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Résumé. 2014 On observe à basse température dans le cas de la phase métallique pyrite NiS1,4Se0,6
une structure antiferromagnétique non colinéaire analogue à celle obtenue dans le cas de MnTe2.
L’existence de cette phase confirme les prévisions de la théorie de Mott-Hubbard. On trouve à 4,2 K,
03BCNi = 0,59 03BCB.

Abstract. 2014 In the metallic pyrite NiS1.4Se0.6 an ordered non collinear, antiferromagnetic struc-
ture is observed, analogous to the one determined in MnTe2. The existence of this phase is in good
agreement with the Mott-Hubbard theory. At 4.2 K, the observed magnetic moment of Ni is 0.59 03BCB.

Des experiences recentes d’effet Mossbauer, de
N.M.R. et de susceptibilite magnetique [1] montrent
1’existence d’un ordre antiferromagnetique a basse
temperature dans le cas des phases metalliques a
structure pyrite du système NiS2-xSex (0,6  x  0,9).
Ce systeme presente un grand interet puisqu’il semble
bien [1] que 1’evolution avec x de ses proprietes phy-
siques s’interprete correctement dans le cadre de la

theorie de Mott-Hubbard [2].
Des experiences de diffraction des neutrons vien-

nent d’etre recemment effectuées aupres du Reacteur
a Haut Flux de Grenoble dans le cas de la pyrite a
caractere metallique NiSl,4Seo,6 afin de confirmer
1’existence d’un ordre magnetique s’etablissant en
dessous de TN = 90 K [1]. On trouvera sur la figure 1
une partie des spectres obtenus a 4,2 K, 60 K et
110 K. Les reflexions supplementaires apparaissant a
basse temperature et que nous attribuons a l’ordre
magnetique a grande distance s’indexent sur la base
d’une maille magnetique de meme parametre que
celui de la maille nucleaire (a = 5,766 A) et sont

telles que deux des indices h, k, I soient pairs, le
troisieme etant impair ou inversement.

Les deux reflexions magnetiques (100) et (110)
(voir Fig. 1) apparaissent avec le meme rapport
d’intensites, soit ~ F2 ~ 10 0 = 2 ~ F2 ~ 11 o que celui

FIG. 1. - Spectres de diffraction des neutrons a 4,2 K, 60 K et
110 K.

observe dans le cas de la pyrite MnTe2 [3], de la phase
magnetique haute temperature de NiS2 [4] (reflexions
du type M 1) et, plus recemment encore, dans le cas
de Nio,gCuo,iS2 [5]. Comme il a deja ete remar-
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qué [3] [6], il n’est pas possible dans ces conditions
de distinguer a partir d’experiences de diffraction des
neutrons effectuées sur poudre entre des structures
magnetiques colineaires ou non colineaires. Plus

precisement dans le cas d’une pyrite, on ne peut
distinguer entre les deux types de structures magne-
tiques suivants :

1. La structure magnetique est de premiere espece
(ou de type Q). Dans ce cas, les moments magnetiques
sont disposes dans des feuillets ferromagnetiques (001)
couples antiferromagnetiquement le long de [001]. En
1’absence d’autres mesures physiques, on ne peut
préciser davantage la direction des moments magne-
tiques dans le plan des feuillets.

2. Les moments ne sont pas colineaires. On peut
alors montrer [3] que l’on obtient encore la relation
~ F2 )100 = 2  F2 ~ ~ ~ o si les relations suivantes
existent entre les composantes des quatre moments Pi
(i = 1, ..., 4) situes aux quatre positions fondamen-
tales de la structure cubique faces centrees en lesquelles
se subdivisent les cations Ni de la structure pyrite
(Tableau 1) :

En F absence de mesures de diffraction des neutrons
effectuees sur un monocristal monodomaine, d’autres
mesures physiques peuvent toutefois aider a preciser
la direction des moments magnetiques. C’est ainsi

que des experiences d’effet Mossbauer effectuées dans
le cas de MnTe2 [7] et plus recemment dans le cas de
NiS2 [8] ont permis de preciser a quel type de structure

TABLEAU I

magnetique on avait affaire. De telles experiences,
en cours dans le cas de NiSl,4Seo,6 [9], indiquent que
les moments magnetiques ne sont pas colineaires.
C’est donc une structure magnetique de type 2 (voir
ci-dessus) qu’adoptent en dessous de TN = 90 K les
moments magnetiques de NiS1,4Sio,6.
Notons que la faible intensite qui subsiste a 110 K

en position de la reflexion (110) est vraisemblablement
liee a un ordre de lacunes [10] alors que la faible
reflexion apparaissant a gauche de la precedente est
sans doute reliee a l’existence de trace d’impuretes
puisqu’elle apparait avec la meme intensite aux

temperatures d’observation.
Par normalisation avec les intensites nucleaires, on

obtient a 4,2 K, 0,59 JlB comme valeur de moment
magnetique du nickel. Cette valeur peut etre comparee
a celles obtenues dans le cas de NiS2 [4] et

Nio,gCuo,iS2 [5], soit respectivement 1,17 ~p et

1,1 ,uB. Elle est, par contre, tres voisine de 0,6 PB,
valeur observee dans le cas du nickel metallique. Elle
est egalement en bon accord avec la valeur du champ
hyperfin observe par effet Mossbauer [9].
Nous tenons a remercier Madame Carmen Berthet

pour 1’aide apportée a la realisation de cette expe-
rience aupres du canal D2 de 1’I.L.L. Grenoble.
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