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• degrés de liberté orbitaux/de spins dans les terres rares: multipôles
(spin-orbite: J=L+S bon nombre quantique) 
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• métaux:   interaction via les électrons de conduction 
   (type RKKY)

e−

• composés et familles de composés:
RB6, skuttérudites, borocarbures, UPd3, TmTe, etc.

 différents types de couplages (compétition d’interactions)

 effets sur le magnétisme (ordres magnétiques complexes: 
multi-k, non-collinéaires, …)



  

~2700 K

J = 5/2

J = 7/2

spin-orbite
|±5/2>

|±3/2>

|±1/2>

champ
cristallin 
cubique

Γ8

doublet Γ7

Ce3+  4f 1 
L = 3, S = 1/2

~540 K

234083.0259129.0 +±=±b

21±=±a

Quadruplet Γ8

(a)

(b)

distributions de charge : Walter (1985)

structure type CsCl
Pm-3m

CeB6: Champ cristallin et dégénérescence orbitale

dégénérescence orbitale
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CeB6: Caractérisation des phases ordonnées (Effantin et al., 1985)
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k1’= (1/4, 1/4, 0)
k2’= (1/4, −1/4, 0)

phase III AFM
plans de Ce

AFQ Oxy
k=(½ ½ ½)AFM 2kk’
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Effantin et al. (1985)
Diffraction neutronique



  

CeB6: Le rôle des octupôles…

Plusieurs indices du rôle des interactions octupôlaires
Shiina et al. (1997):

RMN (Takigawa et al., 1983) vs. Neutrons (Effantin et al, 1985) : 
incohérences? 

 variation inhabituelle de la ligne de transition TQ
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• interaction d’échange RKKY (interactions longue portée)→ 1k (comm. / incomm.)

• interactions multipolaires (ordres AFQ, AFO, 
            structures magnétiques non collinéaires multi-k)

Énergies mises en jeu



  

Substitution de la terre rare

autres composantes QP? 
(O2

0, …)
⇒ alliages (Ce,Nd)B6

TQ < TN ? dilution

⇒ alliages (Ce,La)B6

ion non-Kramers : Pr3+

⇒ alliages (Ce,Pr)B6

?

? ?

?? ?

AFQ
AFM

AFM

AFQ

AFQ
TQ

?

 complémentarité :

- diffraction de neutrons (magnétisme)
- diffraction de rayons X (distribution de charge)

Les sondes expérimentales
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nature détaillée du 
paramètre 

d’ordre octupolaire ?

Ce0.7La0.3B6: un ordre “purement” antiferro-octupolaire…

Mesure du facteur de forme 
octupolaire (courte λ)
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• Bulk, RMN, mu-SR: paramètre d’ordre octupolaire?...
(Magishi et al. (2002), Takigawa et al. (2002), Schenk et al. (2007))

• Rayons X résonnants (Mannix et al. (2005))
 Ordre antiferro-octupolaire k = (1/2,1/2,1/2) 
    → Txyz (Γ2), Tβ (Γ5), Tα (Γ4)  ?
 paramètre d’ordre Tβ (Kusunose et al. (2005), Nagao et al. 
(2006), Lovesey et al. (2007), Shiina et al. (2007))
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Diffraction de neutrons (Kuwahara et al. (2007)

Ce0.7La0.3B6

??

Tayama et al. (1997) 

Iwasa et al. (2003), Fischer et al. 
(2005)
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Ce0.7La0.3B6: facteur de forme octupolaire (coll.: Kuwahara et al.)

• Ce0.7La0.3B6 :
 ordre octupolaire des Tβ

 anisotropie du facteur de forme
 bon accord expérience/calculs

 Facteur de forme plus intense au grand vecteur de diffusion ⇒ courte longueur d’onde
 Diffractomètre à bras levant 6T2 LLB, mono-compteur.

Shiina et al., (2007)
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Substitution de la terre rare

autres composantes QP? 
(O2

0, …)
⇒ alliages CeNdB6

TQ < TN ? dilution

⇒ alliages CeLaB6

ion non-Kramers : Pr3+

⇒ alliages CePrB6

?

? ?

?? ?

AFQ

AFM

AFM

AFQ

AFQ

TQ

?



  

Γ5

Solutions solides Ce0.7Pr0.3B6
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triplet

pas de moment octupolaire
pas d’ordre purement AFQ
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Ce0.7Pr0.3B6: caractérisation (Mignot, Robert et al., PRB 2008)

IC1 δ = 0.23

Structure 2k
k = (δ, ±1/4, 1/2)

IC2 δ’ = 0.24

Structure 1k
k = (δ’, -δ’, 1/2)

6Τ2, λ = 2.34 A

(ξ, ξ-0.48, 3/2)

a*

b*

[110]

[-110] H

(¼, −¼, ½)

H

TQ

C, IC1 et IC2 similaires à celles 
observées dans PrB6 pur

 IC1/2 insensibles à la ligne TQ

Ce0.7Pr0.3B6

Commensurable

 Structure 1k
 k = (¼, -¼, ½)

Sera et al., 2005

 vecteur de propagation?
 1k ou 2k?



  

Ce0.7Pr0.3B6: Interprétation des résultats 

Ce0.7Pr0.3B6

Ce

IC1: dipôle du Ce ordonné dans la structure Pr
C et IC2: Ce/Pr décorrélés

Coexistance des ordres AFQ:
k = (½ ½ ½)      C
k = (0.46 ½ 0)  IC

⇒ neutrons : (½ ½ ½) observé si Ce para.

Ce
Pr

résultats rayons X (Tanaka et al., 2006)

H

⇒ ordres AFQs du Ce et du Pr s’établissent 
« indépendamment »

dipôle du Cerium : 

 paramagnétique?
 participe à l’ordre Pr?

(½, ½, ½)



  

Grande variété de phénomènes impliquant les degrés de liberté orbitaux
• Effets de dilution dans le composé (Ce,La)B6 ⇒ ordre octupolaire
• Compétition d’interaction dans les solution solides (Ce,Pr)B6

Conclusion

Phénomènes multipolaires 
•nouveaux types d’ordres associés aux multipoles d’ordres élevés:

ordre octupolaire dans NpO2, 
ordre des hexadecapôles dans PrFe4P12, …

•effet Kondo quadrupolaire (Y1-xUxPd3, PrInAg2, Pr1-xLaxPb3, …)
•fluctuations quadrupolaires dans le supraconducteur PrOs4Sb12

•…



  

Collaborations        

Ce0.7La0.3B6
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