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COMPORTEMENT CRITIQUE
DE DEUX FERROMAGNETIQUES FAIBLEMENT ANISOTROPES
MISE EN EVIDENCE DU CROSS-OVER DU A I’ANISOTROPIE

E. VELU, B. LECUYER et J.-P. RENARD

Institut d’Electronique Fondamentale (*)
Batiment 220, Université Paris X1, 91405 Orsay, France

Résumé. — Nous avons mesuré les exposants critiques B, y et J des sels ferromagnétiques
Cu(NH4)2Br4, 2 H0O et CuRb2Bry, 2 H>O. Les lois d’échelle sont approximativement satisfaites.
L’équation d’état au voisinage de 7. est proche de ’équation d’état théorique du modéele de Heisen-
berg 4 3 dimensions. Les susceptibilités mesurées coincident bien avec les résultats théoriques du
modele de Heisenberg. Deux cross-over dus a I’anisotropie puis aux interactions dipolaires, permet-
tent d’expliquer les exposants critiques expérimentaux.

Abstract. — The critical exponents f, ¥, J and the state function of ferromagnetic Cu(NH4),Bra4,
2 H,0 and CuRb;Br., 2 H20 have been determined. The experimental state function is close to the
theoretical one of 3-dimensional Heisenberg model and the scaling laws are approximately fulfilled.
The measured susceptibilities agree well with theoretical results for slightly anisotropic Heisenberg
ferromagnet. Two cross-over, first with anisotropy, next with dipolar interactions, allow to explain

the experimental values of critical exponents.

1. Imtroduction. — Cu(NH,),Br,, 2H,0 et
CuRb,Br,, 2 H,O sont des isolants qui deviennent
ferromagnétiques respectivement aux températures cri-
tiques 7, = 1,83 K et 1,87 K. Le réseau des ions Cu est
tétragonal mais presque cubique centré [1]. Leurs pro-
priétés magnétiques et thermodynamiques sont bien
interprétées par le modéle de Heisenberg de spin %
avec une interaction entre seconds voisins de I’ordre de
I'interaction entre premiers voisins [2] et avec une petite
anisotropie d’échange uniaxiale {3] dont nous avons
mesuré Pintensité relative : (6 + 0,6) 1072 dans les
2 sels.

L’Hamiltonien représentant ces sels est donc de la
forme :

¥ = —sti'sj——KZSiz'sz +J€dip (1)
ij ij
ou I'axe z est paralléle a 1’axe cristallographique ¢

K -
et 7§6x103.

Y signifie somme sur les sites i et j premiers et
ij
seconds voisins. J4;, est I’hamiltonien représentant les
interactions dipolaires entre spins.

Son intensité relative est décrite par le parametre

~ 4t g
&b = 371
3vgqJ/2

ol g est le facteur de Landé, ug le magneton de Bohr,

(*) Laboratoire associé au C. N. R. S.

v le volume de la maille, ¢ le nombre de voisins équi-
valents. Ici gp & 8 x 1073,

L’influence d’une petite anisotropie axiale sur le
comportement critique a été étudiée par Riedel et
Wegner [4]. 1ls prédisent un cross-over entre compor-
tement de Heisenberg et comportement de Ising
quand T tend vers T,. En particulier la susceptibilité
perpendiculaire a I’axe z, y; ne diverge pas a T, et
devient indépendante de la température au-dessous de
la température de cross-over. Le cross-over dii a I’ani-
sotropie est donc facile & observer en comparant x, et
x) dans la région critique. De plus, récemment Pfeuty
et coll. [5] ont calculé la fonction d’échelle théorique de
la susceptibilité parali¢le en présence d’anisotropie ce
qui nous permet de comparer nos résultats a des
calculs numériques précis.

L’influence des interactions dipolaires sur le compor-
tement critique a été étudiée par Fisher et Aharony
[6]. En absence d’anisotropie ils prédisent un cross-over
entre modéle de Heisenberg et modele dipolaire iso-
trope. Nous discutons aussi ’effet d’un tel cross-over
sur le comportement critique des deux sels étudiés.

2. Méthodes expérimentales. — La susceptibilité
magnétique initiale de ’échantillon est mesurée par un
pont d’inductances mutuelles fonctionnant a 70 Hz.
Les échantillons sont monocristallins et taillés en sphére
ou en ellipsoides de sorte que le champ démagnétisant
est constant dans le cristal.

L’aimantation spontanée My est mesurée par réso-
nance magnétique nucléaire en champ nul du brome

Article published online by EDP_Sciences and available at http://dx.doi.org/10.1051/jphyscol:1976134



http://www.edpsciences.org
http://dx.doi.org/10.1051/jphyscol:1976134

Ci-220

si la température est voisine de 7, et de I’hydrogéne
de I’eau pour des températures plus basses [7].

L’aimantation induite le long de I’axe ¢ est mesurée
par une méthode de fluxmétre [8]. La bobine comprend
6 x 10* spires de fils de cuivre de 0,08 mm de diamétre.
Elle est connectée sans soudure & un intégrateur ana-
logique de haute stabilité. L’appareil est étalonné avec
une sphére de ferrite & grande perméabilité — les
échantillons utilisés sont les mémes que ceux ayant
servi a la mesure de .

3. Basses températures : 7 < 0,5 T,. — La suscep-
tibilité perpendiculaire reste finie au-dessous de T..
Sa valeur 4 0 K nous permet une premiére estimation
du rapport K/J. D’aprés la théorie du champ molécu-
laire valable 4 0 K, on a en effet

210 K) = ng? pf/2 gK

ol g, est le facteur de Landé perpendiculairement a ¢
et n le nombre de spins par unité de volume. La valeur
de K ainsi trouvée est confirmée par des mesures de
¥, en présence d’un champ magnétique appliqué
parallélement & c ou 4 [1, 1, 0]. Finalement nous adop-
tons K/J = (6 + 0,6) x 1072 pour les deux sels.

Nous avons comparé la courbe expérimentale de
Paimantation spontanée en fonction de la température
M(T) avec la courbe théorique calculée par la méthode
des ondes de spin avec renormalisation en utilisant le
rapport K/J précédemment déterminé [9]. L’accord est
excellent pour 7/T, < 0.5.

Nous avons également utilisé la renormalisation des
ondes de spins pour expliquer la variation de x, en
fonction de la température [19]. L’accord entre théorie
et expérience est trés satisfaisant pour 7/T, < 0,6
(Fig. 1).
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Fi1G. 1. — Variation de la susceptibilité perpendiculaire en fonc-

tion de la température pour T < T.. La courbe en trait plein a été

calculée par la méthode de renormalisation des ondes de spin
en prenant K/J = 6 x 10-3[19].
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4. Voisinage de 7,. — On appelle ¢ I’écart 3 la tem-
pérature critique, ¢ = 1 — T/T,. Pour

1073 < el <7 x 1072,

Paimantation spontanée suit la fonction d’échelle
My/My = B(— &)* oll M, est Paimantation 3 satura-
tion. La température critique est déterminée avec pré-
cision par la disparition de la raie de résonance
quadrupolaire pure du brome.

4.1 SUSCEPTIBILITE MAGNETIQUE PARALLELE A ¢. —
Dans les 2 sels, au-dessous de T, la susceptibilité volu-
mique apparente atteint P'inverse du facteur démagné-
tisant aux incertitudes prés. Au-dessus de T, la suscep-
tibilité y corrigée de leffet de forme diverge & 7,
suivant la fonction d’échelle x; = I'e™".

Afin d’éviter les erreurs dues a une incertitude sur la
détermination de T, nous avons porté y;/(dy;/dT) en
fonction de T suivant la méthode de Kouvel et Fisher
[10]. Cette fonction est proportionnelle a (T — T,)/y
dans lintervalle 5 x 1073 < ¢ < 2 x 1071, Les tem-
pératures critiques ainsi déterminées sont respective-
ment de 1,828 K et 1,874 K pour Cu(NH,),Br,, 2 H,0
et CuRb,Br,, 2 H,0.

4.2 ISOTHERME CRITIQUE. — A T = T, 1’aimanta-
tion M induite par un champ magnétique suit la fonc-
tion d’échelle M/M, = AH'° dans Vintervalle

2 < H < 300 Oe

ou H est le champ magnétique a I'intérieur de I’échan-
tillon.

L’erreur principale sur 6 provient de l'incertitude
sur T,. Nous avons choisi comme T les valeurs déter-
minées par la méthode de Kouvel et Fisher dans les
mesures de susceptibilité.

Nos valeurs expérimentales de g, y, §, B, I'T,/C, 4
ainsi que quelques valeurs théoriques sont données dans
le tableau I, C est la constante de Curie. Dans le méme
tableau sont également portées les valeurs des expo-
sants critiques o et ¢’ de la chaleur spécifique déter-
minés par Lederman et coll. [11] a partir des expé-
riences de Miedema et coll. [12]. Il faut remarquer que
Lederman et coll. ont fait ’hypothése que I'exposant
est le méme au-dessus et au-dessous de T, (@ = o)
pour traiter les données expérimentales.

Les lois déchelle 2 —a=2f+y=FG+ 1)
sont approximativement satisfaites compte tenu des
incertitudes (Tableau II). Cependant on voit que la
plupart des exposants mesurés, en particulier y, sont
sensiblement différents des valeurs théoriques du
modéle de Heisenberg.

4.3 EQUATION D’ETAT. — L’hypothése de scaling
statique entraine que ’équation d’état de T, est de la
forme

M/H'? = g(e/H"#?) .

De plus I’hypothése d’universalité précise que la
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TABLEAU |
Comparaison des exposants critiques expérimentaux o, B, y et &
avec les exposants théoriques des modéles a 3 dimensions
B ¥ 5 a=q
0,375 £+ 0,008 1,275 4 0,017 4,21 4- 0,05
Cu(NH4)2Br4, 2 H20 10-3 < [g | < 7 x 102 2x1073<g<22x10"1 3<H<300G
B = 1,45 4 0,04 TCI"Z; = 1,22 4 0,08 A = 0,126 4 0,003
— 0,041 + 0,014 [11]
0,373 £ 0,007 1,29 4+ 0,01 4,20 4- 0,07
CuRbzBry, 2 H,0 4x10"4<je}<7x102 5x10"3<g<3x10-1 2< H<300G
B =145 4- 0,03 I’é'c = 1,26 + 0,05 A = 0,123 4+ 0,003
Développements en 1/T
+ 0,02
Heisenberg 0,35 X 0,05 1,375 — 0,01 5,0 4+ 0,2 — 0,14 4 0,06
Ising 0,313 -+ 0,003 1,25 5,0 40,2 0,13 4+ 0,01
Développements en 4-d
Heisenberg 0,380 1,365 4,458 —0,125
dipolaire isotrope 0,381 1,372 4,454 — 0,135
Champ moléculaire 0,5 1 3 discontinuité
TABLEAU 11 modéle de Heisenberg (Tableau I) Lederman et coll.
Vérification expérimentale des lois d’échelle [11] ont suggéré un cross-over dii aux Interactions
2—a=28+y=B@E+1) dipolaires. En effet Fisher et Aharony [6] ont montré
5 que, si on néglige 'anisotropie, le systéme décrit par
2: a 2 [14‘ 1 B _:’: D PHamiltonien (1) passe progressivement du modéle de .
Cu(NHs);Brs 2 H20 2,02540,033 1,954--0,061 Heisenberg pour | ¢ | > s“: au modéle d'ipolairle isotrope
2,0412-0,014 pour ) &) < g* La température réduite de cross-over
CuRb2Bry, 2 H2O 2,03630,024  1,940+0,063  ¢* est donnée par e* ~ g ®° oll ¢, est Pexposant de

fonction g ne dépend pas de la valeur du spin ni de la
structure détaillée du réseau. Sur la figure 2 nous
comparons I'équation d’état obtenue 4 partir de nos
données expérimentales avec les courbes théoriques
relatives aux modéles de Heisenberg et d’Ising [13}.

Pour Ies 2 sels on observe un bon accord avec les
prédictions du modéle de Heisenberg.

s:'l_l

v 7,33.1077

A 2,974107

o 7,98x10"3 .
c a4x10°?

o 2,6x107

.

€z
v 5,35x10°1
A 2,5241072
. 7,82,10°°
o 3,17x103

-1

~ 0.5
Cu(NH4)TB|:,,2l-50

\Mvv }
-4 -2 o

- i ] i 1 3 G oeme

Fi6. 2. — Equation d’état de Cu(NH4),Br4, 2 H2O comparée

4 Péquation théorique du modele de Heisenberg de spin 4 et de

réseau cubique centré (trait plein) et & celle du modele d’Ising [13]
(trait pointillé).

5. Cross-over. — Pour expliquer la différence obser-
vée entre ’exposant o mesuré et ’exposant théorique du

cross-over et égal au y de Heisenberg = 1,38.

Dans nos échantillons &¢* est donc de Pordre de
3 x 1072 c’est-a-dire que le cross-over se produit dans
la gamme de température explorée expérimentalement.
Théoriquement les exposants doivent donc étre inter-
médiaires entre ceux de Heisenberg et ceux du modéle
dipolaire isotrope. Ces derniers ont été calculés par
Bruce et Aharony [14] (Tableau I) qui donnent leur
développement en 4-d jusqu’a Pordre 2 (Tableau I).
Les exposants «, B, y et  sont trés peu différents de
ceux du modéle de Heisenberg et, semble-t-il plus
éloignés des exposants du modéle classique. Le cross-
over entre modele de Heisenberg et modéle dipolaire
isotrope ne peut donc pas expliquer la valeur des
exposants expérimentaux.

De Jongh et Miedema [15] les premiers ont suggéré
un cross-over dt & ’anisotropie pour expliquer la faible
valeur du y expérimental. Si dans PHamiltonien (1) on
néglige maintenant les interactions dipolaires, le sys-
téme passe progressivement du modéle de Heisenberg
pour | ¢ | > ¢* au modéle d’Ising pour

le| <&* avec &* ~ gllea
ou

~ 2 K~

gA_§7 et ¢A=1925

Ce cross-over a été étudié en détail par Pfeuty et coll. [5].
15
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Dans nos seIs nous avons
2a=4x 1073 don &*~1,2x 1072,

La température de cross-over apparait expérimenta-
lement sur le comportement critique de la susceptibilité
perpendiculaire a I’axe facile c. Pour ¢ <€ ¥, y, ne
varie plus avec la température. Par contre pour
e > e* le systtme est isotrope et y, = x;. &* est
approximativement la température ou la courbe log ¥,
en fonction de log ¢ a la courbure maximale. On voit
sur la figure 3 que la température de cross-over expéri-
mentale (~ 2 x 1072) est bien compatible avec le ¢*
calculé.

Soit Tc(;g\A) la température critique du systéme en
présence de ’anisotropie fg\A. On a

L@ _ g, ( B§A) Hea

1,29

.0
On pose

T

TTO T

1.

Dans la zone critique de la loi de variation de y est

T ~ - ~
B (130 = A7 gy (Beult™) @
xy est une fonction universelle dont la forme a été
précisée par Pfeuty et coll. [5]

A et B sont des constantes non universelles : pour un
réseau cubique centré avec interaction entre premiers
voisins seulement on a :

A= L1L177T pour S =14
B = 1,183 pour S = c][5].

La valeur exacte de B pour S =  n’est pas connue
mais on sait qu’elle est voisine de celle pour S = 0.
On constate que au voisinage de ¢ = 1072 une varia-
tion de §A d’un facteur 2 ne modifie pratiquement
pas la valeur de y;. La valeur exacte de B n’a donc pas
d’importance dans la mesure ol elle est voisine de la
valeur connue pour S = co.

Sur la figure 3 sont portés les points expérimentaux,
la courbe théorique calculée par I’éq. (2) et une courbe
calculée par les développements en série 4 haute tempé-
rature [16]. Nous avons ajusté le coefficient 4 de (2) de
fagon que la courbe théorique coincide avec la courbe
expérimentale pour ¢ = 1072, Le rapport du A expé-
rimental au 4 théorique pour S =4, un réseau
cubique centré et des interactions entre premiers
voisins seulement est d’environ 0,88. Nous attribuons
cet abaissement de Pamplitude & la présence des inter-
actions entre seconds voisins, effet visible sur les
développements en série & haute température [17].
Nous remarquons que la pente de la courbe théorique
varie trés lentement du y Ising au y Heisenberg (3 déca-
des en ¢). La pente locale au voisinage de & = 1072

E. VELU, B. LECUYER ET J.-P. RENARD

log )l(Tc/C

o X” ~—
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Fic. 3. — Mise en évidence du cross-over entre modele de Hei-

senberg et modele d’Ising. L’amplitude de la susceptibilité paral-

1ele théorique [5] (trait plein) a été ajustée pour qu’expérience
et théorie coincident a ¢ = 10-2,

est de 1,305, valeur trés proche de la valeur expéri-
mentale de 'exposant y. Dans intervalle

1073 < e < 1071

on mesure en fait un exposant critique effectif inter-
médiaire entre celui d’Ising et celui de Heisenberg. Le
régime Heisenberg de la susceptibilité est escamoté
par le fait que, pour ¢ > 107! le systéme devient pro-
gressivement classique et la pente de la courbe diminue.
Finalement Pexposant effectif garde sa valeur intermé-
diaire exceptionnellement loin, jusqu’a ¢ = 2 x 107%,

Au-dessus de ¢ = 3 x 107! les points expérimen-
taux rejoignent la courbe calculée par les développe-
ments en série a haute température.

Le cross-over entre modele de Heisenberg et modéle
d’Ising explique donc quantitativement le y expéri-
mental et qualitativement le « expérimental. Mais il
n’en n’est pas de méme pour f et 4. Au voisinage
immédiat de T, puisque le systéme est plut6t uniaxial
Peffet des interactions dipolaires doit étre reconsidéré.
En effet, plusieurs auteurs [17] ont montré que au
voisinage immédiat de T, le comportement critique du
ferromagnétique dipolaire uniaxial est assez semblable
a celui du modéele de Landau. Nous sommes donc pro-
bablement en présence de 2 cross-over simultanés, 'un
dd a 'anisotropie d’échange, PPautre aux interactions
dipolaires. Le résultat est un glissement des exposants
critiques a la fois vers ceux du modéle de Ising et vers
ceux du modéle de Landau. Cette hypothése explique
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qualitativement la valeur des 4 exposants expérimen-
taux.

Les exposants mesurés étant des exposants effectifs,
il n’y a pas de raison qu’ils vérifient les lois d’échelle
qui ne sont valables que dans la zone critique la plus
restreinte, c’est-a-dire ¢ < tous les ¢*. Il n’est donc pas

C1-223

étonnant que les lois d’échelle ne soient pas tout 4 fait
bien vérifiées par nos sels car les exposants ont été
mesurés dans la zone des cross-over.
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