
M. WINTENBERQER e t  al.: Structurc magnbtique ordonnhe du composb DyCu 705 

phys. stat. sol. (b) 48, 705 (1971) 

Subject classification: 4 and 18.4; 21.1; 21.4 

C.W.R.S. ( a )  et C.E.N. ( b ) ,  Grenobla 

Structure magnhtique ordonnee du compos6 Dy Cu 
Par 

M. WINTEBBEKGEE (a), R. CHAXARD-BOIS (b), 
M. BELAKIIOVSKY (b) et J. PIERRE (a) 

Le composh DyCu a kt6 Btudib par diffraction neutronique sur poudre. Le diagramme 
observe laisse subsister une indhtcrmination entre une structure colinbaire avec les moments 
parallkles i un axe quaternaire e t  une structure non colinBaire avec les moments port& par 
les axes ternaires. L’Btude du  champ cristallin, de 1’6nergie dipolaire e t  celle de l’effct 
Mossbauer [l] sont en faveur de ce dcrnier type de structure. 

A powder sample of the compound DyCu has been studied by neutron diffraction. The 
neutron data leave a n  indetermination bctwcen a collinear magnetic structure with moments 
pointing along a fourfold axis and a non-collincar structure with moments pointing along 
the four threefold axes. Crystal ficld and dipolar energy calculations as well as Miissbauer 
data [l] favour the non-collinear modcl. 

1. Introduction 

Les composBs Bquiatomiqucs entre Ic cuivre e t  les terres rares du second groupe 
cristallisent dans la structure cubiyue du type CsCI. Ces composes sont anti- 
ferromagnBtiques ; la structure magnQtiquc ordonnee a Q t B  dBtermin6c par dif- 
fraction neutronique pour TbCu [ 2 ,  31, HoCu [3] et ErCu [4]. Elle est caract&- 
risBe par un vecteur de propagation k = [a, $, 01, la direction du moment 
&ant parallhle B l’axe c de la maillc magnetique 12 a, 2 a, a1 pour TbCu et 
ErCu et  Q nn axe (1 11) pour HoCu; ccs directions sont conformes B cclles atten- 
dues d’aprks une Btude du champ cristallin. 

2. Etude experimentale 

Le compos6 DyCu a dtB BtudiB par diffraction neutronique A 4,2  ct  290 K;  
le parametre cristallin vaut a 7 3,454 A, la temperature de Keel &ant OK = 
= 64 K. Pour diminuer la forte absorption des neutrons par le dysprosium, 
nous avons dilud l’alliage dans dc la poudre d’aluminium. Les valeurs des int.en- 
sites nucleaires e t  magnbtiques obscrv6cs sont donnBes dans les Tableaux 1 ct  2 ;  
la normalisation a Bt6 faite B l’aidc des intensites des raies {loo} et { l l O }  en 
adoptant pour longueurs de Fermi b ~ ,  = 1,69 x 10-l2 em et  bcu = 0,79 x cm. 
La raie { 111} du composB n’a pu 6tre s6parBe de la raie (200) de l’aluminium. 

3. Structure magnktique 

Les indices des raies magn6tiques, pris dans la maille chimique, sont dc la 
forme h/2 ,  k /2 ,  1 avec hkl entiers, commc pour les composes avec Tb, Ho ou 
Er. On peut donc interprBtcr le diagramme de la m6me manikre, en admettant 
une structure magnktique colineaire dc vecteur de propagation k,= [+, $, 01. 
I1 est alors possible, B partir des intcnsit6s des raies, de conclure que les moments 
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19,59 f 0,17 

11,14 0,12 
4,86 

Tableau 1 
Indices des raies et valeurs 
observkes (en b) des inten- 
sit& nuclbaires t i  temp& 
rature ambiante (290 K) 

66,68 I 8,60 
nuclhire 

57,63 I 8,73 
4,75 

110 ‘i3,25 
111 ‘ - 
200 1 36,90 

Tableau 2 
Valeurs des intensites nuelbaires et magnktiques 
(en b) ohservkes a 4,2 K et moments correspon- 

dants (en magn6tons de Bohr) 
.~ 

hkl i lobs .  (E. v 1 iu 
I I I 

”0 
100 

110 

2 2  

++l 

++@ 
111 

G l  
200 

doivent htre paralleles l’axe Oz de la maille magnetique quadratique, comme 
cela a 6t6 trouvk dans le compost5 DyAg [ 5 ] .  En utilisant pour Dy3’ lc facteur 
de formc f calculk par Blume e t  al. [6], on trouve un moment moycn M = 
= (8,62 & 0,25) ,uB. Dans la suite nous appellerons a la configuration ci-dessus. 
Pour cette structure colin6aire la direction Oz est celle d’dnergie dipolairc mini- 
mum (l’knergie dipolaire peut s’8crire E = -1,34 ,u2/a3 (1 - 3 cos2 O ) ,  0 ktant 
l’angle des moments avec Oz) ; par contre elle n’est pas conforme a cc que prk- 
voient les calculs de champ cristallin, comme on le verra par la suite. 

Msis en fait le diagrammc dc diffraction neutronique implique sculemcnt que 
les moments magnktiques sont paralleles pour les atomes situks aux sommets 
e t  au centrc d’un cube d’aretc 2 a,  puisque les r6flcxions obkissent a la condition 
h + k + 1 = 2 n, les indices Atant maintenant rapport& a ce cubc d’ar8te 2 a .  

Ceci conduit ti dkcrire la structure cristalline et  les diffgrentcs structures 
magnetiques possibles B partir d u  groupe cristallographique Im3m, oil leu atomes 
occupent lcs positions suivantes : 

Dy 8 c (symdtrie 3m), 

Cu 6 b (symdtric e t  2 a (sym6trie m3m). 
m 

Les calculs de champ cristallin favorisant la direction (1 1 l), on considhera 
parmi les configurations possibles celles qui conscrvent la symktrie cubique. 
On les obtient de la manihre suivante: On attribuc aux moments trois compo- 
santes S,, S,, S, de m6me module S/1/3, les modes de propagation des trois 
composantes se dkduisant l’un dc l’autre par permutation circulaire ; si S,  garde 
le m6me signe en passant d’un atome b son voisin le long de Ox, ct alterne le 
long dc Oy ct 02, on notera le mode (Onn). Lcs modes possibles pour S, sont 
( O m ) ,  (nOn) et (nnO). 

On peut vkrifier alors quc si l’on adopte pour S, le mode (Onn), qui conduit 
a la configuration b de la Pig. 1, le diagrammc dc diffraction neutronique sur 
poudre cst strictement indisccrnable de celui de la configuration a. En effet 
lFhk1l2 =-8 f z S i  (1 f cosnh)  (1-cosnk) (1 - cosn l )  + permutation circulaire 
e t  l’on voit que pour un triplet { h k l }  donnk (h + k + 1 = 2 n) ,  la composante 
S, contribue seule lorsque c’cst I’indice h qui est pair, S, pour k pair e t  S,  pour 1 
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pair, de sortc que l’intensit6 totalc de la raie est la m6ine que si I’on super- 
posait trois structures colindaires dc type a avec des moments S/13.  De m6me 
si S, se propage suivant les modes ( 7 t h )  ou (nnO), lcs configurations correspon- 
dantes sont indiscernables d’une structure colinkaire de m6me maille que la 
structure a ,  mais avec des moments situQs dans le plan xy. 

Des indkterminations analogues se prQsentent pour MnTe, [i’] et P-MnS [ 81. 
La configuration b a pour groupe magnetique Im3m’. 

L’dnergie de couplage magnQtique isotrope entre un moment So ct ses nienla 

voisins s’ecrit 
E = J o ,  z (So, 8 2 ,  + x o y  S z y  + Soz S*Z) . 

Z 

Elle peut sc calculer elle aussi comme la somme dcs 6nergics de trois structures 
colin6aires avecdesmoments 5/13. Elle a donc la m6me valeur pour les con- 
figurations colineaires et toutes les configurations dont les moments sont dirigQs 
suivant les diagonalcs du cube, pourvu que chaque composante alterne suivant 
deux des directions Ox, Oy, Oz. 

Les structures a e t  b sont donc Qquivalcntes au point de vuc diffraction 
neutronique sur poudre et  au point de vue Qchange isotrope. De plus on peut 
verifier quc les configurations a ct b ont la mdmc hnergie dipolaire. D’une 
facon ehn6ralc : 

R, est le vecteur joignant un site 0 pris comme origine au site j ;  si on repBre 
les atomes clans le cube primitif d’ar8te a,  Ri a des composantes entihres et on 
peut decrire une configuration en associant b. chaque composantc du moment 
un vecteur de propagation k,, k, ou k, qui aura unc composante nulle et deux 
composantes demi-entikres. 

Les termes croisds dans W,, sont de la forme 

z Bj, Rj, (Soa Sip 4- SOD kSje) = Rj, Rip Sod Sop ( e z i n k a . R j  + ezinkS.Rj 1 
i + O  j t- 0 

avcc a, 
pression ci-dessus sc rQduit b 

= x, y ou z. k, . R est ndcessaircment cntier ou demi-entier et. l’ex- 

Ria Rip So, So, (cos 2 n 12,. R, +- cos 2 z k, . R,) . 
i + O  
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Si l’on associe les vecteurs R, et Rjt, de mkmes composantes R p  et R, ct  dont 
les composantes R, sont opposdes, les termes trigonom6triques ne changent 
pas de signe et  lcs termes rectangles s’annulent deux b deux. 

W ,  ne contient que des termcs clc la forme So, Xi,; par consequent W ,  est 
la somme dcs hergies dipolaires dcs configurations colin6aires sur Ox, Oy et  Oz 
de moment S11/2. La valeur minimum de cettc Bnergie est atteintc lorsque 
chaque composante o( alterne sur ct y ,  c’est-&-dire quc la configuration b est 
parmi toutcs les configurations, colin6aires ou non, oh lcs moments sont port& 
par les diagonalcs du cube, celle dont 1’6nergie dipolaire est minimum. Elle 
permet ainsi de satisfaire simultankment les conditions impos6es par 1’6ncrgie 
dipolaire e t  par le champ cristallin. 

Les considdrations pr6cBdentes s’appliquent b la structure magnetique de 
DyAg PI. 

4. Discussion 

Les modes de propagation de la stucture magn6tique sont lies aux interactions 
magnetiqucs indirectes du type Ruderman-Kittel comme dans les autrcs com- 
poses citds 131. 

Le Hamiltonien de champ cristallin s’exprime sous la forme [9] 

oil 04(J) et O,(J) sont les equivalents operatoriels de Stevens. 
Un calcul fait par la mdthodc des charges ponctuelles en adoptant pour charge 

de la terrc rare Z, = +3 et  pour charge du cuivre 2, = 0 montre que 1es termes 
d’ordre 6 sont trbs faibles par rapport B ceux d’ordrc 4 (x M - l ) ,  et  permet 
d’6valuer W x = 0,13 K. Cette valeur est inf6rieure d’environ 50% b celle que 
l’on peut ddduirc de la valeur expkrimentale observde pour le compose CcAg [3], 
toutefois lc signe et  l’ordre de grandeur sont corrects. L’Behange est du m&me 
ordre de grandeur que l’energie magnBtocristalline, aussi est-il nkcessaire de 
diagonaliscr le Hamiltonien global pour les diverses orientations du moment 
magn6tiquc. Dans l’approximation de champ mol6culaire, si le moment est 
parallele b un axe quaternaire [ 91, 

6 

Fig. 2. Energie rBduite de l‘Btat fondamental en fonctioc 
du rapport de l’bchnnge au champ cristallin 
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s’il est parallele B un axe ternaire, 

oh €Iec,,, est lc champ d’6change. 
La valeur g pB Hech,  = 22 K peut 6tre ddduite dc la temperature de See1 

8 ,  et  permet de determiner 1’6nergie et la composition des niveaux. Sous avons 
tracd sur la Fig. 2 1’6nergic rdduite El W x du niveau fondamental en fonction 
du rapport g pB Hech,/  W x de 1’6nergie d’6changc B 1’6nergie dc champ cristallin, 
e t  sit& lcs compose% DyCu ct  DyAg selon la valeur calculee pour ce dernier 
parametre. Dans le cas de la configuration a, le moment du niveau fondamental 
est soit 111/2), soit 113/2), alors qu’il est 115/2) dans le cas de la configuration b 
non colin6aire. L’Qnergic de cette dernihre configuration est inferieure d’environ 
30 K B celle de la premibre. 

De plus, 1’6tat fondamental Blcctronique a 6th determine par effet Mossbauer 
[ 1 J : Les valeurs du champ magnetique hyperfim et de l’interaction quadrupolaire 
ne peuvent s’interpreter avec les valeurs J ,  = 111/2) ou J ,  = 113/2) de moment 
du niveau fondamental, mais sont en bon accord avcc une valeur J ,  = 115/2). 

En rdsum6, 1’6tude du champ cristallin et les mesures d’effet Mossbauer 
militent en faveur de la structure non colin6airc dans laquelle les moments 
sont portds par les quatre axes ternaires. 
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