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On Btudie les magnetoresistances longitudinale et transversale de deux composes ferromagnetiques de 
la famille Cr,Se,-,Te,. Les mesures, qui portent sur un khantillon polycristallin (x = 3) et sur une 
plaquette monocristalline (x = 2,5), sent effectuees par la methode des pointes entre 5 et 300 K, dam 
un champ magnetique de 0 a 50 kOe. Les magnetoresistances observies sont negatives quelles que 
soient les valeurs de la temperature et du champ. Les differentes courbes obtenues -(Ap ,/p) = f(Z) 
et -(Aa,/p) = f(T) cornportent toutes un pit trts prononce au voisinage de la temperature de Curie. 
Ce maximum approche 10-l pour H = 49 kOe. Les resultats sont discutes en fonction de I’evolution de 
la composante magnttique o,,, de la resistivite. La reduction de la resistivite tlectrique sous I’action du 
champ magnbique est etroitement IiCe a la diminution du desordre thermique des spins. 

Longitudinal and transverse magnetoresistances are studied on two ferromagnetic compounds in the 
Cr,Se,-,Te, series. Measurements are carried out on a polycrystalhne sample (x = 3) and on a small 
monocrystalline plate (X = 2.5), with the four-point probe method, at temperatures between 5 and 300 
K in a variable O-50 kOe magnetic field. For each temperature, in the whole magnetic field range, both 
magnetoresistances are negative. All curves -@P,/Po) = Al) and -(AP~I/PcJ = AT) have a 
pronounced peak in the vicinity of the Curie temperature. This maximum approaches 10-r for H = 49 
kOe. The results are discussed in terms of the magnetic component variation of the resistivity. The 
electrical resistivity reduction is closely related to decrease of the thermal spin disorder. 

Introduction resistivite Clectrique sont sit&es au 
voisinage immediat des temperatures de 

A partir du compose binaire Cr,Se,, nous transition: temperatures de Curie pour x > 
avons montre qu’il est possible de substi- 05, temperatures de NCel pour x I 0,5 
tuer en toutes proportions le tellure au (4, 5). Avec les composes temaires 
selenium (1, 2) en conservant la meme Cr,Se4-JrTe, on dispose de produits ferro- 
structure lacunaire ordonnee k&OX, (3). magnetiques dont on peut choisir la temper- 

En Ctudiant la resistivite electrique entre ature T, entre 75 et 319 K en jouant sur la 
4,2 et 320 K (4), on a mis en evidence un teneur x en tellure. Nos resultats montrent 
brusque changement de pente sur les egalement que dans ces composes les por- 
courbes p = f(T) des differents composes teurs responsables des proprietes electri- 
Cr.$e&Tes (0 < x zz 4). Les mesures ques sont sensibles a l’etablissement de 
d’aimantation par la methode d’extraction l’ordre magnetique. 
axiale ont montre que les anomalies de Nous avons approfondi l’etude de cette 
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demiere propriete par des mesures electri- 
ques sous champ magnetique et nous pre- 
sentons ici les resultats obtenus en magne- 
toresistance transversale et longitudinale 
sur deux Cchantillons, dont un monocristal, 
au voisinage de la composition Cr,SeTe,. 

ext 40 & 1 dint 26 

Technique expiirimentale 

Nous avons concu et construit entiere- 
ment un appareillage permettant d’etudier 
la magnetoresistance (et l’effet Hall) a des 
temperatures comprises entre 5 et 320 K 
dans un champ magnetique pouvant attein- 
dre 50 kOe, obtenu a I’interieur d’un sole- 
no’ide supraconducteur. 

1. Enceintes ctyoghiques (Fig. 1) 

Le cryostat a helium est complete par un 
anticryostat dont le role est de maintenir 
l’echantillon etudit a des temperatures 
suptrieures A celle de l’htlium liquide. Le 
corps du cryostat est compost d’une double 
enveloppe en acier inoxydable austeniti- 
que, menageant une garde de vide, et d’un 
&ran en cuivre poli, nickele, tres bon con- 
ducteur thermique. Un pot d’azote liquide 
de 5 litres permet, par convection, de 
refroidir le pot B helium qui contient la 
bobine supraconductrice. L’entretien de 
l’alimentation en azote liquide est control6 
automatiquement g&e a deux sondes de 
niveau. L’anticryostat comprend une dou- 
ble enveloppe en acier inoxydable, non 
magnetique. La cellule de mesure est situ&e 
au fond de l’enveloppe inteme ou regne une 
faible pression d’helium, destinee a homo- 
geneiser la temperature au niveau de 
l’echantillon. 

FIG. 1. Enceintes cryogkniques: (1) enveloppe extk- 
rieure avec &ran thermique; (2) pot B h&urn liquide; 
(3) pot B azote liquide; (4) raccord de pompage; (5) 
orifice d’alimentation en azote liquide; (6) bride sup&- 
rieure du cryostat; (7) anticryostat; (8) contact thermi- 
que 177 K; (9) solkno’ide supraconducteur. 

3. Rtfgulation de la temph-ature 

2. SolhoMe supraconducteur 

Le materiau supraconducteur utilise est 
un alliage niobium-titane (60% de niobium, 
40% de titane). Le champ maximal que 
nous avons obtenu B 4,2 K est de 53,2 kOe; 
son homogeniite au centre est de 10e3 dans 

En agissant dune part sur les &changes 
thermiques a travers la garde de vide de 
l’anticryostat, d’autre part sur la puissance 
(10 W au maximum) dissipee dans une 
resistance bobinte sur la cellule de mesure 
(Fig. 2), nous avons resolu le probleme du 
controle de la temperature et de sa stabili- 
sation. La stabilite au niveau de 
l’bchantillon est assuree a 0,2 degres pres, 

une sphere de 1 cm3. aussi bien a 4,2 K qu’8 300 K. 
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FIG. 2. Cellule de mesure de la magnetoresistance 
sur monocristaux: (1) socle; (2) monocristal; (3) ile- 
ment chauffant; (4) glissiere; (5) cavalier; (6) trous 
borgnes pour thermocouples; (7) electrode; (8) perle 
d’alumine; (9) disque de tiflon. 

4. Prkparation et forme des e’chantillons 

Les composes &dies sont prepares a 
partir du melange des elements tres purs, 
scelles dans des tubes de silice qui subis- 
sent deux traitements thermiques de quel- 
ques jours a lOOO”C, sipares par un broyage 
d’homogeneisation. Par compression sous 
8000 bars et frittage a 1000°C des produits 
en poudre obtenus, on realise des Cchantil- 
lons polycristallins en forme de prismes 
cart& (3, 5 X 3, 5 x 5 mm) qui sont utilises 
pour mesurer la magnetoresistance. 11s ser- 
vent Cgalement a des mesures d’effet 
Seebeck pour lesquelles les dimensions 
choisies satisfont aux conditions d’echange 
thermique. Les monocristaux, obtenus 
principalement par transport en phase va- 
peur, sont des plaquettes de quelques mm” 
et d’epaisseur assez faible, de l’ordre de 0,l 
mm. 

5. Cell&es de mesure 

Les mesures sont effectuees par la 
methode des pointes. Deux cellules ont CtC 
realisees, l’une pour Ctudier la magnetori- 
sistance sur des echantillons polycristal- 
lins, l’autre sur des monocristaux. Leur 
conception a et6 etroitement conditionnbe 
par la taille et la forme des Cchantillons. 

(a) Me’thode des pointes. Pour les me- 
sures de magnetoresistance, la disposition 
des electrodes est identique a celle que 

nous avons utilisee pour Ctudier la resis- 
tivite electrique (7, 8). Dans le cas de la 
magnetoresistance transversale on inject5 
par les pointes A et B (Fig.+3) un courant i 
perpendiculaire au champ H et on Ctudie la 
variation de la tension aux bomes des 
pointes C et D. Pour la mesure de la mag,; 
netoresistance longitudinale, 1% courant i 
est inject6 parallilement a H, par les 
pointes A et D. 

(b) Cellule pour monocristaux. Cette cel- 
lule (Fig. 2) est constituee par l’assemblage 
de deux pieces en cuivre tres pur 
“O.F.H.C.” Un socle supporte le mono- 
cristal sur sa face verticale plane. 
L’echantillon est co116 par un vemis, iso- 
lant Clectrique mais bon conducteur ther- 
mique (General Electric 7031). Une glis- 
s&e a section carree guide et fixe au socle 
un cavalier qui permet d’approcher les elec- 
trodes au contact de l’tchantillon. Les 
pointes, constitutes par des fils de tung- 
stene de 0,2 mm de diametre, sont guidees 
par une perle en alumine a quatre trous 
dont les centres sont repartis aux som- 
mets d’un carre de 0,375 mm de cot&. Le 
contact electrode-Cchantillon, realise en 
faisant glisser les pointes dans les canaux 
de la perle, est maintenu par une pression 
exer&e en bout des pointes. Deux 
coudes a angle droit, sans raccord soude, 
forment un ressort assurant une pression 

FIG. 3. Disposition des electrodes pour la mesure de 
la magnetoresistance transversale. Le courant est in- 
ject& par les electrodes A et B; la tension est mesuree 
par les electrodes C et D. 
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constante a partir d’un reglage initial ef- 
fect& a l’aide d’un disque de teflon et de 
quatre vis. 

(c) Cellule pour khantillons polycris- 
tallins. Dans cette seconde cellule, 
l’echantillon est colle sur la face plane 
horizontale du socle. Le cavalier, en 
forme de U, guide par la glissibre, en- 
toure l’echantillon et le bloque contre la 
face verticale. Le systime d’electrodes 
potties par le cavalier est identique a ce- 
lui de la cellule pour monocristaux. 

(d) Conditions ope’ratoires. Pour la me- 
sure et la regulation de la temperature, 
on utilise des thermocouples Au-O, 
03%Fe/chromel. Le courant continu est 
foumi par une alimentation stabilisie (O-200 
mA). On detecte une variation Ap/p, de 
l’ordre de 10m5 en opposant au signal foumi 
par les electrodes de tension une tension 
calibree, affichable par paliers de 1 pV, 
produite par un generateur basse tension 
(Keithley 260). 

Etude de Cr3SeTe3 polycristallin 

1. Etude de la magne’tore’sistance en 
fonction du champ applique’: isothermes 
APIP, = (PH - Pd/Po 

Dans l’intervalle de temperature 5-300 K, 
les magnetoresistances longitudinale (Ap,,/ 
p,,) et transversale (ApJp,,) observees sont 
negatives. 

Au-dessous de la temperature de Curie ( T, 
= 2 14K), les variations de ces deux magneto- 
resistances presentent certaines differences. 
Sur les isothermes ApII(H)/pO (Figs. 4,5) on a 
une variation de type Hn avec 0 < n < 1 dans 
un large domaine de temperature. Une telle 
loi ne s’observe que dans un intervalle de 
temperature reduit pour Ap,(H)/pO (Figs. 6, 
7). Pourles isothermes tracees au-dessous de 
122 K, ApJp, varie comme H”avec 0 < n < 1 
en champs faibles et intermediaires, puis 
comme Hn avec 1 < n < 2 en champs forts. 
Une variation de ApIp =f(H) de type Hn 

FIG. 4. Isothermes Ap,Jp, obtenues SW Cr,SeTe, 
polycristallin pour T 5 188 K. 

avec 0 < n < 1 a deja 6th observee dans 
d’autres composes magnetiques, au-dessous 
de la temperature de transition If, ou TN (9 B 
12). 

Pour des temperatures plus elevees, a 
partir des isothermes 2425 K (Fig. 7) et 243 
K (Fig. 5), on observe des variations de 
type H” avec 1 < n < 2. 

FIG. 5. Isothermes Ap,,/p, obtenues SW CrSeTes 
polycristallin au voisinage et au-dessus de la temptra- 
ture de Curie (T, = 214 K). 
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FIG. 6. Isothermes A&p0 obtenues sur Cr,SeTeS 
polycristallin pour T 5 188,5 K. 

2. Etude de la magnhtor&istance en 
fonction de la temphature 

A partir des isothermes Ap( H)/p, on peut 
tracer les courbes de variation de la magnk- 
torksistance en fonction de la tempirature 
(Figs. 8, 9). On met ainsi en ividence pour 
-(AP,(~/P~ comme pour --@P~T)/Po) 
un maximum trt5.s pronon& B la tempkra- 
ture de transition magnktique. Les valeurs 
absolues des pentes de Ap( T)/po sont sensi- 
blement difErentes de part et d’autre de ce 

FIG. 8. Variation en fonction de T. de Ap,,/p,obsewbe 
sur Cr,SeTes polycristallin entre 5 et 300 K, pour 
differentes vateurs du champ magnitique appliquk. 

pit. Au-dessous de T,, la dicroissance est 
moins rapide et Ap(T)/p, tend vers une 
limite non nulle quand T tend vers 0 K. 

Etude d’un khantilfon monocristallin 

Nous avons pu rialiser une ktude de 
magn&orisistance sur un monocristal en 

FIG. 7. Isothermes ApJpO obtenues SW Cr,SeTel 
polycristallin au voisinage et audessus de la tempira- 
ture de Curie (T, = 214 K). 

.‘I 

FIG. 9. Variation en fonction de T de Ap,/p, 
observie sur Cr,SeTe, polycristatiin entre 5 et 300 K, 
pour diffkentes valeurs du champ magnitique appli- 
quc. 
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forme de plaquette hexagonale, d’apparence 
non ma&e, de 1,8 mm dans la plus grande 
dimension, obtenu par transport en phase 
vapeur al’aide de chlorure d’ammonium. Le 
melange de depart etait constitue de 1,9 g de 
poudre de CrsSeTea et de 35 mg de NH&l. 
L’ampoule de silice (4 = 12 mm, L = 20 cm) 
etait chauffee pendant 9 jours dans un gradi- 
ent de temperature (lOSO-950°C) et les cris- 
taux Went recueillis a l’extremite froide de 
l’ampoule apt-es un transport inverse. 

1. Etude de la re’sistivite’ e’lectrique 

Nous avons mesure la resistivite p du 
monocristal au tours de remontees en tem- 
perature entre 5 et 300 K. Sur la courbe p = 
f(T) (Fig. 10) on observe un changement 
brusque de la pente. Les prolongements 
des parties quasi lineaires, de part et 
d’autre de cette rupture, se coupent en un 
point correspondant a une temperature TR 
= 162 K. D’apres les observations ante- 
rieures sur les composes Cr3Se4-sTer (4) 
nous savons que TR se trouve au voisinage 
de la temperature de Curie, et la courbe T, 
=f(x) nous montre que l’ichantillon mono- 
cristallin Ctudii ici est moins riche en tel- 
lure que la poudre de depart. Sa composi- 
tion correspond sensiblement a la formule 
CG%Je~,~. 

L’influence de la polycristallinite sur la 
resistivite n’apparait vraiment qu’aux tres 
basses temperatures. Au-dessus de 80 K, 

FIG. 10. Variation de la rksistivitk tlectrique, entre 5 
et 300 K, du monocristal (Cr$e,,,Tes.,) Qudi6 en 
ma&tor&.istance. 

FIG. 11. Isothermes ApJpO obtenues sur le monocris- 
tal CrJSeI,5Tez.a au voisinage et au-dessus de la tempkra- 
ture de Curie (T, = 162 K). 

la valeur de p est du meme ordre de 
grandeur pour le monocristal que pour les 
poudres de composition voisine (4). A 4,2 
K, par contre, la resistivite risiduelle est 
beaucoup plus faible dans le monocristal. 

2. Etude de la magne’tore’sistance 

Tres au-dessus du point de Curie (T 2 
193 K) les magnetoresistances Ap,(H)/pO 
et Ap,,(H)/p, varient comme H” avec 1 < 
n < 2. Sur la figure 11 sont represent&es 
les isothermes A&$/p,. Des que l’on 
s’approche de T, (voisin de 162 K) elles 
suivent d’abord en champs faibles une loi 
en H” avec 1 < n < 2 puis, apres un 
point d’inflexion, une loi en H” avec 0 < 
n < 1 pour H > 15 kOe. 

Au-dessous du point de Curie (Fig. 12) 
les isothermes sont de type H” avec 0 < 
n < 1 dans tout l’intervalle de champ uti- 
lise. 

ks courbes -@P,(T)/P~ et -@PI~W 
p. a champ constant presentent un maxi- 
mum tres prononce a 160 K (Figs. 13, 
14) et confirment ainsi la presence d’une 
transition ferro-paramagnetique au voi- 



D’aprks les courbes a, b, c, p = f(x), 
obtenues pour diffkentes valeurs de x dans 
la famille de composCs Cr,Se4-sTe, (4), les 
valeurs prkkdentes conduisent B attribuer 

FIG. 12. Isothermes A.p,/p,obtenues sur le monocris- au monocristal CtudiC une composition cor- 
tal Cr3Se,,sTe2,5 audessous de la tempkrature de Cune respondant sensiblement B la formule 
(T, = 162 K). Cr,Se,,5Tez,5, en accord avec les rksultats 

obtenus en rksistiviti et en magnitorksis- 

sinage de cette tempirature, comme le lais- 
tance. 

sait dkjk prkvoir la courbe p = Arr). Discussion 

3. Etude aux rayons X 1. Influence du dksordre des spins 
A partir d’un fragment du cristal itudiC 

en r&istiviti et en magnktorksistance, nous 
L’Cvolution de la magnCtor&sistance 

avons determink le paramktre b de la maille 
dans Cr,SeTe, polycristallin indique nette- 
ment la pksence de la transition ferro- 
paramagnktique. Nous avons montk (4) 
que dans ces composks comportant des 
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monoclinique I i l’aide d’zn diagramme 
d’oscillation autour de l’axe b. Les parank- 
tres ~1, c et l’angle /3 ont &k obtenus B partir 
d’un diagramme de Weissenberg de la 
strate kquatoriale. Les valeurs obtenues 
sont: 

a (=ar31’2) = 6,64 k 0,Ol A; 
b (==a’) = 3,82 t 0,015 A; 
c (=2c’) = 12,19 + 0,Ol A; 
p = 90”30’ k 15’. 

FIG. 13. Variation de Ap,/po du monocristai FIG. 14. Variation de ApI,/pO du monocristal 
Cr,Se,,,Tez, entre 5 et 300 K, pour di%rentes valeurs Cr3SeIsTez,J entre 5 et 300 K, pour diffkrentes valeurs 
du champ magnktique appliqub. du chamr, magnCtiaue aopliad. _ - _ ___ 
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ions magnttiques, les porteurs de charge 
sont diffuses non seulement par les impure- 
t&s et les vibrations du reseau, mais aussi 
par les hCtCrogenCit6s magnetiques. 

La magnetoresistance negative traduit 
une diminution de la resistivite Clectrique, 
provoquee par une augmentation de la mo- 
bilite des porteurs. Le champ magnetique 
reduit en effet le desordre magnetique et la 
diffusion des porteurs. 

A partir de 300 K, au fur et a mesure 
que T diminue et s’approche de T,, 
I’augmentation de la susceptibilite mag- 
netique x (loi de Curie-Weiss) rend 
plus efficace l’action du champ dans 
l’alignement des spins qui diIfusent alors 
d’autant moins les porteurs de charge. 

Des que la temperature devient inferieure 
a T, il apparait des domaines qui, en 
l’absence de champ, possedent une aiman- 
tation spontanee MS A I’interieur de ces 
domaines subsiste une proportion de spins 
qui, sous l’action de l’agitation thermique, 
ne sont pas orient&s parallelement a MS. 
Leur alignement peut etre provoqut par un 
champ magnetique applique qui entraine 
alors une augmentation de I’aimantation 
suivant une loi (4) 

M = MS +’ xH, (1) 

dans laquelle x est une susceptibilite de 
type paramagnetique qui diminue avec T 
quand on s’ecarte de T,. Dans le domaine 
des temperatures intermediaires, aux envi- 
rons de 100 K, l’aimantation suit une loi de 
type 

M=M,9+~H-$. (2) 

Aux plus basses temperatures et dans les 
champs eleves les isothermes M(H) sont de 
la forme: 

MC&-$. (3) 

Ces deux demiere’s lois de variation tC- 
moignent de l’orientation progressive des 

domaines ferromagnetiques (13) dont 
dicoulent une diminution de la diffusion 
des porteurs et une magnetoresistance neg- 
ative, jusqu’aux temperatures les plus 
basses. 

2. Etude de Ap/pm 

En admettant que la variation Ap = pH - 
p,, Ctait due essentiellement, dans les com- 
poses magnetiques, a la variation de la 
composante magnitique pm de la resistivite, 
Kikoin et Igosheva (14, 15) ont montre 
qu’a partir de l’expression p,,,(M) on 
pouvait obtenir une relation universelle 
pour APIP,. En effet, si l’on admet la 
relation 

pm = a(%,, - WI (4) 

on obtient dans le domaine paramagneti- 
que: 

hi! = Pm,H - Pm - ML _--. 
pm Pm w.0 

(5) 

M et MS,, etant respectivement 
l’aimantation sous champ H et 
l’aimantation spontanee a 0 K. 

A partir de la courbe p =f(T) (Fig. 15) de 
l’echantillon polycristallin, et en extrapo- 
lant dans le domaine ferromagnetique la 
par-tie lineaire observee pour T > 210 K, on 
a ici la possibilite de determiner la compo- 
Sante magnetique pm. En considerant que la 

T 

FIG. 15. Variation de la rksistivit6 Blectrique entre 5 
et 300 K de Cr,SeTe3 polycristallin; d&termination de 
la composante magnitique p,,, de la rksistivitb totale pt. 
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FIG. 16. Variation de (p, - p&/p,,, en fonction de 
w/M& dans Cr,SeTe3 polycristallin (T = 271 K). 

variation de la r&sistivitk au-dessus de T, 
est due seulement B la contribution des 
phonons, on peut &parer les diffkrentes 
composantes de la r&sistivit& totale pP 

Nous avons calculi la variation APIP,,, B 
271 K en fonction de iW/M2s,0. Dans 
I’intervalle de champ ttudiC (O-48 kOe) on 
obtient une droite ne passant pas par 
l’origine, de pente p = 0,75 (Fig. 16). I1 ne 
semble done pas que la relation proposCe 
par Kikoin et al. soit universelle comme 
l’avaient d’ailleurs montrt5 Koshay et 
Maksimov (16). 

3. Corrzparaison des rksultats obtenus sur 
les deux types d’e’chantitlons 

En superposant les courbes -(Ap JpO) 
= f(T) de faGon B faire co’incider les temper- 
atures oh apparait le pit, on met en 8vi- 
dence pour les deux Cchantillons CtudiCs 
des dCcroissances t&s voisines de 
-(Ap/pJ au-dessus de T,. Dans le domaine 
ferromagn&ique , par contre , la dicrois- 
sance de -(Ap/& est beaucoup plus lente 
pour le monocristal que pour l’ichantillon 
polycristallin . 

Conclusion 

Dans tout l’intervalle de tempbrature oti 
ont port6 nos mesures (5-300 K), les mag- 
n&o&sistances des composCs Cr3Se4-,Te, 
&udiCs sont nkgatives. Les courbes Ap/p, 
= f(T) montrent nettement l’existence des 
transitions ferro-paramagnCtiques. Le max- 
imum de -(Ap/& =f(Z’), obtenu pour une 
tempirature tris voisine de T,, peut Gtre 

interpr&C par la rtduction maximale du 
dCsordre thermique des spins sous 
I’influence du champ magnktique appliqu& 

Bien que la composition exacte du cristal 
CtudiC soit sensiblement diffbrente de celle 
de l’&zhantillon polycristallin, cette etude, 
par la comparaison qu’elle permet entre le 
comportement des poudres et celui des 
monocristaux, confirme tout B fait la vali- 
dit& de nos Gultats ant&ieurs (4, 7) 
obtenus avec des pastilles comprimies et 
frittkes. 
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