

Pour les mesures & haute énergie effectuées sur le spectrométre
IN1, le cristal monochromateur est en Cu. Sa mosalque Ny est de 20'. I1
est utilisé en réflexion sur le plan (111). La raie de diffraction corres-
pondante permet en raison des conditions géométriques imposées par la
construction de 1l'appareil d'atteilndre des vecteurs d'onde kI de 8,7 3_1.

Au-deld de cette valeur, il convient d'utiliser la raie (220) avec en
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Figure III-1 : Section pour le plan (170) de la zone de Brillouin : la
phase ferromagnétique est représentée en traits pleins ;
la phase antiferromagnétique en traits fins.

Figure III-2 : Vecteurs engendrant la maille élémentaire d'une structure
c.f.c.




FPigure ITI-3 : Zone de Brillouin de FeRh dans la phase antiferromagnétique.
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Figure III-) Schéma du spectrométre HL (Saclay).
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contrepartie une baisse de la ré&flectivité. La collimation entre le coeur
de la pile et le monochromateur est fixée par la géométrie du canal &

oy = 30'. Entre le monochromateur et 1l'échantillion, le collimateur (a1)
est réglable entre 10' et 60'. Entre 1l'échantillon et l'analyseur, la
distance est de 2 m. La collimation résultante a, est de 30'. Entre
l'analyseur‘et le détecteur, un collimateur 4 lames amovibles de nickel
cadmié permet, comme pour la collimation monochromateur-échantillon, de
réaliser une collimation o variable comprise entre 10' et 60'. Les
collimations verticales Bys Bys Boo B, sont respectivement de 1°, 29,

2%, 5°,

IN8 a un ensemble monochromateur un peu différent de celui de
IN1. Sur IN1, pour changer de vecteur d'onde gl’ comme nous 1'avons vu,
on change de raie. Sur IN8, on change de cristal ; R. Currat a installéd
un dispositif de diffraction gui permet d'introduire le monochromateur
préréglé sur une rale de diffraction bien définie. On dispose ainsi d'un
cristal dont la réflectivité a été optimisée par une raie donnée. Il y
a quatre cristaux monochromateurs disponibles : un en cuivre réglé sur
la réflexion (111), un deuxiéme en cuivre réglé sur la réflexion (220),
un en graphite réglé sur la réflexion (002) et enfin un en béryllium

réglé sur la réflexion (002).

Le dispositif, bien gue délicat, a montré son efficacité et sa
souplesse. La collimation a5 avant le monochromateur est réglable au
moyen de quatre collimateurs différents que 1l'on peut placer dans le
faisceau direct. Les valeurs de o ainsi obtenues sont de 107", 30', LO
et 50'. Les collimateurs o, avant 1'&chantillon, a, avant l'analyseur,
et o avant le compteur sont réglables au moyen de collimateurs & lames

amovibles.

Hh’ spectrométre situé dans le réacteur EL3 i Saclay, a pour
monochromateur un monocristal de Ge écroul monté en transmission. On
utilise la raie (111). En raison de la structure diamant du Ge, les neu-
trons de longueur d'onde moitié ne sont pas diffractés (la raie (222)
€tant interdite). Mécaniguement, sa construction est un peu différente
(cf. figure III-4) et le changement de longueur d'onde se fait par simple
rotation du monochromateur sur lui-méme. L'avantage d'une telle cons- .
truction (HL) est sa compacité qui donne lieu & une plus grande divergence
verticale et donc 2 une intensité résultante plus forte. Les collimations

o Gy Gps a3 sont respectivement de 50", 30', 2° et 30°¢.

O’
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Les analyseurs utilisés sont identigues sur les trois spectro-

métres ; il s'agit de graphie pyrolitigue en ré&flexion-sur la raile (o002).

I1 a été dit au paragraphe II-A~1 lors des commentaires sur
la section efficace de diffusion i1nélastique gque le facteur de forme
décrolt lorsque le vecteur d'onde augmente. L'étude par neutrons polari-

35 de Shirane et Nathans (SHI 64) a précisé les facteurs de forme du Fe

[

et du Rh dans Fe52RhM8 (figure III-S). La décroissance a pour conséguence
principale d'obliger l'expérimentateur recherchant une bonne intensité
diffusée & travailler dans une zone proche du centre du réseau. La figure
III-1 nous montre gue une des zones les plus proches dans la phase ferro-
magnétigue est la zone (001), Celle-ci a effectivement €té& utilisée pour
tudier le début de la courbe de dispersion dans la direction (001), mais
ctest la zone (110)gul a &té explorée intensivement en raison des problémes

de diffusion multiples rencontrés dans la zone (001). Dans la phase anti-

P cL s P 1
ferromagnétique, les zones utilisées ont &té la Zone(% 7] %)et la zone
2
(4110).D'autres zones, comme la (111)ou la(% % ?)l’ont é€té occasionnellement.

L -~ Temps de comptage

Pour mesurer un groupe de neutrons, le temps de comptage dépend
de nombreux facteurs. Dans notre cas, le plus important est l“absorption
par le cristal gqui généralement décroit avec la longueur d'onde. Cette
absorption dépend de 1'épaisseur du cristal que le neutron doit traverser,
et varie donc avec l'angle d'incidence ¥ du faisceau sur la plaguette
échantillon. Un autre facteur est la réflectivité du monochromateur pour
la longueur d'onde incidente sélectionnée AIG Enfin, 1l convient de tenir

également compte de la v&flectivité de l'analyseur pour la longueur d'onde

A L'ensemble de ces paramétres joints aux effets de résolution et de
focalisation explique que la mesure d'un groupe de neutrons peut durer

entre 1T h et 29 h.

5 ~ Dispositifs expérimentaux

TLes mesures de diffusion inélastique ont &té effectuées entre
77 K et 800 K. Pour les températures comprises entre L50 K et 300 K, nous
disposions du four de 1'I.L.L. dont nous présentons une coupe sur la
figure IIT1-6. L'échantillon est placé au centre de L'élément chauffant
(résistor) en molybdéne auguel on peut appliquer une tension de 6 v avec

un courant de L0OO Ampéres. Un systéme de trois &crans en aluminium
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limite le rayonnement. L'enceinte extérieure, 8 l'intérieur de laguelle

on peut faire le vide, est refroidie périphériquement avec de l'eau. Une
fendtre en aluminium est ménagée dans la paroi afin de diminuer l'absor-
ption des neutrons qui atteignent 1'€chantillon. La température est
mesurée par un thermocouple chromel-alumel se trouvant sous 1'échantillon.
La régulatién, quant 4 elle, est pilotée par un autre thermocouple
‘chromel-alumel placé& au-dessus de 1'échantillon. Ce four peut monter a une
température maximum de 1000°C. La stabilité en température est de 22°C

4 1000°C. La photo ci contre montre le four sur les berceaux porte-
échantillon avec ses alimentations en courant et en eau. On apergoit
Egalement le tuyau de pompage qui permet de maintenir un vide dynamique

de 10—1'L Torr dans l'enceinte. Les photos suivantes montrent 1'implantation
générale du four avec ses annexes sur le spectrométre & trols axes IN8

de 1'I.L.L.

Entre 77 K et la température ambiante, nous avons utilisé un
cryostat a4 circulation d'azote. Nous avions modiflé ses caractéristiques
afin de 1'utiliser entre 77 K et 450 K. Le cryostat 3 refroidissement
dynamique a &té congu par M. Roubeau et décrit dans la thése de G. Pepy
(PEP 72). Il permet l'orientation alisée de 1l'échantillon et stabilise la
température & 0,1°C prés. Pour le rendre peu absorbant, les fenétres
traversées par les neutrons sont en saluminium. La figure III-7 montre le
schéma de cet appareil. La source froide est une bonbonne de Né ligquide
dont ont peut accélérer 1l'évaporation 4 l'aide d'une résistance chauf-
fante. Le gaz ainsi obtenu est réchauffé & une température inférieure a
celle désirée ; 11l est dirigé sur 1'échantillon par un tube & double
paroi appeld Pi de transfert. L'échantillon se trouve & l'intérieur d'une
chambre en cuivre & paroi trés mince qui sert & homogénéiser la tempéra-
ture. Le gaz subit ensulte une détente irréversible en traversant du
coton et des chicanes en culvre. La source chaude gqui permet de porter
l'échantillon & la température désirée et de réguler cette température
est une résistance de manganin parcourue par un courant et enroulée sur
une masselotte en cuivre sur laguelle est collé 1l'&chantillon. Ce type
de cryostat a 8té utilisé car outre sa facilité de mise en oceuvre et
son déplacement instantané, il &tait facilement modifiable pour obtenir
des températures atteignant 450 K. Le Pi de transfert est comservé pour
assurer la bonne homogénéisation de la température autour de 1'échantil~
lon. L'enroulement de manganin est directement branché& & une saurce
stabilisée de courant continu. Deux résistances au platine sont uti-

lisées pour mesurer la température autour de 1'échantillon et sur la
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masse de cuivre (sur laguelle est fixée 1'@chantillon), afin de vérifier
gue le gradient de température est négligeable. Les variations de tempé~

rature avec ce dispositif étaient de t1 degré.

B -~ ECHANTILLON

-1 - Préparation de 1'échantillon

La préparation de 1'échantillon utilisé a &té réalisée par
Perrier de la B&thie au Laboratoire de Maghétisme de Grenoble. Aprés
plusieurs essais infructueux & la stoechiométrie 50 -~ 50, il a fait varier
la concentration des constituants, suivant en cela les idées de Schinkel
et Hartog (SCH 7Th4). Un mélange a &té préparé avec une concentration en
Fe de 51 %. Un monocristal a été obtenu par la méthode de Bridgman. Elle
consiste & refroidir 3 partir de 1720°C et sous atmosphére dtargon le
mélange fondu, en créant un gradient de température de 20°C par cm. Dans
le lingot obtenu, 1l a €té possible de découper une plaguette monocristal-
line de 20 mm sur 10 mm. Son épaisseur de 2 mm a &té choisie en raison
de la forte absorption du Rh. En effet & une longueur d'onde de 1 Z, la
section efficace d'absorption est de 33 barns. Un calcul simple montre
gu'une épaisseur de 2 mm absorbe 50 % du faisceau & cette longueur d'onde.
Une analyse aux neutrons et aux rayons X a montré gue la direction de
croissance du monocristal, c'est-d-dire la direction de la plus grande
longueur du cristal est paralléle & la direction [1TO]¢ Par conséqguent,
dans la section de la plaguette se trouvent les axes [001] et [110]
perpendiculaires entre eux, facilitant ainsi 1'alignement du cristal. La
mosaicité de cet échantillon est de 30'. Celle-ci s'est modifiée lors
des expériences en température gque nous avons faites pour atteindre, &

l'heure actuelle, la valeur de 1 degré.

2 - Température de transition

Comme 1l est signalé page 20, la température de
transition entre la phase ferromagnétique et antiferromagnétique est
extrémement sensible & la stoechiométrie et au traitement thermigue que
l1'on fait subir & l'échantillon. Le tableau I donne quelques températures
de transition obtenues par différents auteurs. Les différences entre les
temp&ratures de transition pour des échantillons de composition identigque
sont trop importantes pour résulter de différences introduites par les
méthodes expérimeﬁtales utilisées. Elles sont essentiellement dues saux

différents treitements thermigues gqu'ont subis les &chantillons. La
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T ABLEATU I

Températures de transition (TT) et température de Curie (TC) obtenues

par différents auteurs

Composition de

T T Référence
1'échantillon T ¢
Fe38’8Rh61,2 380 ¥ (MCX T0)
Feu6’1Rh53’9 345 K (zs0 67)
Feu6’9éh53,1 335 X (MCK T70)
Few Rh53 335 K (BLO 66)V
FeW Rh53 315 K (WAY €8)
FeLLT Rh53 333 X (BER 62)
Feyq Rh52 350 K 675 K (KOU 62)
Fehg Rh51 330 K 680 X (LoM 67)
Feug Rg51 316 K (WAY 68)
FeugasRh5O’5 370 K (VIN T0)
FeMQ,SRh5O,5 360 X 680 ¥ (SCE Tk)
Feu9,8Rh50,2 395 K 680 K (SCH 7L4)
Fe5o Rh5o 340 K 675 K (SHI 6h)
Fegg Rhg g 353 K 660 X (ZAK 6k)
FeSO RhSO 360 K (PAL 65)
Fegy Rhgg 360 K (250 67)
FeSO Rhg L1o ¥ 680 K (SCH 7h)
FeSO Rhso b10 K 710 K Cette étude
Fe5o,2Rhu9’8 350 K 680 K (ScCH 7h)
P RLIN 325 X (2s0 67)
Feso’sth9,5 290 X 680 K (sCcH Th)
Fe53 th? 323 X (BER 61)
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température de transition de notre Zchantillon a d'abord &té mesurée &
l'aide des neutrons. Pour cela, nous avons utilisé la raie de surstructure
(% % %) caractéristique de la phase antiferromagnétique. L‘intensité de
cette raie permet de savoir si le cristal est dans la phase antiferroma-
gnétique (intensité maximum) ou dans la région de transition (intensité
comprise eﬁtre 0 et I N ) ou dans la phase ferromagnétigue {(intensité

nulle). La variation thermique de l'intensité est portée sur la figure

TII-8. On constate gue la transition est extr@mement large et s'étale

sur environ 100 K (entre 310 K et 410 K). La comparaison avec les résultats
d'autres auteurs (SCH Th, LOM 67, KOU 62) montre que la largeur de la tran-
sition dans notre échantillon est anormalement grande. Par contre, l'hystérésis

de la transition est d'une dizaine de degrés, en bon accord avec les

études précédemment citées. Cette largeur de la transition a &galement

4té mesuréd ultérieurement au cours des expériences de diffusion inélas-
tigue. Lors de la recherche de magnons antiferromagnétiques dans la
direction [111], nous avons travaillé au centre de la zone (110) gqui est

4 la fois un centre de zone antiferromagnétique et un centre de zone
ferromagnétique (cf. figure III-1). Il est apparu pour des températures
supérieures 4 310 K un signal ferromagnétique associé 4 un signal anti-
ferromagnétique. L'intensité du signal ferromagnétique croit lorsqgue la
température augmente et atteint son intensité maximale pour une tempé€-
rature de 410 K, tandis que l'intensité du signal antiferromagnétigue
stannulle. La variation thermique de ce dernier signal a &té& &tudiée

plus précisément au bord de la zone (110) (qui correspond & un centre

de zone antiferromagnétique) ol son intensité est plus importante. Il ¥y

a donc coexistence de signal antiferromagnétique et de signal ferro-

magnétique dans un domaine de température de 100 K.

Différentes hypothéses ont été envisagfes pour expliguer cette
largeur inusitée (cf. paragraphe III-C-2). En dernidre analyse elle
résulte de l'inhomogénéité du cristal étudié, qui est constitué de
cristallites de compositions 1égérement différentes. Pour vérifier cette
hypothése, nous avons extrait du bloc monocristallin préparé par Perrier
de la B3thie trois cylindres de diamétrelO,B mm et de longueur 1 cm ayant
une situation correspondant aux extrémités et au milieu du cristal tailléd
pour l'&tude de diffusion inélastique. La variation thermique de 1'aiman-
tation a &té &tudife sur ces trois cylindres. Le résultat de ces mesures
est montré sur la figure III-9. Le cylindre un (correspondant 3 une des
extrémités du cristal) a une partie ferromagnétique 3 toutes températures
et la partie restante subit une transition antiferromagnétique-ferroma-

gnétique vers 310 K. La partie centrale (cylindre 2) est un mélange de
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Figure ITI-9 : Variation thermique de 1'aimantation dans 3 cylindres
correspondant au haut, au milieu et au bas du cristal
(voir page T1).
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Figure III-10 : Groupe de neutrons montrant la coexistence d'un signal
antiferromagnétique et d'un signal ferromagnétique.
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cristallites : le plus important a une température de transition de

410 X ; les températures de transition des autres sont comprises entre
la température ambiante et 410 K. Le cylindre trois, qui correspond &
l'autre extrémité, est formé d'un seule cristallite dont la température
de transition est 410 K. En conclusion, le cristal utilisé pour les
expériences de diffusion inélastique est un ensemble de cristallites de
_concentrations légérements voisines. Une estimation des &carts en compo-
sition peut &tre obtenue en utilisant les résultats de Schinkel, Hartog
et Hostenbach (SCE T4) qui semblent &tre les plus reproductibles. Une
extrémité &tant un alliage FeSthSO (TT = U110 K), le gradient de concen-
tration en fer (valeurs croissantes & partir de 50 %) est estimé & 0,25 %

par cn.

L'étude de la phase antiferromagnétique a été effectuée a des
températures inférieures & 300 K, et celle de la phase fefromagnétique
3 des températures supérieures a4 410 K. Cependant, jusqu'a 77 K, nous
avions toujours observé un signal ferromagnétique conjointement au signal
antiferromagnétique (cf. figure III-10), car comme le montrent les me-
sures d'aimantation, une partie du cristal (cylindre 1) est toujours
ferromagnétique & cette température. Cette partie correspond 4 une inclu-
sion monocristalline dont la concentration en fer est supérieure a 52 %

(celle~ci est d'une taille négligeable par rapport au reste du cristal).

3 - Réle des inhomogénéités dans les mesures

Lieffet d'inhomogénéités en concentration.sur une mesure de
diffusion inélastique dans le cas ol les phénoménes observés dépendent
fortement de la concentration est un €largissement du groupe de neutrons
observés et donc entraine une imprécision dans la détermination de la
courbe de dispersion d'ondes de spin. Dans toutes les mesures faites,
les largeurs expérimentales et les largeurs théoriques calculées a

partir de la fonction de résolution de l'appareil sont en bon accord.

Wous en avons conclu que en dehors de la zone de transition
les ondes de spin observées dépendaient peu de la concentration et que
par conséquent l'étude des courbes de dispersion dans les phases anti-

ferromagnétique et ferromagnétique était possible.

Par contre, l'étude de 1'évolution de la température de tran-
sition en fonction de la concentration n'est pas possible car, commne
nous le signalons plus haut, la valeur de la température de transition

dépend fortement de la concentration.
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C - RESULTATS EXPERIMENTAUX

Introduction

~

La premidre étude sur le FeRh a été effectuée & la température
ambiante, c'est—-d-dire dans la phase antiferromagnétique. Nous avons
- d'abord recherché la courbe de dispersion des magnons dans la direction
| 111| sachant que lors du passage de la phase antiferromagnétique & la
phase ferromagnétigue c'est dans cette direction que la courbe de dis-
persion subira les changements les plus importants. L'étude de la direc-
tion |111]| nous a amenés & déterminer la position des branches
de dispersion de phonons. Des mesures dans les directions [110] et [001]
ont ensulite &té effectubes. Les mémes expériences ont €té répétées &
plusieurs températures comprises entre 77 et 300 K, afin de contrdler

l'influence de la température sur la forme des courbes de dispersion.

Tout en tenant compte de 1'inhomogénéité du cristel &tudié,
nous avons également précisé le passage de la transition. Nous avons
finalement étudié les courbes de dispersion dans la phase ferromagnétique
en fonctiocn de la température. La direction [11TJ a été étudié intensi-
vement en raison de son intérét. Selon la direction [110], nous avons pu
préciser la forme de la courbe de dispersion de magncns pour la comparer
4 celle calculée & partir des résultats précédents. Afin que les courbes
de dispersion observées solent blen caractéristiques de magnons, nous

avons déterminé les différentes branches de dispersion de phonons.

Chagque courbe de dispersion résulte de la détermination d'une
série de maxima d'intensité diffusée. La forme des groupes de neutrons
a #té analysée & l'aide du calcul de résolution exposé chapitre II. Deux

avantages importants en résultent

- une largeur intrinséque différente de la largeur instrumentale peut
8tre obtenue & la suite du calcul. Sa variation avec la température a
pu 8tre ainsi étudiée,

- 1'influence de la focalisation des neutrons par 1'appareillage a pu
8tre optimisée. Ce type de calcul est auto-cohérent car il nécessite
la connaissance de la forme de la courbe de dispersion et des para-
mdtres qui la définissent. Nous avons toujours contrSlé gue les mesures
effectuées &taient compatibles avec la détermination de la courbe de

dispersion obtenue par le calcul.



1 - Phase antiferromagnétigque

Les figures III-11 montrent quelques un des groupes de neutrons
diffusés par des magnons obtenus & la température amblante sur le spectro-
mdtre & trois axes INI1. Sur la méme figure, nous avons porté le calcul
de résolution effectué. Une des courbes a été répétée pour différents
~vecteurs d'onde incidents ﬁI pour montrer les effets conjugués de la
résolution et de l'intensité. L'ensemble des résultats obtenus nous a
permis de déduire les courbes de dispersion complétes présentées sur la
figure III-12. Pour les faibles énergies, ces courbes peuvent E€tre dé-
crites analytiquement par 1l'équation w = Cgq, avec C = 117 meV.Xu
L'énergie d'échange maximum obtenue est de 90 meV dans la direction l111|.
Des mesures 4 des températures comprises entre 77 et 300 K ont été effec-
tuées pour préciser la variation thermique €ventuelle des courbes de
dispersion. A toutes les températures étudiées, une vingtaine environ,
les résultats obtenus sont, aux erreurs d'expérience prés, les mémes gque
celles obtenues 3 la température ambiante. L'intensité diffusée par les
magnons est également indépendante de la température compte-tenu du fac-—

1

teur de population ng = gui augmente le bruit de fond et le

ehw/kT 1
signal magnétigue 48 aux magnons. Les largeurs sont toujours en bon
accord avec celles déduites du calcul de la résolution. Un élargissement
physique, s'il existe, se trouve & l'intérieur de la barre dferreur de
nos mesures. Nous n'avons pas observé de modification de la largeur avec

la température.

Avant d'effectuer une analyse plus quantitative, au chapitre

sulivant, nous pouvons falre gquelques remargues

i1 a été possible, pour la premiére fois dans un alliage métallique,

de déterminer les courbes de dispersion jusgu'en bord de zone,

- la constante C(w = Cg) déterminée dans la phase antiferromagnétique
de Fe-Rh est beaucoup plus faible que celle déterminée par Lowde et al
dans les matériaux conducteurs antiferromagnétiques tels gque MnY ou

Nis (HEN 76), et est pratiquement indépendante de la température,

- les courbes de dispersion pour les trois directions [111], [ﬁ10], [0011
sont confondues Jjusqu'd des valeurs du vecteur d'onde proches de 0,2.

Ceci doit refléter une isotropie des phénoménes magnétigues.

- contralrement au MnY les largeurs des groupes de neutrons sont faibles,

ce qui suggére qu'll n'y a pas interaction avec le spectre de Stoner,
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Figure III-11 : Magnons antiferromagnétiques & la température ambiante.

La ligne continue représente le calcul des mémes magnons
d l'aide de la fonction de résolution.
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- le spectre des phonons dans la direction [1111 n'a 8té déterminé dans
la phase antiferromagnétique gue pour les petits Veéfeurs d'onde

a[)al < O,2j afin d'éviter une confusion entre phonons et magnons. La

détermination compléte des phonons a été précisée au cours de 1'é&tude

des magnons dans la phase ferromagnétique. Nous discuterons de celle-ci

dans un prochain paragraphe.

~

2 - Etude de la transition

Comme nous 1l'avons discuté précédemment, 1l'étude entre 300 K
et 420 XK, c'est-i-dire dans le domaine de la transition, est caractéri-
sée par la superposition d'un signal antiferromagnétique et d'un signal
ferromagnétique dans les groupes de neutrons observés. Pour expliquer un
tel phénoméne, deux hypothéses sont possibles : la premiére est d'admettre
l'existence d'une phase intermédiaire non colinéaire ayant une composante
antiferromagnétique et une composante ferromagnétigue. Cette possibilité
avait déja &té envisagfe par Kren (KRE 64) et Pal (PAL 64) pour expliquer
le diagramme de diffraction de neutrons non polarisés dans le méme inter-
valle de température. Les raies caractéristigues de l'arrangement cris-
tallographique (raies nucléaires) ont une contribution magnétique prove-
nant d'une composante ferromagnétique et 11 apparalt en outre des raies
de surstructure qui dcivent &tre associfes a4 une composante antiferro-
magnétigque. Cependant, une étude précise des paramétres de la maille
cristalline avait montré l'existence de deux phases. La seconde explica-
tion peut provenir d'une inhomogénéité du cristal étudié qui entrainerait
une variation de la température de transition & travers 1'échantillon.
Jacques Villain (VIL 76) s'est intéressé au probléme de la phase non
colinéaire et a calculé dans le cas général 1'allure des groupes de
neutrons correspondant 4 la diffusion inélastigue dans un tel arrange-
ment (cf. Appendice L) ; les courbes de dispersion ainsi calculées sont
tracées sur la figure III-13. Deux composantes, l'une antiferromagnétique,
1'autre ferromagnétique, coexistent & une méme température. L'intensiteé
au centre de zone ferromagnétique IF(E) est grande pour a voisin de zéro
alors que celle de la composante antiferromagnétique IAF(a) reste finie.

Par contre I?(E) et I (a) sont également grands en bord de zone ferro-

AF
magnétique, celui-ci &tant également un centre de zone antiferromagné-

tique. Ces résultats sont en accord avec l'expérience au centre de zone

ferromagnétique..Cependant au bord de zone ferromagnétique (point
(L 11

2 2 2
magnétique et un signal ferromagnétique pour des vecteurs d'onde

de la figure III-1), on devrait observer un signal antiferro-

voisins. L'intensitd de ces deux signaux devrait &tre comparable. En fait,
&
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Figure III-13 : Courbes de dispersion théoriques dans le cas d'une
structure non colinésire (appendice 4).
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Figure III-1k4 : Variation avec la température de l'intensité du groupe

de neutrons antiferromagnétique &4 10 meV.
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malgré de nombreuses expériences au voisinage du point (%
coexistence n'a Jjamals pu &tre mise en évidence. Seul le signal antiferro-
magnétique apparaissait. Il nous a donc fallu abandonner l'hypocthése de

la phase non colinéaire et expligquer l'observation simultanée des deux
signaux par une inhomogénéité du cristal &tudié. Ce fait &tant &tabli,

. nous avons &tudié l'intensité des magnons antiferromagnétiques au centre

de zone antiferromagnétique qui aprés la transition devient un bord de

zone ferromagnétigue (par exemple, le point (% % %). Cette propriété
devrait conduire & 1l'apparition d'un "gap'" en €nergie lors de la transi-
tion dans le domaine ferromagnétique. Nous avons alors étudié plus parti-
culiérement la variation d'intensité des groupes de neutrons compris entre
10 meV et L0 meV. Le groupe de neutrons & 10 meV a une intensité qui
diminue lorsgue la température sugmente. Sa variation est portée sur la
figure III-1L. Aucune variation de la constante C n'y est associée, ol C
est définie par 1'éguaticn analytique de la courbe de dispersion antiferro-

magnétique pour g petit (w = Cq).

Les groupes de neutrons d'énergie inférieure a 30 meV (2, L,
7,5, 10, 20) sont toujours observables & L05 K. A 409 K, ils sont
encore décelables. Par contre & L13 K, leur intensité est
nulle. Seuls sont observables les groupes de neutrons d'énergilie supérieure
42 30 meV, énergie pour laguelle la courbe de dispersion observée atteint
le bord de zone. Une certaine imprécision sur la position de ce point
résulte de la superposition d'un groupe de neutrons diffusés par les
phonons et de celui diffusés par les magnons. La séparation de ces deux
groupes n'a pu tre faite avec certitude et ceci a perturbéd 1l'dtude de

la phase ferromagnétique.

3 - Phase ferromagnétique mesurée a L70 K

Comme nous l'avons vu, FeRh est ferromagnétique gquand l'inten-
111 , s
(2 > 2) devient nulle. D'apres la

figure III-8, l'€tude de cette phase peut s'effectuer entre 413 K et 1la

sité de la raie de diffraction

température de Curie guil est de 710 K. Les courbes de dispersion ont &té

tudiées dans les directions [1111 et [110].

Pour déduire les courbes de dispersion des magnons, il convient
de connaltre les courbes de dispersion des phonons. Deux méthodes per-
mettent de séparer la diffusion par les magnons de la diffusion par les

phonons



-~ dans la premidre, on utilise l'effet d'un champ magnétique sur l'inten-
sité diffusée. En effet, d'aprés la formule de la section efficace de
diffusion inélastique, un champ appliqué parallélement au vecteur de
diffusion renforce l'intensité diffusée alors qu'un champ appliqué

perpendiculairement la diminue.

. - dans la deuxiéme on utilise le fait que la diffusion nucléalre est
une diffusion ponctuelle, c'est-2-dire que l'intensité diffusée ne
dépend pas de la position dans le réseau réciproque, alors gue la
diffusion magnétique décroit rapidement en fonction de sin 6/X

(¢f. figure III-5) en raison de la localisation autour du noyau des

Zlectrons responsables du magnétisme.

Ne disposant que d'un champ statique de 3 kGauss, la premiére
méthode ne fournissait gque des indications qualitatives. Nous avons
utilisé la deuxiéme méthode. Les courbes de dispersion de phonons obte-
nues dans les directions [111] et [110] sont reportées sur la figure

III-15.

Les énergies en bord de zone des phonons correspondant aux
polarisations longitudinale acoustigue et transverse acoustique, puis
longitudinale optique et transverse optique sont de 5,57 THz et de
6,78 THz. Ceci indique que la recherche des magnons ferromagnétiques en
bord de zone dans l'intervalle d'énergie 3,63 — 7,7k THz est délicale,
en particulier dans la phase ferromagnétique car la courbe de dispersion
s'arr8te en bord de zone dans cet intervalle d'énergie. D'autre part,
les mesures &4 vetit vecteur d'onde q des magnons ferromagnétiques sont
également difficile & &tudier, car les courbes de dispersion de phonons
longitudinale et transversale acoustiqgue croisent la courbe de disper-
sion des magnons. Cependant, lors d'une mesure effectufe dans la zone
de Brillouin (110) dans la direction [110|, 1'intensité du groupe de
neutrons assocife au phonon transverse s'annule car la section efficace
de diffusion inélastique des phonons (IZU 68) est proportionnelle au
facteur ’a.g.

dJ
risation du mode recherché. Si 1'on suppose que la courbe de dispersion

(a)igﬁ ol q est le vecteur de diffusion et gj(a) la pola-

des magnons est isotrope pour les faibles valeurs du vecteur d'onde q,
la recherche des groupes de neubtrons associés aux magnons de basse

énergie sera effectuée dans la direction |[110].
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Lors d'expériences faites & Saclay sur Hh, on a pu séparer
magnon et phonon longitudinal en utilisant des vecteurs d'onde incidents
k, petits (inférieur & 2,68 Z_l, c'est—-8-dire correspondant 4 une lon-
gueur d'onde supérieure a 2,4 A). Un exemple du groupe de neutrons ainsi
obtenu est donné sur la figure III-16. Une €tude analogue a Eété effectuée
sur H1, spectrométre & trols axes installé & Saclay et dont la particula-
.rité est d'utiliser des neutrons de plus grande longueur d'onde car
émanant d'une source froide. L'amélioration de la ré&solution est contre-
balancée par la diminution du flux de neutrons incidents résultant de
l'utilisation d'un double monochromateur. Pour profiter de l'amé&lioration

de la résolution, le temps devenait supérieur & 2 heures par point, ce

ul nous a conduit & n'utiliser ce spectrométre que pour des vérifications.
a

Nous avons pu ainsi déterminer les courbes de dispersion de

magnons dans les directions E111] et [110] (confére figure III-1T).

~ pour les faibles vecteurs d'onde, leur comportement est caractéristique

d'un ferromagnétigue. L'énergie des magnons a une variation paraboligue

en fonction du vecteur d'onde q, soit w = Dq2
o]
rigidité et wvaut 180 neV.a° 3 470 X.

, oU D est la constante de

- le sommet de la courbe situé en milieu de zone se trouve & une énergie
de 14,7 THz, c'est-d-dire ¥ une valeur inférieure au point correspon-

dant dans la phase antiferromagnétigue (22 THz).

s

- 1l'allure des groupes de neutrons mesurés a4 énerglie constante en bord
de zone est portée sur la figure III-18. Ltimportance du fond continu
au voisinage du bord de zone résulte de 1'addition au bruit de fond
intrinséque du spectrométre d'une contribution magnétique par les
magnons. A partir des différents groupes de neutrons mesurés dans ce
voisinage, on déduit par extrapolation que la courbe de dispersion
s'arréte en bord de zone pour une énergie voisine de 6,8 THz. Pour
tenter de séparer les composantes magnétiques et nucléaires en bord de
zone des expériences ont été réalisées dans les phases ferromagnétique
et antiferromagnétique dans des configurations géométriques du spectro-
métre identiques. Les résultats obtenus & L23 K et & la température
ambiante sont portés sur la figure III-19. Une fois la correction de
facteur de population effectuée, la détermination du groupe de neutrons

P . P
magnétique reste trés 1mprécise.
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Figure III-18 Balayage 4 énergie constante en bord de zone ferro-
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magnétigue.
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Figure III-19 : Tentative de séparation des composantes nucléaires et

magnétigue en bord de zone ferromagnétigue.
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Figure III-20 : Exemple de magnon obtenu dans la phase ferromagnétique.
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Figure ITI-21 : Exemple de magnon obtenu dans la phase ferromagndtique.
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Figure III-22 : Variation de la constante de rigidité D avec la

température.
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La méthode utilisant l'application d'un champ magnétique a donné
des différences d'intensité trop faibles pour que 1l'on puisse confirmer
avec certitude que l'énergie des magnons en bord de zone est de 6,8 THz.

L titre d'exemple, des groupes de neutrons diffusés par les magnons sont
montrés sur les figures III-20 et III-21. La température d'étude est de

473 K

- La premiére figure correspond & un magnon ferromagnétique en milieu de
zone. Trois mesures & vecteur d'onde g constant y sont superposées.
L'une a &té faite en milieu de zone, et correspond au signal magnétigue,
les deux autres en des points voisins dans la zone de Brillouin, pour
lesquels le signal magnétique est nul. On détermine ainsi le bruit de

fond correspondant 4 la géométrie de l'expérience.

- Le deuxiéme exemple est une mesure i €nergie constante dans lagquelle
le vecteur d'onde g varie entre le centre de zone et le bord de zone.
Deux magnons, l'un correspondant & la courbe de dispersion au voisinage
du centre de zone et l'autre 4 la partie de cette courbe prés du bord
de zone. Le tracé continu correspond au meilleur accord calculé 3 partir

de la fonction de résolution.

b - Etude de 1la phase ferromagnétigque en fonction de 1la température

La phase ferromagnétique a été étudiée entre LT0 K et la température

de Curie (710 X),.

Les principales caractéristiques des résultats obtenus sont les
sulivantes : la constante de rigidité décrolt régulidrement avec la tempé-
rature (cf. figure III-22)., En général, cette constante D a été déterminée
d l'aide de la fonction de résolution. Pour certaines températures, la
précision sur la position des magnons &tant insuffisante, elle a &té
obtenue par extrapolation de la loi parabolique w = Dqg. Pour les tempé-
ratures supérieures & 670 K, la détermination de D devient tros imprécise,
car les magnons et les phonons longitudinaux ont des caractéristiques

. . -~ . t
VOolslines en énergle et en vecteur d'onde.

- L'énergie du magnon en bord de zone est indépendant de 1la température
(6,86 THz). La mesure précise de cette énergie n'est pas possible car
lors d'une mesure a4 vecteur d'onde |a’ constant, les groupes de neu-
trons diffusés par les magnons se superposent 8 ceux diffusés par les
phonons. De plus, la forme de la courbe de dispersion au volsinage du
bord de zone ne permet pas de mesure 3 énergie constante dans cette

région. Nous avons alors mesurd le groupe de neutrons diffusés par les
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magnons de 8,47 THz. Les résultats obtenus en fonction de la tempéra-
ture sont montrés sur la figure III-23. La variation de l'intensité et
de la forme de ce groupe résulte de l'augmentation avec la température
du rayon de courbure de la courbe de dispersion vers le bord de zone ;

la valeur de l'énergie de ce point restant constante.

- L'énergie du magnon diffusant en milieu de zone diminue lorsque la
température augmente. Sur la figure III-24 nous avons représenté les

groupes de magnons mesurés en milieu de zone & différentes températures.

La courbe de dispersion & 670 X n'a pu &tre tracée en raison de
la superposition de celle=ci avec les courbes de dispersion de phonons ;
les méthodes de séparation des phonons et des magnons donnant des résul-
tats trop imprécis. L'ensemble des courbes de dispersion déterminfes en
fonction de la température dans la phase ferromagnétigue sont portées
sur la figure III-25. Un essai de détermination de courbes de dispersion
a €té fait au-dessus de T, {710 K) & différentes températures. Cependant,
les groupes de neutrons observés ne nous ont pas permis de conclure quant

g l'existence d'un signal magnétique. En effet, ces groupes de neutrons

peuvent avoir deux causes

1 - présence, 4 des énergies respectivement plus haute et plus basse gue
celle considérée, de phonons longitudinaux optiques et longitudinaux

acoustiques.

2 - présence d'une excitation magnétigue.
5 - Intensité et forme du groupe de neutrons diffusés
a - Intensité

L'intensité des groupes de neutrons est le produit de convolu-
tion de la section efficace de diffusion inélastique et de la fonction
de résolution de l'appareil. Elle dépend donc de la réflectivité du

.
monochromateur et de lfanalyseur, du rapport K /& des vecteurs
P F

1l
d'ondes incidents et diffusés, de la transmission des collimateurs, au
total d'un grand nombre de paramétres expérimentaux. Le calcul proprement
dit de 1l'intensité dépend d'une part du modéle théorigue choisi pour la
section efficace et d'autre part d'un certain nombre d'approximations
gu’il est nécessaire de faire pour exprimer analytiquement la fonction de
résolution. En conséquence, le calcul de l'intensité diffusée ne peut
8tre effectué gue dans des cas particuliers correspondant & une méthode

expérimentale donnfe. Par exemple, 1'8tude de l'intensité le long de la

courbe de dispersion s'effectue avec un méme vecteur d'onde diffusé
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on garde de plus le nombre de neutrons incidents constant tandis que leur
vecteur d'onde varie. Ainsi, les variations de l'intensité mesurées sont
indépendantes de la réflectivité du monochromateur et de 1l'analyseur. Si
l'on peut négliger la diffraction d'ordre multiple par le monochromateur
(cas du germanium ol l'ordre deux est &teint), le facteur |EF‘/’§II reste
constant car l'efficacité du moniteur est inversement proportionnelle au.
vecteur d'onde incident. Lorsqu'il convient de tenir compte de la diffu-

sion d'ordre multiple le taux de comptage du moniteur est décomposé en
M =M, + M, + M, + Mh oo

ol les indices correspondent aux différents ordres.

M peut aussi s'exprimer

M1 [1 + f(kl)]

[ng(EkI) + n3(3kI) + nh(hkl) +...]/n1(k1)

M

i

i

avec f(kl)

ol n. est la densité de neutrons dans le faisceau incident d'ordre i. Les
densités sont mesurées en fonction du vecteur d'onde kI en mesurant
lt'activation de feuilles d'or d'épaisseurs différentes (WER T1).

b - Forme

La forme du groupe de neutrons diffusés dépend de la pente et
de la concavité de la courbe de dispersion et de la méthode de mesure

choisie & #nergie constante, ol 4 vecteur d'onde diffusé constant.

Pour calculer la largeur intrinségue du groupe de neutrons, la
courbe de dispersion est généralement développéde au premier ordre, les
termes du deuxiéme ordre &tant négligés en raison de la complexité du
calcul. En général, la courbe de dispersion est assimilée soit 3 une
droite, soit & une parabole bien que le programme de calcul utilisé
permette la description d'une courbe de dispersion plus générale s'expri-

mant sous la forme
Z X. C.. X. +#+ 2 D. X. + E =0
ot 1071 J . EA §
1] 1

Ainsi, nous avons pu calculer systématiguement toutes les formes des
groupes de neutrons observés. L'ensemble des résultats donne un excellent
accord entre les formes calculées et les formes observées & condition

que la correction due au facteur de population, lorsque les mesures sont

effectuées 4 des températures différentes, solt faite.



—9&—

Dans tous les calculs précédents, nous avons négligé dans la
section efficace de diffusion le temps de vie associé& au magnon. Pour en
tenir compte, la section efficace prend une forme complexe, car elle ne
peut plus s'exprimer 4 partir d'une fonction delta. Cependant, les
accords obtenus entre le calcul et l'expérience montrent gue seule

de la courbe de dispersion et la méthode de mesure contribuent
de fagcon notable a la largeur du groupe observé. L'hypothése de calcul

d'un temps de vie infini est donc largement justifiée.



CHAPITRE Iv

MODELES PERMETTANT DE RENDRE COMPTE DES COURBES DE DISPERSION DE PHONONS

ET DES COURBES DE DISPERSION DE MAGNONS

Dans ce chapitre, nous tentons de rendre compte par le calcul

des résultats expérimentaux décrits au chapitre précédent.

Dans un premier paragraphe, nous exposons le modéle utilisé
pour calculer la courbe de dispersion de phonons. Nous montrons ainsi
gue l'accord obtenu entre le calcul et l'expérience est satisfaisant.
Dans un deuxiéme paragraphe, nous décrivons le modéle utilisé pour
paramétrer les courbes de dispersion de magnons dans les phases ferro-
magnétigque et antiferromagnétique. Dans chagque phase, un ensemble d'in-
tégrales d'échange est déterminé , l'accord entre l'expérience et le

calcul est excellent.

A - MODELE D'IONS RIGIDES POUR FeRh

1 - Introduction

Le calcul des spectres de phonons et des constantes de force
entre les différents atomes dans les métaux a &té fait pendant longtemps
au moyen de modéles phénoménologiques utilisés dans les cristaux lonigues
(modéle & ions rigides, modéle en coquille (HAN T71a et b, WEB 72), etc..).
Dans ce modéle, on suppose que les atomes interagissent par palres et par
l'intermédiaire de forces ddrivant d'un potentiel central ou non {(forces
angulaires). On détermine les constantes de forces 3 partir des valeurs
expérimentales des constantes &lastiques {(si elles sont connues) ou en

utilisant le spectre de phonons déterminé expérimentalement.
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Depuis le travail de Toya (TOY 58) i1 y a eu beaucoup de ten-
tatives pour calculer les courbes de dispersion de phonons dans les
métaux normaux. Ces travaux ont trouvé leur aboutissement dans la théorie
du pseudopotentiel (HAR 66). Pour calculer la matrice dynamigue, on
considdre que le potentiel du noyau "nu" est fortement diminué par les
électrons de conduction (électrons s) donnant ainsi naissance 4 un
"pseudopotentiel™. Celui-ci peut &tre calculé (HAR 66) ou déterminé en
partie & partir d'informations expérimentales (HAN 72). Dans les métaux
normaux, ce modéle est applicable car les électrons de valence forment
un systéme d'électrons presque libres tandis que les ilons restants n'ont
aucun recouvrement entre eux et peuvent ainsi &tre considérés comme des
ions isolés. Par contre dans le cas des métaux de transition le calcul de
la matrice dynamique est plus complexe en ralison de la présence des
€lectrons "d" qui participent également & la conduction. Pour calculer
la contribution des électrons "s" et "d" dans le nickel, Prakash et
Joshi (PRA 71) ont utilisé pour les électrons un modéle d deux bandes sans
interactions et pour les ions un "pseudopotentiel’” local. Le résultat

gqu'ils obtiennent est en bon accord avec 1l'expérience.

En dépit de la progression des modéles gue nous venons d'évoquer
briédvement, la théorie des vibrations du réseau cristallin dans les
métaux est loin d'8tre satisfaisante et les modéles phénoménologiques
évoqués au début de ce paragraphe sont encore utilisés pour expliguer

les spectres de dispersion de phonons dans les métaux.

2 - Modéle de forces

Le mouvement des &lectrons &tant plus rapide que celui des
noyaux, on admet gu'il est possible de séparer les deux mouvements
(approximation adiabatique). Ainsi les forces entre noyaux vont dériver
d'un potentiel effectif ne dépendant que de sa position

1

k) (Iv-1)

() = F(1) + r(k) + ul

1
k
?(l) vecteur position de la maille 1,

> .. . .

r(k) position de 1'ion k dans la maille 1,

1

X déplacement par rapport 34 la position d'équilibre.

u(

Si ¢ est le potentiel &voqué plus haut



2 2.
1 1 1 1 1 1° 17
@ =0 ¥ o () u )+ 3 u (3) ®u8(k wr) uB(k')
1,k,a l,k,a
1',k7,8
1 11 1" 1 1 "
+ = Z ) ( u () u () u (Cw)
6 a ¥k k' g k k! k'
1l,k,a By B Y
17,k',8
l”’k”,'\(
avec . (1 1! 1”) - 530
wgy 'k k' K" 1 i n
su (k) guB(k') auY(k")|O
cette dérivée étant prise au point d'équilibre E(i) = 0, a0, B, Yy €tant

les coordonnées cartésiennes habituelles.

L'approximation harmonique consiste en une limitation du déve-~
loppement ci-dessus aux termes du deuxiéme ordre. De plus les constantes

2.5 0, et Q&B satisfont & des propriétés telles que

- @O terme constant,

@u est nul car le développement s'effectue autour de la position
dtéqui

gquilibre,

¥
- & ,(l 1,) est un tenseur de rang 2 tel que
al 'k k
\a
' 11" _ 1t 1
Qas(k k,) = ®d8<k k,)

de plus, il vérifie les conditions sulvantes

- condition de stabilité
11!
( )

= 0
T Tae e \

- invariance par translation

1 1 1+ 17+
(25 ) = (CTR T

etk k' T %up'k k! =2l k

- invariance par symétrie

L L'
e |

(l 1%\
af k k!

) SR

= a®u8

o étant une matrice représentant 1'opération de symétrie du cristal
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11! (L Lt

X k,) sur la liaison (y k,). On définit alors un

déplacant la liaison (

Hamiltonien harmonigque

:2 ‘P2 :Ej: . .
a 'k 1 1k !
B, = ~§M;~ + 3 uy () e (T ) ug(r) (1IV-3)

1,k,a lka
1'k'8

Les équations du mouvement sont obtenues en utilisant les €quations de

2,1
au() '
Moo o— B :E:: o (110

t
kL2 1rxr,p OB KK

Hamilton

(X (TV-4)

uB !

La périodicité du réseau et les condition de Born von Karman imposent

des solutions de la forme

w () = == B e (D) e

a k /—N;-— -y a
k q
N nombre de cellules par cristal
>
q vecteur d'onde
B(q) est l'amplitude du mouvement
.

> . .
e(%) est le vecteur de polarisation du mode.

En reportant cette solution dans 1'€quation on obtient 3n équations

> \ -> -
2, ay _ Z , q a _
w (q) eu<k) = ~ Da6<k k.) e8<k.> (Iv-5)
> 1 EE: Lo ARG
oD (L %)= - —— s | L) e
aBk ok S, 1 MBEE

k™k!'

S1 on écrit que g(a) est une matrice colonne de 3n é&léments rendant
compte de la polarisation et que D(a) est une matrice de dimensions 3n,
appelée matrice dynamique, cette équation s'écrit (I &tant la matrice

identité)

wg(a)g = Dg, ou encore [b ~ wg(a)I]g =0 (Iv-6)

Les 3n solutions sont obtenues en écrivant que

(¢ 2D

p w7 oy =0 (Iv-7)

det|D PN

> . .
les valeurs wj(q) sont les valeurs propres réelles de la matrice dynamique
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N P . 22 J k
correspondant a4 l'énergie du phonon créé. eu(+) sont les composantes

q
du vecteur propre correspondant au mode J. Les wj(q) sont les relations
de dispersion gue l'on cherche. Les vecteurs propres ont été négligés
car ceux-ci sont nécessaires seulement lorsque l'on veut calculer les
constantes diélectrigues etc... Nous devons donc &valuer D dans le cas

du composé défini FeRh pour chercher les valeurs propres de cette matrice.

3 - Calcul de D

Les forces entre atomes s'écrivent d'une maniére générale

oy By By
11
®(k k') Y, 0, 63 (IV-8)
Yo Y3 %3

L'utilisation des relations de symétrie correspondant au cristal consi-
déré réduit le nombre de paramétres inconnus. La figure IV-1 représente

la maille cristalline de FeRh. Les premiers, seconds et troisiémes

voisins d'un atome de fer placé au centre de la maille q sont représentés.

On suppose gue les seules interactions non nulles sont celles entre les

premiers et deuxiémes voisins.

g - Interactions entre premiers voisins

Un atome de Fe(Rh) est entouré de 8 premiers voisins Rn(Fe).

Leurs coordonnées, si on met l'origine sur 1l'ion fer(Rh), sont

11 1 11 7 11 1 101 1
23 (333 (33 (333
117 717 111 11 1
(z33) (332 (73 §> (7232

Considérons la lialison entre 1l'atome de fer{(rhodium) situé en O, 0, O
et l'atome de rhodium (fer) situé en % % %. En appliquant les opérations
de symétrie correspondant & cette liaison & 1'équation générale de 1la

force on cbtient
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-
./

X

Figure IV-1 : Maille cristalline de FeRh ; les premiers, deuxiémes et
troisiémes voisins sont représentés.



L'expression de cette force
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et
o
Fe-Rh
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Interactions entre deuxiémes voisins

Les deuxiémes
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=1 POj- =t -

=1 j=

atomes de fer

(rhodium)situés en 100, 100, 010, 010, 001, 001. Le méme procédé de

calcul gque celui utilisé au paragraphe précédent donne les expressions

sulvantes

® Fe-Fe

Fe-Fe

Fe-Fe

0 pour les liaisons

les liaisons

@] pour

0 pour les liaisons

—~
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¢ - Expression de D

En utilisant l'expression (IV-T7), 1l est aisé de calculer D.

Pour les premiers voisins seuls, D s'éecrit
3

S R 2®1Fe—Rh cosll {x+y+z) + 2®2Fe—Rh cosll (x-y-z)
“re™Rn
+ 2@3Fe—Rh cosli (x+y-z) + 2¢hFe—Rh cosll (x—y+z)‘ (IV-9)
De méme pour les deuxiémes voisins on obtient
- E§2-|2®1F6_Fe cos 211 x + 2®2Fe—Fe cos 2 y + 2®3Fe~Fe cos 2010 =z (IV-10)

Compte tenu de ces résultats la matrice dynamique s'écrit

L, 3R
— (2A+ub+z:ﬂxv[1Ax) U -
Fe S
LI
Pre Man
S
_ o Z
-2 o
"re Pry
n
G T : o
- ——= {2AtiBrBa-2A ) - P
e v ;-
Y H
're "R
; Ei(xy“v 1
- _”J““—_ :”’R[ ¢
L
e Ty,
! 36, 8a
o e T (RAthpeicegn ) - —RE
Mg Ty e h g Tep

e Tap T
avec axyz = o cosll x cosll y cosll z Ax = A cos 21 x + B{cos 201 y+cos 2I
BX = B sinll y sinll z cosll x Ay = A cos 20 ¥y + B(cos 201 z+cos 21
By = B sinll x sinll z cosll ¥y AZ = A cos 21 z + B(cos 201 x+cos 21T
B = g ginll x sinll y cosll z
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Pour connalitre les m<§) qui seront les courbes de dispersion cherchées,
i1l faut déterminer les valeurs propres de cette matrice dynamique. La
résolution de 1'équation (IV-7) a &té faite par calcul numérique. Les
valeurs de A, A', o et B ont été estimfes au début du calcul en se ser-
vant de points expérimentaux simples (centre de zone et bord de zone) .
Une méthodebde moindres carrés nous a permis d'obtenir le meilleur
"ensemble de paramétres A, A', B, B', a et B. La figure IV-2 montre les

courbes de dispersion calculées conjointement 4 l'expérience. Les valeurs

des paramétres sont reportées sur la figure IV-2.

B - MODELE D'HEISENBERG POUR FeRh

1 - Introduction

Depuis de nombreuses années le moddle d'Heisenberg est utilisé
pour rendre compte des courbes de dispersion d'ondes de spin dans de
nombreux corps. Ce modéle s'applique essentiellement au cas des isolants
dans lesquels les atomes sont localisés. Par contre, dans le cas des mé -
taux, les électrons sont délocalisés et pour calculer la courbe de dis-
persion d'ondes de spin il faut chercher les poles de la susceptibilité
généralisée du corps considéré comme cela est expliqué au chapitre
I, page 11. Alors que FeRh présente indiscutablement un caractére
métallique nous présentons malgré tout un calcul de courbes de disper-
sion d'ondes de spin dans ce corps suivant le modéle d'HeisenBerg en

raison de 1l'excellent accord obtenu entre l'expérience et le calcul.

2 - Phase ferromagnétique

Le moddle utilisé est un modéle d'Heisenberg dont 1'expression

généralisée s'éerit

BE=-p, J..8. 3. (Iv-11)
= 13 "1 Y]
13
Jij représente 1'intégrale d'€change entre 1l'ion 1 et l'ion J. gi est le

spin correspondant & 1l'ion i. Dans la phase ferromagnétigue, comme nous
1'écrivons plus haut (chapitre I, p. 20), le moment sur le fer est de 3,2 Wy
et le moment sur le rhodium de 0,9 Hpe La maille magnétique est cubique
avec 2 atomes dans la maille. Si l'atome de fer se trouve &tre un coin

de cube dans ce cas, l'atome de rhodium en est le centre et vice-versa.
Dans ce cas, si a est la maille cristalline, chaque atome de Fe(Rh) est

entouré comme suit
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Figure IV~-2 Courbe de dispersion de phonons obtenue avec le modéle
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111 111

2 2 2 2 2 2

premiers voisins Rh(Fe) - - =
A 11 111

3 une distance de 2 2 2 2 2 2
2 _ et _ _

111 ri11

2 2 2 2 2 2

111 111

2 2 2 2 2 2

100 100

deuxiémes voisins Fe(Rh) 010 07 o
a4 une distance de a ~
0 0 1 0 0 1

110 110

01 1 011

troisidmes voisins Fe{Rh) N _
3 une distance de av2 PO PO
101 10 1

011 0 1 1

110 110

113 113

2 2 2 2 2 2

113 113

quatriémes voisins Rh(Fe) 2 2 2 2 2 2
& une distance de ié%l 113 113
2 2 2 2 2 2

113 113

2 2 2 2 2 2

Nous allons diagonaliser cet Hamiltonien en suivant une méthode décrite
la premiére fois par Holstein et Primakoff (HOL 40). En effet, 1'indé-
pendance des ondes de spin aux basses températures permet en particulier
de les considérer comme un ensemble de quasi-particules obéissant & 1la
statistiqgue de Bose-Einstein. On utilise alors une méthode de développe-
ment de 1'Hamiltonien de Heisenberg gul met en évidence un terme prin-

cipal décrivant une assemblée de bosons indépendants.

. A + .
Si on utilise les opérateurs locaux bi’ bi de création et
d'annihilation de bosons on peut écrire les opérateurs de spin sous la

forme suivante



s, = Y28 f. b
1 1 i
~- ——
§. = /25 b. f
i 1 71
sZ = 8 - b: b.
1 11
+
bi bi 1/2
avec : fi = |1 - 53
+
on posera b, b. = n.
i 71 1
- + . < .
Les opérateurs bi et bi satisfont aux reégles de commutation

.
[b.,b.] = 5. .
+ d 13

L'Hamiltonien (IV-11) s'écrit en fonction des composantes circulaires

1 + L D Z ~Z
- . = . .+ . . . . -
H, g% Ty [2 (s] &, + 8] 8;) + sf sJ] (1v-12)

On est amené 3 écrire f. sous la forme d'un dévelcppement binomial en
série de puissances de ni/S
n. n. 2

2 (?%) _

32

_ o iy
£. o= 1 L (S)

L'Hamiltonien est alors développ? en une série infinie de termes

L'approximation linéaire consiste & limiter 1'Hamiltonien au premier

terme H, de la série soit & remplacer [, et fj par 1'unité et 2 négliger
li terme en n. nj provenant du produit Si S?.
a; a; est petit comparé & S car <S§> est presque égal a4 S. L'Hamiltonien

se rééecrit alors

On a donc supposé que a

H-=- S o |vss (6. vV + o7 v.) +8. 8. - 8. b b, - 8. bt b,
T AR R S i i) ivici i3
(IV-13)

Du fait de l'invariance par translation de 1l'Hamiltonien il est plus

2isé de travailler avec les composantes de Fourier des opérateurs. Soit



N
-ig.r.
2 1
.= - b
bl N § © q
4 s
iq.r
+
bt = 2 1. Ty
1 N > q
4 L >
-iq(r.-r.)
Alors en posant vig) = e
’ 1.

voisins. L'Hamiltonien total s'écrit

(2) . + * + N +
Fr SFe Y12(Q)bq b, * Y12(Q)bq by 2y, ,(0) b, by

(3) + * + +
+ + b b - b b
JF—F SFe Y?B(q)bq bq Y13<q) Q q 2Y13(O) qa q
(2) + * + _ +
+ s Jar San [Y12(Q)Cq °y + \]Z(q)cq ¢y 2Y12(O)Cq c |

( ) * + _ +
+ JIgTg Spy|Yis(@eg ey y13(q)cq ¢y 2Y13(0)Cq °q

+ + +
+ - b b -
Fe Rh Y11(q)(chq chq) _ y11(O)SRh qa q

(4) - + + _ + _
+ T EJF R S, 8. Re Y1M(Q)(chq + chq) Y1M(O)SRh bq bq

Nous désirons mettre cet Hamiltonien sous la forme

H - :E:: hw_(q) &, @
Ly

o
Yya va

c'est-2-dire gque nous cherchons un opérateur % tel que

[a ,)—c] - (D) 5 aveo [aq, ] s

a a

-~

= +
Supposons alors que aq x1bq chq’ dans ce cas

YH(O)SF

Y1M(O)SF

e

e

- > . émes
on appellera Y1i(Q) le v(q) correspondant entre l'atome et les i

(Iv-1L)

+

c ¢
Qa g
+

c_ cC
a 9

(Iv-15)
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3

G X1 = 3, [ s, () + vipta) = 2vppt0m + 33 s (v () #y (@)
+‘Jé1%(/§;_§§;“ReY11(Q)Cq = Spyvq4 (000D
* 2Jéué(/rgf—;£ Reyyyladey - SRhY1h(O)bq)]
* X2[Jé?% Sp(vyp(@) + ¥ip(a) - 2Y1p(0))e + Jééé S (vy3(a) + Y?3(q)

+ 2J( ) (vVs_ g Rey11(q)b

Fe“Rh - SFeY11<O)Cq)

q

(B, By, (@00 = 81, (0e,)]

En identifiant 3 #w(q) &q on obtient le systéme suivant & résoudre

(ZJééé Spe Tip * EJééé Spe Tq3 ~ ZJélé Spn¥11(0) - QJéfé S 1, (0) = f(@))x,
+ (2081 )0 mev, (@) + 2308 oRey (0))x, = 0
(238)) omey, (@) + 2008 o mev, (@))xy + (202 s v, w203 s s
- EJéié Spe¥11(0) - gJéﬁ% Spe¥qy(0) — hula))x, =0
avec
o = /sFesRh
I'ip= Rey,,(a) Y1,(0)

(2) (3) (1) ool
A= 2Jp p Spe Ty * @5 g Spe Tyg = 2Jp g 85 v 1(0) = 20 7 8o v, (0)
et
_ ,.(2) (3) (1) (4)
B =2 g Sy Tyo * 29pTR Spy Ty3 7 Tpg Spevqq(0) = 295 5 S5 vq,(0)

on est amené 3 résoudre le déterminant

- 2Y13(O))c

(IV-16)

— Al

4
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A - Auw C
= 0
C B - Aw
soit
" <+) A+ B (A—B)2 + MCQ
wial = 75 2
(1Iv-17)
et :
ﬁw(A) _ A+ B (A—B)2 + ACE
4 2 p)
avec

y11(q) = Q[COSH(qX+qy+qu + cosH(qX—qy+qZ) + cosH(qX+qy~qZ) + cosH(qy+qZ—qX)}

2
no
Q
l

= I + +
2(cos 21 a, cos 21 qy cos 21 qZ)
= + + -
Y13(q) Z[EOS EH(qX+qy) + cos 2H(qy+qz) + cos 2H(qx qZ) cos 2H(qX qZ)

+ cos 2H<qx#qy) + cos 2H(qy—qZ)J

et

+q + - - + -q_ -
y1u(q) 2[cosH(qX a 3qZ) + cosH(qy qX+3qZ) + cosH(qX qy+3qz) cosH(3qZ\qX qy)]
L'ensemble de ces données permet le calcul de hw(a) dans toute la zone
de Brillouin. L'utilisation d'un programme de moindres carrés, conjoin-—
tement 3 un programme calculant les fréquences de dispersion suivant
les formules ci-dessus nous a permis de déterminer les intégrales

. (1) (2) (3) (L) (2) (3)

§ 1
d'échange JF*R’ JF—F’ JF—F’ JF~R’ JR—R’ JR—R pour lesquelles l'accord

entre calcul et expérience est le meilleur. Soit

(1) _ (3) _ _
Jo_g = 1,18 THz Jalp = 0.40 THz
(2) _ (k) _
Jolp = 1,30 THz Je g = 0,04 Thz
J(2> = -1.82 THz J<3) = 0,23 THz
R-R > ° F-F > b

Les courbes de dispersion obtenues avec ces constantes sont représentées

sur la figure IV-3 conjointement a 1l'expérience.
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Figure IV-3 : Courbe de dispersion d'ondes de spin calculée dans la

phase ferromagnétique. Les points représentent les mesures
effectuées.



3 - Phase antiferromagnétique

Dans cette phase, on a considéré en accord avec de nombreux
auteurs (cf. chapitre I, p. 20) que le moment sur le rhodium était nul. La
maille magnétigque est cubique faces centrées, de cote 2a (a étant le
paramétre de maille cristalline). L'arrangement des moments magnétiqgues
correspond & deux sous-réseaux cubigques faces centrées dont les moments

sont antiparalléles.

La diagonalisation de 1l'hamiltonien correspondant 3 cet arran-
gement de moments magnétigues va demander l'utilisation de deux trans-
formations d'Holstein-Primakoff, 1'une pour le réseau c.f.c. ayant les
spins en haut et l'autre pour le second réseau c.f.c. dont les spins
sont antiparalléles aux premiers. Nous considérons les interactions
entre l'atome de fer (rhodium) et les quatre premiers voisins, ce qui
nécessite 1'introduction de gquatre intégrales d'échange J1, J2, J3, Jh'
La méthode est formellement identique 3 celle exposée dans le cas de
la phase ferromagnétigue. Aussi, pour ne pas alourdir le texte nous ne
reproduisons pas ici les calculs et donnons directement le résultat

obtenu. Soit

R ——

6.6 Va° - 5°

o =
avec
A= 30y Jolyypla) = 6) + hag + 3y (v, (a) - 3)
B=J, vy (a) + 73, v, . (a)

3 '13

dans lesquels

= + 2 +
y11(q) cos 21 q_ cos 2 q cos 2I q,

y12(q) = cos 2H(qX+qy) + cos 2H(qx+qz) + cos 2H(qy+qz) + cos 2H(qx—qy)

+ cos 2M(q -q ) + cos EH(qy*qZ)

= +q + + +q - + -
y13(q) cos QH(qX a, qz) cos EH(qX a, qz) cos 2H(qx qy+qz)

+ cos 2H(qx—qy—qz)

YTM(q) = cos Lo q, + cos LI a, * cos L a,-
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L'utilisation d'un programme de moindres carrés conjointement & un
programme calculant les mq suivant les formules ci-dessus nous a permis

de déterminer les intégrales d'é€change suivantes

+

-0.330 + 0.04 THz

J1 -1.945 + 0.07 THz J2

J ~-0.0L5 + 0.025THz Jh -0.14 + 0.02 THz.

3

]
+
[}

Les courbes de dispersion obtenues avec ces valeurs des intégrales
d'échange sont représentédes sur la figure IV-4 en m&me temps gque les
points expérimentaux. L'accord entre le calcul et 1l'expérience est

excellent.
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CONCLUSTON

Liensemble de ce travail a été centré sur deux aspects complé-
mentaires : la mise au point et l'utilisation d'un spectrométre &
neutrons et la détermination des courbes de dispersion d'cndes de spin dans

dans le composé& FeRh au moyen de cet appareil.

Aprds avoir participé & l'instation technique du spectrométre
3 trois axes IN1 11l a été nécessaire d'optimiser l'utilisation de celui-
ci. Pour cela, nous avons calculé la fonction de résolution de l'appa-
reillage. Cette fonction étant utilisée lors de calculs ultérieurs
pour estimer 1l'intensité et la forme du groupe de neutrons que l'on
mesure. Cette mani&re de procéder nous a permis de fixer les différents
paramétres nécessaires aux expériences de diffusion inélastique. Nous
avons pu ainsi déterminer le spectre d'ondes de spin dans les phases
antiferromagnétique et ferromagnétique du composé dé&fini FeRh. Ces é&tudes
ont 8té faites dans l'intervalle de température 77 - 640 K. Les princi-

paux résultats obtenus sont les sulivants

Phase ferromagnétique T > Ty = 470 K

- la courbe de dispersion a été observée dans la direction de symétrie
(111) jusqu'en bord de zone. Pour des vecteurs d'onde g petits, elle
présente une croissance quadratique que 1l'on peut écrire analytiguement

[}

w = Dq2 avec D = 180 meV.A2 a Lto X.
- aucune diminution d'intensité des ondes de spin n'a é€t& constatée. Il

n'y a donc pas d'intersection avec le spectre de Stoner.

- nous avons montré que D décrolt lorsque T augmente mais nous n'avons
pu conclure quant 34 la valeur de D au voisinage de la température

critique.

- aucune mesure correcte n'a pu étre faite dans la phase paramagnétique

& cause de la présence des phonons.
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phase antiferromagnétique T < TT = 470 K

- le spectre d'ondes de spin a pu 8tre observé dans les trois directions
de symétrie Jjusqu'en bord de zone. Elle présente lorsgue q est petit
Q

une croissance linéaire (w = Cq) avec une valeur de C de 170 meV.A, &

T = 293 XK.

— la vitesse des ondes de spin est suffisamment grande pour que l'inter-
action avec le spectre d'excitations individuelles soit faible. Il n'y

a donc pas d'amortissement des ondes de spin.

- nous n'avons constaté aucune variation de C avec la température

(77 K < T < L70 K).

Enfin, nous avons pu déterminer la courbe de dispersion de phonons dans
la direction (111) et partiellement dans la direction (110). Lorsque la

température varie, la position du spectre n'en est pas affectée.

Ce bref résumé met en relief les différences existant entre
les mesures dans FeRh et celles faltes sur les métaux de transition
pas de diminution d'intensité guand 1'énergie augmente, observation de
la courbe Jjusgu'en bord de zone, pas d'interaction forte avec le spectre

de Stoner dans la phase antiferromagnétique.

L'interprétation détaillée de ces résultats expérimentaux
reste encore 4 faire. Des calculs préliminaires du coefficient de rigi-
dité dans la phase ferromagnétique & partir de calculs de structure de
bandes (KAH 77 et RIE 77) permettent de retrouver l'ordre de grandeur que

nous avons observé. Des calculs plus détaillés sont en cours.

Bien que ces études aient €té difficiles et longues, elles sont
loin d'@tre terminées et de résoudre le probléme du magnétisme de FeRh.
Nous envisageons dans un premier temps de compléter les mesures de courbes
de dispersion dans la phase ferromagnétique, d'examiner avec soin dans
quelle mesure les ondes de spin persistent au dessus de la température
de Curie comme dans les autres ferromagnétiques itinérants étudiés
jusqu'd présent. Enfin, nous nous proposons d'étudier 1'évolution sous
pression des propriétés magnétiques de FeRh et en particulier la varia-

tion de la température de transition.



- 117 -

APPENDICE 1

CAICUL DE LA PROBARILITE POUR QU 'UN NEUTRON D'ENERGIE DONNEE TOMBE SUR L 'ECHANTILLON

a) Indépendance des probabilités verticales et horizontales

Supposons que les positions centrales des différents €1&-

-

.. >
ments du spectrométre définissent les vecteurs d'onde ki et k

p respec-

tivement pour le monochromateur et l'analyseur.
. - . > ng
Qu'arrive-t-11 si un neutron de vecteur dtonde kI + de
arrive sur le monochromateur avec des &carts angulaires Yo {(horizontal)

et 60 (vertical).

Pour gqu'il soit réfléchi, il faut qu'il vérifie une loi de

Bragg. Autrement dit gqu'il existe un vecteur de diffusion T I?‘ = %g
d étant une distance interréticulaire du monochromateur tel que

2
E.T+ =0 (1)

-+ > -+
Les coordonnées de kI + dk; et de T dans le repére ci-dessous

stécrivent

+ 8
(kI de) cos (0+ YO) cos 60
-~ -3 .
k + dk —(kI+de) sin (8+yo) cos §_
3 .
ﬂ (kI+de) sin 50
Ry d&g -7 sin € cos ¢!
N
T T cos € cos g
\\\\\\; T sin €

b
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On rappelle que € et €' sont les écarts horizontaux et verti-
caux du plan de réflexion 1iés & la mosaique.

On dispose d'une relation, la loli de Bragg, pour définir
2 inconnues € et €'. Le probléme a donc 1 infinité de solutions. Autre-
ment dit le neutron considéré vérifiera une loi de probabilité de dif-
fusion, fonction de Yoo 50 et d'un paramdtre. Si dk 50, Y,» € et €
peuvent &tre considérés comme des infiniments petits, la loi de Bragg

en la développant au ler ordre, s'técrit

[}
(@]
no

~

. T2
sin 6 - kIYo cosB) + -

—kITE cos8 ~ T (k151n 6 + de

Or
2
: e = g_ﬂ > __g.T_T = _.ﬂ inB - =
kT sin@ + > = T( 3 sin® 2d) 3 (2d sin A) 0

car A= 24 sinf définit la position centmle
il reste

- T -_ - 1 =

L (e YO) cos® Tdeslne 0 (3)

de

soit € = - _E_ tg6+ 'YO (l})

€ est défini de facon unique indépendamment de €' et 50. On en conclut
la propriété importante suivante : au premier ordre la résolution hori-
zontale et la résolution verticale sont indépendantes. La probabilité
pour qu'un neutron (EI+ d%? Yoo 60) solt diffracté par le monochromateur

s'écrira donc

P(k_+3dk Yoo § ) = PF(kI+dk

pFak o, Y,) P, (kp+dk, 8 ) (5)

I!

b) Probabilité horizontale

La probabilité& horizontale d'apres le calcul précédent est



— 1‘]9 —

€gale 4 la probabilit?é d'existence d'un plan de réflexion défini par .

| (S ) (6)
- T teb-y
[ an kI o
M

-5

(k

Y
+dk Y ) = exp

PH I I* "o

En effet le neutron de vecteur d'onde k + dk doit faire un

angle 8 + df avec le plan de réflexion.

Comme %g = 24 sinf , on a

dkr

p

¢ = - tgb

d'aprés la figure ci-contre

e = (6+a6) -6 + Y,
de
soit €& = -tg6 Tty
I o

le neutron réfléchi faisant alors un angle

Y, tel que

i}

(6+38+¢) -6
dk
-2tgh — + v (1)

kI o

18!

donc Yy

¢) Probabilité verticale

Nous avons vu que la probabilité verticale n'était pas dé-
finie de fagon unique. PAr contre, nous pourrons calculer la probabilité

.
pour gue le neutron soit réflé&chi pour un vecteur T donné. On doit avoir

E'-€I=¥ (8)

Projetons cette relation vectorielle sur l'axe Z et dévelop-

pons la au premier ordre. La loi de Bragg n'intervenant que sur la com-



- 120 -

posante horizontale, les composantes sur ltaxe Z sont

>
k' sin 6, pour k'
-5
k_ sin § pour k
I o I
>
T sin €7 pour T
au premier ordre
k(6,- 6 ) = T (9)

la probabilité d'existence de €' est donc

B 1 I _ 2 '

Plet) = exp |- —b— (£(5,-8 )%) (10)

Pour trouver la probabilité verticale Py (kI+deﬁo,6l), i1 faut tenir
compte que pour un Bcart angulaire 50 fixe, 1'écart angulaire de sortie
§. a une infinité de valeurs. La diffraction d'un neutron est définie

1

lorsque l'on a intégré sur toutes les possibilités de §,. Soit

Soit
= 1 1
Py (kp + dkqy 8, §,) = 5 P(e") (11)
+A
avec N = J P(e') aé,
=A
Tn&
done N = v2T —£~
I
kI 1 I 2
soit P.{kx, + dk., & ,8,) = —— exp |- (=(8,-6 )7) (12)
vl I e} /3T TUM 2n&2 T e}

Nous avons supposé gue n'M est suffisamment petit pour que par voie de

conséquence §' le solt également.

d) Probabilité totale

La probabilité pour gu'un neutron Qﬁ#dery , 6_) parvienne
0’ "o

sur 1l'échantillon aprés avoir franchi le collimateur entre la source et



le monochromateur, aprés avolr été réfléchi par le monochromateur et
aprés avoir franchi le collimat eur entre monochromateur et &chantillon,
stécrit
M H
P {kl * Ak, ¥, 61} = 1y Py (kp + dki.v,) Py (kI+de,<Sl) (13)
M Etant la réflectivité du monochromateur. Nous faisons apparaitre

. M . - .
l'angle Y, comme variable dans PH (kI + de, Yl) en utilisant 1'é&quation

(7). Soit

M Y? 1 iy 2
PH(kI + de’YT) exp|~ —| exp |- *—E'(Q - tg GM + Y1)
20 20 I
1 B o]
I 2
exp - L (v, + =— tg 9,) (14)
2 1 k M
2n I

le calcul de la probabilité dans un plan vertical nécessite une intégra-

tion sur l'angle 60

4

o ' 1 2
¥ K 52 K (8.-6 ) 2| - 5
M I 1 o 1 I 7o 1 1
Pk _+dk. ,v,) = 4§ ———— exp|- = — |exp|- —= ( ) jexpi- = —
vl I°' e o] J3T it 2 B2 - 2 T 2 52
) LY o My i 1
M Bo 6? 1 1
. - S R 1
Py (ky+dky,6,) . . - exp 5 (82 2 ? o ) (15)
B~ + kn'" sin“o® 1 o M M |
o) M :
En définitive la probabilité pour qu'un neutron défini par kp + dkp,
Yoo 60 arrive sur 1'é&chantillon est alors
8orM 62 N
M 1,7 1 \
b= exp|= 3 {73 Y 73 2 . 2/
+ { 1 0
/e2+un1f sino By B thn)sinTey
J Fo (16)
— 2 .
R dky 2 e kg 2 Y4
exp|- — (2tg 0, — + v,) exp |- —= (y, + =—tgo,) | exp |- —
2 M k 1 2 1 k M 2
20, I 2n I 2a
o | .o 1 -]

c'est l'expression II-31.
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APPENDICE 2

 EXPRESSION DE LA FONCTION DE RESOLUTION R(K, w) ET

CALCUL DE L'INTENSITE ARRIVANT SUR LE DETECTEUR

A - Calcul de la fonction de Résolution R(k, w)

Soit & calculer la fonction R définie par

> > —;]

- -
R(K,w) = P1(k1+dk1,y1,61) Pe(kF+dkF,y2,62)6 ’—kF+dkF “ky~dky - Q_I

A 2 2
§lw =~ (——2Mn [(kfrdkl) ~(kp+akp) ]) dlaxy)dy, as, d(dkp)ay, ds,

(2)

avec _ 5
M dkeq Yy }
Pylkprdky,y,,8,) = exp |- — (2tg O ==+ ¥)7| exp (= =5
2a I 2aJ
_ o 5 L 1
1 dk P S 1 8o
expl- —5 (v, + == tg 9,)"| exp|- 5 (Z +
ons ! kg M 2 g% gcal 12 5ine 2,2 o
My 1 o M \/B +4n1< sin"0
o) M M
et -
: dk ) . p)
Py (kY p,0,) = expl= =5 (268 8y = vp) | exp |- —5 (- te 0y~ )
2a F on F
3 A
-2 2 il
Y 62 | 1 B3rA
exp |~ —5| exp |- 5 (H+ 3 )
- 2a g R +Ln'" sin"0 2., .2 .
2 3 A A \J 63+hnA sin OA

Pour simplifier 1'Bcriture, posons

2
_ te Oy 4 1 te Oy 1o 1
A m e e e B, = —— |5 + ——
! k2 ol n2 ! kI %o Mu
I o] M
Cl - _.1_ + _..L + _..l_. Dl = _17 + ) ]
2 2 2 12 1.2
a? n, o] th BO + lmM sin®6,

(3)
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et

P, (k. +dk §.) = BOTM exp| -+ (A dk2+2B. dk +C v2) —Lp &2
FpllgTaRs Yy, 0 VB2 +hn 25in?e plmplA diprel, di Y FO Y )75V, 0
0" My M

On aura des formules identiques avec P, (kF+dkF’ Y,,%,) en définissant
Ay, B,, C, et D, de la méme maniére.

Le calcul s'effectue en coordonnées sphérigues. Ecrivons tout d'abord

1'€lément d'intégration. Soit

k> de cos®, dy; a9, k; dkF cosé,dY, 4as,

comme O, et 8, sont petits cosd, ® 1 = cosS, et 1'élément s'écrit
2k’ Y, ay 8
kI kF de dkF a¥, 4 2d61 do,

les coordonnées de (E}+dKI) s'expriment

1

(kI+de) cos (w+Yl) cos &, (kI+de) cos (w+Y1)

> . .
E>+dk. (kI+de) 51n(w+y;) cos &, :(kI+de) sin (w+Y1)

it

(k. +dk_) &

(kI+de) sin §, 1 I

1

En développant et en négligeant les termes du deuxiéme ordre

k_cosy - klylslnw + de cosy

I
- >
kI+de
kI51nw + klylcosw + de siny
kI S,
- > b P . > -+
de méme kF + dkF gs'crit sachant qu'il y a un angle ¢ entre kI et kF

[kp cos (Y+6) - ky v, sin (P+¢) + dky cos (y+¢)

Kp + d¥p kp sin (P+0) + ky v, cos (V+¢) + aky sin (Y+9)



— ']25 -

> > > .
connailssant kI+de et kF+dEF, on peut alors calculer les composantes
des fonctions deltas.
. o > o> &> - P L.
Soit §| (k. +dk. ) - (k,+dk_) - (K_+X) ol K représente la position
I T F F e} o)
centrale de l'appareil et X les déviations par rapport & cette position.

. I
On obtient (les composantes de X)

X, = dk; cos¥ - dky cos (Y+¢) - kY, siny - kpY, sin (Y+¢)
X, = dk. siny - dk sin (Y+¢) + koY, cosy - kpy, cos (Y+d) (6)
Xy = k6= k6,

- _ 2 2]
‘Calculons de mé&me 6[w [(kI+de) (kF+dkF) ]

Un calcul fastidieux conduit &

- _ 2_ 2 ~
X, = w [(k1+dk1) (kptdkp) ] eu[gldkl dekF} (7)
o est une constante qui dépend du systéme d'unité (meV ou Thz) . L'inté-

gration sur les parties verticales s'écrit

v o Bo Bs 1T e )
RO = = - - = - dGldGZexp 2 D161+D262 X
. 2 N 2 Al
Bo+Hnﬁ sin GM 83+hnA sin®@,

(8)
6[X3—k161+kF62]

et

172 B B
v 0"~3
Ro = [ fﬂ 21 1/2 2 2 y2 exp _% A33X§ (
2 12 o212 2 12 -
.leF+D2kI- [Bo+hﬂM sin GMJ [Ba+hnA sin GAJ
D.D
avec A33= " L2 " (10)
leF + DZkI

I1 reste alors & calculer la partie horizontale, soit
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H 1 2 2 [ 1 2 v 2
R, = exp[_i (Alde+231dey1+clyl)Jexp[—g[AzdkF+232dkFY2+Cz YZJ}X

2, 2 _ . .
kiky 8 ~X, +dk cos Y ~ dkp cos (Y+¢) k1Y, siny + kFstln(w+¢)} x

b

p~

§|-X +dk. sin¥ - 4dx
2 I

p Sin (V+¢) +k,Y,cos¥- k.Y, cos (¢+¢)] x

om

J -X,*20(k dk, - kg dkF)} dkp  dkp dY; dY,

Pour pouvoir manier plus facilement cette intégrale, expri-
mons la sous forme matricielle comme l'a proposé B. HENNION.

Soit Y le vecteur inconnue

- -

- t o
Y = done Y' = (dkp dkp Y,k; Y,kg)

27F

On peut &crire

t
Ayakl + 2By dk;Y, + C;¥] + A,dk} + 2B, dk Y,* C,Y;= Y SY (12)
A 0 B, /ky 0
0 A 0 B,/k
. 2 2
avec S = : . F {13)
By/ky 0 Cy/kI 0
2
0 B,/kq 0 Co/ky

=Y
R(k, w) s'exprime alors

R(k, w) = R]  exp |- 5(v%s¥) §|e-uy| x k av, av, av, av,

nj—

F

avec
) X, ] [cosp -cos(y+¢) -sin ¢ sin(V+¢)
X siny) - sin (Y+¢) cosy -~cos (YP+9¢)
t = 2 (15) et M =
X“ 2akI -2 akF 0 0
1, ~s O 0O o] 1
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En intégrant sur Y1 YZet Yaet en tenant compte de la fonction delta

> _ 7 oo ty,o1t -1 -1
R(K, w) = R kpkp [ exp i 5 (t"M § M "t) det M at , (16)
- _ -1
car t, = Yk et Y = M 't
. -1_ 1 _ _
On montre facilement gque det M "= 5oL ou L = kF ky cos¢ (17)
k_k .
> v f1fp 1Lt
donec R(K, w) = RO 5o exp 5 ‘t Bt' dt (18)
avec B = (M—l)t s M ! (19)
on kF cosy kF siny -20 cos¢ -kF sind
. 1 kI cosV kI siny -1/2a —kI sind
on a alors M = I {2
x y -sind/2a -L!
0 0 0 L
[— _
avec L k L cos¢
x = L' sindcosV + L sindcos (V+¢) (21)

y L' sin¢sinV + L sindsin (Y+9)

Le calcul de la matrice B qui ne présente pas de difficulté n'est pas

reproduit. On vérifie par ailleurs sur cette matrice que Bi = B“i. La
b

fonction de résolution s'écrit alors sous la forme suivante

w) = e — ..t . B.
R(K, w) R —2a1 ) at, exp 5 | 2 tiBlJtJ 2 tlBhﬁ“+ B,,t,| (22
1:J=133 1=1’3
l'intégration effectuébe
k. k B., B.
> vV "1'F 2T 1 1k b
R(K, W) = R' ——=t exp - = I t.|B,, - —| ¢, (23)
o
o 20L B, 2 i,35=1,3 1713 By J
en explicitant RZ ch. éqguation 9] et en introduisant F1=[Béhnt2sinzeg}
M
-
et F, = ~B§+hﬂgz sinzeA , R(K, w) devient
N 2mV/Ayy  BoB, ki kg ) 1 BiuBs,
R(K, w) = exp| -5 Ay Xy-z( T t. BlJ— = tj) (24
vD,D, VF,F, 20L/E,, i=1,3 b
J=1,3
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t, = X, et t, = X

1 10 s 2 3 L > on peut regrouper les facteurs des ex-

B.~ B.”
A.. = B,, - ——® (25)
1] 1] B,
wuri et j = 1, 2, 4. En ajoutant alors A,, dans la diagonale
> 1
R(K, w) = R_ exp - 5 ) X; A, X, (26)
i=1,h 3
j=1,4
2TVhqs BoBy kikp
avec RO = (27)
\/DID2 /Fle 20 LVBk“
B - Nombre de neutrons N mesurés par le détecteur

Le calcul du nombre N de neutrons arrivant sur le détecteur

guand i1l n'y a pas d'échantillons s'éerit

le résultat est immédat et

N
R _|V2TW R_ hm?
o) - o) )
N ST R B B, ,B., 7z
det A /A, aet ||, - 2ldx |
1J Byw J
On montre alors facilement que
B., B.
s det B
det }B.. - —
1J Buw Byu
9 ~ - -1t —1
or d'aprés (19) B=(M ") &M donc
172
det B = |det M J det S (31)

£ -1 - 1
nous avons montré en (17) que det M = ol

donce

Rohﬂz 2ol VB

by
N

¥ K rﬂn+ o’ 1/2



or det S =

2
| LTR_ 2oL VB, kikp
dfou N = (34)

2 2
Vk,, VE,C, - B: VE,C, - B,

en remplagant Ro par sa valeur le nombre N de neutrons mesurés par le

détecteur a pour expression

(em)® B B, k2 k2
N = ot I F - - (35)
/DID2 /FlF2 /Alcl—B1 /AZCZ--B2

dans cette expression, on voit apparaltre une partie monochromat eur
et une partie analyseur qui jouent chacune un rdle symétrigque. En rem~-
plagant A, B, C, D, E, F par leurs valeurs
3h 3 3/2 3
(2m) aoa, BB Ny ki cote Oy (27) a,0,8,B,n, ki cote 0,

N = (36
/(B§+Bf+hn&25in26M)(aﬁ+a§+hn§) /(B§+B§+hnizsinzeA)(a§+u§+hnz)

la symétrie de cette expression montre que la premiére paftie de N est
1e nombre de neutrons arrivant sur 1l'échantillon.
Boit

(em)*® a0, BB, n, k

°CB/(82+8%+kn]%sin%8)) (o

On vérifie que Ne est aussi égal &

ch

2
Nech = J/El(kI * dkl’ Yy 61) kI de dY1d61 (38)
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APPENDICE 3

CALCUL DE LA LARGEUR D'UN BALAYAGE A VECTEUR D'ONDE q CONSTANT

L'expression de l'intensité s'écrit Icf. paragraphe II-D-3

' m2o2
I =R, F —=r du expLET?— + ip do] (1)
vdet A o ’
det C! N
avee 02 = ¢ 4. =, d, = wo- f(K)
i
i det T
a. =(25,
1 3X. K
i
c.. =4, - iu 2L, (2)
ij ij 2 ‘35X, 9%.'K
1 J
ol f(%) = (3 est 1'équation de la surface de dispersion. Si 1'on déve-
loppe la surface au premier ordre, Cij = Aij et
det K'-
2 get A& §
of = X dj e a (3)

i
ol A' est la matrice A dans laquelle la colonne i a &8 remplacée par

i
la colonne des di' Nous avons montré que 1l'intégration de 1l'équation (1)

donne
2

(2W)3k dO

2
I =RF —rue exp - ——
Viet & 19 o2

0% est alors le carré de la largeur cherchée. Comme il s'agit d'un ba-

9f

layage & q constant d. = - (BXi)K =0 et 4, =1
i=1,3
det KL
donc R

0
or comme la colonne de d, est 8 le det KL est le cofacteur de A,, .
11
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D'aprés la structure de la matrice A donnée en Appendice 2, ce cofac-

teur s'écrit

_ 2
A33 [AIIAZZ A12‘l

_ 2
ot o2 = Asa[AllAzz AIZJ

det A
det B . P .
or det A = A, 5 Cf. Appendice 2, équations (29) et (30)
.
2
2 _ Ay Ay — AL,

done g iet B Bu»

il est facile de calculer les &léments Aij en fonction des Bij car

BikB'k
A.. =B,, - —=—d '
1] 13 th
B? B2 B, B, 2
soit A A~ A% = (B - Lty (p - 2ty o (g o ib 2,
11722 2 11 B,, 22 B, ., 12 B,,
0
B3 0
Un calcul simple montre gue 0°2= P ol le terme B33 désigne le co-

facteur de B33.

Soit

_1 -1 %
done B =M S M
finalement o2 = [M S—lMt] avec
: 33
[cosy ~cos (Y+¢) -siny sin (y+¢)]
siny -sin (Y+¢) cosy -cos (P+¢)
M =
20LkI —2akF 0 0
0 0 0 1 ]




[ &, o B, /¥ 0
0 A 0 B /k
et S = ? 2F
2
B, /kp O C,/k% 0
2
I 0 B,/kg 0 cz/kE_

2

le calcul de 0° s'effectue aisément et

I 71 F
© 2
1 AZC o B,C, C1
avec A{ = P - T =
2
det S L k7 kg k k| A C, B]
’ I~ 2
a - 1 Alch2 ) BZC _ 02
2 det S 2.2 2. 2 - _n2
| kaF kaF AZC2 B
_ pn2 _ n2
(A, C, Bl)(AZCZ B2)
car det S = N )
kI kF
et en définitive
2 2 T
C.k C.k
1 2
0% = (20)2 L -+ E
_ - n2
Alcl B1 AZC2 B2

Soit en remplacant A, B, C,, A,, 2

dans 1l'appendice 2, édguation (L)
2.2, .2 2, 2 2
) , | lainyragnytatas )
(e} = (2(1) N N k
2
ul+a0+hnM

L
I

2.2, 2 2 2 2
(aznA+a3nA+ ayaj)

2 + B 2 ]
cotg eM kf cotg SA

2 2 2
agtay Hng
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APPENDTICE 4

ONDES DE SPIN ASSOCIEES A UN ARRANGEMENT NON COLINEAIRE DES MOMENTS

(Communication de J. VILLAIN)

Postulons l'existence d'une structure de spins non colinéaire
ayant une composante antiferromagnétigue paralléle &4 1l'axe Ox et une

composante ferromagnétigue paralléle & Oz.

P
La dynamigue du systéme de spins est
décrite par les composantes de Fourier
de l'aimantation statique M et de

. P K l'aimantation inhomogdne P

« N\
(,/ N o 1/2
MF> = § > §
e \\\\\\ My FoM %ok P2q
o
~
, & A <P%> = N1/2P Sor Sxa
7 S Riseae b Sevh, Kisuau 4

Considérons l'existence d'ondes de spin dans ce systéme

O - -

ME ME

o = iQk (1)
PK - P—+

ou Qk est une matrice d'ordre 6 contenant les fréquences propres des

ondes de spin. Introduisons la fonction de corrélation intégrée proposée

B
J/‘ <A(t - ih)B> ax

par Kubo. Soit

(a(t), B) =
@]
ou encore
8
(A(t), B) =°/p e’ A(t)e A Bs dy
Q

ol A et B sont des opérateurs gquelconques. Si on multiplie & droite

M *
chaque membre de (1) par I K<O)} , (1) s'éerit

|Prlo)



- 136 -

o N - . .
> > ‘* - > *

I\;Ik(t) Mk(o) . }Mk(t) , |(Mk(o) )
Py (t) Py (o) = 180y |-Pk>(t)J I\PK(O)J

Or la dérivée par rapport au temps des fonctions de corrélation intégrées

est relide directement au commutateur des opérateurs

4 .
=5 (a(e), B) = = <[B, a(z)]>
on peut écrire
© * i *
(A,B)=;—ﬁ~<[B , Al>

(A, B¥) est alors une susceptibilité. Si on désigne par U§$ les €léments

de la matrice inverse de cette susceptibilité. Soit

o(¥) = x (X)

Elle peut &tre calculée aisément en tenant compte des &léments de

symétrie du systéme et s'éecrit -

UMM 0 0 0 0 UMP
XX X7z
0 UMM o] o 0] o)
yy _
0] 0] UMM UMP 0 0
27 XZ
0 0 UPM UPP 0 0
XZ XX
0 0 0 0 UPP 0]
Yy
UPM 0 0 0 0 UPP
ZX A

Dans ce cas, 1l'équation (2) s'éecrit

0 M 0 o o) 0 UMM 0] 0 0] 0] UMP
XX X7
-M 0 0 0 ¢ P 0 UMM o 0 0 0
Yy
MM MP
’ﬁQK - 0 0 0 0 ~-P 0] o) O Uzz sz 0 0 (3)
0 0] o] 0] M 0 0] 6] UPM UPP 0 0
X7 XX
0 0 P -M 0 O 0 0 0 6] UPP 0
¥y
0 -P 6] o o) o) UPM 0 0] 0 6] UPP
ZX zZZ |
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Le produit effectué s'écrit

l 0 wy T 0 0 0 0
1 vy
: M
(PUJP—MUMM) o} 0 0 0 (PUPP—MUMP)
\ Xz XX VA Xz
1
: 0 0 0 0 _pytF 0
% vy
% 0 0 0 0 Mot 0
¥y
MM

w o) o (vt (pr'fantt) o 0
1‘ X7 Xz
] 0 -PU 0 0 0 0

vy N

Cette matrice se sépare en deux blocs et le calcul des gquatre valeurs

propres est trivial

> PP > [, 2 PP =\ _ PM, > MP , > 2 MM, > ]
ﬁmAF(k) = Uyy(k)LM Uxx(k) MP(UXZ(R) + UZX(k)) + P UZZ(k)J (La)
>y MM, > [ MM, PM, > MP , > 2..PP, >
éwF(k> = Uyy(k) ﬁ UX (k) MP(JZX(k) + UXZ(k)) + P Uzz(k)] (Lb)
MM, = >y _ PP, > MP , > +*, _ ..PM, >
Comme UaY(k + Q) = Uay(k) et UuY(k + Q) = UaY(k)
=~ e -> . -
alors thF(k + Q) —-th(k) (5)

>
Q correspond

jourg

un noeud de surstructure. On en déduit donc que en bord

de zone thF = hmF.
Pour exprimer ces fréquences au voisinage de k = 0, on développe U au
premier ordre

M

VM™ME) L oax®

yy

-
et UST(¥) . BK®

vy

Lorsgque k = 0, un champ uniforme suivant x, ou inhomogéne suivant =z

transforme le systéme aimantation statique M et aimantation inhomogd@ne P

en : PZ = -¢P et Mx = ¢M
donc [M, —P] est un vecteur propre de
MM /
™oy B0y
XX X7
PM PP
U (o) U

ZX Z7Z

(o)
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pour la valeur propre O, ceci entraine que pour k = O

MP( 2 PP(O)

MM A
M2U (o) - 2MPU o) + P U = 0.
XX Xz zz

En supposant, comme 1l'a proposé Landau,que toutes les fonctions U sont

analytiques, c'est-d-dire développables pour k petit

P
wlu™ gy - MP{ﬁMP(ﬁ) + UPM(E)1 + UEP(E) = ckf
XX Cxz zx | z2

~ PP, > PM, > MP , > MM, o> .
]
I1 n'en est pas de méme pour Uxx(k)’ sz(k), UZX(k) et Uzz(k) qui pour
k = 0 gardent des valeurs finies
N
UPP(O), UPM(O), UMP(O) et UAM(O>, on en déduit que pour les valeurs de
XX Xz ZX 77
k petit

ﬁwF (K) o k2

>

ﬁwAF(k) a k
Une allure des courbes de dispersion théoriques peut alors €tre tracée
(on & tenu compte de la relation (5)).

Lo

SN - P
>
0 Q ‘\\\\\\Bragg nucléaire

centre de zone antiferromagnétique
bord de zone ferromagnétique

Intensité diffusée

L'intensité diffusée est donnée & un facteur prés par

+ oo

~-iwt o y* ka kx
Ip = B at e (MK(t), My (o)) say - N

* e . . .
Comme ]Mk(t), Mk(o)l est une susceptibilité, l'intensité peut s'exprimer

sous la forme



— ’]39 -
avec -
2 2, 2 2
1T - kx/k kxky/k2 kaZ/k o] 0 0
: 2
- k_k /k2 1 K2/ k2 - k k /k 0 0 0
y X y y 2z
2 2,2
- - o
_ kk /k, kzky/k 1 k [k 0 0
0 o] 0 0 0 0
0 0 0 0 0 0
0 0] o 0 0 0
2, est donné par la relation (3) gqul peut s'écrire
ihg, = Ty
k SR
en introduisant les vecteurs propres correspondant & Qk
Q¥ = v o= ooyl
k ‘ka  “ka ko 1% ‘k ko
En posant -, oV/e y ¥ st trice hermétiqu 1 latio
P ¢ka Xy Ko ou Xy € une matrice ermétique, a rela n
précédente devient
-1/2 . -1/2 .
Xk Py Ypa = 1BUG fkq
La norme de ¢ka et wka est fixée par
* _ ok -1 -
¢ka ¢ky Wka Xk ka B 6ay
d'ol
. =1/2 -1/2 *
Xk "Xy = 2 ohug Oy Pyg
On peut écrire alors que
ethk _ (.J—C- r _1)11 ,
zi: n o fk ne
n=0
_ 1/2 t -1/2 _ -1/2.% -1/ \
n:
1/2 t -1/2 -1/2 -1/2
= %y (exp ¢ oxy Txe ) Xy
itw
_ 1/2 ka ~1/2
= Loxg € %o ®ka Xk

a
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L'intensité va s'écrire

+oo .
. 1tw
a ~iwt 1/2 * 1/2 ko
= J ¢ at Tp Xy fkq Pka Xk Ok ©
oOu encore

I, =20 1§ 6(w - ) T (v w¥ ) oo
kK . w Yo’ Tr ko ka k
I =203 6(w - w_ ) ¥5 o
k o ko ka k ka

Diffusion assocife & la composante antiferromagnétigue

N
Le vecteur propre correspondant a thF(k) est

_ |
0
P
e
UPP(K) M
v (%) = Yy L
AF - 2 hw o (%)
AF W20PP _ up(uBMagMEy 4 pRyMl
5 XX Xz zX 72
UPP
N
0
b -
L'intensité diffusée s'écrit
k2 1.1
- 2 7z 2.PP, - PM, > MP, > 2. MM, >, |7
= - == ] - +
IAF(k) PN 2 [ﬁ Uxx(k) MP(UXZ(k) sz(k))+ P UZZ(k)]
pour k = 0, cette intensité reste finie alors que la diffusion corres-

pondant & la raie de type ferromagnétique devient intense (voir plus

loin).

Pour k = @

l‘ kg} > > > > > > > =
> 2 Tz 2__MM ~ MP PM 2 PP -1
IAF(k) = P ’1 k2J {ﬁ Uxx(k+Q) MP(UXZ(k+Q) + sz(k+Q))+ P UZZ(k+Q)}

Cette intensité devient importante.

Diffusion associée 34 la composante ferromagnétigue

Le vecteur propre s'écrit
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-1
— M
M
weu™ e (oM UPM) + p2utt
5 xx Xz 72
UMM
Y
MM
‘ U (k)
F ﬁwF(k) 2 0
¢}
0
P
. o P - -
L'intensité s'écrit alors
PM PP
1™ (%) . ki K° Meuzz - MP(UfS + U)o+ PQUZZ]
A k k k U
w () o
Pour k + 0, IF(Q) augmente. Le terme entre crochets a une limite finie
non nulle. Pour k = @
k2
I, =(1--%)1 MZUPP( ) - omput o) + P2UMM(O) 1202 (¥)
F k2 XZ 77 F
k

2
x yy
L'intensité diffusée est importante.

En résumé, au voisinage de k = 0, la diffusion ferromagnétigue
est intense alors que la diffusion antiferromagnétique est négligeable.
Par contre, au centre de zone antiferromagnétique ou bord de zone ferro-
magnétique, les intensités de diffusion ferromagnétique et antiferro-

magnétique sont fortes sauf si k est paralléle 4 Oy ou Oz.

Pour un arrangement de spins donné, les équations microscopigques
sont calculées a partir de 1'Hamiltonien d'Heisenberg. On prend sur chaque

site un triédre trirectangle u, v, w; tel que w, soit parallele & <8;>

i
et 31 indépendant de i, avec u% = vi = w?. L'Hamiltonien s'exprime
- - + 1 +
= .. S.. W. . a. a. + = Vs, . - .-
2 2; JlJ Bi Wy Wy 85 8y 5 gg JlJ 5; 83 (al al)(aJ a.)
1 2: > >
- = J Ys. 5. u. u.(a. + a a. + a
2 1J i3 1 J( A J J)
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La condition de stabilité du systéme s'écrit

-> -
U. L W..5. = 0
1 j J J

La résolution de 1'Hamiltonien permet d'obtenir des résultats quanti-

tatifs analogues aux résultats présentés ci-dessus.
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