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Le composé DyCu a été étudié par diffraction neutronique sur poudre. Le diagramme
observé laisse subsister une indétermination entre une structure colinéaire avec les moments
paralléles & un axe quaternaire et une structure non colinéaire avec les moments portés par
les axes ternaires. L’étude du champ cristallin, de ’énergie dipolaire et celle de 1'effet
Méssbauer [1] sont en faveur de ce dernier type de structure.

A powder sample of the compound DyCu has been studied by neutron diffraction. The
neutron data leave an indetermination between a collinear magnetic structure with moments
pointing along a fourfold axis and a non-collinear structure with moments pointing along
the four threefold axes. Crystal ficld and dipolar energy calculations as well as Mossbauer
data [1] favour the non-collinear model.

1. Introduction

Les composés équiatomiques entre le cuivre et les terres rares du second groupe
cristallisent dans la structure cubique du type CsCl. Ces composés sont anti-
ferromagnétiques; la strueture magnétique ordonnée a été déterminée par dif-
fraction neutronique pour TbCu [2, 3], HoCu [3] et ErCu [4]. Elle est caracté-
risée par un vecteur de propagation k = [, +, 0], la direction du moment
étant parallele & I'axe ¢ de la maille magnétique |2 a, 2 a, a| pour ThCu ot
ErCu et & un axe (111 pour HoCu; ces directions sont conformes & celles atien-
dues d’aprés une étude du champ cristallin,

2. Etude expérimentale

Le composé DyCu a été étudié par diffraction neutronique a 4,2 ot 290 K;
le paramétre cristallin vaut @ — 3,454 A, la température de Néel étant 0 =
= 64 K. Pour diminuer la forte absorption des neutrons par le dysprosium,
nous avons dilué I’alliage dans de la poudre d’aluminium. Les valeurs des inten-
sités nucléaires et magnétiques observées sont données dans les Tableaux 1 et 2;
la normalisation a été faite a l’aide des intensités des raies {100} et {110} en
adoptant pour longueurs de Fermi bpy = 1,69 X 10-2em et bgy = 0,79 < 10712cm.
La raie {111} du composé n’a pu étre séparée de la raie {200} de I'aluminium.

3. Structure magnétique

Les indices des raies magnétiques, pris dans la maille chimique, sont de la
forme h/2, k/2, 1 avec hkl entiers, comme pour les composés avec Th, Ho ou
Er. On peut donc interpréter le diagramme de la méme maniére, en admettant
une structure magnétique colinéaire de vecteur de propagation k= [+, &, 0].
Il est alors possible, & partir des intensités desraies, de conclure que les moments
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Tableau 1 Tableau 2
Indices des raies et valeurs Valeurs des intensités nucléaires et magnétiques
observées (en b) des inten- (en b) observées a 4,2 K et moments correspon-
sités nucléaires a tempé- dants (en magnétons de Bohr)
rature ambiante (290 K) [ - —_—
kil | Tons. ’ (w f)? ’ u
R | Lo, R
4340 19,59 4- 0,17 66,68 ' 8,60
100 4,75 100 4,86 nucléaire
110 73,25 +51 11,14 4 0,12 57,63 | 8,73
111 i _ 110 73,80 ' nucléaire
200 | 36,90 31 28,72 + 0,44 . 49,18 | 8,60
' 111 — 5 nucléaire
2L 33,34 + 0,33 39,8¢ | 8,63
200 36,84 nucléaire

doivent étre paralléles & 1’axe 0z de la maille magnétique quadratique, comme
cela a été trouvé dansle composé DyAg [5]. En utilisant pour Dy?®* le facteur
de forme f calculé par Blume et al. [6], on trouve un moment moyen M =
= (8,62 4 0,25) ug. Dans la suite nous appellerons a la configuration ci-dessus.
Pour cette structure colinéaire la direction 0z est celle d’énergie dipolaire mini-
mum (I’énergie dipolaire peut s’écrire E = —1,34 u2/a3 (1 — 3 cos? §), 0 étant
Pangle des moments avec 0z); par contre elle n’est pas conforme & ce que pré-
voient les calculs de champ cristallin, comme on le verra par la suite.

Mais en fait le diagramme de diffraction neutronique implique sculement que
les moments magnétiques sont paralléles pour les atomes situés aux sommets
et au centre d’un cube d’aréte 2 g, puisque les réflexions obéissent & la condition
h + k 4+ 1 = 2 n, les indices étant maintenant rapportés & ce cube d’aréte 2 a.

Ceci conduit & décrire la structure cristalline et les différentes structures
magnétiques possibles & partir du groupe cristallographique Im3m, ot les atomes
occupent les positions suivantes:

Dy 8¢ (symétrie 3m),

4
Cu 65b (symétric o mm) et 2 a (symétrie m3m).

Les calculs de champ cristallin favorisant la direction (1113, on considérera
parmi les configurations possibles celles qui conservent la symétrie cubique.
On les obtient de la maniére suivante: On attribuc aux moments trois compo-

santes S;, Sy, S, de méme module S/y3, les modes de propagation des trois
composantes se déduisant 1'un de ’autre par permutation circulaire; si S, garde
le méme signe en passant d’un atome & son voisin le long de Oz, et alterne le
long de Oy et 0z, on notera le mode (0nz). Les modes possibles pour 8, sont
(Omz), (7207) et (7x70).

On peut vérifier alors que si I'on adopte pour S; le mode (0nz), qui conduit
4 la configuration b de la Fig. 1, le diagramme de diffraction neutronique sur
poudre est strictement indiscernable de celui de la configuration a. En effet
|Fppi|? == 8 f28; (1 + cosm h) (l—cosmk) (1 — coszl) + permutation circulaire
et I'on voit que pour un triplet {kkl} donné (2 + k + I = 2 n), la composante
S, contribue seule lorsque c’est I’'indice % qui est pair, S, pour k pair et S, pour !
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Fig. 1. Structures magnétiques a) colinéaire et b) non colinéaire

pair, de sorte que l'intensité totale de la raie est la méme que si 'on super-

posait trois structures colindaires de type a avec des moments 8/)/3. De méme
si 8, se propage suivant les modes (n0s) ou (nn0), les configurations correspon-
dantes sont indiscernables d’une structure colinéaire de méme maille que la
structure a, mais avec des moments situés dans le plan zy.

Des indéterminations analogues se présentent pour MnTe, [7] et 3-MnS [8].
La configuration b a pour groupe magnétique Im3m’.

L’énergie de couplage magnétique isotrope entre un moment S, et ses nlemes
voisins s’écrit '

E = JOn 2 (So'z Si:c + ’S()y Siy + SOz Siz) .
?

Elle peut se calculer elle aussi comme la somme des énergies de trois structures

colinéaires avec des moments S/)/3. Elle a donc la méme valeur pour les con-
figurations colinéaires et toutes les configurations dont les moments sont dirigés
suivant les diagonales du cube, pourvu que chaque composante alterne suivant
deux des directions Oz, Oy, 0z.

Les structures a et b sont donc équivalentes au point de vue diffraction
neutronique sur poudre et au point de vue échange isotrope. De plus on peut
vérifier que les configurations a et b ont la méme énergie dipolaire. D’une
fagon générale:

1 _[8,-8 3
Wo= 3 2| 2o (5o R0 5, R,
R; est le vecteur joignant un site 0 pris comme origine au site j; si on repére
les atomes dans le cube primitif d’aréte a, R, a des composantes entiéres et on
peut décrire une configuration en associant a chaque composante du moment
un vecteur de propagation k,, k, ou k, qui aura une composante nulle et deux
composantes demi-entiéres.
Les termes croisés dans Wy, sont de la forme

2 Bja Rjs (Soa Sjp 4 Sop 8ja) = X Rja Bjp Sou Sop (e277ka B | g2inks- By)
i+ 0 ito
avecx, § = x, y ou z. k,- R est nécessairement entier ou demi-entier et 'ex-
pression ci-dessus se réduit &

.%’ORN Bjs Sor Sop(cos2mk,- Ry - cos2nk;- Ry) .
)
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Si l’on associe les vecteurs R; et Ry, de mémes composantes R, et R, et dont
les composantes R, sont opposées, les termes trigonométriques ne changent
pas de signe et les termes rectangles s’annulent deux & deux.

W5 ne contient que des termes de la forme Sy, S;,; par conséquent Wy, est
la somme des énergies dipolaires des configurations colinéaires sur Oz, Oy et 0z

de moment S/f3. La valeur minimum de cette énergie est atteinte lorsque
chaque composante x alterne sur f et y, ¢’est-a-dire que la configuration b est
parmi toutes les configurations, colinéaires ou non, ol les moments sont portés
par les diagonales du cube, celle dont 1’énergie dipolaire est minimum. Elle
permet ainsi de satisfaire simultanément les conditions imposées par 1’énergie
dipolaire et par le champ cristallin.

Les considérations précédentes s’appliquent a la structure magnétique de
DyAg [5].

4. Discussion

Les modes de propagation de la stucture magnétique sont liés aux interactions
magnétiques indirectes du type Ruderman-Kittel comme dans les autres com-
posés cités [3].

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

0 0
= B0 + 3,04 = W |+t ) + 1 — 1o 5

ot 0,(J) et Og(J) sont les équivalents opératoriels de Stevens.

Un calcul fait par la méthode des charges ponctuelles en adoptant pour charge
de la terre rare Z, = -3 et pour charge du cuivre Z, == 0 montre que les termes
d’ordre 6 sont trés faibles par rapport & ceux d’ordre 4 (z &~ —1), et permet
d’évaluer W z = 0,13 K. Cette valeur est inférieure d’environ 509, a celle que
I’on peut déduire de la valeur expérimentale observée pour le composé CeAg [3],
toutefois le signe et 'ordre de grandeur sont corrects. L’échange est du méme
ordre de grandeur que I’énergie magnétocristalline, aussi est-il nécessaire de
diagonaliser le Hamiltonien global pour les diverses orientations du moment
magnétique. Dans Papproximation de champ moléculaire, si le moment est
paralléle & un axe quaternaire [9],

H = B, (0P +508) — gupd- Hen. ,

Fig. 2. Energie réduite de 1'état fondamental en fonction
du rapport de I’échange au champ cristallin

9y Foon /M —-=



Structure magnétique ordonnée du composé DyCu 709
8’il est parallele & un axe ternaire,
2 -
¥ =— 5B (00 —20 V2008 — g ug J - Hen,

ol Hyy,. est le champ d’échange.

La valeur g ug Heen, = 22 K peut étre déduite de la température de Néel
Oy et permet de déterminer I’énergie et la composition des niveaux. Nous avons
tracé sur la Fig. 2 I'énergic réduite E/W x du niveau fondamental en fonction
du rapport g ug Heen /W 2 de I’énergie d’échange & ’énergie de champ cristallin,
et situé les composés DyCu et DyAg selon la valeur calculée pour ce dernier
paramétre. Dans le cas de la configuration a, le moment du niveau fondamental
est soit |11/2), soit [13/2), alors qu’il est |15/2)> dans le cas de la configuration b
non colinéaire. L’énergie de cette derniére configuration est inférieure d’environ
30 K & celle de la premicre.

De plus, I’état fondamental électronique a été déterminé par effet Mossbauer
[1]: Les valeurs du champ magnétique hyperfin et de I’interaction quadrupolaire
ne peuvent s’interpréter avec les valeurs J, = [11/2> ou J, = {13/2) de moment
du niveau fondamental, mais sont en bon accord avec une valeur J, = [15/2>.

En résumé, I’étude du champ cristallin et les mesures d’effet Mossbauer
militent en faveur de la structure non colinéairec dans laquelle les moments
sont portés par les quatre axes ternaires.
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