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Sommauaire, - Les propriétés magnétiques des ions de Kramers des terres
rarcs dans les grenats de terre rare et d'aluminium et les grenats de
terre rarve et de gallium sont discutées & l'aide d'un traitement du champ
moléculaire, Lies propri¢tés de symitrie du groupe d'espace permettent
d'exprimer les couplages dipolaires et les interactions d'¢change en fonc-
tion de quelques paramétres, Les propri¢tés magndéliques peuvent &tre
exprimcées en fonction de ces paramcetres et les facteurs g des ions de
terre rare, Nous avons calcul¢ les températures de transition, les aiman-
tations des sous-réseaux pour 04 T £ Ty, la susceptibilit¢ dans la région
paramagnétique el la susceptibilite antiferromagncétique pour un certain
type d'ordre magndétique, L'influence des doublets de Kramers supérieurs
a ‘té estimcée par Uintroduction des facteurs g géncralisés,
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MAGNETIC PROPERTIES OF KRAMERS RARE EARTH IONS IN
ALUMINIUM AND GAILLIUM GARNETS '

Summary. - The magnetic properties of Kramers rare carth ions in alumi-
nium and gallium garnets (MAIG and MGaG) are discussed by means of a
molecular field treatment., The symmetry properties of the space group
permit to establish a parametrization for the magnetic dipolar and exchange
couplings, The magnetic properties:of the system can be expressed in terms
of these parameters and the g factors of the rare earth ions, We have cal-
culated the transition temperatures, the sub-lattice.magnetizations, the
susceptibility in the parzmagnetic region and the antiferromagnetic suscepti-
bility for a special type of magnetic ordering. The influence of the excited
Kramers doublets is described by means of a generalization. of the usual g
tensor,
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Ultéricurement nous donnerons une ¢tude sommaire pour des jonsg
non de Kramers,
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PROPRIETES MAGNETIQUES DES |ONS DE- KRAMERS DE TERRES RARES
DANS LES GRENATS DE TERRES RARES ET D'ALUMINIUM
ET LES GRENATS DE TERRES RARES ET DE GALLIUM

T ~ INTRODUCTION

Nous étudions ci-apres, les phénoménes d!ordre magnétique
des ions de Kramers des terres rares dans les grenats d'aluminium
et de jberrés rares (MA1G) et les grenats de gallium et de terres

rares (MGaG).

Les ions de Kramers des terres rares ont un nombre d'électrons
impair dans la couche 4f et sontcaracférisés par le fait que, dans
la décomposition des termes spectroscopi@ues LS sous l'action
de l'interaction spin orbite, n'apparaissent que des nombres

quantiques J demi-entiers.

Dans un grenat, l'hamiltonien de ces ions de Kramers peut

8tre écrit sous la forme :

%‘-Zﬁi, - ZJL&’"” = +Z .,J =3 (m uj)( ) wJ)(A J(n"ﬁ))-' (1)

“ *"J LLJ ui



Dans cette e¢xpression le premier terme représente 1'effet du champ
appliqué, le second terme 1'échange isotrope, le troisiéme 1l'énergie
dipolaire et l'échange anisotrope [1] , le dernier 1l'action du champ

cristallin. m, est 1'opérateur moment magnétique de l'ion i.

Dans 1l'hamiltonien (1) les interactions magnétiques sont trés
faibles et peuvent &tre traitées comme des perturbations par rapport
a l'effet du champ cristallin, Comme nous le verrons, la symétrie
est telle que la dégénérescence 2J+1 du niveau fondamental de l'ion
libre est levée sous l'action du champ cristallin(*)° Comme J est
demi entier, il apparait (2J+1)/2 doublets de Kramers. A basse
température, on aura uﬁe approximation suffisante si on ne considere

que le doublet fondamental. A 1'intérieur de ce doublet on définira,

->
comme & l'ordinaire, le facteur spectroscopique £ par la relation :

8, (2)

-l

ﬁ. est le moment magnétique de 1l'ion i, S.

5 ; un spin fictif 1/2

agissant sur les états s > du doublet fondamental, pgp le magnéton

de Bohr,.

Dans le cadre de ces hypothéses, nous voulons calculer a priori

les températurés de transition et prévoir le type d'ordre

(*) En fait la dégéndérescence des autres niveaux J' est également
levée en (2d'+1)/2 doublets de Kramers.
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magnétique qui s'établit. Nous utilisons une méthode de champ
moléculaire et faisons appel extensivement aux propriétés de
symétrie du groupe 0&0 (groupe d'espace des grenats). Les ions de
terres rares sont divisés en six sous-réseaux et nous calculons
l'aimantation de chaque sous-réseau au-dessous de la température
de transition en fonction des facteurs g et des parametres qui

décrivent le couplage dipolaire et l'énergie d'échange,

En utilisant les valeurs des facteurs g mesurés par résonance
magnétique, nous pouvons comparer les prévisions théoriques et les

résultats expérimentaux. L'accord est en général satisfaisant.

De plus nous avons envisagé les modifications apportées au
modéle par l'existence des doublets supérieurs. On généralise ainsi

le concept de facteur spectroscopique.,



11 - FORMALISME ET PROPRIETES DE SYMETRIE

1) Définition des six sous-réseaux

Dans la strueture des grenats le groupe d'espace est 010.
Les ionsg de terre rare. occupent les sites ¢ de la nomenclature
de Wyckoff [3] . Leurs coordonnées sont obtenues par action des
opérations du groupe sur le point (0, 1/4,1/8). Les transforma-

tions génératrices peuvent s'écrire (4] :

i) 5% (%,¥,2) — (-y, =z, -x)
ii) 4, 31 (X,¥,2) —» (-y+ % X+ %, Z+ -;:) 3)
447
iii) 2"3 1(x’y’2) —_— ’ (y'+ %’ X+ i‘, -Z+ 11)

Les 24 atomes ainsi obtenus peuvent &tre séparés en sous-
réseaux, tels que, pour tout point d'un sous-réseau donné, le

champ cristallin soit le méme.

Si (§,m ,%) est la position d'un atome de terres rares, il
est clair que tous les points obtenus & partir de (§,% ,S ) par
les translations pures d'OLO (ctest~a~dire les translations
primitives et la translation (1/2, 1/2, 1/2), appartiennent au
méme sous-résead. Dans le développement du potentiel cristallin

seuls les termes pairs doivent &tre retenus (4] , il s'ensuit que
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(¢ yMsS ) et (-% y =M, =3 ) appartiennent au méme sous-réseau.
Six sous-réseaux apparaissent donc, les coordonnées des atomes

étant (5]

1 €00,4) + 8(5,%s%) + 2,(1,0,0) + 2,(0,1,0) + a5(0,0,1)

2 e(-g,o,z) + (-12-,-12-,-‘2) +8,(1,0,0) + a,(0,1,0) + a5(0,0,1)

5 £(1,gs0) + 8(5'%5'%) + a,(1,0,0) + a,(0,1,0) + a5(0,0,1) »
4

4 2(0,4,8) + 6 (5% %) +2,(1,0,0) + a,(0,1,0) + a5(0,0,1)

5 6(8, ,4) + 6(12- 1? -12) + 2,(1,0,0) + a5(C,1,0) + a5(0,0,1)

6 6(4’6’0) + 8(‘]2" JZ- %) + 3-1(190’0) + 32(09190) + 3'-5(07071)

ot £= 1 1, §=0 ou j', 219 2, et a3 sont des entiers.

Cette définition des sous-réseaux est telle que si un ion
du sous-réseau « est transformé en un ion du sous-réseau B, tous
les ions de o se transforment en ions dé B. Nous noterons 1l'appar-
tenance d'un ion i au sous-réseau «, far ie o, Dans la suite,
nous supposerons que l'aimantation'ﬁi, c'est~a-dire la valeur
moyenne de Ei’ est la m&me pour tous les ions i d'un méme sous-

réseaun C,
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2) Approximation du champ moléculaire

A 1'intérieur du doublet de Kramers fondamental, l'hamiltonien

s'écrit(*) 2

6=y #y = -y 3.7, - np) M. (5)
i i i

—.’
Hi est le champ effectif agissant sur l'ion i.

—
e e 4 .
Dans un sous-réseau &, les facteurs g sont identiques. On

aura

gi - e i (6)
i"goc y €

_,
Le champ effectif H& pour un ion i ¢ o« s'écrira sous la

forme ¢

r..m 3(3 =7
- - - - = - ') s 2 : 2
Hi:H"'Z__J(rij)mj _Z Q -J'(ri;j»{ ii ] - jTij mij

. . r. .

I i A (7)

Dans 1l'approximation du champ moléculaire on remplacera
-3 '9i

H&i par sa valeur moyenne <I@m > . Cette valeur moyenne ne dépend

que du sous-réseau, et

(*) On trouvera un formalisme analogue chez Wolf [5] .
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Les sommations sont effectudes sur tous les sous-réseaux.

 L'expression (8) introduit trente six tenseurs:z“B définis par :

. 2 3 -y =
r 4 . U =3 .
rij

JEB, JAL

N

ol U est le-tenseur uwnité, et

op =Z J(ryy) (10)

JEBy JAL

—>
I1 est clair que-ﬁqﬁ‘ne dépend pas de 1l'ion i¢ « choisi.
L'aimontation de l'ion i sera
N — - Trace Ei exp-ﬁﬁé
m.

p’i =< l>= | (11)
Trace exp - B Wg

avec

‘ 1
B =—
kT

B
Dans l'approximation du champ moléculaire, cette valeur
noyenne ne dépend que du sous-réseau «.0n définira donc

1'aimantation d'un sous-réseaun

~
»q Trace m; exp - B)ﬁi

- ‘ (12
Trace exp - B}@i '( )



Pour calculer les traces apparaissant dans 1'expression (12),

-~
remarquons qu'en présence du champ<:Hi;> sy le doublet de Kramers

est séparé en deux singulets :

x

1 1/2> o+t ] =1/2>

165 >= ¢
(13)

6% > = A/b> ¥ /2 >

d'énergies

£ = = £% = o ) gy [BEF
(14)
f,%:-{- 6a= %PBI?{“.:)@“'
avec
« 'I’Ioc?aa .’ﬁoc—*»oc o 3 ‘f’I(x:”oc ‘ﬁoc‘-iot ~1/2
P ={-( &) H(E .8 )y} [2! B l{l g |+ (5.2 )Z}
| (15)

¢ est alors donné par 1l'expression

- 3 -
= - pp B <9TIS| T >mpeE” (16)
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On a tenu compte de ce que

Trace T <¢‘f[?n°‘| ¢ 5> +(c(>°2c | 7™ | ¢35 > =0 (17)

-, ‘s
n™ peut &tre encore écrit sous la forme

4
En utilisant la formule (8) pour H“, les aimantations des
sous-réseaux sont données par la solution des équations implicites

suivantes

é 6 ,
- —3) h =
Foarag (H-F A ey I 7). fa4 A:A *F
& “f > eﬂm—m 3 S 3,
=1 f=A |CH-)~ t) J M).§ |
B=4 ﬂ:v{ ﬁ

3) Calcul des'interactions magnétiques

Hous allons monlver que les propriétés de symétrie du groupe

-
OLO permettent d'exprimer les 36 tenseurs?\.aB en fonction de

cing quantités Pis Pos Pzy Py et Pge

a) Utilisation de la théorie des groupes

Chaque transformation du groupe d'espace peut 8tre etrite

q
symboliquement Sous la forme {RJT:}O R est une rotation propre



it 3
ou impropre,T une translation pure {ﬁ] . Les tenseurs KaB sont
invariantsdans une translation (ils ne dépendent que de %i - §j)o

-
Si l'opération {R IT:} posséde les deux propriétés suivantes 3

«) les sous-réseaux x et B sont transformés dans les sous-

réseaux «' et B!

B) le point de coordonnées (x1 X, x3) est transformé en le

point (x{, X3, x%), tel que

5 | |
%, =Z D(R), %, (19)
k=1 - |

1t
les tenseurs AqB et A% P sont tels que

5
Ai.i' - jz:j D(R), y DR), 1 AX°) (20)
| m . n=1

10 (

En utilisant les opérations de O, ~ (ef, eq. (3)), on voit

que 3

. B _ L«!'B!? aB _ ,a'@!
i) Axx - Azz Axy - Azx

«pBP 123456

aB _ a'B' (xB _ alB'
Ayy = A Ayz = Agy (21a)

x!B' 3126 45

i

AQB _ AQ'BQ AaB A(x'ﬁ?
zz = Yyy yz = “xy




et

11) A% :A%B' A‘j{g = - A;‘;ﬁ'
XB 123456
Agg S LA s A;;B° (21b)
%' 4621535
S
1i1) AP = A?&B' A;S = A?%ﬁ'
xB 123456
A;S S o A\ g A;;B' (21¢)
B! 1654732
i = 5P AE - P

b) Autres propriétés de symétrie

-3
Les tenseurs ﬁ?ﬁ doivent &tre symétriques. Il s'ensuit que

o o4 e o o 4 ,
Az$'= Ayﬁ ’ Axg = Azg’ Ayg = Azg (22)
3
3 6 r>. U -3 r..r.. -
A o B
N & J L 5
J¢p i3
e
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]

On a également la relation

trace 3P - 2P Ags + 4% -0 (24) -

I

De plus, comme les tenseurs A sont invariants dans une trans-

lation, on a

4 - - g - 3
711 _ P44 322 355 333 _ 366

’ ’ (25)
Les 36 tenseurs peuvent donc &tre exprimés a partir des
cing quahtités :
_ M - 14 12 . 12

On obtient le tableau des composantes



xL AW 22 x1i=7x Kr=zX Ajz-.-zy

A2 oy P3 =2P3 Pz Py DPg Py
A7 = 47 -2ps Pz Pz Py Py Dy
T I S T
a1 a8 ap; pg by by b, -
SR P5-2P5 D5 Py Py
4% o gt P3 =2P3 Py =Py =Pg Py
26 - A6? P5  P5-2p5 =P -P, By
T T T
A?B = 472 P3 P35 -2Pz =Pg Py =Dy
a2 =% py w2py by -y b5 -py |
%6 _ 204 ~2p5 Ps Dy =Py =Py Ds (27)
2% =4 p; b5 D5 -2, By
st o, py2p, 0 0 O
22 ~2p, p, p, O 0 0
A33 P, ---2p1 ¥ 0O 0 ©
A% ', p-2p, O 0 O
A55 —Zp1 Py Py 0] 0] 0
A66 Py -Zp1 Py 0O 0 ©
At aMt g p,20, 0 O O
4% = w72 2p, p, B, 0 0 O
236 - 493 O 0 o

Ps ""2P2 pZ

Les quantités p font intervenir des sommes dipolaires. Ces
sommes ont été évaluées, en fonction du parametre cristallin,

pour la structure des grenats & l'aide de 1'ordinateur IBM 7094,
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On a :

py=a”> {-6,159 -23@ V"S)}
p4=a-3{22,263 + J! (g'- Vo)

p=a> {0,9726 + 20 (g-)} (28)

| ps=a> {-—2’7,798- 131§ /6 )}

Dy =a'3{3,880 P 5302 \/'6)} -

a est le paramétre de la maille élémentaire (c8té du cube,

0
environ 12 A).

c) Intégrales d'déchange

Les intégrales d'écnance isotrone peuvent également 8tre
[ 4] (5} X

exprimées en fonction de trois paramétres. On a en effet :

JO‘B =Ja_tﬁt ' (29)

sia. P et «u' B! font partie des ensembles (21a), (21b), (21¢).

I1 s'ensuit que
‘Iaa =.I1 (indépendamment du sous~réseau)

Ja,a+3 =‘IQ+3,a =J, (30)

Tup =T (BFx+3, x=-3q
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31 on se restreint aux interactions entre premiers voisins

on aura

o

I, =2182), J,=21(8), J3=J(?~ ) (31)

° |

J3 résulte d'une interaction de superdéchange et sera par conséquent
négatif. Dans lc cas de J1 et J2 ou il n'y a pas d'atome d'oxygéne
voisin des ions de terres rares considdérés, il faut faire appel

a des mécanismes d'ordre supérieur. En général.J1 et Jé seront

négligeables.,

4) Eléments de matrice de 1l'ovérateur nmoment magsnétique. Facteur g

généralisé

Soit A 1'ion du réseau 1 dont les coordonnées sont
(0o, 1/4, 1/8). Fixons 1l'origine des coordonnées en ce point. ILa
symétrie du groupe 0&0 impose que s'il existe un ion M d'un
é1lément quelconque en (¥ yM» ) (dans le nouveau systéme d'axe),
11 existe trois autres ions du méme élément, & la nénme distance de
A, en (1,%,-7), (-F,-7,-T) et (-7,~5, ). On voit que la
symétrie de l'environnement de A est D2. Le champ cristallin
aura la symétrie orthorombique(*). Les trois axes binaires, sont

)Q—’z- [110],ﬁ=é’@-1o]etz4=[om] :

(*¥*) voir appendice A,
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Pour chague site la symétrie est analogue. Les azxes de
gymétrie geront dddults les uns des autres par les opdrations
du groupe O;O correcpondantes. On remargquera que l'un des axes
binaires de D2 est paralltle &4 1'un des axes quaternaires du cube.
ous ddésipgnerons par Aﬁ cet axe (¢ pour rappeler le sous-réseau) et
nous le choisirons comme axe de quantification (%x)’ les deux
autres axes binaires seront pris comme axes des X et axes des:%b

relatifs au site, selon la coanvention ordinaire.

doubl
Le groupeVﬁz ne contient gqu'une seule représentation irréduc-

tible supplémentaire [4] ; il s'ensuit que la dégéndresence des
niveaux de l'ion libre est levée en doublets de Kramers. Ces
doublets sous-tendent la représentation irréductible supplémentaire

de D', Les fonctions de base peuvent &tre cnoisies sous la forne :

[ .
[a>a=Z agm | TIH>
. J M

(32)
2>, =K|a>g =7 2%y (=1 Y s g o>

)

T J M

k est 1'opérateur de renversement du sens du temps (6] et [7]

Dans unc rotation de m avtour de l'axe Z (A%), M se change
«

en M + 2k (k entier ). On pourra donc choisir un état propre
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sous la forme ¢

(¢>=Z b}’M | 5J M > M= 2k +1/2 (33)
- Tyl M

ol T représente les nombres quantiques additionnels. Le conjugué

de Kramers de cet état est 3

-~ T* J+M
§5=E1$>=) " By KleTH>=Y" by () 155-w> (54)

T,d,M Tyd M

on remarquera gque h$>n'introduit que M =2k + 1 + 1/2.

Une rotation de m autour de l'axe Y, doit fournir a4 partir
de (&5 > un état propre | c}>'>' de méme énergie que

b> et [P >

) - T* J+M ¥ *
[¢>= D(0,m,0)[¢>=) b y(~) D(0,n,0)|5T - >=-Z€3’M lyIm >
UyJ yM ‘K,.T,M
(35)

On a tenu compte de ce que J est demi-entier. Nous pouvons

donc utiliser comme fonction de base les fonections (non normalisées)

: ¥
Agy> =) () g By ) 1 sTH>

T 4d M
(36)

Iy > =1y (0 o) [ w7 )
R



Wne au moins de ces fonctions est différente de zéro. On la
conservera et on formera son coﬂjugué de Kramers. Il en résulte
que dans (32), apres rénormalisation, les coefficients ai}M peuvent

8tre choisis réels, et que M = 2k + 1/2,

La convention que nous avons choisie ici peut donner des
facteurs é négatifs, Ce résultat, (quoique différent des
conventions ordinaires) est sans effet sur les propriétés physiques.
Celles~ci sont en effet invariantes dans toute transformation
linéaire des fonctions d'onde d'un doublet. La méme convention

sera utilisée pour tous les doublets de Kramers.

Nous allons maintenant calculer les éléments de matrice
de 1'opérateur moment magnétique entre deux doublets de Kramers
Ei et Ej et montrer que l'on peut introduire avec la convention

(32) pour les fonctions d'onde un facteur g généralisé.

r d -> I d - . - - -
L'opérateuwr m est un opérateur imaginaire qui anticommute avec

1'opérateur K. On a donc

‘ - — *
<ailﬁ’1|aj>=“<ail_ﬁlaj>
- (37)
2 = - - *
<ai|m|aj>= <ailm|aJ>

La composante m, de ™ n'a d'élément de matrice que pour
A M = 0 (opérateur tensoriel irréductible de degré 1). On voit

alors que
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il
o

<ailmzléj>=<é'i|mzfaj> (38a)

Par contre pour les composantes M. (¢ = x,y), i1 faut AM = Ll

et par conséquent :

<ai]m“|aj>=<5i[ma['5,j>=0 (w=x,y) (38Db)

Comme les coefficients de | a;> et lE.i > sont réels, les

éléments de matrice de m et m sont réels, ceux de m imaginaires

purs. lHous définissons alors un "spin fictif" S' tel que

Za.|S'|a, > ==<a,|Sa,;>= <l|§|l>=-_ .1_,'51_ 1 S
L J 1 J 2 2 2 2

(39)

2. 1% | z L2l L2 1u*
(ag|Stlay > = <ay|8'ay> =<~ =ISI=>=¢=I5]- = >

2 2 2 2

Les relations (37) (38) et (39) nous permettent d'écrire

~ ij !
me = =g  8Bg" I5

4:.} - 13 !
By Beg &y Sy (40)
m_ = 1

z “Fg 8z g



Les paramétres gij y g;j , g;j sont réels et définis par

?(ailmxlaj>

‘PBg}i:j

.
il

21 a .
icaingiay> (41)

P'
.
l

~pp8," = 2<ai|mzlaj>

Dans le doublet fondamental on aura : i = j = 0. On retrouve

00
&p.

Les définitions de g, &y gz'qui résultent de (41) sont en

P = %,¥y2 1le facteur g ordinaire que nous désignerons par gpe

accord avec les conventions de Wolf et al [5] .

Dans l'appendice B nous démontrons qu'avec un choix approprié
. ot
de fonctions de base des doublets de Kramers @la est un tenseur. En
particulier éija (pour le sous-réseau o) s'obtient & partir de

3131 par application des opérations correspondantes de O;O.

-
Nous pouvons alors dresser le tableau des facteurs g généra -

lisés,



%;M %L‘jb (3.;&'3 %Lik %L‘;s %Léé
XX -’é-(g,icj+g;j) | gij —(gx3+g13) ‘(gx3+gy g;-:l 12.@)-(34_%1’3)
v HEhG) Kl gl et b)) g
2z g %(g;j+g;j) Jg(g%3+g;j ) ) pletlre;?) Hellegld)
s (42)
=xy  3legd-g5?) 0 0 (&5 -ex ") 0 0
YK 2 0 0 Hgti-gtd) 0 0 Meil-gld)
’Ié = ’\dZ 0 ( J—g;;a) 0 0 g;_- ij) 0

Les équations (40) et (41) sont en fait une généralisation
des relations données par Abragam pour le doublet de base [81 .
Il est remafquable qu'elles ne résultent que des propriétés de
symétrie de 1l'environnement (groupe D2). Elles sont donc

indépendantes du nombre de multiplets J ou de termes LS utilisés

dans la définition de [a> et |a o
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IIT1 - TEMPERATURE DE TRANSITION ET ORDRE MAGNETIQUE

Dans ce qui suit nous allons utiliser des résultats du
paragraphe précédent pour calculer les températures de transition
et prévoir le type d'ordre magnétique qui s'établit & basse
température. Nous verrons qu'il n'existe que des solutions antiferre—
magnétiques et ferrimagnétiques. Nous désignerons dénc la
température de transition, température de Néel ,par le symbole TN

(voir pour les détails du calcul l'appendice C).

1) Température de Néel

Les équations (18) possédendes solutions non nulles en champ
extérieur nul pour une température inférieure 4 une certaine
température Ty Juste au-dessous de cette température, les équa=-
tions (18) peuvent &tre linéarisées (on développe au premier

ordre la tangente hyperbolique). I1 vient

(¢ 6 6 i
- B - = - - >
o 2 3 E::-*Bm B E::‘ 3
- - g o - A . + J ® g (43)
g 4 e B=1 F B=1 “® I ]

TIe systéme d'équations (43) équivaut au problime aux

valeurs propres
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6 6 |
T+ 2 E Z P, 7P _Z Jup PPl =o0 (44)
p=1 B=1

La, température de Néel [9] sera donnée’par la plus grande

valeur propre de (44),
A, = 4kpTy (45)

L'équation (44) conduit 3 diagonaliser une matrice 18 x 18,

Ses éléments s'expriment en fonction dg Pys Pps P3s Py Dgs J1, J2,

J3’ Exr By &y

Malgré l'apparente complication du probleéme, on peut exprimer
les solutions de (44) sous forme d'eipressions algébriques. Cette
simplification résulte des propriétés de symétrie des solutions

10

liées au groupe Qh « Nousnen donnons ici que les résultats,

pour les détails de calcul on se reportera: & l'appendice C.

2) Ordre magrnétique {

Trois types de solutions apparaissent dans (44)

a) Solution antiferromagnétique de type A(AEA)

Pour ce type de solution les aimantations des sous-réseaux
sont dirigées paralldlement & 1l'axe Ei. Les aimantations des sous-

réseaux 1 et 4 sont antiparalléles et paralldles & l'axe z du cube.



Les aimantations des sous-réseaux 2 et § sont antiparalleles et
paralléles & l'axe X du cube. Les aimantations des sous-réseaux

3 et 6 sont antiparalldles et paralléles & l'axe y du cube,

De plus si l'aimantation du sous-réseau 1 pointe dans la
direction des =z positifs, celle du sous-réseau 2 pointe dans la
direction des x positifs, et celle du sous-réseau 3 dans la

direction des y positifs,

La ‘température de transition est donnée par :

ou

2) 2 2
;xé ) - &, Pp {2(1)1 ~pytpg) + Iy - Jz} (46D)

la valeur donnée par (46b) est une racine double de (44).

Comme Pg est une quantité négative, lé1) > kéz) . Il nous

suffit de retenir la solution (46a)., La température de Néel est

donc,

2 2
_ kB &

T
4kB

Au-dessous de cette température,les aimantations des sous-—

réseaux ont toutesla méme longueur.

N 2(p1 - P, - 2p5) + J1 -~J2 (47)
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b) Solution antiferromagnétigue de_type B(AFB)

Pour ce type de solution les aimantations des sous-réseaux sont
paralltles & l'un des axes orthorombiques perpendiculaire & Aio Les

. solutions se répartissent ainsi

Les aimantations des sous-réseaux 1 et 4 sont paralldles & (110)ou(1-10)
" " " " 2 et 5 " " n (O/M)w.,(o'{-/{)

" n " " 3 ot 6 " n n (*(o/l)o'u,(-'{o/{)

On ne peut affirmer a priori que les‘aimantations des sous-
réseaux 1 et 4 (ou 2 et 5 ou 3 et 6) sont égales et antiparalléles.
Mais la somme des aimantations des six sous-réseaux est nulle. Nous
donnerons dans le paragraphe suivant les diverses possibilités pour

ces aimantations.

A ce type de solution de (44) correspondent deux racines
triples de (45). L'une de ces racines triples est négative,
ltautre positive. Nous ne rétenons, bien entendu, que cette derniére
et'la température de Néel est donnée par 3
| P% 1 2 12
Ty= —— --E gx(p1+2p3-p5-J1+J3-2p4P5 gy(p1+2p3-p5-J1+J3+2p4)

4y

1 2 1 2 2
+-Z{Kéx(p1+2p3-p5-J1+J3-2p4)- §gy(p1+2p3-p5-J1+J3+2p4))

2 2(,.2 : +1/2
+ 4gxgy <4p4- (p1.+p2+4p3-J 1 -J 2+2J3 ) (P1 -pz-.2p5-J 4 +J 2)} .

(48)
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c) Solution ferrimagnétigue'de type C(F¢)

Dans ce type de solution l'arrangement des aimantations est

beaucoup plus complexe. Il existe une aimantation totale paralleéle

& 1'un des axes ternaires du'cu.be° A ce'type de solution correspondent
trois racines triples de (45). Comme le produit des valeurs propres
est négatif, il y aura soit deux racines positives et une négative,
soit trois racines négatives., Avec les valeurs des paramdtres p.et g
il exisfe deux racines positives et une négative(*). La température
de Néel est donnde par la plus grande des deux valeurs propres, et

est donmée par la plus petite tfracine de 1'éguation en B 3

vz B pz 2 B pz ’
B FNFB . ~ |"NFB :
1+ d,By -—--4- + d2€~4' 1) + dB(—T‘ ) =0 (49)

dys d,, d5 sont des constantes données par 3

(p1-2p3+p5-J1-J3+2p4)+g§(p1-2p3+p5-J1—J342p4)-g§(2p1+2p2+J1+J2)

Moo

d1=

2_2 ~ 5
do=gy&y {(P1+P2-4P3-J1—J2~2J3)(P1‘P2+2p5-J1+J2)-4p{}

. ' 2
- gigg {( 2]_)1 +2p2+J1 +J2) (P1 "2P3+P5‘J1 "J3+2P4)+4 (P3+p4—J3 ) }
22 ) (2p,+2p +3,47,) (D =2px+pe-T ;=Tx=2D, )44 (Pr=p = ) >
T By8g | VTR Ty TR APy TERF PG TOs TR N AP s
d3=g§g§g§{:—(2p1+2p2+J1+J2)(p1-p2+2p5n11+J2)(P1+p2—4p3—J1~J2—2J3)

QS(J3~QQZ(P5'P5+ZPS—Ji¥J2)+4§4(16p3+3q1+3J2;4Jj)} -+ (50)

(*) voir pour les valeurs de g l'article de Wolf et al [10]et
ci-dessous,
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3) Prévision de l'ordre magnétigue dans les divers grenats

Pour décidér entre les trois types de solution proposés il
faut connalitre les paramétres cristallins qui intérviennent dans
les paramétres p, les valeurs des intégrales d'échanges (isotropes
et anisotropes) et les valeurs des facteurs g. Les intégrales
d'échange sont inconnues, et en premidre approximation nous les
négligeons., Dans le cas de MA1G, le c8té a de la maille est

0 (o] .
12,003 A, dans celui de MGaG 12,273 A [10] , (11 .

Restent & connaitre les factéqrs g. Des valeurs de ceux-ci ont
§té données par Wolf et al [10]' . En réalité ces facteurs sont
mesurés par résonance magnétique des ions de ter}e‘ rare substitués
au lutéeium ou & 1'yttrium dans LuAlG, LuGaG, YALG, YGaG. Il n'est
pas évident que les facteurs g, ainsi mesurés, et qui sont relatifs
a des ions de terre rare dilués, soient les mémes que ceux qui
existent dans un grenat ne contenént que des terres rares. En
particulier, les‘rééultats des mesures ne sont pas exactenent
identiques pour des terres rares substituées au lutécium et
des terres rares substitudes & 1l'yttrium. En particulier,dans
le cas de l'erbium et du dysprosium, la différence est si grande
qu'on ne peut avdir que peu de confiance lorsqu'on estime le

facteur g pour un grenat de ces terres rares.

I1 pourrait &tre tentant de calculer, a priori, les factevrs
g en calculant les effets du champ cristallin sur le multiplet de

1'ion libre. La précision obtenue par cette méthode sera cependant
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trds médiocre., En effet, méme si on écarte les objections émises

4 l'encontre du moddle des charges ponctuelles, beaucoup

d !'imprécisions demeurent. La position des atomes d'oxygéne dans

les grenats est sans doute connue & 1% (par diffraction de
neutrons[12]), mais le développement du potentiel cristallin reste
incertain, En utilisant pour les atomes d'oxygéne des positions

qui different de 2% au plus de celles utilisées par Ayant [13] ,
nous trouvons des résultats complétement différents de ceux de

cet auteur pour les termes du second degré (les termes du quatritme
degré different d'environ 10 %). De pius si nous calculons le

terme de deuxiéme ordre en ajoutant la contribution des‘quatre
atomes d'oxygetne, premiers voisins, et des quatre atomes d'oxygene
seconds voisins (leur distance differe de 4% de célle des premiers
voisins), on constate que ces deux contributions, qui sont chucunes
grandes, se compensent presque exactement. Malgré cet effet le

terme de second .ordre reste important, mal connu, et ne peut &tre

(%)

négligé devant le terme de quatriime ordre

S8i on tient, quand méme, & estimer les énergies et les
fonctions propres‘des doublets de Kramers, on peut utiliéer les
termes du quatridme et du sixiéme ordre du dével-oppement du
potentiel, les wvaleurs de <:rn;> calculées par Freeman et Watson[14]

o)

et adapter les valeurs des coefficients A2 et Ag des termes du

deuxitme ordre pour retrouver les valeurs de g mesurdes par Wolf

(*) Ceci est 1ié & la faible valeur du rayon de la couche 4f,
comparé & la distance des atomes d'oxygéne 4 1lt'ion de terre rare .
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et al [10] . Il est clair que cette méthode ne peut mener qu'a un

ordre de grandeur.

Noous avons préféré utiliser les résultats expérimentaux
de Wolf [10] pour calculer les températures de Néel., Lorsque les
différences entre les facteurs g mesurés dans les grenats de
lutécium et d'yttrium étaient par trop importantes, nous avons
calculé les deux températures correspondantes. Les résultats soat

reportés dans le tableaﬁ Te

4) Comparaigon avec 1l'expdrience. Discussion des résultats

Ball et al [15] ont mesuré la température de transition
dans DyAlG, Ils trouvent TN = 2,55%, Si nous prenons pour g, la

valeur 17,7 donnée par Wolf, la température Ty calculée est de
2 ,‘75 OKO

Récemment Herpin et Mériel [24] ont entrepris 1'étude de
DyAlG par diffraction de neutrons. Ils ont trouvé une température
de Néel Ty = 2,54 it 0,02°%K et ils ont pu démontrer que les aimanta-
tions des sous-réseaux sont dirigées parallélement a 1l'axe A%. Ce

gui confirme que l'ordre magnétique est vraiment un antiferromagné-

tisme du type A.

Récemment Vivet et Carrara [2] ont étudié ErGaG par des
mesurements de la susceptibilité et de la chaleur spécifique. Ils

trouvent une température de transition TN:= 0,7$PK,



Les températures sont obtenues & partir des valeurs du tenseur g, mesurées dans lés grenats

Tableau 1

Températures de Néel des divers grenats de terresrares

de lutécium (a) et d'yttrium (b).

Grenat Solution AFA (°K) Solution AFB (°K) Solution FC (°K)
NaGaG 0,10 (a) 0,11 (b) 0,03
¢ 0,01

NAA1G 0,13 0,03

DyGaG 0,09 (a) 0,50 (b) 0,23 (a) 0,16 (b) 0,18 (2) 0,35 (b)
DyAlG 2,41 (a) 2,83 (b) < 0,01 <0,01

ErGaG 1,30 (a) 0,94 (b) 0,03 (a) 0,09 (b) 0,19 (a2) 0,28 (b)
ErAlG 0,62 .(a) 0,47 (b) 0,08 (a) 0,10 (b) 0,31 (a) 0,29 (b)
YbGaG 0,07 0,02 0,11

YbAlG 0,06 (a) 0,05 (b) 0,03 0,13

- 8Tq 62 =
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La température de Néel calculéde & partir des facteurs g mesurés
dans YGaG substitué vaut 0,94°K. L'accord entre les valeurs calculées
et les valeurs expérimentales n'est pas mauvais parce qu'il peut
bien arriver que le modele du champ moléculaire donne une surestima-

tion de l'ordre de 20 % de la température de Néel.

I1 faut remarquer que le bon accord obtenu entre les températures
calculées et mesurées ne signifie pas nécéssairemént que toutes les
interactions d'échange sont petites. Dans la solution antiferfoma—
gnétique A, 1l'échange isotrope entre ﬁremiers voisins J3 ne figure
pas dans l'expression de la température de transition. Si une telle
solﬁtion est la plus stable, il va de soi qu'un calcul n'utilisant
que l'énergie dipolaire seré en assez bon accord avec la température
mesurée. Par contre le paramétre J3 apparalt explicitement dans les
températures de transition des solufions AFB et FC, et pourrait |

avoir une grande influence sur leurs temyératures.

Le tableau I permet de prévoir les arrangements magnétiques.
Dans le cas de DyfAG la différence deg facteurs g est si grande
qu'aucune prévision ﬁe peut é&tre faite en réalifé.-La comparaison
avec les autres résultats incline & penser que la solution AFB est

peu probable.

Un cas plus intéressant est fourni par les grenats d'ytterbium
ou le calcul prévoit un arrangement ferrimagnétique de type C, pour

des températures inférieures & 0,11 et 0,13°K.

Vivet a entrepris 1'étude des grenats de dysprosium et 4d'ytter-

bium pour permettre de trancher entre les diverses prévisions.
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IV - CALCUL DES AIMANTATIONS POUR O<"]3<:']31\T

En champ nul et pour une température quelconque inférieure
a TN’ le calcul des aimantations des sous-réseaux exige la

résolution du systime d'équations implicites 3

6 :
6 “p R/_J_ ( 3ﬁ°f' A J 2 2L
{QZAIJ/’%Z }t i i S L O
A Yol

Si les quantités

|(-Z P, 3P +ZJ k- (52)

sont indépendantes du sous-réseau «, les aimantations peuvent &tre
obtenues 3 partir du systéme lindarisé (43). Ce systéme fournit

les aimantations & une constante multiplicative prés que l'on

obtiendra en égalant
|5 B P TPy F |
- a
B _ AP 2B 28y 3 p
tthB‘(%A g +2B:J0q3}1).§ ‘ B

(53)

Toutefois les quantités (52) ne sont indépendantes du sous-
réseau que pour la solution antiferromagnétique A. Pour les deux

autres types de solution il faudra résoudre le systeme (57).




Cependant les solutionsdes équations lindarisées (43) suggerent
d'utiliser pour les aimantations des sous-réseaux les formes ci-

dessous : (voir appendicz C)

Aimantation| Antiferromagnétisme A| Antiferromagnétisme B | Ferrimagnétisme C
(quatre possibilités) | quatre possibilitég
_ a b e L w b o L
}";({1) 0 P o} = (o} L S S
p§1) 0 P = P | X A X -
pit) « 0 0 0. 0| p M -p -
ui2) « o 0 0 0| p w b
p,§,2) 0 -G p-p c X -A A =K
P;2) o o e -p -G K A =N =K
pj(f) 0 - -p ~ I S Y
p§3) « 0 0 0 o pop v =
ui3) 0 - - o G| X K a
wi4) 0 s P o P A R A =
p§4) 0 o -p C - A=K A=K
pi4) ~ o o o o v RS-
pi5) ~ o o o o w poow
;,}(,5) 0 o < =P| A - X
pid) 0 P o = -p| A K -»
pao) 0 <~ = - -p| A A ¥ XK
p§6) ~ o 0o 0o O Y » p -
ul6) 0 s < p el A x -X-%
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@, p ydykyAyp €t V sont des parametres que 1'on peut exprimer en

fonction des parametres p et Jo

Nous avons indiqué dans le tableau ci-dessus quatre possibi-
lités pour l'antiferromagnétisme B et le ferrimagnétismed., Ceci
peut paraftre en contradiction avec les résultats du chapitre . III
ol nous avons trouvé trois solutions pour B et trois pour C (valeurs
propres a triple dégénérescence). En réalité les solutions du ta-
bleau (54) correspondant & l'antiferromagnétisme B ne sont pas
linéairement independantes, et lorsque la température tend vers
TN, V tend vers p et les quatre solutiens du type ferrimagnétique C

se réduisent & trois lindairement indépendantes,

ﬁ
Les champs internes B peuvent é&tre écrits également sous
« * .
une forme analogue a (54)( ). 11 suffit de remplacer o,p,d¢,X,A,p,V
Par Qyy P 4y Oq) ';K.', ‘)\1, Byo v1. Les quantités Lyy Py 61,541, ZL',}LA

v, sont des combinaisons linéaires des «,p, ¢, Ky A, p, ¥, tels

que 3

@, = (2p1-2p2-4p5+J1—J2)a

Py = -P(p1+2p3—2p4—p5-J1+J3)—d(p2+2p3+p5-J2+J3)

o, = -9(92+2p3+p5-J2+J3)-d(p1+2p3+2p4—p5-J1+J3) (55)
IK1 = =R{p -2p3+2p4+p5-J —J3)-k(p2-2p3-p5~J2-J3)-(p+®)(p3+p4—J3)

Ay = 4R4p2-2p3—p5—J -J3)-1(P1-2P3-2P4fp5‘J1‘J3)‘(P+m)(P3“P4'J3)

by = =R(2p5+2p;~205)~A(2p5=2p =20 5)~ps(~2p +2p5=T )=V (~2p ;=2p5-J )

v, = AK(2p3+2p4—2J3)-1(2p3-2p4-2J3)-p(—2p2-2p5-J2)dv(—2p1+2p5-J1)

(*) Pour trouver ce résultat on recrlra 1'équation (8) explicitement
en fonction de p, p et go
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2 a
les quantités IHg.g | peuvent 8tre écrites sous la forme

Antiferro. A Antiferro. B Ferrimagnétisme C
a b c d a b c -
- -3
a2t a r 8 r 8 x 4 x X
| s ap .
[ 2| a s r r S k L L k
23 3
(H;.g:l a r r 8 8 k k L 2
- -
(59 &4 241 a s r s T L x 4 x
-
‘IHS.gs\ a r s 8 T L k¥ k &
26 36 .
|H™, g~ | a s s r T L £ kx kx
avec
a = lx,lg, ' 1/2
2wl 2 2
k={2gx3<1+gz ],),1}
r=g_lplV2 (57)

1o fo a2 4 o202
5 = gy[d‘ll‘[é

Toutes ces transformations n'avaient pour but que nous
permettre la détermination des aimantations & toute température
au dessous de TN en utilisant autant que possible la forme des

solutions pour T = TN’

Si on reporte les expressions (54) (55) (56) et (57) dans

1'équation générale (54) on obtiendra des solutions que nous
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continuerons & classer dans les trois groupes 4,3B,C,

a) Antiferromagnétisme de type A

Le seul parametre apparaissant dans (51) est maintenant

o (pl, pi, pg etec ...). Si on pose

« =% pg & alT) - (58)

a(T) est donné par 1l'équation :

Ty
a(T) = th s a(T) (59)
Pour T=0 on a ga(0)| = 1 comme attendu.

b) Antiferromagnétisme de type B

Deux paramétrés sont maintenant en jeu. Ce sont p et o.

Si on pose

1

Pe o7

8x by (T)
(60)

1
.d:\z—"\i'_'z'pBgybz(T)
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les équations (51) se réduisent a ¢

2
P’ng ‘ ,
b1 (T)=th [ZI{;—T— {—gx (p1 +2p3--2p4—p5-J1 +J3 )b1 ('T').gy(p2+2p3+ PS" IL+ ]5) bl’(T)}J
(61)
hE
b,(T)=th [&—];%- {—gx(p2+2p3+p5—J 2+93)0 (T)=gy (p)+2P5+2p=D5-T + 33)bgch)}J

(]

Pour T=0ona |b(0)] =lb2(0)l = 1 comme attendu,

En général les équations (61) auront deux solutions non

équivalentes., I1 ne faudra retenir que celle correspondant & la

valeur positive de TNo

On remarquera que lorsque b1(T)=O, b2(T) est également nul,.
T1 en résulte que b2(T)/b1(T) a un signe donné. La solution &
retenir seré celle qui présentera pour ce rapport le signe de

CP (T)/v CPD : Pour T35 T, le probleme lindarisé (43),

montre que N
b, (T) Ak T + 2 2(p 42D =2D ,=De—d,+J )
2 7 _ _ B2N P 8x\Py7eP3=ePy=Pg=dy T3 (62)
b, (T) pBngy(p2+2p3+p5-J2+J3)

c) Ferrimagnétisme de type C

Quatre parémétres doivent &tre utilisés. Si on pose ¢
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R = — sin 0,(T) ¢, (T)

2 PR Ex 1 1
1 | (T) ¢, (T) (T) |

AN = —— e, (T) ¢ 0«£6.(T)«L
o2 "B Y YT AN

(63)

1

R = —i—- U3 {?.'z cos (—;4(T) (‘/4(1‘)
p ,

Y = 5 VB &, cos @Z(J.) 02('1‘)

les équations (57) se ramenental'ensemble d'dquations inmplicites

gX
2|2

&y
2V~

\['2 kpT sin 8, ('].T)Arg th e, (T)=- pggx[ (p1-2p3+2p4+p5—f[‘-]5)c4(T)/slm64(T)
—L(p 2—2p3-p5-J 2~J 351 & (7 )qu 0, (D
(642)

+ %‘jz(t’aJr i 33) {c ()05 8 (T)+¢,(Teos 8(T) J

(pbir Pe-J; J-J )cCT)AlM«G 4p)

’2 kpT sin 8,(T)Arg th c,(T)= -ﬁé’%}{ﬁ

+ﬁiw Lh-p+%ﬁ33)c(ﬂmwecu
2, |

) (64b)
+73200 P =3¢ (Tees (T )+e,(Teed eia)}]
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2 € .
2kgT cos 8,(T)Arg th ¢, (T)=~pge, .—-5(2p3+2p4-2J3)c1(T)81n 6,(T)

2|f2

(2p3—2p4-2J )cz(T)31nO (T)
(64c)

=
YE
- Egz(2p1-2p5+J1)c1(T)cos 8, (T)

- %sz(2p2+2p5+J2)°2(T)°°S.OZ(T)

'ZkB

g
T cos 6,(T) Arg th,gz(T)=.-p§g —Z(2p,+2p,-205) ¢, (T)sin 8, (T)

22V§

(2p3-2p4-2J3) (T) sin @ (T)

2V§
(644)
- .2.g2(2p2+2p5+J2)c (T) COS G (T)

1 \

Pour T = O on trouve comme attendu | 61(O)| = 162(0)| = 1.

Pour T = 0, les dquations (54) ne peuvent 8tre utilisées
directement & cause de 1'indétermination T/Arg th ¢(T). On trouvera
deux €quations couplées pour 91(0) et 92(0) en faisagt les rapports

des équations (64a) et (64c) et (64b) et (64d). En toute généralité
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les équations (64) peuvent présenter trois solutions. Il es%
imposgible de dire a priori celle qui correspond avec la solution

du probléme lindarisé fournissant la plus haute température de

Néel. Il serait nécessaire de résoudre le probléme (64) numériquement
et de suivre 1l'évolution des solutions avec la température. Au |

voisinage de Ty, ona 3 p =y et 3

61(T) cos 91(T) = cz(T) cos OZ(T)

g a, kT + a
X 16(§§N) + a3H?N +a,
£ a + a
tg92=§?'-l/§{ SkBEN‘ 6 }
y 16(%$N) +a3%§N + ay

avee

ay= = Bup & (p5+p4~T3)

)

N
i
n

4 2 2 ) L )
HREx Sy {(P3—J3)(P2-P1—4p5+J1_J2)-P4(P1+p2 6p5-J, J2)+2p4}

2
LB

o
N

i

S

2
(p1-2p3-J1-J3+2p4)+sy(p1-2p3+p5—J1—J3-2p42}

" P

(66)

4 2 2 ) .4p2
24= Pp8yEy {(P1+P2‘4P3"J 179 2=295) 4y Py *+2P5=T 4+ o) 4P4}

3
8= 2048, gf;{.(Pa -3y )(p, -, =2pg+J, =J, )+p, (,+py=0py=J, "Jm)*ZP%
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Les formes (54) sont telles que 1'aimantation résultante est
parallele & un des axes ternaires du cube (;e choix a — (1,1,1),
b — (1,-1,1), ¢ = (1,1,-1), d-a»(1,—1,-1)‘). Le moment magnétique

permanent par ion sera

-1
B o= g'pB VE (2R+2N4+p+v)

s [V2feyey (11100, (2)+ 0 (1)atno (1))
12" 8 +gz{b1(T)cosO1(T)+c2(T)cosoz(T2}} (67)
La formule (67) montre que le comportement du moment résultant
en fonction de la température risque d'&tre complexe, et fort
€loigné de la fonction de Brillouin. Son étude nécessite également

la solution nunérique . des équations (64).

Remarque. Villain a démontré que la solution d'un ensemble

d'équations linéarisées dans l'épproximation du champ moléculaire,
qui fournit la plué haute température de Néel, reste la solution
Jda plus stable & basse température>[9], [16] . CUe théordme a

été démontré dans le cas des énergies d'échange isotrope'» I1

peut 8tre étendu au cas anisotrope si on suppose que les quantités
fﬁqfégl.sont indépendantes du sous-réseau. Cetté hypothése n'est

pas correcte pour les solntions de type B et les solutions de type

C. I1 ne nous est pas possible de dire s'il existe une démonstra=-

~

tion du théortme de Villain dans ce cas,
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V - SUSCEPTIBILITE

Pa*mmagmk@oe
1) Calcul de la susceptibilitéVdans le doublet de Kramers

fondamental

Au dessus du point de Néel, la susceptlbllibe par ion peut

8tre définie par l'équatlon H

6
(68)
=3 X _

\l
\L

G\I--

-
-

)fx est la susceptibilité correspondant au sous-réseau «, c'est—a-

dire
= el
% - 1im —5 (69)
H»0 ©OH
Nous pouvons nous borner aux termes ;inéaires dans le
développement de la tangente hyperbolique de la formule (18)
: -
puisque'ﬁﬁtend vers zéro avec H au dessus de TN‘ Il vient
6 6
B 2q |,2 3 , -
et EE ) e BEFEL 00




s e 222

et par conséquent,

6 3 6
B oyl . 3— 35y 23 33,3
-Zpgg“ (u-BE;ABm°)CB+g; chﬁ )CB).ga, (71)

i

ij

h)

-
ou U est le tenseur unité,

Le systéme (7'1) est un systéme de 54 équations & 54 inconnues.
Les solutions de ce systeme ont les mémes pr'opriétés de transforma-

- .
. - .
tion que les tenseurs g , nous pouvons donc exprimer les éléments
- .
-5

des Xa en fonction de trois pargmétres p,r,q tout comme nous

-

. . 20 . .
pouvions exprimer les g en fonction des trois "parametres™

-Jé(gx-i-gy), , '-%(gx-fgy), g, Nous pouvons alors dresser le tableau
sulvant pour les composantes des F,{’,a,
ox = 1 2 3 4 5 6
XX P q Y P q P
yy P p q b b a
(72)
22 q 1 D P D
Xy T 0 0 -1 0o 0
yz 0 r .O 0 -7 0
ZX o) 0 T 0 0 =T

.On‘ voit alors que

jz:-': X 'J_ (732.)
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avec

Y = -é-(4p + 29) (73b)

-
-5

Si on reporte les valeurs des X< dans les équations (71)
celles—-ci se réduisent & trois équations inhomogines & trois

inconnues p, 49, r. En résolvant ce systeme on trouve

2 2
Pp: Prg, 2 By
C1B—§-+c,2‘-.-—-§) 3( B .
1 4 4
X""'g 52 52.?} B (74)
| 1+d, ad: + d2( et ( HB
4 2
avec
°1=g§+g32r+g§
2 2 .
c, = nggy(p1—p2+2p5-J1+J2)
~8285 (D, +D y+6p5=D5+2 +7 ,=35+2p, ) (75)

;gsegi( D, +D ;+6D5=pc+2d, +0 ,=305-2p,)
e, = glela’ =3(p, =P +2pe=d, +J,) (P, +D,+4 D2+, +J ,=2d 2 ) =4 2
3 = 68yEy P =PptePgmdy o) APy P+ aPgHd tdp=adz/=aDy

dyy Ao et dz sont évidemment donnés par (50) puisque la

susceptibilité doit devenir infinie, en T = TN pour la solution
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ferrimagnétique et rester finie pour les deux solutions antiferro-

magnétiques.

2) Influence des niveaux d'énergie supérieurs

Nous allons utiliser maintenant le formalisme du chapitre II,

paragraphe 4 pour évaluer les effets des niveaux de Kramers autres

que le fondamental.

- ,
Sous l'influencedﬁnuchamp H, un doublet de Kramers Ei est
séparé en deux singulets z|d>i‘> et |¢12>tels que, & l'ordre zéro @
1

[¢i>

o = fulas > gylay>

(76)
* *
[$1,>= “ilag >+ Psla >

' . N 300
p; et o; sont donnés par 1'équation (15) ou 1l'on remplace g ~ par

-
i
3, :

S1 nous nous bornons au premier ordre d'approximation, il

y aura un mélange avec les autres fonctions des autres doublets
E.. Au lieu de (76) on ob’clendra deux fonctions |¢i> et M}l > Au

J
premler ordre en H on aura

3id=
T AT N 1218, > > R (77)
. , i D= o : +
<Py q?"-{ <¢11 el B B3~y

EJ,AEi'



- 45 =
avec
—}3131 =¢d. | ma>La.ld >+ |&| a.m|d. > +e (78)
=<0 3 3 [¢i1 I_Al ay> <-j(m[ 11) . C.

: fo s r 2 !
et une cxpression éguivalente pour <d‘>i | m(¢i > .

Si nous utilisons les expressions (40), nous pourrons écrire

:;i.1
A sous la forme :
3. 41 Sa4 29 5 1
19 - -2 =3 >y -, ¥ D> LR ’
ptds o é_g} (AA" + ATA + BE' + B B).EM (79)
~
7. . Do .
E‘fl‘] est le tenscur transposé de §lao
ou
> - * . % *
A = <¢i11 o [ “j> a les composantes %PL’ _'.;./._[:L)_%‘oai_
(80)
et i . .
.9
B = <¢i1l ) laj> a les composantes io' ,iuc' ’{P
On voit gue
> =
AA¥ -LBB*+A¥A+I§*§=-%U (81)
et
2..1 3 s E . | )
At :% p% gtd |, gl (82)
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D..2
o
AT est calculéd de la méme manidre et on a 3
~ ~
. . 3 3
ORI > = | uy i+ ZZg”.” i
. | m{®. =5 P S5 =i - —— | e
Iy 2B |F.355 "B/ Ej - By
Rl (83)
201 2y ?
2ii =i 31] 3
I | 1 g 8 1 2 élJOglJ
<Gy IBI¢; > 5= pp ST - B
2 ClE.F 2 B, - By
Ej#Ei

Pour calculer l'aimantation'ﬁ* d'un sous-réseau, il faut
sommer l'expression (53) nmultiplide par le facteur de Boltznann.
Dans cette sommation il suffit de se restreindre au premier

ordre dans les énergies. Il vient :

3. D . -1
e («4-B) 1| ©.FH
L= Z::exp Ch = pgp
' kT 2 kT
(1
Ziix E;iioc 2y 3idx
B.-E_ |1 %2 |1 2|
} exp- —=—= | ~ yp X Zaac] L P TEr o T
T k2 7 |HLEE 2 5
3.
->13C( -;Lct ..;%_,wa >
4 lH-g | | D¢
+—pBZ - ch—i/‘-B KT -H
o °
{
(&4)

- .
et pour i petit devant kBT on a
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2 ~ -u_ja -91:](!
(E;~E ) i = - 1 o8 -
ZexP kT 4kBT Ll ) PBZ; E, - E A
,;q- v B - Ej Ei J i
(Ei-EO)
) oxp ==
kT
1 D (85)
Au premier ordre nous avions
2
Tla = (-O(I "5“ DHQ (86)

4 kT

H eskt le, c.\va.mp nxo\ocula-ﬂ“e, -d,onn,e par |a, WEO'WY\UI% (8D
On voit que 1la susceptlblllte au~dessus de TN’ et les
températures de transition des solutions A,B,C peuvent &tre obtenues

4 partir de (74), (47), (48) et (49). en remplacant gg (p=x,7,2)
12 '

par'gp -, tel que 3
(5,E.) 5% (8,8 )|
E, - - g E.-E :
p } - i
i : : B, #E. E.=E :
1 Pt i M R = (87)

L'éguation (87) montre que l'existence des niveaux supérieurs
a un effet sur les températures de Néel. Si kgl <g.(Ea—E0) 1la

température de Néel de la solution A sera augmentée, dans un

rapport
cuL
2kB'.[‘N &, 2kBTN
- (88)
&2  E,-E
2 1% E1-Eo
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Dans ErGaG 31-E0 T 340K et 1l'effet attendu est de 1l'ordre
de 5%0

Pour les solutions B et C l'effet est plus complexe. Cependant
old

si les quantités —¥— ne dépendent que peu de p(=x,y,z) les

r
températures de Néel seront accrues.

Pour des températures asses élevées pour qgue l'on puisse
-5 .
négliger dans l'expression de ){ 02,d2 et d3 dans les termes
D -2,
contenant gll et Cy et d1 dans ceux contenant élj, on obtient une

loi de Curie~VWeisz

){—- — t (89)
T+Q
avec
b (Bi-Bg) 432 3132 432 (BE,) |
C =«———-§::?xp - ———-———-(gk +g." +8, W\ exp= —————
12k kT y KT
B B : B" |
1 R -~
(90)
2
2 B c
B-2.
A1 PR

. correspond au paramagnétisme constant [17] et vaut 3

2 .2 -1
(B;-E,) 13 +g, 3] +g25' ( (E..€)

1
,___2 - - L~ o
*ee) TR T > 0 <P kT
i L

(91)
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C, © et « ne dépendent pas de la température si

(B;-B_) <<lkgT

pour un nombre fjai de niveaux, et
(Ei-Eo) > kg .

pour les autres. Autrement dit:il ne faut pas qu'il y ait des

- niveaux, tels que
(Ei-Eo)zv kBT

3) Comparaison avec les résultats expérimentaux

On'peut remarquer que, pour des températures légérement au~
dessus du point de Néel, le modéle de champ moldculaire conduit &

une surestimation de la susceptibilité.

- S8i 1'on prend le cas de DyAlG, ou les susceptiﬁilités ont été
mesurées et calculées par Bail et al [15] , on observe des dévia=-
tions entre la mesure et le calcul dés gue la température est
inférieure & 3Ty Entre 3Ty et 2Ty, les différences entre théorie
‘et mesure restent faibies maié.au voisinage ‘de TN la susceptibilité
calculée est environ 1,5 fois trop forte. On s'attend & un

comportement analogue pour ErGaG ol la susceptibilité a été mesurde
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par Wolf et al [10] entre 1,5°%K et 4,2°K et au-dessus de 14,4°K,
Vivet [2] a étendu ces mesures a des températures comprises entre
0,8% et 4,2°K, Pour comparer les calculs de champ moléculaire a
l'expérience, il faut déterminer C; x et ©. Ceci peut &tre fait

par comparaison avec les résultats expéfimentaux dans la région

de température ol la loi de Curie-Weisz est applicable. Cependant

on ne peut utiliser les résultats de mesure au-dessus de 14,4°K, car
1'existence d'un niveau'qxcité a 34°K'rénd l'estimation de C, © et
@ imprécisé [10] « C, et « restent donc malconnus. On peut
cependant dire que si 1l'on utilise les valeurs des facteurs g Obtenus
dans IuGaG les résultats seront franchement mauvais, alors que les
valeurs des fagfeurs g tirées d¢ YGaG‘conduisent 4 un meilleur
accord aveé'l'eXpérience._Ceci est & rapprocher du fait que la
température de Néel calculée est égaiement meilleure avec ceé
dernieres valeurs.

1

Cependant on peut utiliser la valeur C = 4,79 mol™ calculée

\

a partir des facteurs g du grenat YGaG, Cette valeur de C conduit
4 un trés bon accord avec une loi de Curie Weisz, si on prend

1

x = 0’15 mOl- C.Co et g = O’30°Ko

En utilisant la valeur de « nous;pouvons estimer pour la

distance du doublet excité

2C
A ~v— ~ 65K
a ,

(Cette valeur est d'environ deux fois plus grande que la valeur
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C
donnée par Wolf A~— ~ 34°K [10] ).
o :

En utilisant les valeurs numériques des sommes dipolaires

on peut déduire que © est donnée par .
0 =~ 0,011 J5 & + 0,14

En adaptgnt le parametre J3 a la valeur de © nous trouverons
J3 = - 14a—3° Le signe de J3 est juste paice que le parametre J3
provient d'un mécanisme de super échange. Cependant des petites
différences qui peuvent exister entre les valeurs g du grenat pur de
ErGaG et les valeurs g du grenat YGaG substitué rendent l'estimation

de J3 imprécise,

La loi de Curie Weisz et la formule exacte (44) conduisent
4 un bon accord avec les résultats expérimentaux au-dessus de
2,5%%, Pour T = 19K la loi de Curie Weisz donne une surestimation
de 31 %, la formule (44) une surestimafion de 43%. Ceci est a

rapprocheradé1Japproximation du champ moléculaire.

On peut, pour améliorer la concordance, utiliser une méthode
de ‘Bethe Peierls [18] , [19] , analogue & celle utilisée par

VWeisz ﬁour le cas de l'échange isotrope.
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Cependant la méthode de Bethe Peierls consiste & traiter
correctement 1l'influence des proches voigsins. Mais les interactions
dipolaires sont & longue portée et dans les cas des grenats les
convergences de sommes dipolaires sont suffisamment mauvaises pour
qu'on ne puisse espérer qu’‘une faible amélioration par cette
méthode, En fait au voisinage de Ty la susceptibilité calculée reste

1,25 fois trop forte.

4) La susceptibilité dans le domaine antiferromagnétique

Pour des températures inférieures a Ty; nous pouvons définir
une susceptibilité par les formules (68) et (69). Nous allons
nous intéresser ici plus particulitrement aux antiferromagnétiques
de type A, Pour 0 { T Ty 1l'aimantation d'un sous-réseau donné
n'est plus négligeable. Il faut donc utiliser les équations
générales (18). Si 1'on Jdérive les deux membres de (18) par rapport

-’
a4 H, il vient, compte tenu de (6{) et (69) 3

PB o
, 6 6 th |H .8 |
o > 3 3 - 2k T
> 3 > B
X =g 2% (U= AP, XB+§ 7 X P) & ” +
——}_— - P 2[?{“.@“{
B=1 =1
P 2 th 22 A3 330 - 3 i 1
- - 3oL i 3ol 3 ¢ 3
4 kgrcask Eé}"[H'g ‘_ :'kgditil /‘LB(% eHQ,) (3H“ (u.’ﬁZA'/g +Z_J.Lﬂx )c%"é
=4 f=4 i

(92)
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=
wa est le vecteur unité de 1la dizc’ect:i.on'i’foc‘,g'oc

-

H™,

04

(113 A0

-

s

%Zm est le vecteur unité de la direction Zee®

On a 3
2% 3
Jvim [ BT = a =uy ey =(2p~2py-4ps-0y+7,) Il gy =
H-0 T
. 2k, T
1 2 _ BN .
= ;-pBgZ(2p1—2P2-4P5—J1+J2)a(m) - a(T)
B |

Clesi-a=-dire 3

PR 2a S T
L e =-T£ a(T)

6
. > 6
o T TER o) Bl ; g

(94)

(95)

(96)

Pour établir (96) on a utilisé les équations (56) (57) (55)

(58) et (47).
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Des équations (96) et (59) on tire alors :

N
th-é-ﬁiﬂa.é“l: th -T—a(T) .

- 2 \
2 8%, 2% Hegly A (1) © 4kpTy

(97)

B

T,
ch 2 2k 7 | B3 = T A& a(T)= 1-a°(T) (98)

Par substitution des dquations (94), (97) et (98) dans (92)

on tire la susceptibilité :

iy p,2 26 o 3 6 ps - ’
-~ ,2 - -
X = B g .(U—Z:;ABQJKB + JaB;(B).ég +
kgl
B=1 B=1
2 ' 6 - 6 -
1 T > 3aq 2 =B\ 2
+ —2 Be1-02(1))=1 | (3%.e, )2 JO-5 2R P, X))
(- Z L3
4kBTN T o -
. 1 ﬁ.;A
(33
Si nous supposons gque les édquations (99) ont une solution de
la forme (72), on voit que . le second terme du membre de droite
ne . . \
de (99)Vfournit $Lmecontribution - indépendante de o, & % 7
o

ce qui montre que les équations (99) ont-bien une solution de la

forme (72)0
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Si on définit un facteur g dépendant de la température

gi(T) tel que ¢

T
g, (1) = g -f {1-32(1\)} (100)

on obtiendra la susceptibilité sous la forme (74) c'est-a-dire s

3 3
X=XU,

ou
, 2 2 9 2.7
e, (1) 4 ¢,(T) ¢ (1) =2
3|1 ATy "T T OV TR T

ol c1(T), CZ(T), c3(T), d1(T), 2(T), d (T) s'obtiennent & partir
des équations (75) et (50) en remplagant 92 par gZ(C).

Pour T tendant vers zéro, %2(T) tend vers zéro continlment,
alors que By et gy restent constants. On a 13, l'analogue du
comportement de la susceptibilité pour les antiferromagnétiques &
deux sous-réseaux pour lesquels la susceptibilité dans la direction
de ltaimantation diun sous-réseau, Xf”r, tend vers zdéro avec T

XL

tandis que la susceptibilité perpendiculaire a cette directioaneste

constante.



Pour T = Ty la contribution de ¢y Czy dy, d est petife, sila
température correspondant & la transition ferrimagnétique est
pefitq devant TN’ on s'attend donc & ce que X, présente un

maximum a T = Ty et décroisse continfment jusqu'a une wvaleur

)('o quand T tend vers zéro,

l,'

VI -~ BETUDE SOMMAIRE DES JONS NON DE KRAMERS

Nous considérons ici rapidement les ions de terres rares ayant
un nombre pair d'électrons dans la couche 4f. Dans la symétrie or-—

thorombique de 1l'environnement, la désénérescence est completement
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levée., Les singulets qui apparaissent peuvent appartenir soit a
la représentation identité soit & 1'une des représentations X, Y,
4 du groupe D2 [4] . On entend ici par représentation X,Y,Z les
représentations dont une fonction de base est respectivement

X,¥, OU Z.

Calculons les éléments de matrice de B entre deux singulets
la;> et laj> .

i) Si |a1;> et (25> appartiennent & la méme représenta—'

tion ¢ -

ca; | my| a;>=0 (p = %, ¥, 2) (102a)

ii) Si |ai>' etlaj>. appartiennent & deux représentations
différentes T et Q telles que P et Q sont deux des représentationé

X,Y,2 on a ¢

<a; |\ m |a

. == . '. =0
pl2y > =< 3a; | mlay>

(102b)

(R =X‘, si P et Q sont Y et Z, etc ooooooo)‘

iii)  si la; > appartient & la représentation identité et

25> a P (P=2X,Y ouli)

<aymy | ey > £ 0

Za |mql a > # 0 (g =youz siP=X étC'...)

{ (102¢c)
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On peut introduire ici un facteur'g;j défini par 3
=1 i:l
l<ai[m 25> > VB (103)

5i la;> et [.a.‘_j > appartiennent & la méme représentation de D,

g

pJest nul quel que soit p.

..} .
En présence d'un champ H la fonction d'onde, au premier ordre,

d'un singulet (ai>; deviendra :

' '<aﬂlzoﬁja.;>'
23> =leg> + ) = g > (100

Eani

E=B;

et les éléments de matrice du moment magnétique dans ce singulet

sont :
.. 2
1)
a;|m, |8, . g
La:;_[mpla;>_—. 2Z {23 B >| H = 1 PEZ——E—- H (105)
: 2 E.=E,
(Ej—Ei) PR B

J

Lt'aimantation d'un ion s'écrit :

(B,-B,) | (B;-E;)
o =ZeXp "‘]J;'T ‘PB Z B - /EXP- ;To (106)

i
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ol
2
B 2
= g=(T) H 107)
8 I I P (
avec
N~
(E,-E_) e (E,-E_)
gé(T) = 2kT exp - —= TO ——il~e E exp - i 0
; kp Z Ey~B; kT
i J L
(108)
L'équation (108) sous-entend que les axes sont les axes de -

Un traitement de champ moléculaire analogue & celui appliqué.

pour les ions de Kramers (pf. eq. (7OX> conduit a

2 6 6 |
BB 3ay |2 3 3
W = zf-T- 25(1). (H-} AP, 3‘3 +'§ Tup Py 2Fm Y (109)
B .
B=1 B=1

les aimantations sont définies dans le systéme d'axes du cube,

Les tenseurs:%g(T) s'expriment en fonction de gp(T) comme

-9 a - ’ ’ . e : -
les tenseurs g avaient €té exprimés en fonction de Exr gy, g, o

\J

Pour H = O,on obtiendra un ensemble d'équations lindaires

analogues ‘aux équations (43). I1 s'ensuit que 1l'ordre magnétique,
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g'il existe,sera du type A, B ouC, Lés.températures de Néel
s'obtiendront & partir des équations (48) (49) (50) en remplacgant
gﬁ, gi, gg par les facteurs gﬁ(T), 5§(T) . gg(T) définis ci-dessus,
Trois équations implicites en TN doivent &tre alors résolues, En
général il n'y aura pas de solution de ces équations et les ions

non de Kramers ne présentent pas d'ordre magnétigue.

Une exception doit cependant é&tre faite dans le cas ou un
singulet E1 est proche du fondamental Eo’ Si E1 et Eo appartiennent
a deux représentations différentes, il existe une composante non

01 01

nulle de g . Soit gp cette composénte. Si on néglige l'influence

des autres nivegux on aura . :

2
04
. (8 A
g2(T) = 2T g—ll) th —— (110)
P A 2kpT

avec 4 = E/1 - Eo .« Les autres composantes de'gﬁﬂT) sont nulles,

Plusieurs cas doivent alors &tre distingués :

i) Si la composante non nulle est la composante z (les
niveaux EO et E1 appartiennent soit aux représentations identité
et z, soit awx réprésentations x et y) alors il peut exister une

solution antiferromagnétique de type A ou TN est donnée par :

2

1 2 0i
Pl a
2 (2p1-292-4p5+J1-J2)th v 1 (111a)

BN
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si

12 012

THB &3
A

(2p1—2p2-4p5+J1-J2) > 1 (111Db)

ii) Si la composante non nulle est la camposante x (les
niveaux E et E, appartiennent soit aux représentations identité
et X, soit aux représentations y et‘z)f 11l peut exister une

solution antiferromagnétique de type B ou TN est donnée par ¢

01 2 -
5 pa E’-Z—-—- (95+2p, =Dy =2p5+d, =35 ) th -i-; = 1 (112a)
' BN
si
012
-12- pg-g-xz—- (p5+2p4-p1-2p3+J1—J3) > 1 (112b)

iii) Si la composante non nulle est la composante y (les
niveaux Eo et E1 appartiernent séit aux représentations identité
et y, soit aux représentations z et x). Il peut exister une

solution ferrimagnétique de type C, ol Ty est donnégpar H

goi2 - 4
1 2% _ ' v 8 -
sy —5— (2p)=P5+2p5-D, +J,+J5 )t ey =1 (113a)
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si
2

01
.12 Pg _Eif_ (2p4-p5+2p3—p1+J1+J3) > 1 | (113b)

Dans tout ce qui précede on a ,bien entendu,supposé que les
parametres d'échange restent suffisamment petits pour ne pas

modifier les coefficients de (111) (112) (113) de manidre importante.

On peut estimer la distance A , en négligeant les effets

d'échange pour que les transitions puissent se produire., Si on

prend a & 12 A% on voit qu'il faut

2
A ¢ 0,012 (321) ™! pour que la solution A existe

‘ 2
A ¢ 0,002 (g?) em™ pour gue la solution B existe
01} . -t
A4 « 0,C11 (gy ) cm pour que la solution C existe

(114)

on voit gqu'aucun ordre magnétique ne pourra sStablir pour A > '_Scm"1 .

Comme les équations (109) ont une forme analogue aux équations

(74), on peut écrire directement la susceptibilité par ion

=Xﬁ_

P!
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avec

:5 2
1+d (T) i d2('.L‘) <—-—-5-> +d3(T) --}-1—3-—>
ke 45T 41T

Les coefficients Cir Coy &5, d1, d2, d3 s'obtiennent en

remplagant dans les formules (50) et (75), %j’ par ggz(T) .
dp

L'expression (115) n'est utilisable que pour T > Ty et pour

toute tempdérature s'il n'y a pas d'ordre magnétique,

Pour des températures T telles que (Ei—Eo) <4< kgl pour un
certain nombre de niveaux et (Ej-EO).2>q§ pour tous les autres,

la susceptibilité sera indépendante de la température. .

En général la susceptibilité tend vers zéro quand T tend vers
1'infini, et devient inddépendante de la température pour des
faibles valeurs de T lorsque aucun ordre magnétique ne s'établit.
Dans l'expression (115) GZ(T), 63(T), d{(T), dZ(T)’ d3(T)
proviennent du couplage magnétique. Si la distance entre Eo et les

niveaux supérieurs est grande on pourra les négliger devant ¢1(T).

Wolf et al [10] ont observé un ordre magnétique dans TbAlG
pour T = 1,5%°K, Les conditions (114) laissent penser qu'il s'agit
d'un antiferromagnétique de type A, Dans le cas de HoGaG, HoAlG,
TbGaG, aucun ordre magnétique n'a pu Etre détecté bien que la

distance du premier niveau excité au fondamental soit inférieure
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a s em™!

. Par ailleurs dans TmGaG et TmAlg on a observé une
sugsceptibilité faible et constante_é basse température. On peut

en déduire que la distance E,- E_ est grande ( > 50 cn™ ).

Nous tenons & remercier Monsieur D. Saint-James pour son
aide dans la réalisation de ce travail et Messieurs Vivet et
Carrara et Megsieurs Herpin et Mériel qui nous ont communiqué
leurs résultats expérimentaux avant publication et avec qui nous
avons eu de nombreuseé discussions° L'auteur tient également
a remercier 1'Organisation Néerlandaise pour le Développement
de la Recherche Scientifique (ZW0) qui lui a obtenuv une bourse

de 1'OTAN,
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Appendice A -

SYMETRIE DU CHAMP CRISTALLIN

Soit A un point de coordonndes (x,y,z) ol se trouve un ion

‘d'un élément M. Soit B,C,D trois points en lesquels A est trans-

formé par les trois opérations suivantes du groupe 0;0 (*) :

Opération Résultat

" )
1) 23/4,1/4,1/4 + translation pure E-1,0,O A_ 5 B

] ) ’
2) 4/4,3/4,1/40 M/4,3/4,0/40 Brj2,1/2,1/2 ¢ Bo,oqq A— C

11"
30 23/4,1/4,1/4 ©% F_1,0,0 =D

Les coordonnées de A, B, C, D et leurs coordonnées relatives

a4 1'ion de terre rare sis en (0, t/4, 1/8), sont :

coordonnées coordonnées relatives
A XY 42 E ‘ﬂ,
B y-%:, x+711_-,-z+-‘1,: 1 f-'§ =%v
c -=x 4y+%- z -t - % | m = o=
D --y+-2I , —x+% , -.z+71[ -1 - T ¥ =2-4/8

(*) Pour les notatioms, voir D, SAINT-JAMES (4] .
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A tout ion d'un élément M sis en (§ yM » 0 ) correspondent trois

ions du méme élément M sis en B, C, D.

Le champ cristallin agissant sur un ion du sous-réseau 1

(auquel appartient (0, 1/4, 1/8) a donc la symétrie orthorombique

D,, les axes binaires étant :

1 1 |
= (1,1,0) , ={1,-1,0), (00!
\]—2( ) \/é( )‘ (001)

on tirerait des conclusions égquivalehtes pour les autres sous-

réseaux.
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Appendice B

ﬁ
PROPRIETES DE TRANSFORMATION DES FACTEURS é

._.4..
Nous allons montrer que les facteurs 29 du cha*ﬁtreﬁI[,
se transforment comme des tenseurs. Pour cela nous utilisons les

deux lemmes suivants
Lemme A ¢

Appliquons une rotation R d'angles d'Euler «, B, v. Les
doublets de Kramers |a > et (5p>’ sont transformé§ en by =Rla,>,
| oy >= R]apj> . En général |bp;>et \bp> ne sont pas états propres
du méme hamiltonien, mais sont états propres de l'hamiltonien d'un
ion dont l'environnage s'obtient & partir de celui de l'ion de

départ par application de la rotation R.

Au lieu des états {bp> et lgp;> nous pouvons choisir
comme état de base
412

|£p>=DrC€€Y)

1/2,1/2 P> D1/2(°‘Bv)-1/2n/2l ®p >

(B.1)

—

leg> = D1/2(°‘5‘)1~/2-1/2 | o>+ D1/2(°43“)-1/2-1/2 | by >
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avec

. B . : ~-iv/2
em/2 cos 3 ew/2 e‘w"oc/2 sin % e
D1/2(QBU) =
—e—i/2 sin% Jiv/2 -ix/2 g_ o-iv/2

(B.2)
lbp; ’ [b£> tleg> et [_c:pp sont conjugués de Kramers puisque
toute rotation R et toute combinaison linéaire du type D1/2

commute avec l'opérateur de reversement du sens du temps.

Le moment magnétique se transforme selon la formule

n}P =2: ’l‘JM mg (B.3)
q

cos « cos B cos T-sin & sin'v -(sin o €os P cos THCOSYSIAT) sin fees
T=lcos o sin B-sin 3+sin x-sin v -(sin & cos B sin v-cos< cos¥)sinfany
- cos « sin B | sin « sin B - CoS
(B.4)

on a évidemment

1 - t - - - - —
<by | a ] bj>= - < b;m |bj>=<ai(m[aj>= —4ailm?(aj>

(B.5)
R - - 21 * > - = r *
<bi[m'|bj>=<bi\m | bj> =<ai\'m\aj>-<ailm[aj>
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Les éléments de matrice de'ﬁ dans les doublets de Kramers

las> et j2y> peuvent &tre obtenus 4 partir de la formule

-9 . o -1

2. s (B.6)
De méme les éléments de matrice de @ (dans le méme systéme

drake) dans -les doublets de Kramers | ¢;> et l°j> peuvent &tre

obtenus & partir de la formule :

- e o/ -).
3ij! : . : 21 s 313
g s'obtient a partir de g en écrivant que 2 Y se transforme

-
comme un tenseur dans la rotation R, c'est-a-=dire :

ij1 i |
e T) G e 52

WiyS=X,Y,2
La formule (B.8) résulte directement des équations (B.5)

Lemme B :

Si nous effectuons une rotation d'axes R, le moment magnétique
dans le nouveau systéme d'axes, @', s'obtient & partir de t par
l'expression

=\ B.
q ,
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T est donné par (B.3).

Si au lieu de | aL>'et {EL‘> nous utilisons des combinaisons
linéaires|c; > et |<,»avec les coefficients de (B.1), les éléments
- ,b .

de matrice de m' seront donnés par :

51 '_‘_’.' N

m = = }J,B glJ‘s (Bo10)
213" . i 3ij . 3ij
g est obtenu & partir de g7V en écrivant que g Y se transforme

comme un tenseur dans la rotation R

T . .
A" Jij
gpq = S Eoe 1;7_ﬂas (B.11)

T™,5
La démonstration de (B.11) est analogue & celle de (B.8).

Pour 1l'ion 1, nous avons montré qu'avec le choix des fonctions
d'onde (21) pour le doublet de Kramers [ai?ct(§L> les éléments
de matrice de l'opérateur moment magnétique entre deux doublets

Ei et Ej’ dans le systéme d'axes orthorombiques, peuvent &tre

> s
représentés a4 l'aide d'un tenseur g effectif"élJ qui est diagonal

ij 1]

-y ij
et dont les elements sont gy gy

982-
’

2.
Si 1'on veut définir %13 dans le systéme d'axes du cube, il

faut introduire une nouvelle base IQL5> et [Zi’> pour le doublet

de Kramers, que l'on obtient par une combinaison linéaire du type

=24

(Bo1). Le tenselr g s'obtient alors par la formule (B.11) ou T
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donnde par (B.9) est la matrice de transformation qui relie les
composantes de 7 dans le systeme d'axes orthorombigue aux composantes
de @' dans le gystéme d'axes cubiques. Les résultats sont donnés

dans la prenmiere colonne de (42).

Si 1'on fait un choix approprié des fonctions d'ondes de base

des doublets de Kramers pour les ions des autres sous-réseaux o,

. -
(cf. (B.1)), 1'équation (B.8) nous montre que le facteur Z° se

transforme comme un tenseur dans les opérations du groupe d'espace.
> ]
Pour obtenir les expressions (42), 3 partir de &9 , il
-

éija (au lieu de Z@B en

suffit d'appliquer les relations (12) a

supprimont les indices B et B'.
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Appendice C

. CALCUL DES SOLUTIONS DU PROBLEME LINEARISE

Les équations lindarisées (43) conduisent & un probléme
aux valeurs propres de dimensions (18x18) dont les vecteurs
propres sont les aimantations des sous-réseaux ﬁmo Les coefficients

de la matrice & diagonaliser sont des fonctions de Exr Byr 89

Bys Poy PB, P49 P57JA’J2_’ 3'3-



(Co1)
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Les champs internes apparaissant dans (C.1) sont donnés par

(5)
iD= [Pl&(c 4540, (0P P 20 O, 2P D30, 8485

3 2 5 6
1o (a2 ))}”1" a2, p O, (p DDy (4, ©)

LD [ (L), (@), (3
Y

6 2 (5 2 5 3 2 5
plpj +p?pd +P3(}1 ( )'ZP( )-ZPy )) p/.q.(}l( ), . (5), ( ) (0) (2)_ «( )

+P}’ pl4 +Px +}jx H )j Bal
2 3 6
NOR <6>)} AR 2040, P 11, (D, O

C) (2),,,05),. (3 (2)_,05),

P P O yap, (1D O ()

PN CIOIMOR (6),&, 53 Oy, Do ), 9,0,

NEON 3., )
z

'[ “291)-‘( ) ZP?’.\ +P3(P

- pZPx

(1)_ (4)

Z

2 4 6 1 6
02 '['ZPW( 2,540, (s Doy Wy ,,,(0)), Pa("‘( ). ( Dy ), (O

(3)_,,0)

2 1 3, (6
Ty Py )}'L 1343, D P P 00

P (12,

+(2_ (2) (5},
“!y [ Py y +92Py 1‘3()1

6 2 1), (& 3 8
49, (1o >)},le; 3 e (n P D )y

P f_ 25D 2, W4, (¢ D@43, 0

(1), &)
Py P )

Py

2 2 6 1 b 3 6 3) (6
P [P P, 6Dy O D 2O, (DD D1, 01, 01,0

X

ms(pén_p(a))} 3P O3, (DO, (94,0,

NON

X

4 1 & 2 1 & )
[Pu”( 5 P10 (o PP 2p D 25y, (1P Dy D, O, )

+ Py P;é) ; )%L lp( )_‘_sz(ﬁ)_,_J ( (1)+P(4)+P(2) P(S))
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3 l 6 1 4) 2 (5 1 4 2 (5
H( ) - -Zp]p( ) szp( )-I—pa(].l( )+’.l(* -l'}.t( )+}1 )) ,(}1( ) ( )471( ) ))+

(6)

1
H;3) [Plpé )+"zp +93(P( ‘

(1)

b Z
"'p?(, )'ZP;‘Z)"?‘PS))"'W,(P;, +P(*) (2), ), (2)_ (5))

o

rog ulD)- (4)}, 3Oy Oy, D4y 0,2, 60

4)_ )y (1) 2),,,(3)_,,3)_, (6) (2)_ (5)_ (3) 6), (3) (&
Hx [pl P PZPx +p3().l Px -zf“u ZPx + Pf’+( P )"y Py +Pz -/“’z)

2 / 2 5 6
12, (18 )}f 383, D, a7, )4, D, O

4 3), (6 2 3 (2 5) (3 (6 3
- [Pﬂ‘}f 1P, s P2y D2y Dy (p @5y, 6, D, 6
1o ({0 ;3))} 1,u(cz-)%,zp}(’l)_” (2)+P§5)+P§3)+v(6)>
& b 1 2 5 3), (6 3 6, 2) (5
n®). "[‘2P1P§ ).2p, ¢ >+p3(P§ T CNO IO I I O ( ) 3¢ (%),
+p, (- Pf) (3),}% 504, B (2 Py 90y, 304,00,
5) 5 @ 1p (b 4 u (s 30, (1)_, (0, )_,(©)
1= [ 221 <20 p, 4oy ey g oy Y 0
19 W p Doy (6) %)%,, 5820, P (5D 4, 0., (01
5 5 2 3 6 1 4 1 ) ) 43 (q)
H; )_ [Pﬂ’( )+sz( ) P3(P( ) er}(’ )-va )'ZP§+))+Pa(‘P; ) (3,37, (6, 4y 00
3 3 2 1} (4 3
425 (1) )}, 3 p@ g 5, D, (9
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ST NG TN TSI IO D @) () (6. (3) G
i '[Pﬂ‘z *Ps‘P e =2y o g+ p D0 0900, (6,4, (33,6

+Pr(P (1)%+ 1p(5)+JoP?2)+J (P(l) (%) (3)fpzﬁ))

(6) (6 3) 2 1 & 1 &) (2 5 1) (¢4
n(®- [Pﬁ' 19,042, P2, D2y Oyap (DD, O, B, 0, G
+p5()j}('.) )}‘ 11 +J”p< )+J (P(l) I<£4) (2)+7 5;))

6), (6)_pp (P (1), (4, (D (5 1)_, 43, @) (5
Hy "[-Zpl}l 21)2}1 3(Py .0,.’_, + +Py +Py )) + p4(P(x) ’J’(< +P( ) P< ))

@) _ (1) (5)_.,(2)

6 3 4)
+pg (p ) )}M p}f 43, P (P(l) <> )j‘§2> P(S))

6 3 1 (2 5 1 % 3 2 5
OB [Pﬂl( i, Dy (p Pap Doy D 2, BN (D02 ( P,

( ) (1) (4) (2) (3)
*og g % e K Fe )
(c.2)
Pour résoudre ce systéme d'éguations, qui a premitre vue cst

fort complexe, on peut essayer d'utiliser des considérations de

symétrie pour se faire une idée de la forme des solutions.

Rappelons gque chaque sous-réscau. &« pcut &tre caractérisdé par

Al « : : , — A% La
la donnée de ses axes orthorombiques Xa’ Ya’ Zm oU %m.” A4 est
paralléle 2 un des axes quaternaires du cube.

Pour les sites 1, 2, 3, 4, 5, 6 Z, est ,:ralltle 2 l'un des

axes quaternaires regpectivement. Les solutions simples qui viennent

O 1'idée sont de deux sortes :

a) les aimantations d'un sous-réseau « sont varalldles & l'axe %x
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b) les aimantations d'un sous-réseau « sont perpendiculaires

3 1llaxe Za‘

Solution du type A.

Nous cherchons donc des solutions telles que :

§) . (6) _(6)
pl}({1 )_ py )_ p§2)= P§,2)= P>E.3)= Pi3)= P:(c4)= “354)”;”’1*(; )"T*io‘“z"'o

(C.3)
Les édquations (C.1) et (C.2) nous imposent que :
pe! e pg=0 Wi B0, v§3)+p§6)= 0 (C.4)

Nous trouvons ici des solutions antiferromagnétiques (type A),
Trois solutions linéairement indépendantes existent. On les écrira

sous la forme

pgl ).'—' x p§4l) ‘= -, (C.5)

x,B3,5 seront donnés par la solution du systéme d'équations

lindaires et homogeénes (la valeur propre est désignée par A).

5 o 2 2 2 2
% [N+epug (=20, +20,=3  +35) |+, 205 & pp B+ 205 &5 pp T = O

2
2p5g§p§0£ + p[A+glng(~2p, +2p,~3,+3,)] + 2p5gzp26 = 0 (C.6)

| L
2p5eiube + 2ngelugp + ¥ [ Megup(-2p+20, =3y + 3p)]= 0



-79 -

En annulant le déterminant des coefficients, on trouve comme

valeurs propres
x(1) 2(py=Py=2p5)+3,~J C.7z2)
“ p1 p2 p5 + 2 ( . Ta

x(z)_ g, MB {2(P1“P2+95)+J1"J2} (c. )

Comme p5 est une quantité negatlve m(1) 52) y nous ne
retiendrons que la solution (C.7a). La température de Néel éera
alors :

2, 2
ppE

— 22 {2(p1—p2—2p5)+J1—J2} (C.8)

T
N
4kB

Le vecteur propre correspondant & la valeur propre ké1)

est tel, que :

X=p =7 (C.9)
et par conséquent
NI BIN O NS NN ) S O (c.10)

les autres composantes des aimantations étant nulles,
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Si on utilise pour les aimantations la forme (C.10), les
équations générales (51) fournissent alors pour 0« T Ty, la solu-

tion antiferromagnétique de type A (voir formules (58)et (59)).

Solution du type B

Pour ce type de solutions on aura :

(4) _ ) (5) | ) 6) g

p§1) = p =Byt = Ry (C.11)

§

Les équations (C.1) et (C.2) imposent en plus que :

W5) 4,00 L (8) g

By © F ML
p§1) + p§4) + p§3) + p§6) =0 (C.12a)
p;1) N p3([4) . P§2) + p§5) =0

1 6 |
pé ) - By |ty =gy =0 ~(C.12p)



- 84 -

On voit qu'il existe six solutions de ce type linéairement
indépendantes.'Les équations (C.12a) montrent que toutes ces

solutions sont antiferromagnétiques (antiferromagnétisme B)

Si on définit les paramdtres a,b,c,d,e,f par

p}(c1) + p£4) - a, ‘p§1)+p§4) - b, P(22)+p(25) _ e
(C.13)
RN N C N I
les aimantations prendront la forme
«= 1 2 3 4 5 6
W L)y o Meaer) Hama) O S(a+t)
) Seve) L) 0 Fmee) H-v-m) 0 (C.14)
u;"" 0 te-d)  H(-c-e) O S(+o+d)  L(-c+e)

Les paramétres a,b,c,d,e,f seront les vecteurs propres d'un
probléme aux valeurs propres. On remarguera que si on substitue la
forme (C.14) dans les équations (C.1) et (C.4) le problime
aux valeurs propres se factorise en trois problémes identiques.]l
vient

0 bl ]+dk, = 0 c[ak,] +fk, = 0

a[n + k1]+‘e§2 - 2

(C.15)

|
o

aks + e[Aky= 0 kg + D[k 0 ckgtf [Avk,]
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2 1 201 15
ky=pg gx(2P1 F02+20557 1 —33 057Dy V4 (20 +50 +20530, 2J2+J3+P4ﬂ

1 17 415 1

" 21
ky=hp|8x (5P1~2P2 P5~ 271 +202 P4)+g (~304+ Z0y*P5+3

1
5917292~ P4ﬂ

_ . 15 _1 1 1.1
ks—PB EE o (3P +5Dy+2D55 ~5J 5+ P4>+€y< 3P4 =305=2pgt 34 J2"J3"P4)1

1 1

1
k4=PB g'x(2P1 ~5Pp~Pg—35d ¢t

5J 5= p4)+g (2p1 -§p2 p5 ;J +1J +p4ﬂ
(C.16)

On voit que l'on obtient deux valeurs propres triplement

dégénérées. Les valeurs. propres sont données par 3

=P§[} %gi(p1+2p3—p5-J1+J3—2p4)- %g?(p1+2p3—p5-J1+J3+2p4)

+_%[{? (p1+2p3 p54T+J3-2p4)+g§(p1+2p3—p5—J1+J3+2p4{} + (C.17)

La plus grande racine de (C.17) est positive, si on reporte
cette valeur propre dans l'équation (45) on obtient la température

de Néel (48).
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Les vecteurs propres sont tels que

_
Mely 2
L p2 + gx(p1+p2+4p3—J1—J2+2J3-2p4)
,g_ _ B (C.18)
ATy o
— + gx(P1"1?’2‘2195"]1""12‘21?’4)1
L PB
2 2 ' X
(a-e) , 4§?N+p3gx(p1+2p3—2p4—p5-J1+J3 ( )
v _ _ C.19
&
(ate) ©x | ngxgy(p2+2p3+p5—J2+J3)

Lz solution correspondant & la température de Néel (48) est

évidemment telle que

e d £ .
(C.20)

i
il

Quatre possibilités s'offrent alors :

C==g,

(C.21)

a) b=c=a b) b=—a c=z ¢) b=a c=—-a d) b=-a

d=f=e ——e f=e d=e ——e =—g f=-e

»

et les aimantations deviernnent @



linéairement indépendantes et on a ¢

(~a-e)

~

(~a-e)

OV Bl VT ES T B M B
—
I\ L
i 1
()] @
~ ~

1(a+e)

= N

(=a+e)

%(a+e)

(a+e)

(~a~e)

(-a+e)

(a-e)

L(-ate)
L(a-e)
L(-are)
L(-a+e)
L(a-e)
(ate)
L(-a-e)
t(ate)
L(-a-e)
2 (~a-e)

%(a+e)

(a) + (d) - (b) + (¢) = O

(C.22)

En réalité, comme attendu, seules trois solutions sont

(C,23)

Hous avons cependant donné la forme (C.22) qui est plus

symétrique et parce que si une combinaison linéaire quelconque

des quatre possibilités a) b) c) d) est solution du probléme

lindarisé il n'en sera plus de méme pour le probléme général des
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équations (51) avec O0( T 4’1‘N.
On peut cependant vérifier que les quatre types a), b), c¢), 4),

conduisent & une solution des égquations générales (51).

Si on écrit les aimantations des sous-réseaux sous la forme (54)
que l'on obtient & partir de (C.22) en remplagant-%(a+e) par P et
lf%(a-e) par ¢, on obtiendra finalement les équations (61). La

solution qui apparaitra,peut &tre déterminée a partir de 1'équation

(62) qui est équivalente & 1'équation (C.19),

Autres solutions

Ces solutions auront nécéssairement une aimantation ayant
une composante paralldle & Z% et une composante perpendiculaire
a Za ndn nulle (ferrimagnétisme de type C). Il existera neuf
solutions linéairement indépendantes de ce type. On pourra les
déterminer en égrivant quelles sont orthogonales aux solutions
des types A et B. Comme ces solutions doivent en pérticulier,
&tre orthogonales & toute combinaison linéaire des aimantations

de la forme (C.5) et (C.14), on obtient les conditions :



PJ(c1) (4) _  (3) (6)

L 2 T O A
AOAMONORNE
w(D L (5) _ L 5) ()
P§1) [ONNORING (c.25)
p§1) (4) _ péB) _ u§6)

2 | - 6
p§ ). p§5) - p}({3) o p§ )

Introduisons les parametres a,b,c,d,e,f,l,m,n, tels que :

4 1 1)
w D@, W0, (@61 (D 0 (0 (),
.. (6
pﬁ?)_pé g, WU )+p;4)_ 1, ( )+p§5)_m’ P;3)_,_%([6):11
(C.26)
Les aimantations s'écriront :
oz 4 L) 3 X g 6
) Lasa) $m)  Hart) e-d) fm Se-p)
p§“) Lbse) Lort)  In L(v-e) H(b-f) In (C.27)
WL Lera) tere) i L(e-a) Ble-e)
Les pa.tram‘etres a,b,c,d,e,f,1,m,n s obtiendront d'un

probléme aux valeurs propres. Mais si on substitue (C.27) dans
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(C.1) et (C.2), ce probléme se factorise en trois problémes
identiques : c'est-i-dire & trois valeurs propres triplement

dégénéries

(k+k1)a+k2m+k3e=0 (m+k1)b+k2n+k3d=0 (A+k1)c+k21+k3f=0
k4a+(x+k5)m+k6e=o k4b+(x+k5)n+k6d=o k4c+(x+k5)1+k6f=o (C.28)

k a+k8m+(%+k9)e=0 k b+k8n+(x+k9)d=0 k c+k81+(X+k9)f=O

7 i 7

k, =p§ {gf[(owp 4)+gf;(oc—p4)}

o [Rrmosdomn)

kg=ps {gjf(p+p4)+gy(-ﬁ+p4}

ky= 4P§g§U

g - ¢ 82}11?5 (c.2.9)
kg=4p8 g

k7=pB {gx(owp 4)+g§(—a+p4)}
kg?Pé {g§(6+p4)+g§(46+p4)}
k9=p§ {gi(@+p4)+g§(5-p4) }

obha B3 sont donnés par



- 88 ~

(C.30)
T = p3—J3
§ = 2p,+2p,+dy+J 5
On obtient alors l'éguation séculaire
5 2 .2 4 6, _
AT+ BB A d1 + pB7\d2 + deB = 0 (C.31)

dy, 4oy d3 sont données par 1l'équation (50).

Ltéquation (45) m&nera alors & l'équation (49) pour la

température de Néel,

Le vecteur propre correspondant & la température TN est

tel que :

a+e o ( 2, kBTN+a2 >
2
n 16G§M-wégwm4

- 2
m 16(kBTN) +a3kéDN+a4

(C.32)

ot les coefficients 2, az, 8ar 2 ag, e sont donnés par (66).
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Les composantes des vecteurs propres doivent &tre tels que :

ate:tm=b:d:n=c: f:l (C.33)
Quatre possibilités apparaissent alors, ce sont :
a) b =a c =a b) b=-a c=a
n=nm 1l =m n=-m l=m
(C.34)
c) b=a cC=-a a) d == a2a C =-2a
d =¢e f=-ce d =-¢e f =-e
n=nmn l=-m n=-m l=-m

et les aimantations ont lé forme «¢



= = = -
P ~~ ~~ B
oY jaj oY
YO+ o+
a® a® 4]
~r ~r ~
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S’

~— ~—~
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| |
a® a®
~r ~
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mé-a = Nl il N
P Py P
L jAY) L
| | |
® o o
S’ —” N’

nj—
Py
[\v)
|
o
S’

(C.35)
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Dans le probleme linéarisé seules trois solutions sont

linéairement indépendantes, car :

(2)+(d)=(b)-(c) = O (C.36)

On ne peut cependant utiliser la forme (C.35) des aimantations pour
des températures 0« T ¢TIy En effet la composante de l'aimantatién
du sous-réseau @ sur la direction Za vaut £ m, et la composante
perpendiculaire a l'axe Zm est dirigée. selon l'un des axes binaires
XOC ou %x; Cette dernidre composante a pour longueur, soit %(a-e) VE |
'soit-%(a+e) VE. Ces deux cas sont notablement différénts. En parti-
culier 1l'angle © entre l'aimantation et l'angle Za est différeﬂt
selon que la composante perpendiculaire vaut %(a—e) v; ou;%(a+e) V_.

Au zéro absolu, ol l'aimantation est saturée dans sa direction

la composante sur Z& sera différente pour les deux possibilités.

On devra donc dans le tableau (C.35) remplaéer;%m'par p sila
composante perpendiculaire a l'axe Zm a pour longueur-%(a+e) VE , et

%m par v dans le cas contraire.’

Si 1'on pose 1§(a+e) =R et Jz-(a-e)=7\, on pourra dresser le
tableau des aimantations sous la forme (54). Nous avons vu que les
équations (51) conduisent alors aux équations (64). Nous remarquons

également que les équations (65) sont équivalentes aux équations

(C.32).
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Remarque

Le probléme lindarisé (43) nous a suggéré d'écrire les aimanta-
tions sous la forme (54). S'il et possible que de telles solutions
apparaissent en fait nous n'avons pas démontré que le probléme |
général sous sa forme (Sf),n'a pas d'autres solutions que celleé de

la forme (54).

De plus nous ne pouvons démontrer que les solutions de 1la
forme (54) se raccordent & celles qui donnent la température de
transition la plus élevée, c'est-d-dire si les solutions de la
forme (54) sont les solutions stables pour 0L T «Ty. La démonstration
de cette propriété semble délicate.‘On peut cependant penser que
les.solutions proposées restent les plus stables. Au zéro absolu
par-exemple,.pour les solutions antiferromagnétiques de type B et
ferrimagnétiques de type C, les composahtes des aimantations et des
champs internes des différents sous-réseaux qui sont perpendiculaires
a l'axe Z&.sont paralleles entre elles. Cette circonstance semble

-favorable & un minimum de 1'énergie libre.

Manuscrit regu le 28 octobre 1964






