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Abstract

The work presented in this thesis is devoted to the study of magnetically ordered

Compounds by means of neutron and muon spectroscopy. We have selected four
Compounds that belong to specific classes of magnetic Systems: The intermetallic

Compound M3AI was chosen as the paradigm of the weak itinerant ferromagnets;
The itinerant ferromagnet Ni was taken as a promising candidate for the study of

longitudinalfluctuations in its magnetically ordered phase; For the study of the
paramagneticscattering in localised Systemswe have selected the cubic Heisenberg
system EuS. The last Compound on which we focus our attention is the low di¬
mensionalspin system CuGe^^SisOs which exhibits an astonishing characteristic:
an antiferromagnetic ground state that is observed to coexists with a non-magnetic
singlet spin state, although these two ground states are expected to be mutually
exclusive.

After the introducing part, an overview of neutronscattering is presented in Chap¬
ter 2. The underlying theory and the experimental method are outlined within the
framework of linear response theory. After this, Chapter 3 gives a short introduction
to the muon spin rotation (^SR) technique.
Chapter 4 is focused on the theoretical description of the static and dynamical
propertiesin magnetically ordered Systems. As a first step, the basic principles of
critical phenomenaand scaling theory are reviewed. The second part of the Chapter
presents step by step the theoretical background for localised spin Systems and for
itinerant Systems.
In the first part of Chapter 5, we report on the study of critical fluctuations in the
weak itinerant ferromagnet Ni3Al. We have measured the magnetic excitations in
the ordered phase as well as in the paramagneticphase by meansof inelastic neutron
scattering. The linewidth of the spin-waves is observed to decrease with
decreasing temperature, although the theory for itinerant spin Systems
predicts the opposite Situation. The magnetic excitations have been interpreted
within the framework mode-mode coupling theory (MMT) for an isotropic
ferromagnet. In this model, the scaling behaviour for the spin fluctuations is ex¬

pected to behave in a similar way than what was observed in Ni3Al. In addition,
the parametrisation of the linewidth for the critical scattering shows that the dy¬
namicalcritical exponent z ~ 2.5 db 0.2 is close to the value expectedfor an isotropic
Heisenberg model, proving that critical fluctuations are also important in



weak-itinerant ferromagnets. Moreover, the temperature dependence of the
spin waves compares well with the predictionsof MMT. The correlation length in
weak itinerant magnets is very large leading to pronounced short ränge order and
to critical fluctuations far away from the ordering temperature Ter. Our results
show that it is necessary to include critical fluctuationsin the theory for
itinerant magnetism.
In the second part of Chapter 5, the critical scattering of the itinerant magnet Ni is
studied by means of small angle neutron scattering. The predicted l/Q divergence in
the longitudinalstatic suseeptibility cannot be observed and tentativeexplanations
are proposed. However, the effect of dipolar forces is clearly seen in the anisotropy
of the scattering.
In the first part of Chapter 6 we present an investigation of the high temperature
paramagneticscattering in the localised spin Compound EuS. We show that, near

the zone boundary, the linewidth of the spin fluctuationsremains finite well
above the ordering temperature,as predicted by the theory based on a Heisen¬
berg model, in strong contradictionto an ideal paramagnet where the scattering is
purely incoherent and elastic. Our results show that the correlationsbetween
neighbouringspins persist far away from the orderingtemperature.
Finally, we present a study of the static and dynamical propertiesof the Si-doped
spin-Peierls Compound CuGe03. The basic idea is to understand why two
magnetic ground states that are supposed to be mutually exclusive can
coexist in the doped Compounds. As a first step, the temperature-concentration
phase diagram of the Si-doped Compound is investigatedby means of neutronscat¬
tering and /iSR spectroscopy,in order to determinethe microscopic distribution of
the magnetic and lattice dimerised regions as a funetion of doping. The analysis
of the zero-field muon spectra confirms the spatial inhomogeneityof the staggered
magnetisation that characterises the antiferromagnetic superlattice peaks observed
with neutrons. In addition, the Variation of the macroscopicorder parameter with
dopingcan be understoodby consideringthe evolutionof the local magnetic moment
as well as of the magnetic regions contributingto the muon signal.
As a second step, we present, for selected doped samples, the dispersionof the anti¬
ferromagnetic excitations along three symmetry directions. Two importantresults
can be deducedfrom the analysis of the spin dynamics:the spingap arising from spa¬
tial anisotropy is independenton the doping concentration;moreover the exchange
interaction parametersthat are extracted from the dispersioncurves exhibits values
that do not significantly differ from the values of the undopedCompound.
The cumulative Information given by neutronscattering and pSR have provided an

insight on the effect of bond doping in CuGe03. The introduetion of impurities
destroys locally the spin-Peierlsphase, where the antiferromagnetic (AF)
phase sets in. Moreover, the volume fractionof both spin-Peierlsand AF
phases is observed to vary with doping, whereas the physical properties
of the AF phase remain almost unchanged.
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Resume

Ce travail de these est consacre ä l'etude des materiaux magnetiques par spectro-
scopiede neutrons et de muons. Nous avons choisi quatre composes,chacun appar-
tenant ä une classe particuliere. Le composeintermetalliqueNi3Al a ete selectionne
en tant que paradigme des materiaux ferromagnetiques de type itinerant ä faible

magnetisation. Le Ni etait presupposecomme candidat pour l'etude des fluctua¬
tions longitudinalesdans un metal ferromagnetique. Le compose EuS, ferroaimant
de type Heisenberg, a permisl'etude de la diffusion paramagnetiquedans un Systeme
de spins localises. Le dernier compose magnetique sur lequel nous avons retenu
notre attentionest le Systemeä basse dimension CuGei-^Si^Os, dont les proprietes
magnetiquessont pour le moins inhabituelles. En effet, en-dessous d'un certain seuil
de dopage, une coexistenceapparait entre un etat fondamentalantiferromagnetique
et un etat singulet non magnetique, bien que ces deux etats fondamentaux sont

supposes s'exclure mutuellement.

Apres une introduction sur le magnetisme,le Chapitre 2 propose une vue d'ensemble
de la diffraction de neutrons. L'accent est mis sur les fondements de la theorieainsi
que sur la methode experimentale, en relation avec la physique du solide et sur la
base de la theorie de reponse lineaire. La partie preliminairede ce travailse prolonge
par le Chapitre 3, qui donne une breve introduction ä la spectroscopiede muons.

Le Chapitre 4 est axe sur la descriptiontheorique des proprietesstatiques et dy-
namiques dans les materiaux magnetiques ordonnes. Dans un premier temps, les
phenomenescritiques ainsi que les bases de la theorie d'echelle (scaling theory) sont
succinctement presentes. La seconde partie du Chapitre 4 decrit successivement les
fondements theoriquespropres aux systemes de spins localises, puis ceux specifiques
aux systemes de spins itinerants.

La premiere partie du Chapitre 5 est dediee ä l'etude des fluctuations critiques
dans le compose Ni3Al, un Systeme de spins itinerants ä faible aimantation. Nous
avons mesure les fluctuations de spin dans la phase ordonnee ainsi que dans la
phase paramagnetique par diffusion inelastique de neutrons. Ces excitations ont
ete interpretees en parallele, sur la base de la theorie des spins itinerants ainsi que
par la theorie de "mode-mode coupling" (MMT), dans l'hypothese d'un materiau
ferromagnetique isotrope. L'analyse de la largeur de ligne des fluctuations ä la
temperaturede transition fournit un exposant critique dynamiquez ~ 2.45 ± 0.2
prochede la valeurprevuepar le modele isotropede Heisenberg, montrant par-lä que
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les fluctuations critiques sont aussi importantes dans les systemes de spins itinerants
ä faible aimantation. En outre, la dependance en temperature des ondes de spin
s'accordeavec les predictionsde la MMT. De plus, nous observons que la longueur
de correlation dans les composes itinerants ä faibleaimantation est importante. Ceci
implique un ordre magnetique accentue ä courte distance, ainsi que la presence de
fluctuations critiques bien au-delä de la temperaturede transition magnetique Tc.
Ces resultats experimentaux indiquent par consequent qu'il est necessaire d'inclure
des fluctuations critiques dans la theorie du magnetisme itinerant.

Dans la seconde partie du Chapitre 5, les fluctuations critiques dans le Ni sont
etudiees par diffusion de neutrons ä petits angles. La divergence en 1/Q de la
susceptibilite longitudinaleprevue par la theorie n'a pu etre observee, et quelques
explications sont proposees. Cependant, Teffet de l'interaction dipolaire a ete mis
en evidence dans l'anisotropie des spectres de neutrons.

Dans la premiere partie du Chapitre 6 nous presentons une etude de la diffusion
paramagnetique ä haute temperature dans le compose EuS, dont les spins sont
localises sur les ions Eu2+. Proche du bord de la zone de Brillouin, la largeur de
ligne des fluctuations de spinreste finie bien au-delä de la temperaturede transition,
comme prevu par le modele theorique fonde sur un Systeme magnetique de type
Heisenberg. Ce resultat est en Opposition avec le cas d'un materiauparamagnetique
ideal, ou l'on s'attend ä un signal de type purement incoherent et elastique.
Pour terminer le Chapitre sur les systemes de spins localises, nous presentons une

etude des proprietes statiques puis dynamiques du compose spin-Peierls CuGe03
dope au silicium. Dansun premiertemps,les mesurescomplementairesde diffraction
neutronique et de spectroscopie de muons permettentde constituer le diagramme
de phase temperature-concentration du composedope au silicium; le but etant de
determiner la distribution microscopique des zones magnetiques ainsi que Celles des
zones dimeriseesen fonetiondu dopage.
L'analyse des spectres de muons en champ nul confirme l'inhomogeneite spatiale
de la magnetisation dans la phase antiferromagnetique; celle-ci a ete au prealable
caracterisee via les pics antiferromagnetiques de sur structureobserves par neutrons.
D'autre part, la Variation duparametred'ordremacroscopiqueen fonetiondudopage
peut s'expliquer par l'evolution du momentmagnetique local ainsi que par les vol-
umes des differentes zones qui contribuent au signal du muon. Dans un deuxieme
temps, nous avons selectionne quelques echantillons dans lequels nous avons mesure

la dispersion des excitations antiferromagnetiques, le long de trois directions de
symetrie. L'analyse de la dynamiquede spins dans les composes dopes fournit deux
resultats majeurs: le gap de spin est independantde la concentration du dopage, du
moins dans l'intervalleexperimental, et s'explique par l'anisotropie des integrales
d'echange entre les ions de Cu2+. En outre, les parametres d'echange qui sont
extraits des courbes de dispersion presentent des valeurs comparables ä celles du
compose non dope.
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