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1 - INTRODUCTION

Les calculs relatifs & la forme des bandes des électrons
de conduction dans les métaux ont falt des progrés considérables
ces derniéres années. La différentiation des caractéristiques des
demi-bandes & spin + et ¢ est méme possible dans ['état ordonné.

[| reste & confronter ces résultats numériques aux propriétés
physiques des métaux. Parmi celles~ci, la mesure du moment magné-
tique macroscopique et sa variation avec le champ sont des don-

nées expérimentales & prendre en considération.

Pour les métaux 3d ferromagnétiques, le décalage des
demi-bandes peut &éfre déterminé & partir de I'aimantation 3
saturation, tandis que la susceptibilité de Pauli est liée a la
densité d'états au niveau de Fermi. Si la mesure de Il'aimantation
3 saturation est connue depuis longtemps avec une précision suf-
fisante, la susceptibilité dans 1'état ordonné, par contre, est
une donnée expérimentale difficile & afteinire car elle est super-

posée au moment spontané.

Pour les métaux de terres rares, la structure électro-
nique de la bande n'a pas encore fait |'objet de beaucoup de tra-
vaux. Le couplage entre les électrons de conduction et ceux de la
couche 4f conduit ces derniers a s'ordonner ; I'aimantation propre
de la bande se trouve alors superposée & celle des électrons

localisés 4f.

Le présent travail a consisté & étudier ces phénomenes

"superposés" pour quelques métaux 3d et quelques métaux de ferres

rares.

Nous décrivons dans le deuxiéme paragraphe |'appareil-
lage qu'il a été nécessaire de mettre au point : la grande résolu-
+ion obtenue a permis de montrer |'influence d'un environnement

supraconducteur sur la mesure des moments magnétiques. L'analyse
de ce phénoméne nous conduit & proposer une méthode de mesure

adaptée.



Les paragraphes 3 et 4 sonft consacrés aux métaux 3d,
fer, nickel, cobalt, é&tudiés sous forme monocristalline et
polycristalline. Les différentes composantes de la susceptibi-
lité sont comparées aux valeurs expérimentales (§ 4), fTandis que
la mesure de leur anisotropie et de leur loi d'approche a la

saturation constituent des résultats annexes intéressants (§ 3).

Nous avons tenu & comparer la valeur des susceptibilités
des métaux 3d avec celle d'un isolant, le ferrite grenat diytfriunm.
Cette étude, exposée dans le paragraphe 5 a permis, en oufre, de

tester la méthode de mesure.

Dans le paragraphe 6, en liaison avec les résultats
expérimentaux des terres rares (Gd, Tb, Dy), nous avons tenté
d'expliquer le comportement des électrons de conduction en fonc-

tion de la température et du champ magnétique.

Trois annexes sont placées & la fin de ce fravail. Lles
deux premiére compléfent les informations concernant |'appareil-
lage : avec,d'une part, un exposé des différentes méthodes de
conversion analogique numérique pour la mesure des Tensions et
d'autre part quelques précisions sur la méthode de calcul des
bobines de mesure. Dans la troisiéme annexe, on expose les con-
ditions d'apparition de transitions du ler ordre dans les cris-
taux cubiques, sous champ magnétique. Cette derniére étude s'esT
imposée aprés avoir constaté qu'une telle transition devaif
apparaftre sur la courbe d'aimantation du fer dans la directicn
(111).



2 -L'"APPAREILILLAGE

L'étude des lois d'approche & la saturation et des
susceptibilités superposées des corps ferromagnétiques impose

de connattre leur aimantation avec une 1Trés grande résolution.

Cet impératif est le guide principal dans la détermination du
principe de la mesure (§ 2.1), dans la recherche de |'appareil
de mesuré associé (§ 2.2 et annexe 1), et dans le choix du mode
de production du champ magnétique (§ 2.3). Aprés avoir adopté
pour ce dernier une bobine supraconductrice, on a mis en évi-
dence et analysé 1'influence de I'environnement supraconducteur
sur la mesure (§ 2.4) : la constitution de la bobine de mesure

a 616 modifiée en conséquence (§ 2.5 et annexe [1).

L'utilisation des techniques digitales rend possible

" automatisation de I'ensemble de |'appareililage (§ 2.6).

2.1 - LE PRINCIPE DE LA MESURE DE L'AIMANTATION

2.1.1. - Les différentes méthodes de mesure par inducfion

Toutes les méthodes de mesure directe de |'aimantation
consistent & intégrer la variation de flux créée par |*échan=

+illon dans une bobine de détection.

En champ continu, les appareillages classiques per-

mettent en général d'atteindre une résolution plus proche de
-3
10

permet de distinguer

gue de 10-4. Une rapide analyse des différentes méthodes

- |es méthodes de mesure en continu, du type hystérésigraphe,

dont la résolution varie de 1072 5 1077,

- les méthodes point par point, dites "dtextraction', employées
avec galvanométre balistique ou intégrateur analogique, ou la

résolution obtenue est de |'ordre de 10_3,

- les méthodes alternatives, du type "échantillon-vibrant”,
employées en continu ou point par point, ol la résolution peut

atteindre 10"% dans le meilleur des cas.



En champ pulsé, une méthode de mesure différentielle

a été mise au pointT par Sfoe!inga(2'1) pour la mesure de suscep= .

+ibilités superposées : elle consiste & appliquer un champ pulsé
variable jusqu'd 200 kOe & |'échantillon a étudier, lequel estT
déja soumis a un champ continu de l"ordre de 4 kOe, suffisant
pour |'amener & un état trés proche de la saturation ; l'accrois-
sement d'aimantation durant |'impulsion de champ est mesuré par
une méthode d'intégration analogique, avec une résolution de
|'ordre de 10_2 . comme cet accroissement peut ne représenter

que quelques °/oo de I'aimantation totale, la résolution finale

est trés proche de 1077,

2.1.2. = La méthode choisie

L'amélioration de la méthode "d'extraction'" a semblé
dtre la voie la plus simple et la plus slire pour augmenter la
résolution des mesures. En effet, dans les méthodes de type
hystérésigraphe, on ne peut concilier rapidité et grande réso-
fution : I'intégration du flux se produit au cours de l|a varia-
tion du champ et une parfaite compensation des bobines de mesure
est difficite & obtenir dans ces conditions. Quant aux méthodes
alternatives, elles font appel & {'appareillage classique ana-
logique (amplificateur a défection synchrone,....) dont il
semble difficile d'attendre une stabilité supérieure 3 10_4.

Dans la méthode d'extraction, il faut d'une part

chercher & rendre la mesure la plus reproductible possible, ce

qui entraine un soin particulier dans le calcul et l'exécution
de I|a bobine de détection ainsi que dans la fabrication de
I'extracteur (§ 2.5 et annexe 1) et diautfre part utiliser un

fluxmétre de grande résolution (§2.2).

Les progrés récents de {'instrumentation numérique
(annexe |) permettent de prendre la reléve des fluxmétres ana-
logiques classiques, aux caractéristiques limitées. A la méme

(2.2, 2.3, 2.4, 2.5) (4 Lonté, avec

époque, plusieurs auteurs
plus ou moins de bonheur, d'employer des méthodes de mesure
semblables ; la résolution obtenue par ceux-ci ntest pas melil=-
leure que 10‘4 et la reproductibilité des mesures de l'ordre

de 10°°.






Ainsi le flux @ est directement prOporTionhel au momenT
du dipble & mesurer. Si le dipdle est déplacé entre deux points ol
{'induction est respectivement B1 et BZ’ la variation de flux

correspondante est

Dans la pratique, la bobine de mesure est constituée de

deux enroulements identiques bobinés en série-opposition. Le mou-

vement de |'échantillon s'effectue entre les deux positions d'in-
duction maximale de chague demi~bobine : BZ = - B1 = B ; d'ol
® = %E . M.
do

La mesure consiste & intégrer la tension e = - FES qui
apparaflt aux bornes de la bobine au cours du déplacement de

|"échantiltion :
_t-e dft
M _§"2"87T—

Ainsi la caractéristique B/I de la bobine de mesure est
définie lorqu'on cherche & détecter une variation de moment AM

avec un fluxmétre de résolution Ad

B _ A
T~ 2A

2.2 - LE FLUXMETRE

Abandonnant les méthodes analogiques classiques, nous
avons recherché parmi les appareils numériques ceux dont le prin=
cipe de mesure permet I'intégration de tensions sur des Temps de

|*ordre de quelques secondes.

|1 a été indispensable d'analyser le fonctionnement
interne des différents convertisseurs analogiques-numériques uti-

{isés dans les voltmdtres digitaux. “n-frouvera en annexe | un

exposé rapide et simplifié des principales méthodes employées & co

jour par les consfructeurs ; cettfe analyse conduit & retenir pour

les mesures de fTlux

- les convertisseurs tension-temps "double rampe”,

- les convertisseurs tension-fréquence.



~

Seul le convertisseur fension~fréquence peui s'afiran-
chir des filtres & i‘entrée, lorsque le signal a mesurer est do
bas niveau ; il permet de plus un réglage trés facile du temps

d'intégration. C'est pourquol nous avons décidé d'acquérir un

voltmétre fonctionnant suivant ce principe.

Parmi les ap;areils disponibles sur le marché, il failait
chosir celui qui donnai+ en particulier la plus grande résolution
et la plus grande sensibilité en flux.

Pour un temss d'intégration donné et une tension d'entréc

constante, la résclution dépend de la fréquence de sorfie maximale

et o

)

que le convertisseur est susceptibile de fournir. En effet un

convertisseur a 500 kHz pourra fournir jusqu'a 500 000 impulsions
en 1 seconde (résolution : 2,10’6), alors qu'un convertisseur &

100 kHz ne donnera que 100 000 impulsions dans les mémes condivions
(résolution : 10”5). 'l faudrait 5 fois plus de femps au second

pour arriver & la méme résclution.

La sensibilité en flux dépend & la fois de la fréquence

de sortie du convertisseur et du gain maximum de |'adaptateur
d'entrée. Ce dernier, placé & l'entrée du convertisseur, simplific
ou atténue le signal & mesurer selon la garme cmployée. Un conver-

L

tisseur & 100 kHz don+t la plus petite gamme est de 100 mV (gain
maximum) fournira !OS impulsions si on lui applique un signal ce
100 mV pendant une seconde, ce qui correspond a un flux de 0,1
volt.sec = 107 Maxwells. La sensibilité en flux associée a |

g 100 Maxwells/digit

sur la gamme considérée. Un convertisseur a 500 kHz auraiT sur la

impulsion (ou 1 digiT) est donc de : 107710

m&me gamme une sensibilité 5 fois plus grande, soit 20 Maxwells/
digit.

Au moment de |iachat de | ‘'appareil, le choix était & falr

~ *{ - - . -
entre deux voltmétres™ avec les caractéristiques suivantes

¥ au 2e semestre 1970, la compagnie Schiumberger a lancé sur Io

marché un appareil (LM 1490) de caractéristiques semblables au
Vidar 520. Malheureusement, malgré nos demandes répétées le
constructeur refuse de modifier le temps d'intégration standard
(0,2 sec) - modification complexe, difficilement envisageable

par nous-mémes.



HewleTt=-Packard Vidar 520
2401 C
Fréquence de sortie
du convertisseur :
- pour la pleine échelle 100 kHz 500 kHz
~ en dépassement de la gamme 300 khHz 1500 kHz
Résolution & pleine échelle
. -5 -5

sur 1 seconde 10 2.10
Plus faible gamme 100,000 mV 10,0000 m¥
- sensibifité en flux 100 Maxwells 2 Maxwells
-~ impédance d'entrée 100 k@ 10 M@

Le choix s'est porté sur le voltmétre "Vidar 520" 2n
raison de sa sensibilifé en flux et de sa forte impédance dfentrée :
cependant la plus faible gamme (10 mV, résoluiion 2 maxwells) sc

révélera inutilisable aux bornes de |a bobine de mosure ol e

~

bruit superposé au signal est supérieur & ia gamme. Au moment de

h ]

~ ke

| Yachat, seu! existait chez Vidar le modéle "520" : monodivrection-
nel, alors que le modé&le "521% : bidireciionnel est actuclliemcnt
disponible. Un apparei! "bidirectionnel"™ est capable de compier
les impulsions de sorvic du converiisssur iorsque celles-ci cor-

celles-ci lorsque la tension d'entiée ast négative ; dans ce buv,

le convertisseur posséde deux sorties : les impulsions sont envoyles
sur |'une ou sur !‘'autrec selon le signe du signal dlentréc, il
suffit alors de les relier & un compteur-cécompteur pour avoir la
valeur réelle de |'intégrale de la Tension & mesurer. Par conire

un appareil monodirectionne! posséde un compteur simpie qui addi-
tionne toutes les impulsions, «qu'eiles coriresnondent a une Tension
positive ou négative : si le signal! dfentrée ect 3 Tout instant

f

de méme polarité, les impulsions proviannent d'une seule sortic
du convertisseur et !a mesure est correcte, par conire si la poia-
rité change, il n'y a pas décomptage des impulsions corresponsdantas
et la mesure est erronée. Ce type de voltmétre monodireciionnel neo
peut donc s'employer que pour des mesures de tensions continues

dont |'amplitude est supirieure & la valeur "créte" du bruiv. Pcour



les mesures de flux nous avons été amenés & superposer au signal

& intégrer une tension continue d'amplitude suffisante pour mas-
quer le bruit : la valeur de |'intégrale recherchée est obtenue en
retranchant la part relative & la tension continue superposée
(figure 2.1)".

Le temps d'intégration maximum prévu par le constructeur
du Vidar 520 est de 0,2 seconde™ " ; il est piloté par une horloge
interne de grande stabilité (100 kHz ; 10_6 par semaine) ; il peuft
8tre modi fié en employant une base de temps externe : le Temps

d'intégration est alors inversement proportionnel & la fréquence

f de |'horloge : T = 0,2 . ~199. Il est nécessaire d'augmenter
sec kaz

ce temps d'intégration pour les mesures d'aimantation : afin dc ne

pas perdre |'avantage de la stabilité de |'korloge interne, la

fréquence de sortie de celle-ci est envoyée sur une série de bas-

cules bistables en cascade ; la fréquence est divisée a volonté
par 2, 4, 8 ou 16, et, utilisée comme base de temps, elle permet

de multipiier par le méme facteur le temps d'intégration de base
(0,2 seconde). La plupart des mesures d'aimantation ont &été effec-

tudes avec un temps de 8 x 0,2 = 1,6 sec.

2.3 - LE CHAMP MAGNETIQUE

Avant d'adopter définitivement comme source de champ
magnétique une bobine supraconductrice, des essais ont été effec-

tués avec un électroaimant et avec une bobine de fype Tsal (ou Wood)

Les résultats obtenus dans |'électroaimant étaient pro-

metteurs en champs faibles ol la reproductibilité de la mesure
atteignait 10_5, mais celle-cl se dégradait en champs élevés, en
méme temps qu'augmentait la correction d'image magnétique de
{'échantilion : on est en droit de penser que la variation de per-

méabilité du milieu due & la présence de |'échantillon (qui est a

¥
Cette méthode est maintenant employée dans le modéle LM 1490

de Schiumberger.

# X . N
Une option actueliement disponible permet d'obtenir jusqu'a

20 sec. de temps d'intégration.
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|'origine de la correction d'image) ne peut étre définie avec
précision. L'éventualité de {‘utilisation d'un électroaimant a

61é rejetée pour cette raison.

Dans les bobines de type Tsal du laboratoire, les dif-

ficultés sont de deux sortes : la régulation insuffisante du
courant entrafne un bruit de fond important limitant la résolu-
tion, et |'inhomogénéi+é du champ conduif a réduire l'espace

enfre les deux demi-bobines de mesure, ce qui rend la mesure d'au-
tant plus sensible au centrage de léchantillon. 1 est apparu
impossible d'obtenir dans ces conditions une reproductibilifé

satisfaisante.

Nous fondons de grands espoirs sur la nouvelle instal-
lation de champs intenses (S.N.C.l.) qui devraif 8tre dotée d'une
meilleure régulation en courant ( 5.10“6).

Les premiéres mesures effectuées sans précautions spé-
ciales dans une bobine supraconductrice du C.R.T.B.T. ont donné
immédiatement ['espoir d'atteindre une reproductibi|ifté supérieure
a 10—4 s la décision fut prise d'établir le montage définitif &

partir de cette bobine%k

2.3.1 - Les caractéristiques de la bobine supraconductrice
Matériau supraconducteur Niobium=Zirconium
Type de fil : Supercon A 25
- Diamétre de |'&me supraconductrice ¢,25 mm
- Diamétre du fil cuivre 0,37 mm
Longueur du bobinage 164 m  mm
Diamétre extérieur du bobinage 94 mm
Diamdtre intérieur du bobinage 32 mm
Champ maximum 55 kOe
Homogénéité 1072 sur 50 mm (voir § 2.3.2)
Rapport H/I 2145 Oe/Ampére (voir § 2.3.3.)

MM. Hug et Morin (thése de 3e Cycle, Grenoble 1970) ont
obtenu par la suite une reproductibilité légérement supérieure
& 1Om4, en concevant notamment de nouvelles bobines de mesure.

** . - ° ° -~ N
Nous remercions vivement J.Y. Guerin d'avoir accepté |fimplan-

+ation de ce montage durant deux années en paralliéle avec sa

propre installation.
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2.3.2 - La carte de champ

La mesure de |'aimantation nécessite (cf 2.1) le dépla-
cement de |'échantillion dans une zone ol le champ soit relative~
ment uniforme. Celle=-ci est déterminée & partir du tracé de la

carte de champ de la bobine.

Les sondes a magnétorésistance du commerce (SIEMENS
20 M 20) associées & un voltmétre de grande résolution se sonft
révélées d'une haute sensibilité en champ élevé. Leur emploi est
tout & fait indiqué pour déterminer la distribution spatiale du
champ magnétique au coeur d'une bobine : par exemple, de 20 @ en
champ H nul, leur résistance R atfeint 1000 Q@ a 55 kOe avec une
%% croissant continuement pour atteindre une va'eur de
['ordre de 3C Q/kOe a 55 kOe.

pente

Le tracé de la carte de champ dans la direction axiale
(figure 2.1) de la bobine est rendu automatique de la maniere

suivante

- ta bobine de champ est alimentée & la valeur du courant désiré

puis court-circuitée sur elle-méme.
- la sonde est alimentée & courant constant (0,5 mA).

- |a tension aux bornes de la sonde, proportionnelle & sa résis-

tance R, est mesurée & |'aide du voltmétre numérique.

- les trois derniers chiffres de la mesure de R donnés par le

voltmétre sous forme binaire sont convertis au moyen d'un conver-

tisseur digital-analogique en une tension proportionnelle en-

voyée aux bornes d'un enregistreur V = f(1).

- la sonde est solidaire d'une tige dont le déplacement dans
|'axe de la bobine est obtenu au moyen d'un moteur synchrone

la cote z de la sonde est une fonction linéaire du Temps.

On obtient de cette maniére un enregistrement graphique
de la variation de la résistance de la sonde en fonction de sa
cote z. Un &talonnage grossier de la sonde R(H) permet de déter-
miner sa caractéristique %% au point considéré : on passe alors

directement du graphique R(z) a H(z).
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12.

De telles cartes de champ (figure 2.2) sont obtenues
en guelques minutes avec une résolution variant de 0,1 Oe a 1 Qe.
Elles ont été tracées pour de multiples valeurs du champ : on
observe une évolution trés nette qui provient de la variation de
la composante du champ due 3 |'aimantation propre du supraconduc-
teur. Il n'y a pas grand inftérét & reporter ici ces wésultats
car les différences n'affectent pas la détermination de la lon=

gueur du palier de champ.

La course d'extraction de |'échantillon a &té [imitée
3 40 mm, afin que la variation de champ vue par {*échantillon au

. . .. N -3
cours de la mesure soit neftement inférieure a 10 .

2.3.3 -~ L'étalonnage du champ

La mesure précise du champ magnétique n'est pas d'une
importance primordiale dans les expériences qui ont faift |'objet
du présent fravail, en particulier pour la détermination des
aimantations & saturation et des susceptibilités superposées.
Cependant |'étalonnage de surfaces dans un champ étalon et, par

suite, |'étalonnage de champs magnétiques constituent une appli-

cation évidente de |'utilisation du Vidar 520 comme fluxmetre ;
c'est pourquoi les résultats obtenus dans ce domaine sont expo-
sés ici.

Nous avons pu disposer d'un électroaimant de type
Varian équipé d'un cryostat. L'étalonnage du champ eTay+ fait

avant chaque mesure par résonance magnétique nuclealre

Le retournement de 180° de la surface S 3 mesurer dans
I'induction magnétique B produit une variation de flux @& = 2 BS

aux bornes de la surface S.

le voltmétre Vidar utilisé par exemple sur la gamme

100 mV a une résolution en flux de 20 Maxwells (voir § 2.2, Pour

4

une induction B = 10" Gauss, la résolution en surface est donc

Nous tenons a remercier MM. Segransan et Fanton du Laboratoire
de Spectrométrie Physique pour le prét de |'appareillage et

pour leur aide amicale.
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3 20 -3 2z . . .
§ = mm = —— = 10 cm®. Plusieurs bobines de surfaces diverses

25 2 704 ‘
ont ét6 &talonnées a la température ambiani2 & 77 K et a 4 K. Pour
la surface donnée en exemple, la reproductibilifté des mesures esT
meilleure que 2.10-4y a4 plusieurs jours d'intervalle

T K 300 77 | 4
ST cm” 292,05 ¥ 0,03 290,16 £ 0,01 290,01 Z 0,04
ST/S4 1,0070 1,0005 1
Dans cette bobine supraconductrice & acces axial la

variation de flux ne peut pas se faire aisément en retournant la
surface. Or le champ magnétique décroit le long de |'axe depuis

la valeur Ho au centre de la bobine jusqu'ad la valeur approchée

3
H_ =% H 2 , oll z représente la cote du point considéré
z O(az+22)3/2
et a le rayon intérieur de la bobine : dans la bobine utilisée,
34 50 cm du centre, et avec a = 1,6 cm, on a : %5 4 3,3,10—b.
o
Ainsi la mesure du champ peut étre déduife avec une précision

satisfaisante & partir de la variation de flux produite en dépla~
cant la surface étalonnée du centre de la bobine jusqu'a une dis-

+ance de |'ordre de 50 cm.

Cet étalonnage a été effectué en champs décroissants
comme la plupart des mesures d'aimantation qui ont suivi. L'ai-

mantation propre du matériau supraconducteur fait apparaftre un

champ rémanent H_ : on peut en premiére approximation écrire une
relation linéaire entre le champ magnétique H et le courant
d'alimentation de la bobine : H = K, I + H_. Les valeurs expéri-

mentales H/I, tracées en fonction de 1/I (figure 2.3) s'alignent
correctement ; l'ordonnée & l'origine a pour valeur

K = 2 145,5 Oe/A et la pente : HO = 50 Oe. Dans la pratique la
valeur du champ rémanent HO est déduite & chaque Tracé de courbe

d'aimantation par extrapolation de la pente initiale.
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2.4 - L'INFLUENCE DE L'ENVIRONNEMENT SUPRACONDUCTEUR SUR LA

MESURE DES MOMENTS MAGNETIQUES PAR LES METHODES D'INDUCTION

2.4,1 - Manifestation du phénomene

Les observations relatives & |'influence de l'environ-
nement supraconducteur sur la mesure de moments magnétiques sont
nombreuses a |‘'heure actuelie. Les premiers auteurs 3 avoir remar-
qué des anomalies n'ont cependant pas fait le lien avec la pré-

P (2.4, 2.5) .
sence de matériau supraconducteur . En 1968, Butera e

al(2'6) constatent une influence variant de 5 & 15 % sur la va-
leur absolue du moment, selon |'importance de la bobine de champ
ils proposent une relation peu compromettante pour la valeur du

moment Yvrail

Mvrai = %M MapparenT
od ay est une constante dépendant du champ.
(2.7 . Lo
Myers et al , en 1969, signalent que la précision
de leurs mesures est limitée &8 ¥ 3 % & cause "de |'hystérése et
de la non tinéarité du diamagnétisme de la bobine supraconduc-

(2.8

trice". En 1970, Richard et al observent des effets va-

riables de 45 & 5 9 selon que la mesure est faite avant ou apres

un retour & 1'état normal de la bobine supraconductrice : ils
obtiennent cependant une reproductibilité de 0,1 % aprés
"'stabilisation des images"§<

(2.9, 2,10)

Dernié&rement, Stevens semble avoir étudié
le probléme avec attention : il propose, ainsi que Richards, en
guise de solution, de placer la bobine de mesure trés loin du
supraconducteur et donc Trés prés de |"échantillon. Cette der-
niére remarque, bien qu'évidente, n'est pas a négliger mais ne
répond pas parfaitement & un probléme ol intervient une variable

dont personne n'a parlé : le temps.
Je _Temps

“ 11 faut voir par la, semble-t=-il, quelques retours & 1'état

normal.
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Nos premidres expériences, déja, nous avaient permis de
constater, qu'a un champ donné, les mesures effectuées au cours
ra 2 3 . o :'/—_\\‘\ &
du déplacement de |'échantillon de la position haute (b) a la

position basse CE) se répartissaient d'une maniére aléatoire dans
une "fourchette" de |'ordre de quelques °/oo*, Nar contfre les me-
sures effectuées & intervalles réguliers (10 @ 20 sec) tendaient
d'une maniére continue vers une valeur limite approximativement
reproductible. Un arrét prolongé en posiftion (E} (figure 2.4)
provoquait une décalage important (par défaut) de la mesure sui-
vante, par rapport & la valeur limite qui pouvait & nouveau étre
atteinte par des mesures réguliéres. De la méme maniére, les me-=

2 - f N 4
sures effectuées au cours du déplacement inverse {(a) = KE)Ten—

N/
daient vers une limite nettement différente et si I'échantillon
était maintenu en position (5}, | Yapproche & la valeur limite se

faisait alors par excés.

La suite de ce chapitre est une tentative d'explication
de ce comportement el constitue une partie imporftante de |'ensem-
ble de ce travail. Aprés un bref rappel (§ 2.4.2) sur les expé-
riences de reptation du flux (flux-creep), on essaie d'analyser
(§2.4.3), a partir de quelques hypothéses, le processus de la
mesure, on expose (§2.4.4) les expériences qui ont permis de
vérifier ces hypothéses et on propose (§2.4.5.) une technique de

mesure adaptée.

2.4.2 - Rappe! sur les expériences de reptation de flux

(flux-creep)

Dans les supraconducteurs de secronde espéce a ['état
mixte, le flux pénd&tre par I'intermédiaire de filaments ou lignes
de vortex contenant un quantum de flux. Des forces d'origine di~
verses tendent & fixer ces filaments en des points particuliers

(impuretés, contraintes, dislocations, efc...). Si le milieu est

La position basse correspond ici a |'échantillon & I'intérieur
d'une des demi-bobines de mesure et la position haute a |'é-~
chantillon hors bobine. Ces positions sont adoptées pour accen-

tuer le phénoméne & observer (voir plus loin § 2.4.3).
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parcouru par un courant, les filaments sont saumis 3 une force de

Lorentz qui fend & vaincre les forces d'ancrage. Plusieurs modes

de déplacement sont alors possibles

les sauts de flux (flux jump) interviennent brutalement lorsque
les filaments, trés fortement ancrés sont en équilibre méta-

stable,

| "écoulement du flux (fiux flow) se produit lorsque les fila-

ments sont tré&s faiblement ancrés,

fa reptation du flux (flux-creep) apparait lorsque des filaments,
regroupés en paquets de flux (flux bundles) voient leurs forces
d'ancrage diminuées et que |1'agitation thermique conduit a une

probabitité de saut™:

Ce phénoméne de reptation du flix a été mis en évidence
(2.11)

par Kim et al en 1962, de la mani&re suivante : Un tube de

matériau supraconducteur (figure 2.5) est placé dans un champ

extérieur H paralléle & son axe. On mesure le champ axial H' au

centre du tute. Lorsque le champ H varie, des courants sont in-

duits dans le fube, s'opposant & la variation exférieure. Par-

tant, par exemple, de l'origine, H' restera nul jusgqu'a ce que H

-

atteigne un champ seuil HS : & ce moment lc tube transporte le

courant maximum autorisé par le matériau. Si on continue a faire

croftre H, le courant ne peut plus augmenfer et le flux pénétre

a

|'intérieur du tube, traversant le mur supraconducteur par dé-

placement de filaments. L'écrantage est de moins en moins effi-

cace et lorsque H atfteint un champ critique Hcr’ alors H'

H.

Si H est ramené & une valeur nulle, le champ H; reste piégé a

[*intérieur.

Lorsque les valeurs de H et H' se fTrouvent sur la

courbe H'(H) (figure 2.5), on dit que |'échantillon est a I['état

critique. Dans cet état, chaque région macroscopique de |"échan~-

tillon transporte une densité de courant critique maximale

J

r(B)’ fonction de 1finduction B locale, et liée & deux cons-

tantes a_ (T) et B_ par la relation
cr o]

o (T)Y = J _ _(B)Y.(B+B_ ).
cr cr o}

Le terme "reptation" est plus imagé que celui de "tralfnage™ qui
pourrait étre également employé par analogie avec la théorie du
tratnage par fluctuations &tablie par L. Néel (1950).
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(2.12)

Anderson a montré que si la densité de courant J
ou |'induction B s'écartaient des valeurs critiques données par
la relation précédente, le processus qu'il appela de "flux creep"

intervenait : le réajustement des valeurs de J et B & leurs va-

leurs critiques se fait grace au déplacement de paquets de fila-

ments sous |feffet de la force de Lorentz, |'agitation thermique
aidant & surmonter les forces d'ancrage. |1 a prévu que le nouvel
équilibre devait &tre afteint au cours du femps de maniére loga-

rithmique.

(2.11)

Kim et al 7~ on effectivement mis en évidence que
la variation de H', aprés un changement de champ extérieur H,
13
était en log t. Beasley et al(z' ) ont de plus observé que la

vitesse de reptation est approximativement constante pour Toute
valeur de H sauf prés du champ critique, ol elle augmente consi-

dérablement.

On peut se demander o0 se Trouve t*analogie entre ces
expériences et celles qui nous préoccupent ? A nofre avis, les
différences sont seulement d'ordre géométrique. La bobine de
champ supraconductrice peut &tre assimilée au tube de |Texpéricncis
de Kim et la variation du champ est produite localement par le
déplacement de |'échantillon magnétique 3 :'intérieur du '"tube'.
Comme dans |'expérience précédente, le supraconducteur se Trouve
3 |'état critique en tout point, quel que soit le champ (voir
par exemple(2.147)) : des courants de densité +J . et =4 par-
courent le conducteur de telle sorte que le courant résulfant se
trouve 8tre le courant d'alimentation de la bobine. Mais la dif-
férence essentielle réside dans le fait que ta perturbation:
produite par le déplacement de |'échantillon n'est pas extérieure
au "tube" ni uniforme, mais Intérieure et localisée, puisque le
dipole constitué par |'échentililon rayonne un champ diminuant
1/r3. La perturbation, de plus n'a pas le méme signe dans tout le
volume du supraconducteur : le déplacement de | téchantillon d'un
plan bas {?} a un plan haut (E} (figure 2.6) produit, approxima-
*HvemenJr%K dans tout le volume supérieur a (E), une diminution de

la composante axiale du champ local, ef? inversement une augmen-

* « . ~
Ce n'test pas vrai en toute rigueur dans un cone dfangle

o = arctg ~£
/2
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tation, dans le volume inférieur & {a, ; quant aux points de |’es-

~

pace compris entre {b; et (é), ils voient le signe de la per-
turbation alfterner au cours méme du déplacement de |'échantilton.
La complexité de cette perturbation rend délicate [Tana-

lyse rigoureuse du phénoméne de reptation de flux assoccié.

2.4.3 - L'analyse phénoménologique de la reptation du flux
coTncidant avec la mesure du moment - Hypotheéeses
a - Considérons une boucle de matériau supraconducteur BS a |'état

critique, dans un champ extérieur de direction paralléle a
|'axe et supposons qu'un échantillon magnétique puisse se dé-
placer instantanément entre les deux grsitions suivantes
(figure 2.7)

.

(q) dchantillon au centre de la boucle {(moment M/ axe)

(b) é&chantillon & |'infini.
b - La présence de |'échantillon dans BS concentre les iignes de

forces et conduit & une augmentation du flux, par reptation

3 travers BS ; inversement lorsque |'échantillon est extrait
de BS, le flux ainsi piégé devra sortir par reptation a fra-
vers BS.

c - On admettra que le flux & fravers la surface de la boucle BS

a une valeur finie ¢ quand |'échantillon est en position (%j
depuis un temps infini, et de maniere identique ®b en posi-
Tion {E}.

d - Si au temps To on introduit !'échantillon au centre de BS,

le flux ®(+o + At), a travers BS, va tendre de @b vers @a

suivant le processus de reptation du flux précédemment décrit.

On a : &(t ) = @ = &état du flux au moment du ™
O b .. R }
déséquilibre, (
¢ = état d'équilibre & atfeindre $ [2.1]
On pose : Ae_ = ¢_ - @(fo) = d?séquilibre initial J
(a TO)
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Hypothé&se 1 : On suppose que |'écart & 1'état d'équilibre

ARLF o+ At) est uniquement proportionnel au désé-

quilibre initial LN et & une fonction f(AT) prenant
ta valeur 1 au moment du déséquilibre et la valeur

0 & |'équilibre (figure 2.8)

AO(T  + at) = Ae f(AT) 12.2]
O (¢]

Hypothése 2 : On suppose le phénoméne réversible, comme représen-

té figure 2.8.

N.B. : Pour faciliter le raisonnement, on a imaginé (figures 2.8
et suivantes) avoir ftrouvé une échelle des temps convenable
pour que la représentation de la fonction f(at) soit linéaire,
sans préjuger en rien de la loil de variation effective qui

sera déterminée expérimentalement.

Hypothése 3 : On suppose que le déséquilibre initial est directe-
ment proporftionnel au moment magnétique M de fté-
chantillon
A® = kM |2.3|

e}
e - Imaginons qu'aux instants TO, TZ,... +2n | Yéchantillion passe

de la position (b: & la position (a; et aux instants T],

tooeee Ty, de la position (§ﬁ N position <§>. A partir
des hypothéses 1| et 2 (eq. 2.1 et 2.2), on a écrit dans
le tableau suivant (page 20), aux instanfts +I’ les états
successifs du flux & fravers BS et les écarts & |'état d'é-
quilibre immédiatement avant le mouvement de |'échantillon

A@{(f?) (eq. 2.2) et immédiatement aprés

A@i(f;) (eq. 2.1).
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Variation successive du flux & fravers

TABLEAWU

20.

fa boucle supraconductrice BS

osl+ion de dtat &tat du flux . e s e
temps p n oe dtéquilibre au moment du écart & ['état d'équilibre
| *Achantillon | a atteindre déséquiiibre [6q. 2.1 et 2.2]
b o A" =0
+ v b ©
e} o
a o b AD =0 -0
a o a b
a d Adl=p®  F(t. -1 )
t v @ o _-a0} booe o
a - - - "
b o 8e, =0 [@a A@ll
b o poL=00, flT,-1,)
t, v b ¢ -0} 2 1 z
a ° bo, =0 - [o, —A@‘]
a 9 - -
g | a o nor pel=nt, f(t -1))
b % a3 po =0, -[e_-s0l]
7 7 it f
¥ -
. ° ®a s not N SLAAPTECar PR
2n-1 a 2n=-1 _ b .
b o, bo, =2 [o_-ne)} J
[ . -
. " % 5 _por bg =0y U Tan-0)
2n b 2n
a ® po, =0 ~[o -a0) |
¥ - -
. : ?a o -bs) 051700, 7T,
2n+1 b ® 2n+1 Ad - 1 7
b 20017057 L0095 41




f_

21,

- Supposons que les changements de positions de

se fassent & intervalles réguliers (figures 2.9 et 2.10)

AT =t - Ty

et posons

FOATY = 1 - a (0 < a g 1) 2.4

On montre alors aisément que les écarts de flux aux dis-
tances *i

(voir figure 2.10)

- ﬁfﬁﬁ - a o+ (1-3)2 f®2n“3
A@O“ A@O
- a[1+(1—a)2+(1~a)4+...+(1~a)2n_%}+(l—a)zn
1
e 2_a
B i 2 12%n-1
- |2 - e-a)?
\ o
- a[1+(1—a)2+(1—a>4+...+(1—a)2“"2+(1~a)2”J
s
2-a
AD} A}
o |2t sa s (120 % | 20
) o)
=a(1~a)[1+(1—a)2+(1-a)4+...+(1—a)2n_2]
—y l\-@
Z2=-a
XX AD (
ZEZﬂii=au—a>+<1~a>2 5532~l
O o]

=a(1—a)t1+(1‘a)2+(1—a)4+...+(1va)2n-2}+(1—a€n+

['*échantillon

suivent les progressions convergentes suivantes

|2.5]

L

|2.6]

12.7]

| 2.8

~d
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g - Pour déterminer les variations de flux & ftravers une bauclie

de mesure BM de rayon r compris entre le rayon re de BS et

M7

le rayon r, de |'échantillon, on a représenté la distribution

radiale (figure 2.11) de l'induction B(r, 1) et du flux
o(r, t) aux instants t_, ++, t

o] 0 1
plifier la représentation graphique que le champ extérieur

est nul, soit B(r, T;) = 0.

et T;. On a supposé, pour sim-

h - On définit le flux rentré en présence de |'échantillon, a

partir de liinstant TO, par

A8 (r, t +AT) = a(r, t +at) - o(r, T
o] (o] o]

On voit aisément que

= Aal =
pour r = r A® (rs,+1) Ao,

Aér(rs,m) =A®O flux maximum (%h) suscep-
tible de rentrer dans la '2-9l

bouclie de rayon s

Ao (r ,t +at)=p0 [}-f(a+)]
On pose s’ o o]

e

r r i
< < @ ) = =
pour r_ ry re A® (rM, ) A@o flux maximum suscep

tible de rentrer dans

la boucle de rayon Fy

i = A I%instant +1 du retrait de !'échantillon (figure 2.11), le
flux rentré dans BS devient flux piégé A@p, | 'induction se
répartit de maniére uniforme & [('intérieur de toute la boucle
de rayon g et le flux diminue en fonction du temps selon

eq. 2.2, de sorte que

(xh) la limite supérieure de N peut étre estimée a ZEM (fig. 2.11)
s
en se référant & la courbe limite de la répartition du flux
en |‘'absence de supraconducteur (M est le moment de !|'"échan-

titlon).



e 2.11

Wm o ap A:N.Ha.hwao“u (3°1j5 XNT4 NP 38 (3°d)7 UCTIONPUT,[ 8P B[EIped yoriejusseIdey TV 7 sandtg
= 1)
[ 0 0
+: Ir._ +._ =
@ o | D UO[[UDY23 @ 8|2N0Q D| 9p JJ{USD ND UO||{UDYDS < (@ 0,1 D uo||HUDYD?3
d H 0 d i °d 0 d 1 °4 0 J % 1 0
& 4 &l A‘lllllillllllllJIllj
mﬁﬁﬂﬂ“‘. < <
. vﬁﬂw
S}
. d
[3931d XN74] [3YLINIY XNd| e
. 7
Nm,._ i L Wie j\\ /
—_— = (Jd
eV A VQ%QF g o oPnorsuee m:E:r v v .
~ s /
(L) (L' F (%) 3 (93)
¢ 3pIA 3| SUDp 3

Zul -
oV
{ewdojiun

9p 2{Isuap)
uo I{dNpu|

XNj|J
22b21d

v

(4179) g




23.

- p = e
pour r=r_ AD (rS,Tl) AD,=AQ (rS,T1)

1

2

_ p s M

pour r=ry AD <rM’+1)'A@1 . :7
]

, u
BOF (ry, Tysbtr=0e, . = fOAT) l2.10]
s
de plus, on pose
2
"M P

Ao :7 = A0 flux maximum (#i) susceptible

s d'étre piégé dans une boucle de
rayon RM'
j - Suivant les valeurs de Fer Ty et rgs on peut avoir

>
reP oy pol.
(o] < (]

k - On a représenté figure 2.12 la variation du flux dans la bou-
cle de mesure BM, d'une maniére identique aux figures 2.8 et

2.9 relatives & la boucle BS.

Par analogie avec @a et @b (§ ¢), on définit pour le rayon

Py e les flux extrémes @ﬁ et @@ obfenus en présence et en
absence d'échantillon.
On pose :A@M = @! - @@ (#k)

les variations de flux obfenues au cours des changements ré-

guliers de position de |'échantillon sont nofées successi=
vement
a a a ‘o 7N
MO, M1,... Mn partant de la position (a}
et b b b —
Mgr Mysees Mg parfant de la posifion (b)

(%¥i) ta {imite supérieure de A@E est, compte tenu de la remarque
3

21M "M

r 3

M r
s

précédente (%h) : A@E <

(¥k) la limite supérieure de A@M est 2£M
M




GE W BInREW

[ R TR s

o

e

AR

ik

%Ezb...uuﬁ«féi:ﬁ%i

e % = e oh
3 L LEEHE S %03

ey




24.

- A partir de la figure 2.12 et des formules du § f, on montre

aisément que les termes pairs suivent les progressions sui-

vantes
M LTI DY —A@p”
2n o ’ 2n z2n
K _ M_ r i r . ab .42 ro p
Mo =BO -BO +\§(A®O b+ (1-a)t(ae, A@Zn)] f2.11]
a @ bel - bof
lim MS =A0 =48 + —me ™
2n o 2 - a .
M2 —po-poP -lne" ~noP ]
Zn 0 Zn 2n
M2 aeoaeP —|acae-a0Pyr1-ar? (a0l —nof ) |2.12]
2n+2 o) e} o 2n z2n
pel -poP
. b _,M_,.p _ _ O e}
lim Mzn-A® A@O —5T
A

De la méme maniére, les termes impairs suivent les progres-

sions suivantes

: - 3
= cnoM_AaPo T A &b
Mo e LA TN Ly
M2 —a0"-noP- 5(A@r-A@P)+(1-a>2(A@r ~roP fl 12.13]
2n+1 o | 0 o 2n-1 2n=1"|
re" - aeP
lim M2 =aelopePo 0 °
2n+1 o b
2 ~ a
b LMo [ r A &b
Mon-1 =he ACI)oﬂh\_AqDZn--l A®2n—1"
b PN o r_. P 32 r A aP A
Mot =00 =00 [a(A@O se )+ (1-a)"(ae, A@ZH_Q1|2.14|
r p
AD - AD
. b _aaM_ T 0 0
lim My =00 =00 & ——mmme— j
Ainsi
a A B
{im M2n = lim M2n+1 h l
2.15
. b _ . a
Lim M2n Fim M2n+1 }
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a

2n+

jusqu'ad leurs limifes respectives, tandis que fes termes
b

D .
M2n et M2n+1 vont en augmentant. Finalement

Avec Ao - poP > 0, les termes M2 et M décroissent
o) o 2n 1

a

i o tim 1 = tim o tim e =[aeToseP |2.16]
1 1 L o

a
2n Zn 2n+ 2n+ o| 2Z2-a

m - L'analyse précédente met en oeuvre une boucle supraconduc=-
trice, une boucle de mesure et un échantillon se déplagant
Thstantanément entre deux positions infiniment éloignées.

On admettra que cefte analyse peut &fre étendue sans modi fi-
cation au cas d'un solénoide supraconducteur, d'une bobine de
mesure simple, et d'un déplacement fini et non instantané de

[Yéchantitlon.

2.4.4 - La vérification des hypothéses

Les expériences suivantes ont été effectuées a ITaide
d'une bobine de mesure constituée de deux enroulements en série-
opposition : pour rester dans le cadre de |tanalyse précédente,

les positions adoptées pour |'échantillon sont les suivantes

(%} échantillon au centre de l'enroulement supérieur,

(E) &chantillon & 4 ou 5 cm au-dessus de |‘'enroulement supérieur.

On considérera que dans ces conditions, fe rdle de I'enroulement

inférieur peut étre négligé.

2.4.4.1 - Exemples

- Examinons & nouveau |'exemple cité au § 2.4.1. Les variations de
flux observées lors de la rentrée ou de la sortie de {'échan-
+illon de la bobine de mesure, aprés un arrét en dehors
(figure 2.4, courbes o et B), correspondent respectivement aux
termes Mb et MP calculés précédemment (eq. 2.12 et 2.14).

2n 2n+1
De méme, les mesures effectuées lors de la sortie de |‘'échan~-
tillon, aprés un arrét & |'intérieur de fa bobine de mesure

(courbes - et 8), correspondent aux termes M;n (eq. 2.11).
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- On vérifie (figure 2.13) que ces différentes mesures suiventT

les progressions aftendues (§ 2.4.3>1), en portant les valeurs

successives (0, 1, 2...i...) de chaque courbe en fonction d'un
paramétre X tel que xi+]=a+(1—a)2x;, avec X = i. La comparai-
pel . - noP.
21 21
son avec eq. 2.12, par exemple, donne : X = =
pe" - aof
o} o
Le paramétre a est ajusté de maniére & obtenir {talignement des
points. Le meilleur résultat est obtenu ici avec a = 0,1.
o1 A . - s b
Pour x_ = 5.y ©On vérlfie 2uv la limite des termes M2n+1

(courbe B) et des termes MZn (courbes 8 et Y) est approximati-
vement la méme (& 3.10_5 prés) (eq. 2.15) ; la différence avec

la limite des termes Mb {courbe a) conduit a

2n
pol - pe? s
X 4,3 a8 5,2.10 d'aprés eq. 2.16.
M
Utilisant la remarque du § 2.4.3 - 1%, on peut estimer |'impor-

tance du flux piégé

p 3
_A_?_P_ = :M = 5% 10_3
A(IJM ri

le flux rentré est alors

rd"
(@]

A@M

12
Ut
~J
Qi
Ut
[o¢]
—_—
(o]

- On pourrait citer de nombreux autres exemples de mesures qui
suivent les progressions atfendues. Chaque fois le parametfre a
est de |‘'ordre de 0,1 3 0,12.

On estime que les hypothéses 1 et 2 sont ainsi vérifiées.
Puisque, dans toutes les mesures rapportées ici, le changement
de position de I'échantillon a lieu tToutes les 5 secondes, on

peut écrire (d'aprés eq. 2.4)

(5 sec.) = 1 - a=20,9 3 0,88

2.4.4.2 - Détermination expérimentale de la loi de

reptation du flux f(at)

-~ Pour déterminer la fonction f{At), on procéde de la maniére
iliustrée figure 2.14,

On suppose qu'au temps +2n’ la variation de flux a afteint la
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a N

valeur limite : lim MZn’ & la suite du mouvement régulier de
["échantillon. A partir du temps +2n+1’ {*échantillon est blo-
qué en position (g) durant A® > AT (AT = 5 sec.). La mesure
suivante est alors

Mo = MO + ﬁfg—:~ﬁfg [1-f(ae))

0 2n+1 2 - a -

M3 = poy - del +(bel - seP) Z:;;gi&@l

et la différence entre les deux mesures consécutives =

M(80) =M= 1im M2 = (a0 -peP) 1287f(80) |2.17]
o 2n o] o] Z2-a
Les mesures suivantes M?, MS... progressent jusqu'ad atteindre a
. a .
nouveau |im MZn’ comme dans |'exemple précédent.

On obtient expérimentalement pour AG croissant, une courbe
M(A®) qui semble se saturer au-deld de 406 = 100 sec. (figure
2.15). A partir de cette constatation et compte-tenu des résul-
tats théoriques et expérimentaux des aufeurs cités au § 2.4.2.,
on s'attend & ce que f(At) suivent une loi logarithmique se sa-
turant (s'annulan® au dela de At = ATS. Soit

GO+A+

fCAT) 1 - log ( ) pour 0 ¢ At < ATS
o

|2.18]
=0 pour AT 3 ATS

9, est une constante de normalisation dépendant de la base

choisie (Ine ou log]o).

Dans |'exemple de la figure 2.15, pour lequel a = 0,12, on peut
écrire, par exemple
@O+5
(5 sec.) = 1 = 0,12 = 1 - log -5
0
d'ol : 0, = 15,6 sec.
ATS est tel que
OO+ATS
log ( O-——) =
o
d'oll ¢ AT = 90 _ = 140,4 sec.
s ol
15,6+A0

La courbe M(A0) tracée en fonction de log est effecti~

15,6
vement linéaire Jjusqu'a A0 =ATS (figure 2.15).
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- On peut considérer que ces expériences constituent une vérifi-
cation supplémentaire de la loi de reptation du flux dépendant

12
du temps de facon logarithmique, comme |'a prévu Anderson(z' ).

2.4.4.3 ~ La Relation avec la grandeur du moment

magnétique

Des expériences du méme type que celles décrites dans
le paragraphe précédent, ont été effectuées avec quatre échantil-
fons d'une méme substance (fer) et de masses différentes. Les
résultats présentés figure 2.16) indiquent clalrement qu'il y a
proporfionnalifté entre la masse, donc le moment magnétique M de
{'échantilion, et le flux A@g - A@ﬁ. Nous admettrons que cette
relation entrafne également la proportionnalité entre M et A@O

et qulainsi I'hypothése 3 est vérifiée.

2.4.4.4 - |'Indépendance de f (A1) vis & vis du

champ magnétique appliqué

Pour un méme moment, on ne peut pas discerner de varia-
tion notable du paraméfre a ni de M(AOQ) avec le champ magnétique
appliqué (de 13 & 50 kOe) (figure 2.17). Ainsi la fonction f(A0)
caractérisant la vitesse de reptation du flux peut étre considé-

rée comme indépendante du champ, résultat déja observé par

13
Beasley et al(z' ).
2.4.5 - Les conséquences
2.4.5.1 = La technique de mesure
a ~ La ftechnique de mesure consiste & éliminer les fermes dépen-

dants du temps.

b - Dans les expressions des variations de flux Mgn ou Mgn enre-
gistrées lors des déplacements de |'échantillion, le terme

dépendant du temps est proportionne! a la différence

A®£n~ A@Sn (eq. 2.11 et 2.12). On pourrait chercher un

rayon de bobine de mesure r,, (autre que Foo s'"il existe) pour

M
lequel on ait : AQg = Aég ; le terme ennuyeux disparaitrait

alors.
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c - Cette précaution s'avére inutile lorsqu'on emploie comme &
l "habitude, une bobine de mesure composée de deux bobinages

en série et opposés. Le flux mesuré dans de telles conditions
b

2n’
nages, |'échantillon paralt sortir et pour l'autre, il parait

est la somme des termes M;n et M (car pour 1'un des bobi-

rentrer). Alors

a b _ Mo r P
M2n + MZn = 2A¢ (A@o + A@o).

Ce terme, indépendant de n, est constant dans le temps.

d - Le probléme seraitf résolu si on n'avait pas négligé jusqu'a

présent le temps de mesure = gt

Dtaprés la figure 2.12 ot les eq. 2.11 et 2.12, la mesure est

en réalité

pe, =MD A@En[Ff(dTﬂ+ Mgn . A¢;n[1~f<d+)]

et

lim ae, = lim Mgn « lim Mgn . (A@g + A@g) l%iéigl
en posant f(dt) = 1-e , on a

lim Ao, = 280, - (Ao + a0b) —=—

Le terme dépendant du temps est maintenantT proportionnel & la
P

T
somme Ad, + Ad5. .

e - L'élimination de ce terme s'effectue par la mise en série
d'un double bobinage de compensation avec le bobinage de me-
sure. Le flux de compensation est ajusté en jouant sur le

nombre de spires (facteur k)

lim A0 - k[ZA@M - (a0 ol £ }
comp comp comp comp’  Z-a

k est choisi de telle maniére que

as" o+ aoP = k(ne" + poP )
o o comp comp

Celui~ci ne peut pas é€tre infiniment court, car le fluxmétre

se sature lorsque la variation de flux e = - %% dépasse une

tension limite.
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Le flux total mesuré est alors indépendant du temps

A = ZlACDM - kA@M “
o} ‘ comp |

f - Pratiquement, la compensation ne peut &fre parfaite. Il est
encore nécessaire d'espacer les mesures de maniére régulieére

pour les faire converger.

g - Pour limiter la réduction du flux total par le bobinage de
compensation, on cherche a obtenir A@%Om et k minimum ainsi

que (ao" + noP ) maximum : toutes ces conditions sont
comp comp

réalisées lorsque le rayon du bobinage de compensation tend
vers le rayon intérieur Fe du solénoide supraconducteur
(eq. 2.9 et 2.10). C'est pourquoi, les bobines de mesures

complétes sont construites de la maniére indiquée § 2.5.

h - La variation de flux totale obtenue expérimentalement n'est

pas tout & fait la valeur théorique attendue

. B - B ]
théo _ 2 [ bob : compl

A®T0+

(voir § 2.1.3)

car la répartition radiale du flux nfest pas celle qui exis-
terait en |'absence de supraconducteur (figure 2.11). La

di fférence observée (de l'ordre de 1 ¢ dans le cas présent)
est fonction de re il est donc indispensable d'étalonner
une méme bobine de mesure dans les différentes bobines de

champ dans lesquelles elie est employée.

2.4.5,2 - L'"influence du centrage radial de
| Yéchantil lon
- L'induction rayonnée par l|'échantillon varie en 1/r3 (figure
2.11). On comprend alors I"influence du centrage du moment par

rapport & |'axe du bobinage supraconducteur. On a pu constater
qu'un décentrage de l'ordre de 1 mm entrainait une augmentation
de 300 % de A®' - AoP,

o o

- Lorsque la précision des mesures est recherchée, on doit empé-
cher la rotation du porte-échantillon au cours des expériences
elle entraine une variation du centrage radial de |'échantillon
(en raison des jeux mécaniques nécessaires ou du centrage impar-

fait de |'échantillon dans le porte-échantillion).



31.

Si cette précaution n'est pas prise, des variations de |'ordre
de 10-4 peuvent étre obtenues entre les différentes mesures,
conséquence

de fa compensation imparfaite de la composante dépendant du

temps,

de la variation radiale de la caractéristique théorique de la
bobine de mesure : B/I(r) (§ 2.1.3).

2.4.6 = Conclusion

2.4.6.1 - sur la reptation du flux

On a mis en évidence un phénoméne de reptation du flux
associé au déplacement d'un moment magnétique & I'intérieur d'un

matériau supraconducteur. On a écrit et vérifié expérimentalement

- que |'écart & la valeur d'équilibre du flux est proporfionnel au
déséquilibre de flux initial et & une fonction f(AT) telle que
o _+htr 0,*ATs 4
f(at)y = 1 - log 5 log TR pour At s.ATS
o 0
= 0 pour At 2 ATS
ol At représente le temps écoulé depuis ['instant GO du déséqui-
libre et ATSle temps mis pour atteindre ['équilibre (ATS: 140 &
180 sec).
N.B.1 - Compte-tenu des marges dterreur expérimenfales on pourrait

estimer qu'une loi de variation en e T pour f(AT) est
presque aussi satisfaisante : seule une étude théorique

et expérimentale approfondie permetfrait de |'écarter.

N.B.2 - On a estimé que le matériau supraconducteur se frouvait

3 |'état critique : ce n'est vrai, dans le sens donné au
§ 2.4.2 (cf. courbe H'(H), figure 2.5) que lors du ler
déplacement de I|'échantillon, et pour une partie seule-
ment du supraconducteur. Dans des conditions comparables,
Beasley et al (§ 7.5, réf. 2.13) ont observé le phénoméne
de reptation du flux, en dehors de la "courbe critique",
bien que la théorie d'Anderson ne le prévoie pas expli-

citement.
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La méthode ce mesure proposée permet de s'affranchir
des conséquences facheuses nue la repfation du flux entraine. La
grande résolution obfenue n'est pas illuscire pour fes raisons

suivantes

la reproductibilité & long terme de la mesure est de l|'ordre
-5

de 10 7,
- les résultats obtenus sont identiques dans des solénoides de
matériaux différents (niobium=-zirconium, niobium-titane) et

dans des solénoifdes de dimensions différentes,

- les variations de moment au voisinage de la saturation (loi
d'approche ou susceptibilité superposée) ne sont pas influencés
par le phénoméne de reptation du flux car elles sont tres dif-
férencides d'une substance étudiée & |'autre et aucun Terme

commun ne peut &tre décelé,

- la lindarité du systéme de mesure est meilleure que 2.10_4,

d'aprés les résultats obtenus sur une série d'échantillons dont

le moment variait dans le rapport 1 a 4.

2.5 - LA BOBINE DE MESURE ET L'EXTRACTEUR

La recherche d'une trés grande résolution sur la mesure

du moment se heurte & deux types de difficultés expérimentales

d'une part 8 I'influence du mouvement des filaments de flux di
au déplacement de |'échantillon, d'aufre part aux exigences du
positionnement de |'échantillon dans la bobine de mesure.

La constitution de ia bobine de mesure est passée suc-
cessivement par les étapes schématisées figure 2.18. Les premiéres
bobines de Type (E} ont révélé le rdle joué par le milieu supra-
conducteur : les mesures effectuées a intervalles réguliers (10

4 20 sec.), & champ constant, tendaient d'une mani&re coniinue vers

une valeur limite atteinte au bout de 30 & 50 mesures, avec une
reproductibilité médiocre. L'adjonction d'un bobinage de compen-
sation "coaxial' dans les bobinezde Type (5) a immédiatement ré-

duit le nombre de mesures nécessaires pour atfeindre la valeur

fimite : |'écart relatif entre deux mesures consécutives est¥
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ramené a 10_5 au bout de 3 & 6 mesures, selon la configuration
de la bobine. Cette grande résolution a fait apparalfre |'impor-
tance du positionnement précis de |('échantillon. La reproducti-
bilité & long terme ne pouvait manifestement &étre obtenue que si
la mesure ne dépendait pas fondamentalement du centrage de |'é-
chantillon dans ses deux posifions extrémes : on a remarqué par
exemple que la variation du niveau de |'hélium liquide dans le
cryostat entrainalt une variation de la longueur de la tige
porte-échantillon et par suife une modification de la mesure. En
conséquence it fallait d'une part calculer une bobine de mesure
dont la caractéristique B/I(z) présente non plus deux pics mais
deux larges paliers et d'autre part, construire un extracteur
capable de positionner |'échantillon avec précision et de maniére
reproductible au niveau de chaque palier. L'encoche pratiquée
dans le bobinage central des bobinegde Type {Z} permet d'obtenir
le palier recherché. Le calcul des cotes de c; type de bobine

est détaillé en annexe 11|,

Pour obtenir une caractéristique B/I(z) de qualité,
c'est-a-dire ne présentant qu'un seul maximum trés étalé, un
soin extréme doit &tre porté au calcul d'abord et & la fabrica-
tion ensuife. La carte de champ axiale de la bobine de mesure
représentée figure 2.19 (dont les dimensions exactes sont données
en annexe) indique un palier de 5 mm a 10‘4 prés. L'allure géné-
rale de B/I(z) a été vérifiée au gaussmétre (sonde a effet Hall),
la bobine de mesure étant alimentée & courant constant (0,5 mA).
Une vérification précise du palier est obtenue directement par
la mesure du moment d'un échantillon sphérique : un décentrage
de celui-ci de £ 2mm entraine sur le flux mesuré des écarts infé-

4

rieurs & 10 ' (et 10~5 pour un décentrage de £ 0,3 mm). Ces va-

leurs sont en bon accord avec la carte de champ caiculée.

Le vérin pneumatique s'est révélé étre le meilleur
moyen pour déplacer |'échantilion. Les positions de centrage sont
réglées 1'une et |'autre au moyen d'un systéme pas de vis-écrou
& rattrapage de jeu : la résolution est de 10 u et la reproduc-
tibilité mesurée au comparateur meilleure que 5 p. L'avantage
évident du vérin pneumatique tient au fait qu'il n'est pas source
de bruit électrique, condition impérative dans la recherche d'une

résolution sur la mesure toujours plus grande.
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2.6 - LYAUTOMATISATION

Ltautomatisation de la mesure esi venue tout naturelle-

ment a partir du moment ou

- un seul appareil permettait de mesurer toutes les grandeurs

aimantation, champ, température,

- cet appareil, étant programmable et numérique, offrait des

possibiliftés multiples de sorties des résultats,

-~ la technique de mesure de |'aimantation imposait un cycle régu-
lier, difficile & suivre manuellement (la plupart des résultats
présentés dans ce travail ont cependant été obtenus avant

['automatisation compléte du systéme).%

2.6.1 - Sur le schéma général de |'installation (figure 2.20),

on distingue

- la partie <champ magnétique>, avec la bobine supraconductrice

. . . %
et son alimentation programmée ,

la partie <mécanique>, avec l'extracteur pneumatique,

la partie <mesure>, programmée par |'intermédiaire d'une matrice

~

a diodes et comprenant

o I'organe d'entrée (analogique) : commutateur de voies,

o |'appareil de mesure : voltmétre intégrateur "Vidar",

o les organes de sortie numérique : machine a écrire et perfo-
ratrice de ruban, et de sortie analogique : convertisseur

numérique analogique '"Pastoriza',

- le programmateur qui assure la coordination de ['ensemble.

cette installation, avec la partie cryogénique associée,

constitue une partie du travail de thése de J. Déportes
(Grenoble, 1971).
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2.6.2 - Le programmateur est constitué, d'une part, par un

ensemble de 24 contacTs, dont |'ouverture cu la fermeture est
commandée par des taquets disposés sur une nappe & deux sens de
marche, d'autre part, par un compteur & préselection destiné a
compter le nombre de mesures, enfin une horioge permet d'arréter
le programme pendant des temps donnés (2 préselections de 00,0

ad 99,9 sec.)

2.6.3. = L'organigramme général (figure 2.21) indique,

qu'aprés le centrage de |'échantillon et le réglage de |'alimenta-
tion de la bobine de champ, les mesures concernant une isotherme

sfeffectuent sans intfervention manuelle.

On a détaillé la séquence des opérations effectuées au
cours d'un palier de champ (figure 2.22) et au cours d'une varia-
tion de champ (figure 2.23). Des informations complémentaires

sont données dans les tabicaux associés aux figures 2.22 et 2.25.

Une isotherme est constituée de ¢ paliers de champ du-
rant lesquels se succédent & intervalles réguliers N séquences
de mesure de P grandeurs. Le nombre total de résultats obtenus:
Q x N x P peut varier de 500 a 5000 selon . a précision recherchée
et le type de probléme & résoudre. Le temps d'acquisition c¢om=-
prend le temps total de variation du champ (de 5 & 10 mm) auquel
il faut ajouter le temps de mesure : Q x N x 10 sec. A titre
d'exemple une courbe d'aimantation déterminée par 50 paliers de
champ est obtenue en 60 mn environ avec une résolution meilleure
que 10—5 ; avant que le systéme ne scit automatisé, i1 fallait

une journée entiére pour effectuer le méme travail.
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Figure 2,21 : Automatisation : organigramme général
| voir détall (B) et (B) figures 2.22 ef 2.23.
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3 - LES METAUX 3d : FER, NICKEL, COBALT

Les lois d'aimantation des ftrois métaux Fe, Ni, Co
ont été étudiées sur échantillons monocristallins et polycristal-~-
lins. La susceptibilité superposée & I'aimantation & saturation,

objet de ce travail, se Trouve étre une des caractéristiques les

moins accessibles. Pour la déterminer directement, il est néces-
saire de vaincre dans |'échantillion les énergies dues & |‘'aniso-
tropie magnétocristalline et aux défauts, dislocations, etc...

en augmentant le champ appliqué. On verra que des champs freés
intfenses sont nécessaires, méme sur des monocristaux, pour attein-

dre un état de saturation effective.

3.1 = LES ECHANTILLONS

- Les échantillions monocristallins ont &té fournis par R. Perrier
de la Bathie. La premié&re ébauche sphérique (§ = 7 3 & mm) est
taillée par électroérosion puis soumise & une série de polissages

mécaniques avec des pdtes emeri et diamant jusqu'd obtenir une
sphéricité de |'ordre de 5 micrens. La couche superficielle est

ensuite attaquée chimiquement.
- Les échantillons polycristallins ont approximativement la

forme d'ellipsoides allongés. Ils ont été Tirés de rondins

(p : 5 mm) fournis par Johnson et Matthey.

3.2 - LE CHAMP DEMAGNETISANT ET LA DENSITE DES MONOCRISTAUX

En champ faible, dans la zone de déplacement des parois

de Bloch, le champ démagnétisant Hd = -nJ compense le champ
extérieur He et, par suite, |'aimantation J est proportionnelle
a H

e



Figure 3.1
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Fer E Nickel
champ 1100 11001 22035
démagnétisant 5111‘ 7829,0 ii]il! 220137?"2198,3
Hd 11101 }g110§ 2189,5 ]
; _
oy = n /AL 1749 ,7 3 524 ,8 |
s 42 ' (3.12) ’ (3.12)
u.e.m./cm? Danan 7 ° — Danan
M 221,516 221,7 étatlon 58,53 | 58,57
S u.e.m./g ’ ; __,___J ’
ug/mole 2,215 ! 0,6153 {
J (3.2)7
o s i B
densité = == 7,899 7,916 , 8,966 8,964
s
105 erg/cc |110] [111] 1110] |100]
K] 548 536 ;—1238 ~-1238
K2 122 646 565
K3 - - 23 - 48
| |eq. A3-48 eq. A3-29 eq. A3-44 eq. A3-17
i ,
4
103 erg/cc Escudier(s‘}) Escudier(3'4)
BB 00 183,2 182,76 - ;?;’2 ool - 396,81
E110-E100 137,0 136,98 {2 308’7 o] 311,63
Er17Erro 46,2 45,78 ~ 85,5 - 85,18
u.e.m./g/0e u.e.m./mole/0Og u.e.m./g/0e u.e.m./mole/Qe
X mono 4,76 266 IR RRTRY 113,5
1 1,981110] 116,73
; 2,02 [100] 118,4
poly 4,84 270 1,98 116
S
mono 23 kOe 19,5 kOe :
HS (interne) i
poly - 43 kQe !
|
-
A +
x10° Escudier %) Escudier(B'd)t
M111-M100/M5 - 7,8 - 8,7 18 19,5 !
My 107 M 00 M - 3,5 - 6,5 13 16,3
My =My 0/M, - 4,3 - 2,2 5 3,2
mymono_ypoly
s s 5.52.10°% x7,0.10 %
ymono 1

|
_—




Figure 3.2

Cobalt
ol
!
champ
démagnétisant Hd 6039, 4
; 41
bd = H /—
L3
s 42 1441,8 1442
; u.e.m./cm> |
§yMS u.e.m./g=M ' 161,898
e #
_ug/mole 1,708 1,72
J
densité d = Mi 8,905
s
| -6
X” u.e.m./g/0e ; 4,50.10
u.e.m./cc/Oe 40,1 .10_6
u.e.m./mole/0e 265 .10"6
i
H, KOs 30 kOe |
(M, - M) /M 4,3 5 4,7.107°
7 |/, ¢ ’
!
n
erg/cc %
|
K, } 7,66.10° 6,8.10%%
K, | 1,05.10° 1,7.10° |
] .
1 6 I
Ky % < 0,01.10 5
* (Pauthenet, Barnier, Rimef)(S'S)
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On a déterminé dans les différentes directions de

symétrie des cristaux étudiés la valeur du champ démagnétisant

nJS, & la saturation, ef on en a déduit la valeur de |'aimantation
‘s ) 41 N
J_ par unité de volume, sachant que n = — pour une sphére. Les
S 2

résultats sont regroupés avec tous ceux qui vont suivre dans

les tableaux des figures 3,1 et 3.2. On notera que le champ déma-
gnétisant de ['échantillon de nickel est différent selon son
orientation ; il est vraisemblable que | 'attaque chimique est

anisotrope et par suife le coefficient n est défini par un tenseur

La densité de la substance s'obtient & partir du rapport®T
JS/MS = d, ol JS est l'aimantation par unité de volume et Ms
| 'aimantation par unité de masse (voir § 3.5). Les valeurs ainsi
obtenues sont en trés bon accord avec celles d'autres
(3.1)(3.2) . . .
auteurs ; ce qui laisse entendre que les étalonnages

en champ magnétique et en aimanftation sont corrects.

3.3 - L'ANISOTROPIE MAGNETOCRISTALLINE

Lorsque le champ magnétique est appliqué dans une direc-
tion de difficiie aimantation, la rotation du vecteur aimantation
js & partir de la direction privilégiée se produit généralement
de maniére continue. On atfendait cependant une transition du
premier ordre dans le cas du fer selon |111]| et on a cru observer
un changement de plan de rotation de js dans le cas du nickel
selon |100] : c'est pourquoi nous avons &té amenés & rechercher
de maniére systématique les conditions d'apparition de transitions
du ler ordre sous champ magnétique dans les cristaux cubiques.

On frouvera cette étude compliéte en annexe |11 (A=-I11).

Pour le fer, les deux constantes d'anisotropie K1 et K2

ont &1té déterminées & partir des équations |Al11-29] et |[All11-48]
en utilisant une méthode de moindres carrés, D'aprés la valeur
de KZ/K1 = 0,22 et en considérant que KB/K1 v 0 (Tableau de la
figure 3-1), la figure Alll=12 indique qu'il faut s'attendre 3
une transition sans changement de plan de rotation lorsque le
champ est appliqué dans la direction |111]. Cette transition,
noyée dans |'approche & la saturation n'est pas observée expéri-

mentalement (figure 3-.3).
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Pour le nickel, les équations (A=1t1=17) et (A-111-44)

permettent de la méme maniére de déferminer Kyy Ky et Ky. Avec
KZ/KI n - 0,5(tableau de la figure 3.1), une fransition avec
changements de plan de rotation pourrait survenir dans ta direction
|100] si Ky/K, était supérieur & 0,25 (figure A-111-8), or

K3/K1 est tellement proche de zéro qu'il est difficile de déter-
miner son signe ; cependant |'expérience semble indiquer une

telle ftransition (figure 3.4) : les points expérimentaux et la
courbe calculée selon |100] s'accordent avec un écart moyen de

0,7 Oe jusqu'a J/JS v 0,95, et & partir de cette valeur |'écarf?
atteint ~ 50 Oe, valeur frés supérieure aux erreurs expérimentales
(figure 3.5). La détermination précise des consfantes d'anisotro-
pie par la méthode de couple pourra éclaircir ce probléeme : les
mesures co;nues a ce jour(3'3> sont incertaines sur le signe

méme de K2

Le tableau de la figure 3.1 compare les valeurs des
di fférences d'énergie magnétocristalline obfenues sur le fer et
le nickel entre les directions |100], [110] et [111] par la

méthode de couple (P, Escudier(§'4)

) d'une part, et & partir des
constantes déterminées ici, d'autre part. |l est trés satisfal-
sant de constater la concordance de ces mesures malgré leurs

origines trés différentes.

Pour le cobalt hexagonal, uniaxe, |'analyse dela

courbe d'aimantation dans le plan de base conduit a des constantes
K] et K2 sensiblement di fférentes de celles obtenues par Pauthenet,

Barnier et Rime+(3’5) (voir tableau de la figure 3.2 2T figure 3.11)

3.4 - LTAPPROCHE A LA SATURATION ET LA SUSCEPTIBILITE SUPERPOSEE

3.4,1 - L'approche & la saturation est un mécanisme complexe.
les mesures présentées ici n'ont pas été orienfées vers une recher-

che systématique concernant ce phénoméne : celui-ci est tout

(3.4)

Les valeurs obtenues par P. Escudier devraient prochaine~-

ment lever toute équivoqgue.
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simplement impossible & éviter dans |'étude des susceptibilités
superposées. Notre contribution & la somme des travaux accumulés
& ce jour sur cette question sera modeste et peut se résumer aux

deux points suivants

- L'échelle des champs appliqués a &été allongée jusqu'a 55 kOe
comme la variation relative du moment est en général inférieure
3 10’3 au-dela de 20 kOe, aucune information ne pouvait étre
obtenue jusqu'a présent dans ce domaine de champ par les métho-
des de mesure classiques. La méthode adoptée permet de gagner un
facteur k = 100 & 400 sur la précision des mesures ce qui autori-
se, dans i'analyse d'une loi d'approche en 1/H2 par exemple, a

~

multiplier 1'échelle des champs par un facteur vk = 10 & 20.

- L'examen des courbes d'aimantation des monocristaux (figures 3.7,

3.9, 3.11) réveéle que la saturation effective est obtenue bru-

talement & un champ H = HS oll survient une discontinuité dans
. R . R * . o x
la susceptibilité différentielle (fiqure 3.6). Le méme phéno-
méne est observé sur le nickel polycristallin, (figure 3.10).
3.4.2 - L'anisotropie engendrée par les défauts cristallins et
| Yanisotropie magnétocristalline sont & l'origine des difficultés

a obtenir I'état de saturation magnétique des échantillons. Depuis
longtemps, on a attribué & ces deux contributions des lois de
variation respectivement en a/H et b/HZ. Mais les auteurs obtien~-
nent des lois frés diverses, dés que leurs calculs deviennent

plus sophistiqués,

N.B. : Nous dirons que la substance a atteint un état de satu-
ration effective & H = HS, si pour H > HS la variation
de | 'aimantation avec le champ est linéaire, avec une
pente X, La valeur de |'aimantation & saturation MS est
obtenue en extrapolant jusqu'en champ interne nul la
partie linéaire. Si la saturation effective n'est pas
cbfenue, on prend pour MS {7ordonnée de |'assymptofe a la
courbe M(HI)’ et la susceptibilité X est définie par la

pente de |'assymptote.



Figpure 3.6
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Figure 3.6 : Variation relative de la susceptibilité différentielle

avec le champ interne,
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Pour Brown(3'6), les défauts ou tensions cristallins
conduisent &@ des lois en 1/Hn/2 avec n = 1, 2 ou 3 selon que leur
géométrie est ponctuelle, linéaire ou plane. Néel(3'7) pour sa

part, tenant compte du rbdle des cavités et des inclusions, a défer-
miné une loi complexe passant progressivement d'une forme en 1/H

en champ faible & 1/H2 en champ élevé.

Dans un polycristal & structure cubique, Akuiov(3’8) a

montré que le coefficient b du fTerme en 1/H2 est fonction de |'é-

nergie magnétocristalline, représentée ici par une seule constante
K
o8 K
105
s
- . . (3.9) . . . .
L'introduction par Néel des interactions entre cristallites

conduit & multiplier b par un facteur % variant de 0,5 en champ

Z

nul 3 1 en champ infini : le champ effectif est alors la somme
. 41
du champ inferne et du champ de Lorentz : — J_.
-
3.4.% - Nous avons tenté de décrire nos résultats avec le minimum
de termes. Nous avons utilisé une procédure de calcul qui, pour

toute courbe d'aimantation M(H), permet de déterminer par une

méthode de moindres carrés, les contributicns suivantes

aimantation & saturation,

susceptibilité,

Terme en a/(H+HO)a ou Terme de Néel dl aux inclusions,

terme en b/(H+HO)B ou terme de Néel n~ 1/H2.

il est utile d'introduire un "facteur de confiance", c, associé

4 toute loi d'approche calculée

£|M - M |
cal exp

M
c

al

c représente |'écartement moyen des poinfs expérimentaux par rap-

port & la courbe calculée.
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3.4.4, - Pour le fer monocristallin (figure 3.7), la saturation
effective est atfteinfe a H_ = 23 kOe.

- Dans la direction |100], & partir des 15 points expérimentaux
situés entre 2,7 et 20 kOe, le meilleur développement obtenu

est le suivant

4
2
M = M_ }1,000241 6,10 - 2.47.10 * XH|
41 471 2
Hir 5 9 (e = )
X est la susceptibilité expérimentale (H > 23 kOe) ;

X = 4,76 u.e.m,/g/0e.

Lle facteur de confiance est alors ¢ = 2.10‘6(|a résolution sur

la mesure du moment étant par ailleurs de 2,5.10_6)

- Selon |110] et |111], les coefficients sont du méme ordre de
grandeur - il faut alors retrancher le champ d'anisotropie du
champ interne - et la susceptibilité ne présente pas d'anisotropie

Il serait illusoire de vouloir attribuer une significa-

tion précise & la forme du développement proposé et aux valeurs

des coefficients obtenus tant qu'aucune inferprétation ne peut

étre fournie & la discontinuité observée a 23 kOe. Ce développement
permet de déterminer |'énergie nécessalire pour atfeindre | 'étaft

de saturation effective ~ 10 000 erg/cm3 (aire ombrée de la

figure 3.7) ; il donne par ailleurs |'écart relatif entre la

valeur 2ssympfo+ique du moment et le moment & saturation effectif
241,10

Lle fer polycristallin (figure 3.8) n'est pas saturé 3

52 kOe. La susceptibilité doit &tre déduite de la loi d'approche

au-dela de 10 kOe, ta variation du moment peut s'écrire

R 5
M o= M5(1 _ 6,88.10 ) s XH]
41 2
(Hy v = )
On retrouve & 2 % prés la susceptibilité du fer monocristallin

X = 4,84.107° u.e.m./q/0e.
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Sur les 22 points expérimentaux, le facteur de confiance est de
2,6.10_6 (la résolution sur la mesure étant de 3,7.10-6). Cette
loi d'approche est cependant loin d'étre satisfaisante, car la
constante d'anisotropie déduite du coefficient (voir § 3.4.2) est
égale a 5,26.106 erg/c.c. alors qu'on a mesuré par ailleurs

Ky = 0,54.106 erg/c.c. (tableau de la figure 3.1).

Dans la méme gamme de champ, on peut Trouver d'autres
types de développement, par exemple avec un tTerme de Néel da
aux inclusions, mais la susceptibilité obtenue différe sensible~-
ment de la susceptibilité du monocristal, ce qui ne pourrait

s'expliquer.

3.4,5 - Le nickel monocristallin (figure 3.9) se sature aisément

(1'énergie nécessaire est de |'ordre de 2000 erg/c.c.) : I'écart
3 la saturation étant faible pour les champsinférieurs a
HS = 19,5 kOe, on ne peut pas prétendre déterminer valablement

une loi d'approche.

La. susceptibilité obtenue suivant les directions de
symétrie du cristal présente une certaine anisofropie : autour

d'une valeur moyenne de 1,98.10—6 t.e.m./g,0e, on a

- X X = - 3 9

SRR 100/ %114 4,3 %

- X X - - /

X110 1007/ 111 1,8 %

T 11027 % 17 2,51
L'anisotropie de susceptibilité est certainement due & la contri-

bution orbitale XL : le calcul de XL

(voir § 4) pour que peu d'auteurs aient porté leur attention sur

est suffisamment complexe

|'anisotropie attendue. On peut cependant citer un article de

(3.10) consacré aux métaux de Tran-

Ducastelle et Cyrot-Lackmann
sition uniaxe : !'application au cobalt ne pourra se faire, car
la susceptibilité dans le plan de base n'a pu étre déterminée

(voir § 3.4.6).
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Le nickel polycristallin (fiqgure 3.10) semble avoir

atteint un état de saturation effective & 43 kOe. L'approche a

la saturation se fait de la manié&re suivante

5
Moo= M (1,000252 - 2298107 o xy
S 2 i

on retrouve ici par le calcul, et expérimentalement au-dela de

43 kOe, la susceptibilité moyenne du monocristal

X = 1,98.10'6

u.e.m./g/0e.

Le facteur de confiance obtenu sur les 23 points expé-
rimentaux étalés entre 10 et 43 kOe est de 9,5.10—6 alors que la
résolution est de 12.107°,

Le coefficient associé au terme 1/(Hi + Hd)2 conduit a
une constante d'anisotropie de 1,35.106 erg/c.c., valeur trés
voisine de la constante [K,| = 1,24.106 erg/c.c. (tableau de la
figure 3.1). La qualité de ce résultat est surprenante, alors

gu'on a d0 faire intervenir, dans le champ effectif, le champ

démagnétisant HSj = 1261 Qe (échantillon ellipsoldal) et non pas
comme prévu(s'9 , le champ de Lorentz ig JS = 2198 Oe.
Notons enfin que 1'écart relatif entre la valeur assymp-

totique du développement et le moment a saturation effectif est

de 252.107°,
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3,4.6 - La saturation effective du cobalt monocristallin (figure

3.11) est seulement obtenue lorsque le chamn est appliqué selon

I taxe ¢ (HS =’30 kOe). La susceptibilité est alors

X/ = 4,50.10—b u,e.m./g/0e, Contrairement au fer ou au nickel,
|'effet d'une légére désorientation de la direction facile (axe ¢)
par rapport au champ magnétique entrafne d'importantes variations
sur la loi d'aimantation, en raison de la grande anisotropie uni-
axiale de cette substance. C'est sans doute la raison pour laquelle
|'énergie nécessaire pour obtenir la saturation atteint 60 000
erg/c.c. Aussi |'analyse de |'approche & la saturation dans cefte

direction n'a pas été tentée.

Lorsque le champ est appliqué dans le plan de base, la

saturation n'est pas atfteinte. L'analyse de la courbe d'aimanta-

tion pour les champs supérieurs & HS = 30 kOe devrait permettre
de déterminer {'aimantation a saturation ML’ la susceptibiliTé
Xl' et l'angle de désorienfation, en espérant que les fermes

d'approche & la saturation ont disparu au-dela de Hs' Cette der-
niére remarque n'est probablement pas vérifide car les tentatives
d'interprétation se sont révélées infructueuses. Toutefois, pour

avoir un ordre de grandeur de |'aimantation & saturation Mly fa

courbe a été analysée avec un seul Terme er 1/H% et un terme de
susceptibilité X, égal & priori a X” . Les meilleurs factfeurs de
confiance ont ét& obtenus avec 3 < a < 4 ; l'anisotropie de |'ai~
mantation varie alors entre 430 et 470.107°.

Le cobalt polycristallin présente encore a 50 kOe une
susceptibilité différentielle considérable : 37.107° u.e.m./g/0e.
| seraif nécessaire de multiplier |'échelie des champs par deux
ou trois pour obtenir avec certitude |'almanfation 3 saturation,
la susceptibilité et la loi d'approche. Les résultats expérimen-

taux ne sont pas présentés ici.
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3.5 - LTAIMANTATION A SATURATION ET L'ANJSOTRCPIE DE LYAIMANTATION

3.5.1 - L'aimantation & saturation MS a été définie au N.B. du
§ 3.4.1. On a choisi pour référence, |'aimantation & saturation
du nickel suivant la direction %111%, pour laquelle on a adopté

fa valeur 58,53 u.e.m./qg, exfrapolée & 4 K a partir des mesures
(3.11)

d'Aubert ; dans ces condiftions, on obtient
Ni Fe Co
MS = 0,6153 Mg MS = 2,215 Wy 3 MS = 1,708 M
(3.12) N R
Les valeurs obtenues par Danan et al sont fres voisines.
: P (3.13)
3.5.2 - Contrairement aux prévisons de Callen et Callen , on
a observé entre les différentes directions cristallines une ani-
sotropie de | 'aimantation appréciable (figures 3.7, 3.9, 3.11).
Ces auteurs, utilisant un modéle de champ moléculaire, prévoient

que ce phénoméne doit disparaffre en |'absence d'agitation ther-
mique. Tenant compte de la perturbation apportée par I'interaction
pseudodipolaire dans un modéle d'ondes de spin, Charap(3'14)
calculé |'anisotropie de |'aimantation pour un cristal a symétrie
cubigue. Rado(3'15) a repris ce probléme en considérant I|%in-
fluence de |'anisofropie & un ion sur le mélange d'états propres
de |'hamiltonien, dans un modéle de champ moléculaire. Cette
théorie, ainsicque. celle de Charap, conduisent & O K a une valeur
non nulle de |'anisotropie de |‘aimantation. Quant aux considéra-
tions d'Auber+(3'16), elles entraftnent un maximum a 0 K.

Nos mesures, relatives & une seule température, sont
trop partielles pour étayer un modéle ou un autre : ce sont cepen-
dant les premiéres mesures directes effectuées sur ces métaux a
4 K. A partfir de la variation des constantes d'anisoftropie avec le
champ magnétique, P, Escudier(s‘4 et 3.16) a déterminé plus récem-
ment ces mémes grandeurs ; |'accord entre ses valeurs numériques

et les nbdtres (tableau de la figure 3.1) est surprenant, compte-

tenu de |‘'ordre de grandeur du phénoméne.
|l faudrait connaftre |'incidence de |'anisotropie du
facteur de Landé g sur |'aimantation. Peu de calculs ont été faits
a ce propos ; on citera ceux de Rado(3'15) et ceux de Ducastelle
et CyroT~Lackmann(3']O) ces derniers évaluent dansle cobalt
(9/ - gl}/g/ & moins de 1 % et nous avons mesuré
N -3
M, - 4 . .
(F/ Ml)/Mﬂ v 4,33 4,710
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3,5.3 = La différence mesurée entre les aimantations a saturation
d'une méme substance & |'état monocristallin et a |'état poly-
cristallin n'est pas aisée & expliquer. En raison de leurs pro-

venances différentes, on attend un taux d'impuretés 3d magnétiques
important dans les monocristaux (~ 200 ppm) et faible dans les
polycristaux (v 15 ppm) tandis que le taux d'impuretés non magné -

tiques serait prépondérant dans les polycristaux (v 200 ppm).

Pour le fer monocristallin, des impuretés de nickel ou
de cobalt, de moment plus faible, entrafnent une aimantation a
saturation par unité de masse sous-évaluée, et les impuretés non
magnétiques pour le fer polycristallin agissent dans le méme sens.
La différence mesurée : (MT_:Ono - Mzoly)/Mzono = 5,52.10_4 devrait
s'expliquer pour le polycristal, d'une part par une confibution
due & l'anisotropie moyenne de |'aimantation du fer : 0,41.10—4,
et d'autre part par 500 ppm d'impuretés non magnétiques, en sup-
posant dans le meilleur des cas, qu'il n'y a aucune impureté dans
le monocristal : il paraft cependant difficile d'admettre un
taux d'impureté aussi élevé dans le polycristal et nul dans le
monocristal. On ne doit pas oublier qu'une part non négligeable
(1 a 2.10-4) de la différence mesurée peut provenir de la non
linéarité de la réponse du systéme de mesure pour des échantillons

de forme et de masses différentes (voir § 2.4.6.2).

Pour le nickel monocristallin, les impuretés de fer ou
de cobalt, de moment plus élevé doivent entrafner une valeur sur-
évaluée de |'aimantation & saturation par unité de masse, tandis
que celle~-ci est sous-évaluée dans le polycristal par la présence
d'impuretés non magnétiques. Ainsi, on attend une différence entre
les aimantations & saturation beaucoup plus importante dans le
cas du nickel que dans celui du fer ; |'écart obfenu est en effet

7 fois plus important

(Mmono(lll) _ Mpoly)/Mmono(111) - 37 10-4
s 5 s ’ ’
Pour l'expliquer, 1| faudrait supposer avoir ou bien ~ 10060 ppm

d'impureté de fer dans le monocristal, ou bien ~ 3700 ppm d'impu-
reté non magnétique dans le polycristal, ou bien une combinaison
des deux. Mais ces taux sont excessifs ef aucune explication n'a

pu éfre retenue.
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4 - LA SUSCEPTIBILITE DES METAUX Zd

En 1'état actuel des connaissances du magnétisme des
métaux, il semble difficile d'essayer dlinterpréter leur suscep-
tibili+é sans Introduire le formalisme des é&lectrons collectifs.
Associée aux mesures de chaleur spécifique, de champ hyperfin,
d'effet de Haas~an Alphen, efc... la mesure de la susceptibilité
devrait permettre une meilleure approche du mécanisme des bandes.
Le traitement du probiéme est cependant loin d'étre résolu de
manié&re rigoureuse, en particulier dans le cas des métaux

ferromagnétiques,.

Les premiers travaux de Wilson (1936)(4’1) sur la

susceptibilité magnétique d'un gaz d'électrons ont été repris par
Adams(4'2) en 1953, En 1956, Kubo et Obafa(4'3) donnent, dans

| tapproximation des liaisons fortes (tight binding) une expression
générale de la susceptibilité faisant apparafltre les différentes
contributions, en particulier orbitales, pour un métal parama-
gnétique. Par la suite, Hebborn et Sondheiﬁer(4'4), puis

Blounf(4‘5) ont traité ce probléme de maniére plus rigoureuse.

Au § 4.1, nous retrouverons les différentes composantes
de la susceptibilité d'un métal paramagnétique, & partir de
| 'hami ltonien & 1 électron sous champ magnétique, sans tenir compte
des interactions d'échange. Les modifications & apporter dans le
cas d'un métal ferromagnétique seront exposées au § 4.2. Enfin,
les résultats expérimentaux seront comparés aux valeurs théoriques

attendues quand celles~-ci peuvent &tre chiffrées (§ 4.3).

4,1 - SUSCEPTIBILITE D'UN METAL PARAMAGNETIQUE A O K

L'hami ltonien d'un électron placé dans un pofentiel
-—)' - [
cristallin V(r) s'écrit

< ) 2
{1/ -
g6 = 5 e v

L'application d'un champ magnétique ﬁ, dérivant d'un potentiel

- >
vecteur K = Hér, conduit & remplacer la quantité de mouvement 3

- e - . i ' . .
parp = E-A et & ajouter le ferme d'interaction enfre le champ H
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et le sping=2u8—§ (3] - ;* et “Bzgr%h’c_)
1o 5> 2
d'ol ﬁ(} (g “‘%A) N
L= > + VOP) ¢ 2ug H.S la.1]
a0 7
L'opérateur s'écrit :5{;=d{,o ALY
. 2 5 z
Y
avec é{5o = = %ﬁ vE o+ V() o+ _3«7 72 |4.2]
) 2me”
R iel + = >
et %] = = —”T-é-‘ AV + 2 UB H.,S.
> -
= ugh (L + 25) |4.3]

A partir de cet hamiltonien, on peut fraiter les électrons du
métal comme un ensembie de N particules sans interactions
(ensemble canonique généralisé), obéissant au principe d'exclu~-
sion de Pauli. Dans ces conditions, I'énergie libre du systeme
stécrit |4.6]

10
ags

F=NE.+Trg (gh)

ol EF est le potentiel chimique (ou énergie de Fermi & 0 K)

[yl
1D Epdy
et 9(dl) = - kT Log (1 + exp — =) |4.4]
3 %F
Alors la susceptibilité X = - -7‘ se réduit au terme
oH ‘EF=c+e
{H>0
3° o
X = - — Tr g(}ﬁ) l4-5|
3H

Il est suffisant de développer Tr 9(}%) au second ordre en H pour
avoir le terme de susceptibilité indépendant du champ. En réa-
oy
[ité Kubo et Obata développent Tr g(&g) en pulssance de
o wis)
%%1(m H) dans la base 003{30 est diagonal
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(19 <0 P
Tr glgh) = tr g(dl ) + & 9" (E ) <m|gh, |m>
m l4.6]
g'(E )=g'(E ) 10
SR S e . AL DAY PN RO
m m! m mt

La dérivée 9’(Em) de g(Em), est la fonction de Fermi f(Em)

1

¥ - =
g (Em) Em'EF f(Em)
1+e><p —-"-‘T(—T——-
9y
Tr g(&ﬁ) est donc composé de trois terme T], TZ’ TS’ auxquels
correspondent trois ftermes de susceptibilité, X}, XZ ct XB'
a0
T, =Tr 9 (gt l4.7]
o
N
T, =2 f(Em)<m|d€1tm> |4.8]
fCE )=-Ff(E ) 4N
(P SR kb Ky Y)Y S PR 4.9
m m mo
4.1.1. - ler terme
D'aprés |4.5| et |4.7], on a
2 Tl
X - - 22 1 ol |4.10]
1 2 o
dH
-
e “Jh ap
or g(é&o) = - kT Log (l+exp MEF%_E) ﬁCHJO—EF
N
EF-%%O
car ——pg— >> 1
d'oll, d'aprés (2)
2 ae 2 2
Xp == 2 Tr (JUEp) = - s T2 BY) |4.11]
oH 3H 2me
Si U oest dirigé selon l'axe z, alors
2 H2 2 2
TriAT) = o <xTey™> la.12]
2
- X, = - S <y D l4.13]
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i) Cas_des_couches compléfes

o o e s g e K D G T Gen D e v e om e bm e e e o

On peut considérer que les &lectrons d'une couche

complete sont dans un état s, avec une symétrie sphérique de

2 2 2 2
rayon r : alors <x= + y > = z <r>
Pour l'ensemble des couches complétes de ['atome, la contribu-
tion a X1 est donc
2
X o= -2 1 <t |4.14]
dia 6 n
mc n
Clest la susceptibilité de Pierls-Langevin.
(4.7) 2
Les travaux de Slater permettent de calculer <r.”

pour chague couche.

ii) Cas des couches incomgléfes

o W s e A m R G M o Gme GmR wEs EB Hen i et G Goo Som AR e mm e U G

Le traitement des probliémes dans le cas des couches

incomplétes est plus compliqué, |1 a été appliqué par Landau(4‘8)

a un gaz d'électrons dégénérés. On trouve

3
7 1
_ _ 4m (2m) 2 2
“Landau = 73 T3 (Ep) v [4.15]
Pour tenir compte du champ cristallin, Pierls a résolu le pro-~
bléme dans |'approximation des liaisons fortes. L'expression de

Pierls se résume a celle de Landau dans le cas particulier des

I o . ~ . - - - X
électrons libres, a condition de multiplier Landau P2r
2
A |a16] ()
m h™ 3k
#
m est la masse effective de |'électron,

5
E son énergie, fonction du vecteur d'onde k.

() cette écriture est approchée. Voir réf. (4.2).



Tenant compte, d'autre part, que pour une bande para-

bolique de N élecfrons/cms, on 3(4'9)
2
2 3
_ h% 3N
Ee = 3 () l4.17|
alors
i
X - - AL 2(3'\’)3 l4.18]
Landau 3 2 L T :

Dans les mémes conditions, la densité d'états au niveau de Fermi

stécrit
3 N
n(EF) =7 |4.19]
F
d'ol
__ 2 2
Xlandau = = 3 ¥ N(Egla |4.20]
La susceptibilité diamagnétique des couches incomplétes est ainsi

proportionnelle & la densité d'état de la bande au niveau de
Fermi et inversement proportionnelle & la masse effective de

i'électron. On néglige d'ordinaire Xsd en raison de la grande

Landau
masse effective des étectrons 3d.

4.,1.2. = 2¢ terme

- Pour une substance paramagnétique, le terme

T, = % fOE ) <m[%€]lm> est nul

la valeur moyenne de |'opérateur B(l+2%) (ég. 4.3), c'est-a-dire
la valeur moyenne de la projection de (T+2%) dans la direction
du champ est nulle, dans ['état fondamental | m> non perturbé

(F=0). Par suite le terme X2 ntexiste pas.

- Pour une substance ferromagnétique, T, représenterait |'énergie
de couplage du moment spontané avec le champ et serait différent
de zéro, mais constant, et par suite,

2
3 T2

2 BHZ

= 0.




4.1.3., = 3e tTerme

La susceptibilité due au ferme T3 s'écrit, d'aprés
éq. (4.3)(4.5)(4.9)

) FCE )=FCE ) R R
Xz = ug X <m‘L+2§Im'><m'|L+2§‘m> |4.21]

Remarquons que ce ferme n'existe que pour des bandes incomplétes =
3 0 K, I'un des états |m> ou |m'> doit &fre occupé et [faufre vide
pour que f(Em) (fonction de distribution de Fermi) soif diffé-

rent de f(Em,), clest-a-dire, pour que X3 soit différent de zéro.

On pourrait remplacer(4'10)

f(Em)—f(Em,) 2f(Em)(1—f(Em,»

E o -E par E -,

(%)

ce qui rend I'expression plus claire ef conduit, aprés sommation,
X3 4 8tre proportionnel a NoNv -(N ?Z TY)éfanf les nombres
d'états occupés et vides de la bande '~ ) Dans ces conditions,
considérant que le nombre d'états de la bande NO+NV est constant,
X3 doit 8tre maximum dans le cas ol la bande est a moitié pleine
(NO=NV). D'autre part, la présence de la différence d'énergie

E 1™
fionnel & la largeur de la bande.

E, au dénominateur rend Xq grossiéreménT inversement propor-

* ; . s s
Cette expression peut en effet se décomposer de la maniere

suivante : (en omettant {a double sommation)

2F(EY(1=F(E")) _ f(EN-Ff(E)FC(ET) | F(E)-F(E)F(E') _ f(E)=-f(E')
ET-t ) E'-E E~E" EV-E




Dans |'expression de X4 (éq. 4.21), le produif

<t+2§><ﬁ+2§> conduit & trois contributions

avec X N <T><t>
X~ <2§><2§>

X n <t><2§> + <2§><t>

i) La contribufion orbitale XL n'texiste pas bien entendu pour
les électrons 4s (L=0). On peut &tre tenté de conclure fa
méme chose pour les électrons 3d dont le moment orbital est
réputé "bloqué'" : si, dans ce cas, les valeurs moyennes
<Lx>, <Ly> et <LZ> sont nulles, en |'absence de dégénérescence

- . . - + -
orbitale, cela ne signifie pas que le moment orbital L le soit.

Les &électrons 3d peuvent &tre traités dans [Yapproximation

des liaisons fortes ; leurs fonctions d'onde prennent alors

la forme

|nko> = & a_ . (K) T exp(1kR) ®.(F-R)0O | 4.23]
i x . o

0, est | Yopérateur de spin

tesxpj sont des fonctions de Wannier localisées.

Les coefficlients anj(Z) et les valeurs des énergies Eng

associées sont tirés de travaux tels que ceux de Wood(4.12)

sur la structure de bandes du fer, ceux de Flefcher(4’13) et
de Yamashita et al(4”14) pour le nickel, ou ceux de Asdente
et Friedel(4'}5), et Lormer(4'16) pour le chrome.
X s'écrit dans ces conditions

;‘“ —>  f(E >)=f(E_,7)
o= Ué dk3 nk n_k <nko|T|n'ko'>

nn' (21m) E ,»- E >

n'k nk

<n'zs'!t!nﬁo> |4.22]
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Le calcul de XL est complexe et les approximations sont
inévitables ; en particulier le recouvrement des fonctions

d'ondes est en général considéré comme nul.

Considérons par exemplie le cas du chrome Denbigh et Lomer(4'10)
sonf parmi les premiers & avoir développé ce genre de calcul
leur valeur obtenue pour le chrome xCr . 98.10—6 u.e.m./mole,

L

a4 partir de la structure de bandes du fer(4“2),

semb te
proche de la mesure déduitfe des résulfats de Butterworth

130.10°6 “417) 0\ 4o Shimizu et al : 140.10°0 (4-18)

En partant de la structure de bandes déterminée pour le
(4.15)

chrome par Asdente et Friedel dtune part, et par

(4.16)y ., (4019 . .
Lormer d'autre part, Mori obtient respectivement
xUT = 255 - 304.107% et 156.107° u.e.m./mole.

. (4.21) £ 2 .z
Par la suite, Place et Rhodes ont généralisé le calcul
de la susceptibilité orbitale & |'ensemble des éléments cris-
tallisant dans les structures cubigues corps centré (c.c.c.)
ou faces centrées (c.f.c.). lis donnent la variation de X,
en fonction du niveau de Fermi EF dans la bande d. Ils ont
utilisé les travaux de FIeTcher(4°13) sur le nickel dans le
(4.12)

cas de la structure c.f.c. et ceux de Wood dans le cas
de la structure c.c.c.. Comme on pouvait s'y attendre, les
courbes XL(EF) obtenues (figures 4.1 et 4.2) indiquent un
maximum pour des valeurs de EF correspondant & peu preés a
une bande & moitié pleine, et, de plus, les valeurs de XL

sont moins imporfantes lorsque la bande est plus large.

Reprenant |'exemple du chrome, dont I|'énergie de Fermi
est EF(Cr) = 3,9 eV(4'22), la courbe de la figure (4.2) conduit

& une valeur de X (Cr) # 235.10°% u.e.m./mole.
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Nous avons tenu & montrer & fravers les différentes estima-
tions de XL’ dans le cas du chrome, combien le calcul de
la susceptibilité orbitale conduit & des résultats diffé-
rents selon les aufeurs : on ne pourra pas prétendre déter-
miner avec précision X tant que la structure de la bande d

ne sera pas mieux connue.

ii) La contribution purement de spin dans XB’ éq. 4.21, est la

susceptibilité de Pauli.

Pour les électrons 3d, elle se traite dans la méme approxi-

mation que précédemment

N > F(E 2)=f(E ) ,
XS = Ué A dk 3 nK n_k <nzc|2§|n‘zd>

nnt (2I) E » - E »+

5o n'k nk

<n'KdT2§ano> !4.241*

or |<n§012§]n'ﬁo'>|2

it

|<nk|n %> | % <025 lo'>]?

La présence de S g conduit & développer f(E )

f(Enﬁ) # F(E ,») + (E > = E ) fY(E

n'k nk ntk

>)

Yk

* Kubo et Obata ne donnent pas le détail du calcul qui suit, Le

passage de eq. 4.24 & eq. 4.25 est di & Segransan (communica-

tion personnelle).



K
alors
2 N dk
Xe =# ug 2. S(E_,#» = E.) &, &,
S B ha (2H)3 K F nn oo
oot
Houl GE > N (E ) 6(E_,> - E_) &
T 'k n Tn'k n'k F nn'
d'ou
X, # 2us N (E) |4.25]
S B F :

Ce résultat Yien connu, est d'ordinaire obtenu de maniére

différente |4.23|, applicable alors aux électrons 4s.

On s'attend & ce que XS(Sd) >> XS(4S) en raison de la
grande différence de densité d'états au niveau de Fermi

entre les couches 3d et 4s.

iii) Le terme croisé XLS de X3, éqg. |4.21|, est proportionnel
& 1'énergie de couplage spin-orbite. Son importance est
inférieure & I'incertitude pesant sur |'évaluation de x .
Il sera négligé. On peut citer cependant les évaluations de

(4.20)

XLS(u.e.m./mole) faites par Mori , 8 partir des travaux

de Friedel et at'%-1°) . x?é - 3.107%, ou de Yamashita
ot o (4149 UNT o8 e yFe g 4076
LS * LS
x€° = 7,107°
LS L] .
En résumé, on retiendra pour la susceptibilifté d'un

métal paramagnétique, les contributions sulvantes

4s 3d 3d 4s
= X X X X X
Xpara. dia. = "Landau ~ "L T "s RS
%
Dans |'approximation des &lectrons libres, on peut écrire m =m

pour les électrons 4s, et d'aprés les éq. |4.18], |4.20], |4.25]

on a

4s 4s 4s - 2 1
X T = Xg " X gpdau T 2 Mg N(ERU 3)
81 m iy 173
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Cette expression, écrite par unité de volume, donne

pour une mole

- 2/3 1/3
x4 < 1,24.107% (M n |4.26]
o ds
Nas est le nombre d'électrons 4s par atome,
M la masse meoléculaire,
o la densité.
Finalement
4s 3d 3d
= X
Xoara. dgia. P X VXL T X |4.27]

4.2 - SUSCEPTIBILITE D'UN METAL FERROMAGNETIQUE A 0 K

Le comportement sous champ magnétique d'un métal ferro-
magnétique n'a pas été traité de maniére rigoureuse jusqu'a pré-
sent. La nécessité de tenir compte de |'énergie d'échange et de
I'hybridation des bandes d et s conduit nécessairement 3 modifier
| "hami Itonien "paramagnétique" et & chercher de nouvelles fonc-

tions d'ondes solutions d'un hamiltonien "ferromagnétique'.

En |'absence de travaux théoriques complets sur ce
sujet, nous nous contenterons d'évaluer pour chaque composante
de la susceptibilité dans 1'état paramagnétique (§ 4.1), I'inci-

dence du passage & |'état ferromagnétique.

4,2.1 - Le diamagnétisme des couches complétes reste

inchangé (éq. 4.14)

4,2,2 - La susceptibilité de Pauli et le diamagnétisme de

Landau des é&lectrons 4s (é&q. 4.26) subissent certainement de

légéres variations d'une part parce que la population de la



couche 4s est modifiée par |'hybridation des bandes d et s e¥
parce que |'échange découple les deux demi=-bandes 4s4 et 4s¢.
Cependant X4S est suffisammentT petit pour gue ces variations

soient négligées.

4.2,3, - La susceptibilité orbitale des électrons 3d es+

sans aucun doute affectée par le passage du paramagnétisme au
ferromagnétisme. L'énergie d'échange modifie de maniére fonda-
mentale la répartition des électrons enfre les deux demi-bandes
3d+ et 3d¥ : par suite le nombre d'états occupés NO et vides NV

est nettement différent d'une demi-bande a8 |'autre. Or, nous

I 'avons vu (§ 4.1.3), la susceptibilité orbitale est proportion~-
nelle a NONV dans |'état paramagnétique. De plus, ['élément de

matrice <m|L|m'> intervenant dans X, (&q. 4.22) ne couple que

L
des états de méme spin, |'opérateur &tant purement angulaire ;
chaque demi-bande peut donc étre considérée séparément. Dans ces
condiftions, négligeant les modifications provoquées sur |'allure
générale de la courbe de densité d'états par le passage au ferro-

magnétisme, on est tenté dl'écrire

L 2 XLi
XFerro.= N Nv‘ - (Nof Nv+ ¥ No+ Nv¢)
lpara
L L Nga (2 gy * g o-ngy)
ou Ferro.” 2" %para. "Tho s )(10=n. =) |4.28]
. P : d+ Nd+ dt "dy

= i A 1A
N4+ ou + No+ ou + représente le nombre d'électrons de la

demi-bande 3d+ ou +,

D'une maniére analogue, on peut utiliser les calculs
4
de Place et Rhodes(’“Z]) (figures 4.1 et 4.2) donnant X en
fonction de EF' et on peut estimer que
L - DX B v LX) |4.29]
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Les deux estimations, éq. |4.28| et |4.29|, permettent de chiffrer
la contribuftion orbitale & la susceptibilité dans |'état ferroma-
gnétique, mais, bien entendu, ne constituent pas en elles-mémes

. N ,H
une réponse au probléme posé .

4.2.4 - La susceptibilité de Pauli des électrons 3d dans

|*état ferromagnétique doit &tre calculée en fenant cmpfghdu

découplage en deux demi-bandes de spins opposés.

Pour représenter la bande 3d @ 0 K, prenons un modéle
o le bas de chaque demi-bande est considéré au zéro d'énergie
(figure 4.3).

A E
Soit EF ['énergie de Fermi
E
B+ dans |'état paramagnétique et
N
‘ EFG ['énergie de Fermi de la
|
Er |4E demi-bande ol(o= 4 ou ¥)
d n(EO) est la densité d'état
d'énergie E.
Le moment M est donné par
e S >
n(EY) n(E4)
Figure 4.3 : Cas d'une bande plus qu'ad demi-pleine.
| Era [EF
M _ 0 - -
el n(E,)dE = n(E,)dE |4.30]
B E E
Y F Fé
(4.46) . . s
Place et Rhodes ont dernierement calculé l|la susceptibi-

lité orbitale des métaux cubiques dans |'état ferromagnétique,
d'une part en considérant chaque demi-bande séparément

(comme dans éq. 4.29) et d'autre part en tenant compte de
I'hybridation des bandes s-p-d. Ces résultats figurent dans

tes tableaux des figures 4.5 et 4.6.
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Par rapport a |'état paramagnétique, la variation

d'énergie du systéme est donnée par
W= W, + W, + W [4.31]

ot W o représente |'énergie d'inferaction entre électrons et

Er
6]
W= En(E _)dE l4.32]
ag g
(o EF
. . . AW .
Le systéme est en équilibre si Y 0, soit
aW, dEL, . 3W,  dE., ) BW_ . 4.33]
5E., oM 5., M oM
W
t & =
or dlaprés |4.32] =T Epy NCEL) |4.34]
Fo
et d'aprés éq. |4.30]
M aM
=2y, n(E_ ) ef = - 2y, n(E_ ) |4.35]
°E ., B Ft 3E, B Fé
[ Yéquation 4.33 devient
o _ FFrTtRe  Meoe 4. 36]
oM 2up oM - )

Cette relation fixe les valeurs des niveaux de Fermi en fonction

de |'énergie d'interaction e - e.

Dérivons une nouvelle fois |4.36]

2
32W - 1 - 1 (BEF"“ - aEF4') + 3 We-e ]4 371
aMZ XS ZuB oM aMm 8MZ
On obtient

2

27w
1 1 1 i e~e
— = ( + ) o+ |a.38]
XS 4U2 n(EF¢) n(EF¢) aM2
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Cette relation donne la susceptibilité de Pauli XS du

métal ferromagnétique et de plus constitue la condiftion d'exis-

(4,24)

tence du ferromagnétisme développée par Stoner et discutée

par shimizut4+2?) | 'équilibre de M est obtenu par éq. [4.36],
et pour étre assuré que |'énergie est minimum, on doit avoir
BZE

> 0, c'est-a-dire X, > 0 (éq. |4.38]).
BMZ ’ S

Les Interactions d'échange entre électrons de spins
opposés peuvent &tre représentées par un champ moléculaire
aM = anuB(n est défini par éq. l4.30]), et donc par une énergie

d'infteraction

1 2 1 2 2
we-e = - = a M7 = vl an uB |4.39!
3 ‘«ve
d'ol : —_2 = - &
BMZ
D'aprés éq. |4.36] et l4.39], |'énergie de découpiage des deux
demi-bandes s'écrit
ME = E_, - E_, = 2u’ an l4.40]
F 4 Fy B .
LYéquation |4.38] devient
u2
YE - % (E‘ - . (é - - %E la.41]
3 it ) R i
(4.26)

Stoner a proposé d'écrire le champ moléculaire en fonction
d'une température caractéristique 6' et de |'aimantation relative
% (N est le nombre total d'électrons ou de trous de la bande,

selon u'lelle est moins ou fus qu'd moitié remplie)
q p q

=

e!
u

|

aM = |4.42]

n
N

o

Dans ces conditions, on a

n
2ko! N

>
m
N

U=
B | | ko
ef T 7 [n(EFf) Y RTE )J TN |4.45]



(4.,27)

Cette écriture donnée par Wohlfarth a conduit certains

(4.28)Y(4.29) .
auteurs a

de grossiéres erreurs, prenant systémati-
quement N pour le nombre fotal d'électrons de la bande (alors
que dans le cas du fer, du nickel et du cobalft, N représente -le

nombre de tTrous).

Par suite de |'hybridation des bandes s et d, on peut
faire intervenir dans We-e un terme d'interaction d'échange

s—d(4'30) bien qu'il soit difficile d'en déferminer ['importance

Hodges et a!(4‘3]) en tiennent compte, en particulier dans le

cas du nickel. Le calcul de la structure de bande du nickel ferro-
magnétique effectué par ces mémes auteurs montre clairement que
['hybridation s-d peut la ftransformer de maniére significative

et de plus modifler la répartition des électrons (voir égale-

menT(4'32) ot (4.52)).

4,3 - LES RESULTATS EXPERIMENTAUX

4,3,1 - Les mesures anTérieuresek
La premiére fentative pour mesurer |a susceptibilité
superposée du fer et du nickel avait permis a Kapitza en 1931(4')3)
d'affirmer gue |'augmentation du moment dans un champ pulsé de

250 kOe était infériesure & 1 % (résolution de sa mesure), ce qui

constitue déja une bonne valeur approchée. |l faut attendre

1955(4'34), mais surtout 1966-67 pour voir apparaffre un regain

d'intérét pour ce fype de mesure. Trois équipes publiaient alors
des travaux d'un intérét inégal

(4.28)

- Freeman et al u M.l.T., dans un champ de 150 kOe prodult

par une bobine 3 eau, appréciaient la susceptibilité du fer
54 K : X < 280.107° et celle du nickel X, < 70.107°.

- Herring et ai(4'33), dans une bobine supraconductrice et avec

un principe de mesure identique au ndtfre, ne sont pas parvenus

a comprendre et &liminer !'influence de l'environnement supra-
conducteur sur la mesure : les susceptibilités obftenues sont

* ey
lorsque |'unité n'est pas précisée, les susceptibilités sont

données en u.e.m./mole/Ce.



63,

en effet trés importantes et difficiles & interprétfer

800.107% (a 145 K)

X R
Fe—Sn4 q

Xy 370.107% (3 4 K).

- En champs pulsés, et avec la technique de mesure décrite au
§ 2.1.1, Stoelinga' 7*°%) & obtenu a 4 K

>
1]

231(% 15).10°°

Fe
et -6
Xgi = 129(L 10).10 7.
l
Enfin, en 1969, |'équipe du M.l.T.(4'29), aprés avoir
amélioré la précision de leurs mesures (3 a 5.10"% sur 1'aiman-

tation), obtiennent & 4 K :

305(% 9).10°°

>
it

et 6

>
i

110¢Y 7).10°

La grande plage de champ magnétique disponible au M.l.T. (150 kOQOe)
ou en champs pulsés (200 kOe) compense en partie la précision

moins grande des mesures comparée & la nbtre.

Rappelons ici les résulfats obtenus & 4 K sur les mé -

taux 3d étudiés au cours du présent travail

Xeo = 266 (% 2).10'6
Xyi ° 114(% 2).10“6
Xpg = 265(% 2y.10°¢,

Nous évaluons dans les § suivants les différentes contfributions

analysées au § 4.2.

4.3.2 - Le diamagnétisme des couches complétes et la

susceptibilité des électrons 4s

Z 6 2

- avec une configuration 152 257, 2p°, 3s7, 3p6, on obtient

(6q. |4.14] et REF.(4.7))

2

S?a ~ 4001078 XM - C 320070 5 x89 - - 36,1070,

X : dia »
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- On a une valeur approchée de la susceptibilité des électrons
4s (éq. 4.26) en supposant gue Nge = 1. Prenant comme valeur

de la densité p= 9.0 pour Co et Ni et 7,9 pour Fe, on obtient

XFe N 4,6.10_0 Ni

6 Co -6
4s ‘

Xyl v 4,3.1070 5 X 20 4,510

- Compte tenu des erreurs d'estimation faifes sur les autres
composantes de la susceptibilité, nous estimerons que
X .+ X est négligeable pour ces métaux.
dia 4s gty P

4,3.3 - La susceptibilité du fer (voir figure 4.4)

Le tableau de la figure 4.4 résume les données de dif-

férents auteurs & partir desquelles la susceptibilité orbitale
et la susceptibilité de Pauli ont pu &tre calculées.
(4.12)

- Les premiers travaux de Wood en 1962
(4.37)

ont été repris par

Cornwelill et Wohlfarth ta méme année
(4.38)

puis corrigés a
nouveau en 1964 il font appel & la méthode A.P.W.

(Augmented Plane Wave).

(4.39) 4 4a-

- La courbe de densité d'état donnée par Shimizu
duite de maniére expérimentale & partir des mesures de chaleur

s v ®
spécifique

- La méthode self-consistante adoptée par Wekoh et Yamashi*a(4'40)

semble &tre plus rigoureuse pour déterminer la structure de
bande du fer dans |'état ferromagnétique : mais étant donné

que la structure d'une demi-bande n'est pas identique & celle

de |'autre (la largeur de bande en particulier n'est plus la
méme), on ne peut plus définir de décalage des énergies de Fermi

AE = E et par suite, les calculs de XL et XS a partir

Fe ~ Fry
des éq |4.29] et |4.41] ne peuvent se faire.

* Yasuil et Shimizu(4'45)

ont publié ftout récemment le résultat

de leurs calculs de XL et Xg du fer dans |'état ferromagnétique.
Ces valeurs, trés éloignées des valeurs expérimentales et de
celles que nous calculons, sont ajocutées au Tableau de la

figure 4.4.



Le calcul de la susceptibilité orbitale X, es? effectué 3

partir de la courbe établie par Place et Rhodes (figure 4.2)

et des équations |4.28| ou |4.29], en adoptant pour valeur de

6

. P : L -
] o . = B D =
EF dans |'état paramagnétique : EF 5,2 eV, avec Xpara 110,10 7,

L'accord entre la susceptibilité expérimentale et les diffé-
rentes susceptibilités calculées est relativement saftisfaisant
(figure 4.,4) : 11 faut cependant remarquer que les écarts sur
les différentes valeurs de XL sont compensés par des écarts
opposés sur les valeurs correspondantes de XS; ce qui illustre

la méconnaissance de la structure de la bande 3d.

4,3.4 - La susceptiblilité du nicke!l (voir tableau de Ia

figure 4.5)

La courbe de densité d'état obtenue par Flefcher(4'13) pour

Ni paramagnétique a été utilisée par Place et Rhodes pour

tracer la courbe XL(EF) (figure 4.1). A EF = 2,57, on obtient
pour le nickel X = 85.10“6 ; une évaluation trés proche
(88.10—6) est foﬁi;?e par Mori(4'20) 3 partir des mémes données.
On peut reprocher & la courbe de Fletcher d'étre trés étroite

il estime la largeur de la bande 3d & 2,7 eV, alors qu'on

adopte plutdt 4 eV & |'heure actuelle. Ceci entralne certaine-
ment des valeurs surévaluées pour la susceptibilité orbitale

telle qu'elle est calculée par Place ef Rhodes™ .

(4.31) (4.41)

Les calculs de Hodges et al et Connolly sur la

structure de la bande 3d du nickel dans |'état ferromagnétique

(voir également réf. 4.52), conduisent & ne pas négliger la

Ceci ne paraft pas confirmé dans la derniére publication de

(4.46)

Piace et Rhodes oti ils ont abandonné la référence a

Fletcher pour adopter la courbe de densifté d'états calculée

(4.47)

par Burdick (pour Cu) et la largeur de bande obtenue

par Wakoh<4'48) (4 eV) : les valeurs de X restent pratique-

ment inchangées.
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densité d'états n(EF+). La demi-bande 3d n'est pas parfaite-
ment remplie et la susceptibilité de Pauli Xg ntest plus nulle,
comme dans le modéle de Fletcher. Les valeurs du décalage AE
des deux demi-bandes citées dans le tableau de la figure 4.5
sont données par les auteurs et permeffent de calculer XS'
Hodges et al ont eux-mémes estimé XS en tenant compte des
interactions s=d, leur valeur (52.107%) est trés proche de la

notre (55.10°°).

4,35 - Suscepfibilité du cobalt (voir tableau de la

figure 4.6)

Les calculs relatifs & la densité d'états du cobalt
sont moins nombreux que pour le nickel et fe fer : cifons ceux de
Georges efT Thomson(4‘42) qui considérent que n(EF¢) = 0, donc

X. = 0, et ceux de Wong, Wohlfarth et Hum(4'43) ou de Wakoh et

S »
Yamashi+a(4'49) qui conduisent & une (faible) suscepfibilifté de

Pauli.

Une certaine incertitude pése sur le décalage des deux
demi-bandes : Wakoh et Yamashita estiment que leur propre valeur
AE = 1,71 eV est sans doute trop importante et doif étre ramenée

prés de la valeur expérimentale 1,19 eV obtenue par Eas+man(4'50),

tandis que Wohlfarfh(4’51) en comparant le critére de Stoner du
fer, du nickel et du cobalt, déduit At = 1,05 0,30 eV pour le

cobalt.

La susceptibilité orbitale peut étre estimée de la
maniére qui suit. Puisque la largeur de la bande 3d du cobalt esT
comparable & celle du nickel, on se réfere en premiére approxi-
mation & la courbe XL(EF) de la figure 4,1 ; la demi-bande 3d+t
étant pratiquement pleine, on aura XL(EF#) = 0 ; la demi-bande
3d+y étant un peu plus qu'd moitié pleine (EF+ est de plus a
(4.42) -

: on estime XL(EF¢) v 480.10

»
(6g. 29). On ne peut pas prétendre que

~n 0,8 eV du sommet de la bande 6

drod X5 (Co) v 240.107°
erro
cette estimation repose sur des données trés complétes, mais elle
permet d'affirmer que la contribution orbitale est prédominante
dans le cobalt et de retrouver avec une bonne approximation la

susceptibilité expérimentale (voir taebleau, figure 4.0).



Parmi les contributions & la susceptibilité des métaux

3d, celle due aux ondes de spin a été négligée. Pour une

substance ferromagnétique & basses températures, le spectre
dtondes de spin est trés peu excité : le réle du champ
magnétique est alors trés réduit. Plusieurs auteurs ont
calculé (et négligé dans les mémes condifions) cette contri-

bufion(4'29’4'36’4'37) (4.53)

les calculs de J. Déportes
en particulier, conduisent pour le fer @ 4 K aux valeurs

suivantes

i

" 0,3.10"6 u.e.m./g/0e pour H 10 kOe,

n 0,1.107% u.e.m./g/0e pour H = 25 kOe.



Figure 4.4

Auteurs W. &Y. Wood C. & W. Shimizu
R&f. (4.40) (4.12) (4.37)(4.3@) (4.39)
n 4,65]
oot 2,45( 71
N34 242 ]
1
Mast 0,45
n 0,45 0,9
As¥ (R
n = nt-nt 2,2 2,0 2,2 2,125
états/eV/spin
n(EF+) 1,33 0,84 0,74 1,64
n(EF+) 0,66 0, 385 0,40 0,455
eV
EF+ - EF 0,82 1,09(0,60%) | 0,82
EH - EF - 1,09 -1,63(0,91#) {-0,76
AE 1,91 2,7 (1,5 %)| 1,58
Estimations Présent travail Autres
6
10 uem/moie
Xg(€q.4.41) 69 93 (524) | 98 ge(4+29)
x (eq.4.28) | 84
]59(4.20)
xL(eq.2.29) 133 110 (142%) 131 1]49(4.46)
X, * X 202 203 (194%) | 229 245(4-20)
calcuté
(4.36)
+
X 266 2 231215
exp 305t 9(4.29)
Xdia -
X45/e-
X (4.20)
LS 10
Figure 4.4 Fer




Figqure 4.5

Auteurs Fletcher Hodges et al Connoily
Réf. (4.13) (4.31) (4.41)
‘ i
n 4 5 4,71 i
3d } 9,4 4?8.85
Ns gy 4,4 | 4,14
Ngat 0,3 ? 0,58
Nyt 0,3 ? 0,57
n=n,-n, 0,6 0,58
états/eV/spin
n(EFT) 0 0,33 0,16
n(EF¢) 3,0 1,66 2,06
eV
EcyEp > 0,125
Ep,~Ep - 0,08
AE > 0,2 ~OL,37 ~0,95
Estimations Présent fravail Autres
10° uem/mole
”52(4.31)
X.(eqg. 4.41) 0 55 40 <
S - \76—114(4'20)
X (eq. 4.28) | 80 82 F 5y (4.46)
4
X (eq. 4.29) | 77 48— 4504200
XL+XS w80 137 124__159(4.20)
calculé
. 129% 10(4.36)
X 116 L 2
exp. 110% 7(4.29)
Xdia. 3,2
Xas/e” 3,3
(4.20)
XLS 3- 20

Figure 4.5

Nickel




Figure 4,6

Auteurs G. et Th W. W. et H. W. et Y.
R& f. (4.42) (4.43)(4.38%) (4.09)
n 5 |
3df r8,44
Nag4 3,44 |
?
Ngot 0,28
?
n4s+ 0,28
n=n,-n, 1,56
états/eV/spin
n(Ecy) 0 0,147 0,22
n(Ec,) 1,73 1,544 0,75-1,05
eV
EoqmEe 0,95
By Er -0, 41
AE 0,91 1,3601,05%) | 1,71(1,19)
Estimations Présent +ravail | Autres
5
10" uem/mole
xg(eq. 4.41 0 23(21%) 30-40 1140420
x (eq. 4.29) v 240 129¢4-20)
XgX | 240 263(261%) 270-280 243(4.20)
calculé |
Xexp. 265
Xdia. - 3,6
X4s/e" 453
(4.20)
X, s 7
Figure 4.6 Cobalt
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5 - LE FERRITE GRENAT D'YTTRIUM

Le ferrite grenat d'yttrium est un composé ionique ol
les ions fer sont dans un état s. La premiére raison d'étudier la
loi d'aimantation d'une telle substance est de vérifier gue le
terme linéaire en champ (xH) superposé & |'aimantation spontanée
ne comporte pas les composantes propres aux bandes d'électrons
collectifs analysées au § 4. Incidemment, it devient possible de
contrdler si la présence de matériau supraconducteur , ntfapporte
pas sur la mesure une contribution dépendant du champ, qul aurait

échappé au cours des investigations précédentes.

5.1 - L'ECHANTILLON

Pour obtenir une résolution suffisante (de |'ordre de
10_5) sur la mesure du moment, il éfait indispensable d'éfudier
un échantillon de 2,5 g environ, soit une sphére de 10 mm de

diamétre. J. Mareschal, du LETI|, nous a gracieusement fourni un
monocristal,qui, & I'état brut, faisait le poids voulu ef qui, de
ce fait, n'a pas pu étre taillé en sphére. L'espace disponible
dans le porte-échantillon n'a pas permis d'orienter le cristal

dans une direction privilégiée.

L'analyse du faux d'impuretés donne approximativement
10 ppm de métaux 3d autre que le fer et 20 ppm de terres rares
dont 7,4 ppm de Nd ; de plus un échantillon de cette dimension
contient des inclusions de flux (bain de croissance des grenats)
en quantité difficile & déterminer et dont la répartition n'est

pas uniforme.

5.2 - LES COMPOSANTES DE LA SUSCEPTIBILITE

- Le diamagnétisme des ions a été calculé par R. Aléonard(5'1)

suivant la procédure exposée au § 4.1.1.

) -6
Xgia =~ 0,38.10 u.e.m./g/0e.
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- Le paramagnétisme de Van Vleck peutétre considéré comme nul

étant donné que le premier niveau excité est trés élevé par

rapport au fondamental.

L'excitation des cndes de spin entrafne une réduction de 1'ai-

mantation spontanée, que tend & compenser le champ appliqué. A

basses températures, seul le mode acoustique est excité.
Harris(B'Z) a déterminé la relation de dispersion du mode acous-
tique dans le YIG en utilisant la méthode de Holstein et
Primakoff(B'B). Une relation plus simple a été appliquée par
Walker(5'4) au calcul de la fonction de partition d'un ferroma-

gnétique. La loi d'aimantation correspondante s'écrit

MCT) _ , +3/2 F(3/2, x) 5/2 F(5/2,%)
e T TR Ty o
Yy e g1 gt
ou X T T

les F(n, x) sont les fonctions intégrales de Bose Einsfein(s'S)

et les t(n) les fonctions de Riemann.

pour de faibles valeurs de x, on a

" 5

To- M&T> = A TB/2 (1 - 1,354x]/4 + 0,56) + B T5/4(1 - 1,98x)+...
s

A 4 K, on peut limiter le développement au ler ferme car on a

B/A << 1, En dérivant, on obtient

-1/2
aM(T) 3/2 9B 1,354
5 - AT T MS ( > - 0,56).
(5.6) . .z p P
Gonano et al ont étudié par R.M.N. la dépendance en Tempé-

rature de |'aimantation des sous-réseaux du YIG. Leurs valeurs

expérimentales reportées dans le développement précédent permettent

d'avoir un ordre de grandeur des susceptibilités attendues

par exemple & 4 K et & H = 1000 Oe, x A 1,35.10"6 u.e.m./g/0e

La susceptibilité due aux ondes de spins décrolt avec Ifintensité
du champ appliqué, tandis que le diamagnétisme des ions, de signe
opposé, reste constant : on doit s'attendre & un terme xH trés

faible en champs élevés, voire négatif,
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5.3 - RESULTATS ET DISCUSSION

L'expérience montre que la variation de |'aimantation
avec le champ (figure 5.1) est continue et que la susceptibilité
différentielle (u.e.m./qg/0e), *Trés faible en champs élevés,
augmente rapidement lorsque le champ décrofit

0,15.10“6 a 5

0
2,1 107 53 10 woe

46  .107° & 2.5 kOe.
- Le diagramme du logarithme de la susceptibilifté en fonction du
du logarithme du champ app!iqué donne approximativement une
pente - 5/2. C'est pourquoi on a cherché a écrire la loi d'aiman-

tation sous la forme

M =M (1 - a/(H_+H )3/2) + xH. .
S e o i

Pour les valeurs de HO compris entre 300 et 1500 Oe x varie de
0,12 3 0,09 u.e.m./g/0e et le coefficient a de 440 a 570,
tandis que le facteur de confiance est de |'ordre de 6.10~6
(la résolution étant de 1On5) sur 32 points répartis entre

3 800 et 53 000 Oe.

Aubert a suggéré qu'une telle lo, d'aimantation pouvait

se justifier par l'effet de forme de I|'échantillon : les faces

planes sont assimilables a des dislocations & deux dimensions
(

qui entrafnent selon Brown‘z'e) une loi d'approche en 1/H3/2.

- Le développement suivant est encore plus satisfaisant car 1l
s'étend sur 44 points répartis entre 760 et 53 000 Oe

, 4 ‘ 2
M = MS(1 - 3,51/(H1+Hd) - 1,08.10 /(hi+Hd> + XHi
X = 0,11.10 ° u.e.m./g/0Oe.
Le facteur de confiance est de 8,5510"6.

On peut estimer que le terme b/(Hi+Hd)2 est dt & 1'ani-
sotropie magnétocristalline., Si l'échantillon était polycris-
tallin, le coefficient b conduirait & une constante
K = JS 1/1%2 b = 73600 erg/c.c., alors que les mesures de
Escudiert®+7) conduisent & K = 26650 erg/c.c. Evidemment, [7é-
chantillon est monocristallin et le facteur 102 peut prendre une

8
valeur trés différente.
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Le terme a/(Hi+Hd> peut éfre attribué a des inclusions

ou & des contraintes internes,

o La valeur de |'aimantation spontanée MS = 4,97 L trés nette~
ment inférieure aux 5 Mg attendus laisse supposer gue cetT
&chantillon contient une quantité importante de flux (0,6 %)
jouant un rdle d'inclusions non magnétiques dans une matrice

magnétique.

. L'effet des contraintes internes peut &tre assimiié a l'effet

(5.8)

de pressions externes : Gradey a montré expérimentalement

en champ faible que |'effet de la pression P sur du YIG poreux

entratne une variation du moment linéaire en P/H. |l semble
toutefois difficile d'expliquer pourquoi i1 existerait des
contraintes dans |'&chantillon étudié.

5.4 - CONCLUSION

Quel que soit le développement adopté pour la loi
d'aimantation du YIG, la susceptibilité obtenue est de |'ordre
de 0,1.10_6 u.e.m./g/0e. Ce résultat confirme que les susceptibi-
lités mesurées sur les métaux 3d, de 20 a 50 fois plus importfantes,
trouvent leur origine dans la présence de bundes d'électrons

collectifs.

S'il doit y avoir une influence du milieu supraconduc-
teur sur la mesure du moment, celle=-ci ne peut &fre qu'une fonction
lindaire du champ, sinon, il eut &té impossible d'obtenir des va-
riations linéaires comme sur les cristaux de fer, de nickel ou de
cobalt. Le terme linéaire en champ du YIG montre alors que cette
influence éventuelle ne dépasse pas 2 &8 5 % de la suscepTibilité
mesurée des métaux 3d. Enfin, comme la courbure de la loi d'aiman-
tation du YIG est extraordinairement continue de 760 a 53 000 Oe,
les discontinuités observées sur les courbes d'aimantation des
métaux 3d sont des propriétés infrinséques de ces substances et

n'ont aucun lien avec la présence de supraconducteur.

Cette derniére tentative de justification de validité
de la ftechnigue de mesure trouve sa place ici, car Ifexemptlte du
YIG doit effacer la plupart des objections qul subsisteraient

aprés la lecture (rébarbative, peut &fre 7) du § 2.4.
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6 - LES METAUX DE TERRES RARES : Gd, Tb, Dy

6.1 - INTRODUCTION

Pour les terres rares, les électrons des couches
externes de |'atome jouent un rdle fondamental dans le processus
d'aimantation. Leur contribution directe au moment magnétique,
dans |'6tat ordonné de la couche 4f a été mise en évidence par
Night et a|(6’1) ; elle est communément interprétée par un phé-
noméne de polarisation dti & I'interaction de Rudermann-Kittel
entre ces électrons et les électrons 4f : par exemple, a 0K,
|"aimantation 3 saturation du gadolinium atteint 7,55 Mg, se lon
ces auteurs, alors que le moment des 7 dlectrons de la couche 4f
est de 7 upg. Une forte susceptibilité différentielle est, de

plus, observée : Féron(6'2)

pour sa part estimait la susceptibi-
1ité du gadolinium & basses températures et en champ élevé &

45.107° u.e.m./g/0e.

Nos mesures effectuées 3 4 K sur les échantillons de
Gd, Tb et Dy fournis par Féron indiquent que la susceptibilité
différentielle non seulement est importante, mais varie notable-~
ment avec le champ appliqué : dans le cas du gadolinium elle passe
de 165 ( 53.107° u.e.m./q/0e entre 10 et 45 kOe (figure 6.1).
Un simple phénoméne de polarisation ne peut pas expliauer un fel

comportement,

La fentative d'interprétation exposée dans les para-
graphes suivants falt volontairement appe! aux seuls électrons
périphériaues et ignore d'autres phénoménes qui peuvent jouer
un réle non négligeable - mais Indéterming, & ce jour - (l'effet
des contraintes internes par exemple). Nos expériences (restreintes)
semblent confirmer partiellement le modéle proposé ; aussi, notre
conclusion sera prudente, car il reste & confronter celui-ci a

| 'ensemble des propriétés des lanthanides.
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6.2 - L'INTERACTION DIRECTE ENTRE ELECTRONS

On considére d'ordinaire que les électrons périphériques
des lanthanides sont regroupés dans une unique bande "de ccpduc-
+ion" et soumis, d'une part, & une inferaction de type Rudermann-
Kitte| avec les électrons localisés de la couche 4f et, dlautre
part, & une inferaction d'échange directe enfre les électrons de

la bande.

Cette derniére corrélation, difficile & déterminer, a

toujours été négligée. 11 est vrail que

1) dans le domaine paramagnétique les élecfrons de conduction
ne semblent pas participer au moment effectif déterminé 2a

partir de la constante de Curie,

i1) dans le domaine ordonné, la polarisation des électrons de

conduction peut s'interpréter a | taide de la théorie simple

de Liu(6'3) qul ne fait pas intervenir d'interaction directe,
. ' . (6.4) PP y
i11) sur I'yftrium, Gardner et al ont déduit que 1'augmen-
t+ation de la susceptibilité par les interactions d'échange

n'était que de 9 7.
Il n'est pas moins vral que

1) dans le domaine paramagnétique, I'effet de | 'échange indi-~-
rect ntest plus coopératif car les moments 4f ne sont plus
ordonnés : les incidences sur la bande de conduction ont
peu de raison d'éfre identiques de part et d'autre de la

température d'ordre.

11) dans le domaine ordonné, I'accord obtenu entre le calcul
de ta polarisation des électrons (sans interaction directe)
et les valeurs expérimentales est essentiel lement satisfaisan®

#
en raison de |fimprecision et de Ia dispersion des mesures ,

* Citons les valeurs 0,55 W (Night), 0,39 ug (Féron) et 0,16 3
0,31 up (présent travall) obtenues pour Gd a 4 K,
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1i1) les calculs effectués par Gardner & partir de la suscepti-
bilité de I'yttrium conduisent a une densité d'états au
niveau de Fermi de 3,25 états/eV/spin, valeur dix fois
supérieure & la densité d'une bande parabolique, et plus de

trois fois supérieure & celles communément admises, déduites
(6.5, 6.6, 6.7)

des mesures de chaleur spécifique ou des
calculs de bandes(6'8’ 6'9). Avec n(E) =t état/eV/spin,
on calcule une susceptibilité de Pauli Xg = 2 ué n(E) =

65.10-6 u.e.m./mole aqul, comparée & la valeur déduite des

mesures de Gardner condult & une augmentation de 130 %

et non plus de 9 ¢

Les queliques points relevés précédemment lalssent la
voie ouverte a un agrand nombre d'hypothéses. On abandonne le
simple modéle des électrons sans intferaction et on propose un

nouveau comportement dans le paragraphe suivant.

6.3 - LE MODELE PROPOSE

Nous cherchons & expliquer les deux phénoménes suivants
- dans le domaine paramagnétique (T < Tc), les électrons péri-

phériques ne participent pas au moment effectif,

- dans te domaine ordonné (T < TC), les électrons périphériques
participent au moment spontané et leur aimantation varie avec

fe champ magnétique appliqué.

6.3.1 - Schéma de bandes

Nous proposons de regrouper les électrons dans deux

bandes a caractére respectivement s et d.

- Les électrons de la bande s sont quasiment libres, la largeur

de la bande est grande et la densité d'états faible.

Les énergies d'interaction s'écrivent

a I'intérieur de la bande W - -1 o M2
ss 2 7s s
=z - M 5911
entre bandes Wsd BMSJd (négligeable)
entre bandes s et couche 41 ch = - Y MSMf(approximafion du

ler ordre).
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- Les électrons de la bande d sont beaucoup plus localisés que
les &lectrons s, la bande est étroite et la densité d'états

peut prendre des valeurs trés élevées.

Les énergies d'interaction s'écrivent

s . 1 2
L i A = e e
a I"intérieur de la bande wdd 5 Qg Md
entre bandes Wsd = - BMer (négligeable)
entre bande d et couche 4f e = - vy, M M_(approximation du
df d d f
ler ordre).
6.3.2 - Comportement en fonction de la fempérature et du

champ magnétique

A la température-d'ordre (TC), lorsque le moment de la
couche 4f apparatt, le champ moléculaire YSMf ou Yde produit dans

chaque bande un décalage des énergles des électrons a spin t et Y.

bande s : la densité d'états au niveau de Fermi dans chaque demi-

bande st et st ne varie pas de fagon notable. On peut
considérer que les électrons s présentent une suscepti-
bilité X g approximativement constanfe en fempérature et
que pour T < TC, leur polarisation fait apparaitre un

O
moment MS = xS ySMf.

bande d : on suppose que les densités d'états nd(EF¢) et nd(EF+)
passent d'une valeur négligeable (pour T > TC) & une
valeur suffisamment &levée pour qu'apparaisse, dans la

bande d, un moment spontané (pour T < TC)

La condition 3 réaliser (condition de Stoner) s'écrit

= ( + ) = a, = 0 6.1
M 4u§ n CE_. )

(cf. eq. 4.38 et suivantes)
Deux processus complémentaires peuvent éfre envisagés

pour arriver & un tel résultat

- sous l'effet du champ moléculaire, la population respec-

tive des bandes peut varier et favoriser le peuplement

(6.11)

de la bande d (voir par exemple de Chatel et de Boer )

Un comportement similaire a été proposé par Wohlfarth et

Rhodes(6'10) sous le nom de métamaqnétisme des électrons collectifs,
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- si le niveau de Fermi est au voisinage d'un minimum
de la courbe de densité détat, ou plus précisément

a

si la courbure Q—Q%El est positive et importante, le
dE

décalaqge magnétique des demi-bandes d+ et dv conduift

3 une augmentation de la densité d'état moyenne.

fa susceptibilité sera faible, peut-étre comparable a

celle de ['yttrium,

on peut supposer au'un champ moléculaire HO est suffi-
sant pour aftteindre la conditlion de Stoner [6.1] ; ta
polarisation correspondante de la bande fera apparafitre
un moment Mg. Si H est le champ appliqué et si le champ
moléculaire est effectivement Hm > Ho’ le décalage sup-
plémentaire des bandes est

BE = 2 mgla My« (H o= H) o+ H) |6.2]

Celui=-ci peut se développer en fonction des puissances
impaires de Md (&3 condition que Md/uB reste faible

devant le nombre d'électrons d), soift

3
ME = @ My o+ b My l6.3]
en se limitant aux deux premiers termes (voir par
(6.12)

exemp le Besnus ).

Par suite, on peut écrire

> ZUB ad-a ZUB H + Hm - HO
M = + 16.41
d b b Md
. Lo (6.13)
ou avec les notations de Edwards et Wohlfarth
H+ H = H
M2 = m? + 2 x n’ L |6.5]

d
Ce moment Md(H), faiblement ferromagnétique se super-

pose au terme de polarisation Mg de la bande d.

6.4 - ANALYSE DES RESULTATS EXPERIMENTAUX

Fn fonction du modéle proposé, |'aimantation, & basses

température doit s'écrire

o , o}
Moo= My o+ MO+ X H s Mg M OHD 16.6]
On peut néagliger le terme de susceptibilité et regroupe les

+armes de

. . a)
nolarisation M? + M7 M

kil

e
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Figures 6,3 et BLi
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Figure 6.3 : Terbium ronocristallin. Loi d*aimantation (voir le texte)
) et points expérimentaux.

¢ F's

: DYSPROSIUM 4 K

z

o

— ~

< o -

o

z

<

2

21 4
o CHAMP MAGNETIQUE INTERNE CE
S ' 10000 ' 20000 " 30000 ' 40000 T

Figure 6.4 : Dysprosium monocristallin., Courbe d'aimantation
expérimentale.



77,

L'analyse de la polarisation MO obtenue expérimentale-
ment n'est pas facile. Nous n'avons pas parlé jusqu'ad présent
de |'inferaction antiferromagnétique résultant du mélange possible
entre les orbitales localisées 4f et les électrons périphériques.
la situation du niveau de Fermi, entre les états occupés et vides

de la couche 4f, entraftne une probabilité d'absorpfion des élec~

trons de bande par les états vides 4f+ et une probabilité d'émis-
sion des électrons 4f+ vers la bande. De Gennes(6'14) a traité
ce probléme en termes de niveau lié virftuel ; Watson et 33(6'15)

estiment aue ce phénoméne se produit essentiellement pour les
&lectrons & caractére p ou f (possédant une symétrie d'inversion)
de la bande. A partir de certalnes propriétés physiques (point

de fusion, chaleur de sublimation), Gschneidner(6']6) a effecti-
vement montré que les électrons des couches exfernes des lan-
thanides présentent non seulement un caractére s et d, mais é&ga-
lement p ou f dans le schéma de bande proposé. Leur présence se
manifestera par une réduction de la polarisation Mo’ voire une

polarisation alobale négative.

Nos données expérimentales sont limifées aux courbes
d'aimantation obfenues & 4 K sur le gadotinium dans la direction
¢ et dansle plan de base (fiqure 6.2), sur le ferbium (axe b)

(figure 6.3) et sur le dysprosium (axe a) (fioure 6.4},

Les courbes de Gd et Tb ont pu étre analysées par une
méthode de moindres carrés, & partir des équations |6.5] et

|6.6]. Les résultats sont résumés dans le tableau suivant.
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M = Mf + Mo + Md(H)
H+eH =H
2 2 Z m o
avec My = m" + 2%, m 3 l6.5]
Gd axe ¢ Gd Tb axe b
plan de base
M4f He 7 7 9
Mo Mg 0,16 0,16 v 0
mooug 0,15 0,15 0,22
-6
xox10 uem/q 199 207 105
H - H a0 A 0 a 0
m o)
facteur de 5.107% a.1074 3.107%
conflance
p lage de
champ 18 3 46 kOe | 20 & 46 kOe 18 & 43 kOe
analysée
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Il n'a pas été possible de déterminer les paramétres
de la courbe du dysprosium avec la méme procédure. Mais le pro-
bléme est, sans doute, d'ordre purement mathématique : la méthode
des moindres carrés ne donne pas de résultats satisfaisants peut
5tre en ralson des valeurs plus faibles de la susceptibilité
différentielle. On remarque cependant sur la figure 6.1 que la
pente de log %% en fonction de log H est voisine de -1. Ceci
lalsse entendre cue la susceptibilité varie en fonction inverse
du champ. Ce comportement n'a rien de surprenant : la dérivation

de la formule |6.5] conduit en effet 2

dH

HM‘“‘L"
V XO

(o3

H
d

|6.7]

=
=

7

Dans la mesure ol Md varie peu avec H (c'est-a-dire en champs

intfenses), on peut écrire

3
an " am M |6.8]
arr - * S SR ’
M o]
d
La susceptibilité varie donc en fonction inverse du champ, ce aqui

conduit le moment & &tre proportionnel au logarithme du champ.

De telles lois d'aimantation sont certainement loin d'étre excep-
tionnelles : nous les avons rencontrées dans les alliages fer-
aluminium dans la zone de concentration ol le ferromagnétisme
disparaTT(6'17) ; pour les faire apparaftre, il est cependant
nécessaire de mesurer ('aimantation avec grande précision,
puisau'elles se manifestent lorsque la variafion relative du

moment est faible.

6.5 - DISCUSSION ET CONCLUSION

- Parmi les résultats du tableau précédent, on remarque que la
diminution de la polarisation MO du terbium par rapport a2 celle
du gadolinium est compatible avec !'augmentation du nombre
d'électrons p-f qui, d'aprés Gschneidner(6']6) passent de
0,4 (6d) & 0,8 (Tb), entrafnant une polarisation négative

plus importante.

-2

- Les valeurs de la susceptTibilité Xq (3,2.10 u.e.m./mole/Ce
pour Gd et 1,7.10’2 u.e.m./mole/0e pour Tb) sont comparables &
celle obtenue (& 0 K) sur Zan2<6'13) (2,2.10“2 u.e.m./mole/Ce)

qui est l'exemple type du comportement faiblement ferromagnétiaque.
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- On peut &tre surpris d'obtenir R H, v 0. Ce résultat signi-
fierait cue le champ moléculaire a exactement |'intensité néces -
saire pour que la condition de Stoner soit safisfaite. Que se
passe-t-il si la température croft ? Ce point n'est évidemment

pas tré&s encourageant pour la crédibilité du modéle.

- On a une valeur approchée du coefficient d'échange entre élec-
trons d, en prenant pour la conditicon de Stoner (eg. 6.1) une
denslté de 1 état/eV/spin

1 . AE kot
alors o = — solt =— = e

> T = 0,5 eV (cf. eq. 4.40 ef suivantes)
ZuB

-

Cette derniére valeur est comparable & celles obtenues (0,3 a
0,4 eV) pour les métaux de transition 3d (cf. tableaux des
figures 4.4, 4.5 et 4.6) et pour ZnZr, (0,35 evy (6130

- On s'est longtemps &tonné du signe de |‘'anomalie de dilatation
des terres rares a la fempérature de Curie TC et du sens de
variation de TC avec la pression. On sait que BarThotin(6'18)

a expliqué ces phénoménes & partir d'effets magnétostrictifs.
Les terres rares rejoianent sur ces points les substances fai-
blement ferromagnéticues pour lesquelles VYohlfarth a montré que
| Yanomalie de dilatation en volume ABM devalt étre négative et

{iée & la variation de TC avec la pression par la relation

aTc .ABM

< 2
3P “~VM2\ Xo Te 6.9
00 :
ol M__ représente |'almantation en champ nul & 0 K.
En admettant que tous lesproblémes liés a |'ordre ma-

gnétiaue de la couche 4f des terres rares sont intimement dépen-~
dants du comportement des &lectrons périphériques (et non seule-
ment de leur présence), on a tenté d'appliquer la relation 16.9]
au gadolinium en prenant pour ABM la valeur obtenue par Bozorth
et Wakiyama(6'19) sur échantillon polycristallin

(BABM = AuM = -14.10—6/K) et pour Xq la valeur expérimentale
déterminée ici, on obtient
BTC
3P

- 1,6 K/kbar.

(6.20)

La valeur expérimentale de Bloch est de -1,56 K/kbar.



L'application osée de la relation |6.9] suppose une
corrélation intime entre les propriétés de la couche 4f et celles
des électrons périphérigues. Falicov ef Goncalves da Si!va(6‘21)
ont derniérement émis une théorie ftrés simple pouvant expliguer
fes différents arrangements de la couche 4f (ferromagnétiaue,
antiferromagnéticue ou en hélice), uniquement en fonction dleffets
de corrélation trés importants entre électrons périphériques

(3 caractére f) et d'une hybridation entre couche 4f et la bande.

Ce point de vue peut présenter une nouvelle voie dans
la compréhension des propriétés magnétiques des lanthanides et
nos mesures lui apportent peut-&tre un support expérimental.
Cependant, avant de poursuivre | "interprétation de la variation
du moment en termes de bandes, i! est maintenant nécessaire de

prouver que le rdle des électrons périphérigues est primordial.
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7 - CONCLUSION

Sur le plan technologique, notre Travail aura permis
de comprendre 1'influence du milieu supraconducteur dans la mé-
thode de mesure des aimantations par induction, phénoméne auquel
nombre de physiciens se sont heurtés jusqu'ad présent. Nous avons
réussi & améliorer d'un faciteur supérieur & 100 la précision
relative des mesures et & automatiser la séquence des opérations.
Ces performances ont déja amené plusieurs laboraftoires & se dover

d'un tel appareillage.

Avec les résultats expérimentaux obtenus sur les métaux

3d, il a é6té possible de déterminer avec une bonne précision les
di fférences d'énergies d'anisotropie magnétocristalline ef
|'anisotropie de |'aimantation entre les axes cristallographiques.

Les lois d'approche & la saturation ont pu éfre étudiées dans
une zone de champ ol la variation du moment étalt impossible &
détecter jusqu'lalors ; elles ont permis de mettre en évidence un
champ seuil ol une discontinuité apparaflt dans la susceptibilifZ
di fférentielle : ce phénoméne demeure inexpliqué. Les suscepti-
bilités mesurées sont en bon accord avec les valeurs calculéos

4 partir des caractéristiques des bandes : la contribufion due

au paramagnétisme de Pauli et celle due au paramagnétisme orbital

sont d'importance comparable.

La grande variation observée sur la susceptiblité
di fférentielle des métaux de terres rares nous a conduit & pro-
poser un modéle ol les électrons de conduction sont faiblement
ferromagnétiques sous l'effet de leur interaction avec le moment
,

de la couche 4f. || reste & confronter ce modéle avec |'ensembl2

des propriévés des lanthanides.

Au cours de ce travail, nous avons voulu confronfer les
propriétés magnétiques des électrons,3d en particulier, avec ies
schémas de bandes calculés par ailleurs. La mesure de |'aimentzricy
macroscopique est une des données expérimentales accessibles, mais
nous sommes conscients des limites de |'information qu'elle

apporte dans ce domaine.
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ANNEXE I

LES DIFFERENTES METHODES DE CONVERSION ANALOGIQUE-NUMERIQUE

POUR LA MESURE DE TENSIONS™

l-1 - La méthode potentiométrique et la méthode par approxima=-

+ions successives.

|-2 - La conversion tension-temps "simple rampe" et "double rampe".
-3 - La conversion tension-fréquence.
-4 - Les méthodes dérivées.

Les méthodes "potentiométriques", "par approximations
successives” et "simple rampe" se raménent & une méthode d'oppo-
sition (ou méthode de zéro) : on ne connait la valeur de la
tension d'entrée Vo qu'd |'instant précis ol I'équilibre est
atteint entre Ve et une Tension de référence Vréf.' Bien que ces
méthodes, par ce fait, ne se prétent pas & une mesure de flux
nous les décrirons briévement pour donner une vue d'ensembfe des

principes de conversion analogique-numérique.

I-1 - LA METHODE POTENTIOMETRIQUE ET LA METHODE PAR APPROXIMATIONS

SUCCESSIVES

=

La technique employée est trés semblable & celle des
potentiométres classiques. La ftension inconnue esf? comparée suc-
cessivement & une suite de tensions de référence échelonnées

généralement en séquences binaires (8421). Celles~ci sont par

#* \ e s o= . ~
Cette annexe s'adresse au lecteur non initié ; elle doit étre

considérée comme un point de départ pour une meilleure compré-
hension des techniques,dont |'évolution ost continue ‘



exemp le obfenues aux bornes dfun diviseur de tension de préci-

sion. La figure I-1 représente un schéma simplifié de |'appareil.

Sources de référence

centaines dizaines unités
8] J4] 21 | RN N NENEEEE
01 10§ 10 Oi & i4 12 {1
01 0] |0 0 01 0.1 10] {0 8l 14 12 1
L l Plor - MR L _‘_} N
{ 1] 1] il’ &L“’% 1 ) @_‘L
B I A N S o 4
O‘-gx\()\ 0 0™ &%fg\ 0 ” %\ VR 3\ IProgrammeur
s
|
Y
! \\ [}
> A
L
T
/
‘ \-R.\ . \
\/ \ \
“entrée \
e,
=
fioura 1-1 M&thode rotentionmétrique
A 1'etat iniviol, les interrupfteurs de commutavion des
sources de référencse sont tous ouverts.

Lorsqu'un ordre de mesure est donné le programmeur

commande |'enclenchement de la source dc référence la plus élevée

(800 mv, par excmplo dans le cas de la figure).



Liamplificateur de comparaison A envoie au programmeur

|Yinformation

Vo2V .. ou Y _ g V

e rét. e réf.
Si Ve > Vré# = 800 mv, le programmeur enclenche 800 + 400 mv,
Si Ve < Vr’f -~ 800 + 400 mv, il enclenche 800 + 200 mv.

i

Le processus sc poursui® einsi G2 S ite, d'une décade 3 un

[

[OY

a 1

-

u
autre, jusqu'a obtenir lTéquilibre Vv =V

. mité pr
e rét. P

S.

L'état O ou 1 des interrupteurs associés a chague source
de référence est alors décodé en décimal et affiché sous forme

numérique.

Cette méthode potenticométrique est lente car le nombre
de commutations est grand avant d'obtenir I'équilibre. Le temps

de mesure peut atteindre 500 msec.

Dans la méthode par approximations successives, I Pampli-
ficateur ds comparaison na so contente pas de fournir au pro-

£

2. e rer.
programmeur comautte 1'dchelon du pont correspondant & la fon-

rammeur |'informotion VLTV .. mais V_ -V . = AY, et le
s} "~ r‘q- *

sion immédiatemont inférieure & AY. On congoiv que de cette mo-

nidre le nowmbre do ceormutations soit plus faible 21t que le

@

temps de mosure puicse é1ro remend & 10 mgac.

N
a

4]

Les appareils utilisant ces méthodes de mesure sont Tres

sensibles aux bruits et aux signaux parasites superposés a la
tension & mesurer : les informations fournies par | tamplificzron-

»

de comparaison sont perturbées ot conduisent & des mesures erio-
+res a l'entrée rédult ces erveurs mais

nées. Li'utilisation de Til

ralenti®™ considérabiomony {2 cadance de mesure en raison de leur

temps de réponse.

|-2 - LA CONYERSION TENSIOM-~-TEMPS

le principe des mé&thodes "simplo rampe' ou "double
3

rampe" consiste a convertir la Tension & mesurer en un intervalle
de temps qui lui esft proportionnel ; cn dernier est alorc mrmn-?

par un compteur et affiché.



|-2-1 - La conversion "simple rampe"

Le schéma de principe esT i1lustré sur les figures 1-2

et 1-3.

- N
o - = ?
- Ve Ve 07 compteur
] {\ |
g
D ‘
A o
générateus Vr comparateurs [ porte
de SN \ _}r
rampe 1=
P v L
f\
V=072 AN
_ "~ lgénérateur
Fq ) fréquence
- é&talon
77
Figure |-2 : Conversion "simple rampe', schéma de principe.
Un générateur de "rampe" fournit une tension croissant
linéairement dans le temps, qui esT appliquée a |'une des entrées
des comparateurs A et B. Au temps T = 0 de déclenchement de la

mesure, la tension de rampe Vr est négative. lLorsque Vr atteint
le potentiel zéro, le comparateur A fournit une impulsion qui
ouvre une porfe électronique ; {orsque Vr atteint la valeur de
la tension d'entrée V, 5 mesurer, le comparateur B délivre une
impulsion qui ferme cette porte. L'interval le de temps pendant
lequel la porte est ouverte est donc proportionnel a la tension
inconnue Ve' Pendant |'ouverture de la porfte, des impulsions
provenant d'un générateur de fréquence &talon sont comptées et

jeur nombre est une mesure de la tTension inconnue.



r
v
e
(a(?“)e
° 7 +
Ftl > impulsions de porte
I3y -l—
lt{ EERER }it]’ | | impulsions comptées
A A é\ e
| g porte fermée
porte ouverte

début mesure

; _z : Conversion "simple rampe".
Figure p p

La construction des converfisseurs "simple rampe' a
|'anvantage d'étre aisée, mals la précision relative ne dépasse
pas 5.10-4 de la lecture. De plus en présence de bruit, !'indica~
tion peut &tre erronée car |'instant de cofncidence entre la

rampe et la tTension d'entrée est alors mal défini.

|-2-2 - La conversion "double rampe"

Cette technique infroduit fa notfion de temps dféchan-
tillonnage : la mesure de la tension se fait sur un "échantilton™
prélevé a l'entrée, mis en mémoire par une méthode d'intégration
et transformé en intervalle de temps. Le résultat de la mesure
ne correspond plus comme précédemment & la valeur de la fension
d'entrée & un unique instant, mais dépend de la somme des infor-
mations contenues dans |'échantiltlon préleveé. On congoit que le
résultat constitue une valeur intégrée de ('information d'entrée

contenue dans |'échantillion.



—

Référence |

ampli. intégrateur -6 .

Détecteur
de zéro

mesurer Ve est appliquée a

teur (figures |-4 et 1=5).

sortie V_ est
s

vV =
S

ou V_ =

<< ;UI_J
(@]

0
er

]
) | Porte 1 T
A —
énérateun ) ' ' ”
de “\\\ﬁ~a—uCompTeur e Détecteur
§ re = v de temps T
réquence 3> < 3 1
étalon __1Porte 2 TZ
Figure 1-4 : Conversion '"double rampe'. Schéma de principe
Pendant le temps d'échantillonnage T1, la tension a

|'entrée d'un amplificateur intégra-

Au bout du Temps T1 la fension de

dt

VS est la mesure de I'intégrale de V_ sur le temps d'échantil-

fonnage. On est ramené & la mesure de Vs' Le procédé est alors

semblable & celui

rampe".

utilisé dans la méthode de conversion "simple

La tension inconnue Ve est remplacée par une source

de tension de référence V_,. , de signe opposé a V, & l'entrée

de | 'tamplificateur

intégrateur.



géé xTy 1-7
détecteur ) L 2 VRéf.
de temps T:m) ’
Porte_l
détecteur | 1
de zéro ' %
Porte 2 I
impglsions o
aénérateur ||| [ [|[IHLLLHTH L
fréguence
étalon
Compteur
& AN # =
0 9999 0 'V x10000
5 (=V_ avec V_,, =10000)
RG § e réf.
Figure !=5 : Conversion "double rampe'.

La tension de sortie décrit alors une rampe négative

ot v
L ( V. 4t ou v (+) = —&f (4ot ) car v _, = Cte.
RC ff rét. s 1 réf.

RC

L'intervalle de temps T2 = +2—+1 pendant lequel \/S passe de la
v
valeur inifiale : ﬁ% T1 3 la valeur zéro est proportionnel a Ve

1
(ou J Ve dt+). En effet au temps t, on peut écrire
0

Ve.T1 v ¢ .T2 Ve ( T1 = Cte
= fFet. d'ol T, = x T, ~ V car.
RC RC 2 Vo, 1 e \
réf. L vV = Cte
réf



Pratiquement la mesure des temps T1 et T2 est faite a
|'aide d'un compteur relié & un générateur de fréquence étalon,
par |'infermédiaire de 2 portes. Ces deux portes sont commandées
alternativement par un détecteur de tTemps T, associé au compteur
et un détecteur de zéro associé a | 'amplificateur. Ce Type de
voltmétre devrait s'adapter tout & fait aux mesures de flux, a

condition que

- la variation de flux se produise en un Temps T o< T1,

- |'utilisation de filtre & l'entrée ne soitf pas

indispensable.

Or +tous les construcfeurs ont prévu un temps T1 de 1'ordre de

10 34 100 msec. alors que dans le systéme de mesure emp loyé, il

est nécessaire dl'avoir T > 1 sec. Seule la réduction de temps
d'intégration a été prévue, dans certains modéles a tiroirs
interchangeables ; I'allongement de celui-ci nécessite la trans-
tormation des tiroirs correspondants., Quant auX filtres, ils
deviennent indispensables & bas niveau, en raison de la médiocrité

de la réjection du bruit de mode série.

En conclusion, les voltmétres dont le principe de base
repose sur la conversion tension-temps "double rampe", permettent
aprés modification de la base de temps, les mesures de flux de

haut niveau.

}-3 - LA CONVERSION TENSION-FREQUENCE

La méthode consisfe & convertir la tension a mesutrer

\/e en une fréquence f qui luli est directfement proportionnelle
2] . dn
f=xVe = 9%

dn étant le nombre d'impulsions fournies pendant 1'intervalle

de temps dt.

En supposant admis le fonctionnement de ce convetisseur
tension-fréquence, |'intégrale de I3 tension dlentrée Ve sur un

intervalle de femps T s'écrit alors

f’T /T fT

-0



Cette intégrale estproporfionnelle au nombre N dfimpul-

sions fournies par le convertisseur. Le principe de fonctionne~-

ment du voltmétre utilisant un convertisseur tension-fréqguence
sera trés simple (figure 1-6).
{ i
— convertisseur impulsions = l compteur
R p— . - - N Ly H
e s tension-fréquence '\ " +i¢ Porfe‘
A —
===_
=
base de Temps
L
quartz j(// J\ fréquence éfalon
inTerne‘ ‘ externe
Figure |-6 : Voltmeétre 3 conversion tension-fréquence.

Schéma de principe.

Une base de temps commande la fermefure d'une porte
situde entre le convertisseur et le compteur ; elle est pilotée
soit par un quarfz inferne, soit par une fréquence étalon externe ;
la fréquence duquart interne est telle que la base de Temps
commande |'ouverture de la porte pendant un temps d'échantillon-
nage T judicieusemen? choisi, pour apporfer la meilleure réjectior
du bruit possible (T est muitiple ou sous-multiple de la période
du réseau). L'utilisation d'une fréquence &talon externe permef¥

d'obtenir un temps d'échantillonnage que lconqgue.

Considérons maintenant le schéma de fonctionnement du

convertisseur tension-fréquence (figure 1-7).
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Figure I=-7 : Convertisseur tension=-fréquence.

Schéma de principe.

Supposons que la tTension a mesurer Ve soit continue.
Celle-ci est appliquée & I'entrée d'un amplificateur infégrateur,
la tension de sortie VS évolue linéairement dans le temps avec
une pente proportionnelle a Ve(figure |-8). Lorsque cette rampe
atteint le niveau Vréf. celle-ci est mise en forme et appliquée
3 |'entrée de |'intégrateur. La durée et |'amplitude de cette
nouvelle impulsion sont telles que la tension de sortie \lS soit
ramenée en un temps trés court au niveau zéro. Le cycle se répéte,
avec & chaque coTncidence de VS au niveau Vréf.’ production d'une
impulsion par le comparateur. La fréquence de répétifion de ces
impulsions est proportionnellie 3 la pente de la rampe, clest=-a-dire

4 ta tension d'entrée.

Vs A
>

sortie du ’ - l
comparateur

sortie de “} t {

| *étage de :
mise en forme ! ;

- -

Figure 1=-8 : Conversion tfension-fréquence
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Ce principe de mesure de tension permet une réjection

du bruit excellente et ne nécessite I|'emploi dtaucun filtre a

{'entrée. Comme, d'autre part, la période d'échantillonnage peut
8tre réglée a volonté gréce a | temploi d'une fréquence pilote ex-

térieure, ce type de volimetre peut parfaitement s'adapter a la
mesure du flux, donc aux mesures d'aimantations telles que nous

les avons envisagées.

[-4 - LES METHODES DERIVEES

Les méthodes de conversion analogique-numérique
analysées précédemment sont souvent transformées ou combinées
enfre elles par les constructeurs de maniére & améliorer les
performances des appareils. Il est impossible de présenter ici

toutes les solutions rencontrées sur le marché.

On peut citer un exemple typique de combinaison de

deux méthodes.

Hew let+ Packard 2402 A

Les principes de conversion tension-fréquence et d'in-
tégration double pente sont combinés dans cet appareil. |l per-
met une résolution de 10—5 a pleine échelle avec un Temps d"échan~-
t+illonnage d'une période du secfeur soit 1/50 sec. = 20 msec.

Sti| &tait constitué d'un converfisseur tension-fréquence, ce
dernier devrait pouvoir fournir 105 impulsions en 20 msec. (la
résolution étant d'une impulsion) : soif une fréquence de sorftie
de 105 x 50 = 5.106 Hz. La construction d'un ftel convertisseur
présente des difficultés si importanfes qu'on n'ten Trouve pas sur
le marché (la limite esT & 1,5 MHz). Pour détourner les difficul-
tés, le constructeur se contente d'utiliser un convertisseur

fent a 5.104 Hz ; au début de la période d'échantillonnage
(figure =9), la fension de sortie VS de |'intégrateur est nulle ;
au femps T = 20 msec., la Tension VS nfest pas obligatoirement
nulle ; elle représente une contribufion & l'inftégrale de la
tension d'entrée. On considére que chague impulsion du conver=
tisseur équivaut & 100 "impulsions réelles’™ : ellessont compta-
bilisées sur le compteur @& partir de la décade des centaines ;

et la derniére "rampe" de |'intégrateur correspond évun certain

[

nombre d'"impulsions réelles"dans la proporfion de y——— @ on
applique alors la méthode double rampe pour dé+ermigg$'le

niveau V _.
(=4
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O j t
B =
! L 20 msec
sortie du t l
comparateur ' o < ; t
75 par ex:
aénérateur ‘]!*“‘*d__.—
fréquence
affichage —
compteur -
00000
00100
00200
00300
00400
oo#0t. ... D0475
Figure 1=-9 : Hewlett-Packard 2402ZA
Pour cela, l'entrée de |'intégrafeur est connectée a

une source de tension de signe opposé a Vg o Le temps de remise a
zéro de VS est mesuré par un générateur de fréquence réglé de
telle maniére qu'il fournisse 100 "impulsions réelles" pendant

le temps de passage de VS de la valeur maximale Vréf. 4 zéro. Ces
impulsions sont comptabilisées & partir de la décade des unités

du compteur.

Cet appareil devraif permettre d'effectuer des mesures
de flux. Le constructeur n'a pas prévu la possibilité d'allonger
le temps d'intégration au-deld de 20 msec. |l est donc impossible

de |'employer dans cette version puisque la méthode de mesure

envisagée demande un Temps dtintégration supérieur a 1 sec.
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LE CALCUL DES BOBINES DE MESURE

Considérons une seule demi-bobine de mesure de Type ¢
(figure 2.18) et supposons-la symétrique. L'induction au centre
est la somme algébrique des inductions créées par les frois

&léments suivants

I bobinage principal ry RI LI
11 encoche r11 RII=RI LII
IIT bobinage de Compensafton FIII RIII LIII
p ) 'E 5T i/;f~’, T s
T LSS S A |
, S s S 4‘," S ’ /-' S /! /"/ /'/ // 4 // /// £ i
s /// ; ///// ) -’» o // -'( - -'I/,. iy ,/¢ // //’(‘://////j//;/%(//}///f’ ] § Y
4 5 |
reod
. L . 4 — - 1 e
T S Z z
”/* O

Figure t1=1

Quatre impératifs sont & respecter

i

I 'encombrement radial,
- la course d'extraction,

- la sensibilité,

le rapport des surfaces entre le bobinage principal et le

bobinage de compensation.

On impose une condifion supplémentaire pour obtenir un palier
d2
dz2

[uy]

= 0 pour Z = ZO.
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1 - L'encombrement radial (ry est Rypp) esT déterminé & partir
du diamétre extérieur du porfte-échantillon (ou de I'anti-
cryostat) et du diamétre extérieur de la bobine supraconduc-

trice.

2 - La course d'exfraction, définie par ai lleurs (§ 2.3.2) limifte

| 'encombrement longitudinal (Ly et LIII) de la bobine.

2 - La sensibilité de |'ensemblie : bobine de mesure - intégrafteur
numérique, est & choisir en fonction du probléme a traiter.
Par exemple, avec les dchantillons dont nous disposons
(> 100 u.e.m.), il est nécessaire d'obtenir une sensibilité
de 10-3 u.e.m./digit pour avoir une résolution au moins
égale a 10_5 sur la mesure ; la gamme de {'intégrateur utilisé
présente une sensibilité de 200 Maxwe | 1s/digiT (§ 2.2y, il
faut donc construire une bobine de mesure avecCc uUne carac-

téristique (§ 2.1)

¢ . .
%-= be . 200 . 105 cgs (B en Gauss, T en biot ou décaampére)

24M 2.10—3

soit B = 1 Gauss pour I = 10"4 A.

Or |'induction créée par la bobine de mesure est fonction de

la densité de courant i = g (s = section occupée par une spire)
un calcul rapide conduit & utiliser dans le cas présent un

£1] d'un diamétre inférieur ou égal a 50 p. On emploie couram-
ment maintenant du fil de 35 u.

Si on néglige la contribution de |'encoche et du bobinage de
compensation a |"induction totale, le rayon RI est alors

déterminé.

N.B. : Parmi les huif dimensions caractéristiques de la demi-
bobine de mesure, cing sont définies, & ce stade

r; Ry by et Repp brrze

|1l estT alors indispensable de fabriquer une bobine dlessai
pour déterminer expérimentalement le rapport de surface

| entre les bobinages I et IITI.
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Pour ce faire, on construit une bobine de type {B}
(figure 2.18) fTelle que la surface du bobinage de compen-
sation soit égale & ta surface du bobinage principal

3 3 3 3 . . . p
[rIII = RIII - (RI - rI), S i LI = LIII et si le fil employe

est le méme pour I et III- voir en fin d'annexe les for-
mules & utiliser =|. On prend soin au cours du bobinage
a pratiquer des sorfies intermédiaires sur la bobine de

compensation, comme représenté figure =2,

Figure 11-2 : Bobine d'essal & sorties mulfiples.

Le rapport de surface adéquat est déterminé expérimenta-
lement en observant sur les différentes sorties la rapi-
dité de convergence des mesures successives effectuées

avec un échantillon de moment important. Pour la bobine
citée en exemple ici, on a déterminé SIIE/SI = 0,4.

Ls bobine d'essai permef en oufre de déterminer expérimenta-

lement la densité de spires correspondant au fil utilisé.

4 - Le calcul de |'encoche (rII et LII) et du rayon fpqq définitif
de |a bobine de compensation peuvent alors s'leffectuer a
partir des conditions relatives au rapport des surfaces et

3 ['annulation de la dérivée d'ordre deux de |'induction. Un

programme simple, &crit 3 partir des relations définies

plus bas, permet de déterminer ces grandeurs au calculateur.
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Si la demi-bobine ainsi calculée est satisfaisante,
la bobine entiére ne |'est plus. L'adjonction, en opposition,
d'une autre demi-bobine détruit en partie le palier obtenu pré-
cédemment. Pour corriger |'influence de la demi-bobine opposée,
i1 faut déplacer |'encoche, voire la bobine de compensation, le
long de |'axe. On introduit ainsi trois paramefres supplémentaires,
cotes des différents bobinages par rapport au centre de symétrie
de la bobine compléte : ZI’ ZII’ ZIII’ Ces derniers sont déter-
.minés au calculateur par tatonnements successifs jusqu'a obten-

tion d'une carte de champ @ nouveau satisfaisante.

les 12 paramétres de la bobine représentée figure 219

sont les suivants (en cm)

r R L Vi
I 0,5500 0,7700 1,500 2,000
1I 0,7202 0,7700 0,888 2,012
111 1,4059 1,4200 1,500 2,423
N.B. 1 : La définition des cotes 3 1 p prés est loin d'étre

utopique, car elle permet de déterminer, a la fabrica-
tion, le nombre de spires 5 15 unités pres (pour un bobi-
nage de longueur 2 cm et une section de fil de

20.10’6 -

N.B. 2 : Le nombre total de spires est dans cet exemple de
55872 (2 x 25566 + 2 x 2370).
La résistance est de 550 Q a 4,2 K.
L'inductance calculée pour un demi-bobinage principal

est de 3 Henrys. Cette valeur trés importante n'esT

certainement pas sans rapport avec | Yimpossiblité
dtutiliser le "Vidar 520" sur les faibles gammes
(100 et 10 mv) : I'amplificateur dlentrée ne doif

pas accepter une impédance de cette importance -
on devra rechercher une solution en employant un fil=

tre, actif ou non.
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Relations utilisées pour le calcul des bobines de mesures

Définitions : r, R, L, Zo (voir figure L1-1)
n = densité de spires (cmwz)
d = diamétre du conducteur (cm)
p = résistivité (Q.cm)

i = densité de courant (A/cmz)

champ au cenfre

) 1/2
Hz ) = 2L L jog BB AL (0e)
e} 5 = 5 9 /2
r+(r=+L7)
dérivée d'ordre 2
3/2 3/2
d“H(2) =2_IT_._|_(r2) _(RZ) 1
472 e Y 72,2 J
Z
)
2 3 2
surface de bobinage : S ég nlL (RB-rD) (em™)
. . nlL 2 2 N
résistance du bobinage : R # 8 p - (RT=r7) (@)



ANNEXTE L1

LES TRANSITIONS DU ler ORDRE DANS LES CRISTAUX CUBIQUES
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{11=1 = INTRODUCT!ION

Nous allons morﬁrrer‘ﬂe que le calcul des lois d*aimanta-
+ion des cristaux cubiques dans un champ magnétique orienté sui-
vant les directions de symétrie binaire, ternaire ou quaternaire
indique bien souvent |'apparition de fransitions du premier
ordre. La mise en évidence expérimentale de celles-ci par la
mesure directe de l|'aimantation demande une grande aftention
les cas du nickel et du fer, donnés en exemple (thése § 3.3),
sont particullérement délicats et ne constituent pas en eux-

mémes une illustration frappante du phénoméne.

% PN . .
Quelques auteurs ont déja abordé ce probleme, sans

toutefois I'étudier systématiquement.

Chaque phase des calculs qui suivent a été développée
de maniére & permettre au lecteur intéressé de suivre le raison=-
nement dans le détail ; on pourra en premiére lecture faire

abstraction de ces développements fastidieux.

[1{-2 - COMPORTEMENT EN CHAMP NUL

En champ magnéfique nul, la position d'équilibre d'un
moment magnétique élémentaire est déterminée par le minimum de
['énergie d'anisofropie Ea du site cristallographique qu’il

occupe.

Pour un cristal cubique, on peuf développer Ea en fonc-

+ion des cosinus directeurs Gy, Gy, O du moment¥

_ 22 22 272 2.2 2 4 4 4 4 4 4 ™
Ea = K}(u1a2+a2a3+u3a]) + K2 ayo, 0o * Ks(m1a2+a2u3+a3a1) o (i/
* J.P. Rebouillat, J. Phys., 32, C1, 547, (1971) .

¥

R.M. Bozorth, Phys. Rev., 50, 1076, (1936).

D. Krause, Phys. Stat. Sol., 6, 125, (1964).

» H



qui peut encore s'écrire

2 -
E_ = K, s+ (Ky = 2K)p + Ky 5™+ ... (2)

en posant

.22 22 2 2 ()
s = 0(,1 OLZ e 2 OL:5 o 306,] \_‘j
b - ol ®
Les Ki sont les constantes d'anisotropie. Nous limiterons e

développement aux trois premiéres constantes, cl'est-a~-dire au

8e ordre en o.

On montre que Ea présente frois extrema, pour les

directions lIOOl, l110| et ‘111! (ou leurs directions équivalentes):

direction u} az &3 Ea
l100] 1 G C Eiop = ©
K K
1 1 1 3
1ol = = Elvo =T " T6
K
P11t LI N £ LY B |
/“5 /’3— /‘3‘ 111 3 27 27
on aura
K. K K
— N _J. _j)_ N 3 > > {f-\\’
t]OO<E]1O s i O <—3~7g sof T RT+4<O pour K]<O )
K. K, K K. K
. 1 2 3 e Al MZ _}_ > > N
E]OO<E]T1 S 0] <-—3“+§"°7‘+-2—— soit KT+K1+9<O pour K1<O \?,—'
K. K. K, K, K K K
1,03 1,2, 3 oy 2110 3,9 > €
B 10%Er1y 81 FTTESS 2T a7 SO T R K A<l Pour K20 !

K K
Les relations QE}CE)(E) déterminent dans le plan (Kg, R%)
di fférentes zones ol s'ordonnent les énergies corre;pondanf aux
directions privilégiées |[100], [110] et [111] (figure 111.1).
En champ nul, le moment est orienté dans la direction d'énergie
la plus faible, appelée direction de facile almantation. Rappetons
bridvement qu'il existe différentes directions "faciles" équiva-
lentes selon lesquelles les moments s'orientent, regroupés en
domaines élémentaires, de felle maniére que [Taimentation globale

du cristal soit nulle en |'absence de champ.
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[11-3 - COMPORTEMENT SOUS CHAMP MAGNETIQUE

J11-3=1 - Généralités

Appelons js le vecteur aimantation (par cms) d'un
domaine élémentaire, L'énergie totale (par cm3) est ta somme de
I'énergie d'anisotropie, de |'énergie de Ts dans les champs

magnétiques extérieur ﬁe et démagnétisant ﬁd

Lorique ﬁe est appliqué suivant une des directions
privilégiées p du cristal, les domaines &{émentaires sont dis-
posés symétriquement par rapport a B suivant les directions
faciles n du cristal : l'aimantation globale T et par suite le

champ démagnétisant Hd = - NJ sont colinéaires a 3.

-) - ~ - - .
Quand He augmente, on assiste a la disparition pro-
gressive de certains domaines au profit de ceux qui ont [forien-

tation la plus proche de ﬁe'

Lorsqu'il n'existe plus que 2, 3 ou 4 types de domaines
(selon la symétrie de |'axe E), [faimantation js dans chacun

d'eux doit effectuer une rotation jusqu'a devenir paralléle a ﬁe‘

Appelons ©, I'angle (TS, 3) et N le coefficient de

champ démagnétisant ; on a alors

e \
n s
Hd = - NJ_ cos @
° |
et ! o
"5 .
e 1 2 2 ™ m .
E,op = E, = JHe cos @« 5 NJ_ cos™o (8) :
La position d'équilibre de js au cours de sa rotation, est

déterminée par le minimum de |'énergie totale, qui est obtenu

forsquton a

dEToT

d cos @=
soit

dE

Z .
m“JSHe*NJSCOS@“O



L11-5

ou

dE

g = J_(H_+H )

d cos © s e d°°
La relation d'équilibre liant Il'aimanfation JS, |tange 0 et
|'intensité du champ interne Hi = He + Hd s'écrit donc

dE
i ) i
Hy = Tz d cos © <é>

On considére généralement que la rotation de js & partir de la
direction facilehﬁ se fait de maniére conftinue dans le plan

(K, E), au fur et & mesure que le champ croift. Nous allons mon-
trer qu'il n'en est pas toujours ainsi : deux types de fransition
peuvent apparaitfre au cours de cette rotation, en fonction des

valeurs de 2 et —i.
Kl K1

[11-3-2 - Transition de type 1 : sans changement de plan

de rotation

Pour ce type de fransition, le minimum de |'énergie
totale est constamment situé dans le plan (;, S), mais a partir
d'un certain champ deux minima peuvent apparaitre en méme temps,
séparés par un maximum infermédiaire : le premier fait un angle ©
avec le champ, !'aufre est situé dans la direction du champ
(0 = 0). La figure 111-2a représente la variation relative de
|'énergie tofale en fonction de ['angle 0, pour différentes va-
leurs du champ extérieur (a, b, ¢, d, e) : les fléches /et X
indiquent les positions d'équilibre successives de js pour les
valeurs respectivement croissantes et décroissantes du champ.

La courbe d'aimantation correspondante (figure l11-2b) présente
une hystérése caractéristique des transitions du ler ordre
ABCDE lorsque le .champ croit et EDFBA lorsqu'il décrolt. La
courbe ABCF calculée & partir de la relation <§) ne correspond
plus dans la partie CF 3 un minimum de |'énergie totale, mais
au maximum situé entre les deux minima. On constate que ce

type de transition enfrafne de cette maniére un changement de

Jy
7
g~ﬁ-§, qui devient

signe de ia pente de la courbe d'aimantation .
e

négative prés de la saturation (6 »~ 0).
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donc

soi T

LH1-6

La condition d'existence d'une tTelile fransition stécrit

dJ/JS d M
TH, <0 ou Fy7y- <O
0 +0 Se0=+0
d E
1 a . N
Hd = j; T8 NJ  cos © d'apres (E)

cos 0

dzE




(||=-3=3 ~ Transition de type | :« avec changement de plat

de rotation

n

Un deuxidme minimum d'énergie petlf apparafltre en dehor
g C > . . .
du plan de rotation initial (n, p) contenant la direction facile

N

> - . cent ot = . L s
n et la direction difficile p ou esv appliqus le champ. Le calcu

. - @ —> —‘\ i i
montre que ce minimum apparait dans te plan (p, g) contfenant la
deuxidme direcTion difficile q ; on comprend d'ailleurs pour des

raisons de symétrie évidentes, qu'il ne peut pas y avoir de aini-

\
mum d'énergie en dehors de ces plans-miroirs : cela entrainerait
un dédoublement des directions éguivalenies et par suite dédou-
blement des domaines, phénom&ne non valable &nergétiquement.

Ce changement de plan s'effaectus comme précédommont
avec nystérdse (figure L11-3b). En repérant ['aimantation ?C par
les deux angles 0 et o (figure {1 1~3cy, une telle transition aura
lieu si & un champ donné&, |'énergie totale présente pouir o = 0

un minimum plus Taible que pouit ¢ = 0 (figure Il1-3a). Puisque

dans l'énargie totale, seule !'énergice nagnétocristalline dépend

de o, los conditions suivanies doivent &tre réalisées
d E_1 et 1 E_(a ) < E_(e=0) l )
2 - ® R 2 - a2
dOL N ! ~ (.)/ 5 t > _s_) N
1o O U ! = o < 4
e ou i N p,q) Jn,n

La relation (11 es+ toujours vérifide.

AN
Pour faire !a compaiaison {@ , i1 est intéressant
d'écrire E_, dans la mesure du possible,sous la forme :
a

o

E_ = ALK, ) + BIK).Cle, @) 13

La fonction Clu, ©) est paire en v et 0, donc positive. Le pro-
duit B(Ki),C(a, 0) est donc du signe de la fonciicn B(Ki)' St
B(Ki) est posit!f,a prendra la valeur qui rend Cle, ©) minimum, et
inversement 351 E(KI) est négatif, o prondra la valeur qul rend
Cla, ©) maximum. Pour facilifer ces calculs, on dévecloppe Ea

au voisinage de ia saturation {0 ~ 0.
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[11-3~4 - Transition || suivie d'une fransition |

double Transition

i1 est évident qu'aprés un changement de plan de rota-

t+ion, une transition de fype | peut encore intfervenir. 1 suffif
que la relation @@ coit vérifiée dans |'expression de |'énergie
magnétocristalline écrite avec a . La courbe d'aimantation
prend alors I'allure représentée figure I111-4.
M
1
J/JsécoSG
0 / >
H
e
Figure 111i-4

i11-4 - LIMITES DE L'ETUDE

Nous allons étudier systématiquement les condifions
d'apparition des deux types de transition précédemment décrifs
lorsque le champ esT appliqué successivement suivant les frois

directions |100], |111] et [110]. Nous timitferons cependant
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K K
notre investigation aux faibles valeurs de e et Ré ;
1 i
clest-a-dire aux deux porfions du plan de la figure It1-1 ol

1 - K, est négatif et |111] axe facile (figure 111-5)

Z - K] est positif et IlOO‘ axe facile (figure 111-6).

{ A\‘
K, /K, A | K, /K,
/ ;
[ ..l
<E, . .<E e E.. <E /) ! €. <E,, .<E
111771007110 1“11177110° 7100 // L F100T 10 T s
/A/ % ////
.f” i ///
“ T ’:/I / ¥ i /7'/ T 7 T T o
1 // I KB/Kl
. __l/. e
iy ,/J
"
, //\\ T g, <E,,.<E
NN 10077111 110
o N i
I / / /: /\;\
/ / , AN
/ I_,’ //Jr 7\
I/ \
i ! / / / \\‘
K, <0 Ky > 0
[111] faclile |100| facile

Figure 111~5 Figure 11-6
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|11-5 - CHAMP APPLIQUE SUIVANT |100]

Dans les limites de cetfe étude (§ 111=-4), si K] esT
positif, |100| est direction de facile aimantation : 1l n'y a pas
3 rechercher de transition. Nous nous plagons donc dans le cas

od K, est négatif et |111] direction facile.

[11-5-1 - Transition de type |

/
Si js se déplace dans le plan

(111, 100), ses cosinus directeurs son¥t

7
oy = cos 0 ////// |
R 7 e
_ _sin © B\ /
A, = Oz = — N/
v/ 2 / 0 Q{\;/
> / -
H S
e /S - s

L'énergie d'anisofropie (E) prend la forme : %f//
7~ {100]

4 K 4 4 . B
_ -2 2 sin 0O 2 . 4 2 sin © cos O sin 0,
Ea = K1(Sln @ cos O +* ) + o sin ® cos @+ KB( 5 M o
Ecrivons Ea en fonction de cos © = C
K K, K

Ea=7%(1+262—364)+jf(cz—264+c6)+Té(1w4c2+14c4~20c6+9c8) 13
d'ol
dE dE K K

a _Ta_ 2 3 . 2 a3 5., 3. 3 5 7 Y
T 5T 8 dc —K](c—)c )+2 (c-4c”+3c™ )+ 2( c+7c”=15c7+9¢c ) QE,
La relation <§> conduit & I'expression du champ inferne

K K 2 K 2
1 2 2 ,1=-c yA 3 1-c 2 2
fpooopetse ) el (36T g2 el ) (3¢7-1) ®
L 111+100 °
1
N.B. : Ce genre de relation est directement utilisable pour la
détermination des constantes K], K2 et K3 a partir des
données expérimentales : Hi et ¢ = COS @ = f— au moyen
s

dfune méthode de moindres carrés.
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De Q}§ , on Tire

2

d”E K K
2 kS
3 LK (1-9c%) « 2(1-12c%a15ch) + 2i-1e21c-75c 63
2 1 2 2
dc >
d”E
lorsque © ~ 0, ¢ ~ 1 et za —— - 8K 2K, 4K,
' dec ® »0
La condition @3) stécrit
-~ 8K, + 2K, + 4K + NJZ < 0
1 2 3 s
soit, puisque K] < 0
2
K 2K NJ
2 3 S
w2 ol @
1 1 1
I
Cette inégalité détermine dans le plan représenté figure 111-5

une région oll la condition d'apparition d'une transition de

type 1! est remplie (voir figure 111-8 et § 111=-5-4).

l11-5-2 = Transition de type |

Si le plan de rotfation de js '
est repéré par I'angle o (figure |11=7) i
les cosinus directeurs de jh sont | /////’/;f
/:’/ \\\\ //
a, = cos © /e N/
/S 1
s e n L n °
a, = sin 0 cos a e{/%;/
}},,..‘
100
ag = sin © sin o L ] Figure 111-7
Adoptons la notation simplifiée : ¢ = cos ©
s = sin ©
4 K 4 4 8
2 2.5 . 2 2 42 .2 s C 2 s . 4
= = — = ~5 i —— 2
Ea K](s chr- sin 2a)+ 7 5 ¢ sin 2a+K3( 5 (2-sin Za)+16 sin Za)

@9



=12,

On peut écrire Ea sous la forme 63) : au voisinage de la satu-

ration, en conservant le premier terme en ® ; on obtient

L2, 1 4 8
E, — A(K;, 0) * sin 20K +K,-2K ) =

0-0

Le minimum de Ea sera réaliséd dans les conditions sujvantes

plan de rotation (111, 100)

RN

K,+K,=2K, < O sin22u maximum ou o =
1 2 3

K1+K2—2K3 > 0 sin22a minimum ou @ = O plan de rotation (110, 100).

La condition de changement de plan de rotation s'écrit donc
(K] étant négatif)

K 2K
2 3 N
pour laquelile on a : Ea(110, 100} < Ea(111, 100)
Cette relation détermine dans le plan représenté figure 111-5 une

région ol la condifion d'apparition d'une fTransifion de type I

est remplie (voir figure 11i-8 et § 111=-5-4).

|{1=-5-3 =~ Double transitiocn

Une double transition interviendra si la condition (@9
est remplie alors que est déja vérifiée (a=0). L'expression
de Ea QE} se réduit alors a

E = K 52c2 + K s4c4
a 1 3
4%

D'ol — = 4K, +8K, .
dc2 0+0 1 5

La condition (100 s'écrit

1 1 st
solt, avec K, < 0 e - e 0 (gD




[11=-13.

Cette relation associée & la relafion @ﬁ) détermine
K K -

dans le plan (Ké’ Kz), une zone ou les conditions d'apparition
1 1
d'une transition de type Il suivie d'une transition de type |
sont remplies (voir figure II1-6 ef § 111-5-4).
[11-5-4 - Résumé
Le tableau | rappelle les différentes relations quli

viennent d'étre établies dans le cas ol on a

H // 100
e

<
K] 0

|111] axe facile.

TABLEAWU !

K, ¢ O Wo// |100]
K, K
2. 2
e Fri1 < Froo K1+K1+9 > 0 ®
L111| axe facile K ' K
- 2 11 3.9
B < Brio K16 K7 >0 @
2 2
4 E : K, 2K NJ
L a 2 , 2 “"3 5
Transition de type | -—-—7~*NJS Qg, ORI —4+§K*>O <@9
d cos @ 1 1 1
62) KZ 2K3 N\
Transition de type 11| E_(110,100)<E (11,1000} RT»m?T+1 <0 9
K, 2K
2 “"3 ;
- K Kl*1 <0 @
Double transition (12, + (10
~— -
Ky o NG .
RzEK, 2y

Ces relations déterminent dans le plan (K, /Ky, KB/K1)

(figure 11-8) di fférentes zones ol infervient | Yun des mécanismes

suivants

_ mécanisme de rotation normal |111] = 100},

a

b - transition de fType I,

¢ - transition de type 1l avec changement de plan de rotation,
a

- double transition.
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{11-6 - CHAMP APPLIQUE SUIVANT J111]

btl=14.

Dans les limites de cette étude (§ 1H1-4y), si K1 est
négatif, [111] est direction de facile aimantation it n'y a
pas & rechercher de transition. Nous nous plagons donc dans le
cas ol K, est positif ef |100] direction facile.

{11-6-1 - Transition de type | Loo1]
..).
Si J se déplace dans le plan N o
° : . T [111]
(001, 111), ses cosinus directeurs son®t '
(fi LH1=9) 7oA »
igure s ‘ T
5 / pd .
o, = a, = 5|n(®O - 0)/V2 > // ,///
& o~
O, = cos(@_ = 0) //Ky//

0

L'angle © est déterminé par les relations
© [110]

{ cos O = L { cosZ20_ = = L -
; 0 = ‘ o] 3 Figure 111.9
| /3 | @

— —
| sin 0 _ = vz | sinze = 213
] ° vz | ° 3

L'énergie

d'anisotropie <I> prend la forme

sin4(eo - ) 5 5
E = K, ( + sin“(o _~0) cos" (O _~-0)
a i 4 o o)
K 4 2
il sin (@O—e) cos (eO—e)
sin8(® -0) sin4(® -0) cos4(® -0)
. K o) o o
3 16 2
Ecrivons Ea en fonction de cos(@o-@) = C
K K K
e o oL (ge2c2-3cty) v SEPe2ct By - 3 1ac2e1act-20c8498)
a 4 4 16
€
d'ol
dE dE K K
a 2 - K1(c—3c3) . 7§<c—4c3+3c5) s 7;(—c+7c3“15c5+9c7)

d cos(@oﬁe)
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On remarque que les expression ’ , et () sont identiques
P q

a , @ ew‘ si on remplace (@O-—G) par O. devienT

dE 2 » )
a . K 2 _ _ 1-c 2 _ 1-c Z_
p Cos(@o~®) = h] c(3c™=1) KZ cf 5 Y(3c™~1) K3 c Y (3¢ ~1)
Par suite
dE dE sin(0 -0)
a a o
= X = )
sin ©

d cos © d cos(@o—@)

i}

3c0s2(0 -0) -1 sxnz(eowe)
° ) K, #Ky :

sin(@O»Q) cos(@o-e) ( 5

sin ©

sinz(@ -0)
o

+ Ky > (3C052(®O"@)"1)]

Cette expression esT indéterminée au voisinage de la saturation

3C052(9 -0) =1
o)

(6 -+ 0) en raison du facteur -
sin ©

Or on peut montrer que BCOSZ(GO-G)—1=Bsin6 sin(ZGowG)

La relation 9 s'écritralors

dEa 3 KZ 2
T cese” Ysi = f»sin(zeo-ze)sin(zeon@) K1+77 sin (@O—O)
"100+111
3K3 5
= sin® sin (Oo—@) sm(ZOO—@)
N.B. : A partir de cefte relafion, les constantes d'amsotropie

K1, K2, K3 peuvent &tre déterminées au moyen d'une méthode
de moindres carrés, en utilisant les données expérimentales
H., et © = arcos J/J_ (e, = arcos 1/V3) .

{
dZ2E

Pour déterminer -—~3—7~ dans la relation QE), on peut
dEa /,} d cos @
. oz ;-  a o
considérer que 5555 (29) s'écrit sous la forme

dE
a

d cos® = A X B,



Li1=-106.

2
on d Ea 4 (dEa ) .
d cosle ® 'd ces 07 d cos ©
2
d7E ,
a dA dB 1
2 - (g B A T e &)
d cos ©
.o . . dA dB
Calculons la !ymlfe des expression A, To° B, =5 lorsque 6 -+ 0O,
tenant compte des relations (é%
A= 3 sin (20 -20) sin(20_-0)
2 o o
3 . 2 4
’A ‘é:—o*-z—(S!n 2@0) = 3 @

A | 3c0s(20 -20) sin(20 -0) - 2 sin(20 _-20) cos(20_-0)
do o o) Z o o)
dA 9 . e
6 5:6 -5 cosZ@O snnZOO = V2 (:)
~ K2 BKB 2
B = K,+—— sin (68 _=-0)+ sin 6 sin“(® ~-0) sin(20_-0)
1 2 o) 2 e} o
K K
2 2. 2
Bgsg Ky~ 7 5in % 7 T ®

[ 4B 5K 2
a5 - K2 cos(@o—@) s&n(@o—@)+ 5 cos® sin (eo—@) S|n(2@o—@)
3K
3, d . 2 .
=5 sin © I3 [5|n (60—9) sun(ZGO-@)]
3K =
dB . 3 .2 . _ V2 2V
I3 5:6 - KZ cos 60 sin ®O+ 5 sin @O san@o = Kz = +K3 =

2 —
d Ea V2 (K1 e

e e

d cosZG 00

Portons les valeurs @, @ 5 @ s @ dans
4
3
n




D'apreés Q@) une Transition de
2
d"k
a___ o+ N2 <o
d 2 s
cos © 00
c'est-a=-dire : - 9K] + K2 - 8K3 < O
é K 8K
ou } Kg-— KB -9 <0
1 1

Cette inégalité détermine dans le plan représenté figure

une région ol

| est remplie (voir figure ll1-12 e¥ §

[11-6-2 - Transition de type ||

Pour déterminer les cosinus

-3
directeurs de JS, lorsque son plan de

o O

Fii-17.

type | interviendra si

©)

f11-6

la condition d'apparition d'une transition de type
i -6-4).

rotation est repéré par l'angle o f\\\\\\
(figure |11-10), considérons les \\\\\\\\
deux repéres j;%? [1]1]
- - - a _/-’/‘
~ 2// [100] -3 [117] Co///< Ty J
N
Sy fora] | 34 7ol \/ © 2 U o)
e - - i
<// [001] w// [1i] /\ ° | 2
(100} |
L3 -
Le changement de base s'écrift [110]
7 I 1 V27 / g‘ Figure 111.10
/6 /6 vz
|
IR S 0 | x| B
1 V2 V2
!
I B L T
L LY /3 /3
. - i B
Dans le repére (i, j, k); on a

—_ -\L

sin 6 cos o

._) a -
JS sin ©® sin a

b b



. e e B
Dans le repére (a, b, <), fes cosinus
seront
N ; : /5
js Fa]= sind Epsd sin® i}nu . coiQ_ _.L% <inod
V6 V7 V3 /3
_ sin0 cosc sin® sina  cosO _ fz cind
2 /% 7z /3 V3
V2 . cos ©
Gp= = = sin @ cos o *

Nous écrirons

avec S

=

2

(K2 - ZKB)p + KBS
. 2 2
(:) et p = al uz us

est utile, pour cela, de déterminer

directeurs

41
COS(G+“T)+
5

cos(a+

|'énergie d'anisotropie sous la forme (g)

2£)+

3

iti-18.

—¥

cos®
/3

cos®

V3

©
@

les quantités sujvantes

&)

- o, + O, + O, = “~3939-= /3  cos ©
1 2 3 /3
- (o,+to. t0Q )2 = 2(a .o 4 oo + a0, )
1 2 3 R 371
soit, tenant compte de Q%D
- f 4. o+ a - 3cos 0-1
172 23 3] 2
- (o, O +0 O+ 0,0, ) = a2a2+a2u2+u2d2 + Zuza o, + 20 az
172 273 T30 192 T3 T3 17273 172
= Zazdz + 2a.cn0, (o, o vy )’
i 17273 2 73
A partir de (36 et Qﬁ), |texpression s s'écrit
. : |
5 = Za?u? = (EEEE»G:L) - 2VY3 cos 0 a,a,0 1
T 17273
|

I

2
o, +20 , ¢, 0

3 172

3
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D'ol |'énergie d'anisofropie

- 2 2 .
_ [ 3cos"0-1, _ /%

Ea = K1 Lfﬁﬂ 5 ) 2/3 coso u1a2a5l
2 2 2
+ [KZ - ZKB Q00

2 2 2
cos“0-1 n )T .
+ Ky {}-“~§~-) 2¥3  cos0 ul“Z“S}

Pour déterminer le minimum de |'énergie prés de la saturation,

on peutT mettre Ea sous la forme

E, — AK;, @) = B(K, 0,a)
0+0 !

avec

B(K,, ©,0) = aa,0, {kK2+lOK3)a1u2a3 - 2/3 K, - 43 KB] )

Le produit aqe,0s est fonction de I'orientation du plan de rota-
: v dlajayces) 7 5 0
+ion de . On montre que ————p—— = —= sin”0 sin3a.
S ' dao /3—
G050y présente donc deux extrema pour o = 0 (mod. %;)
il 21
et pour a = 3-(mod. T?)*
i1s sont ftels que (a,c,0;) < (a,0,0,)
172737 0 17273 ,.n/3
2/3 Ky o+ 43 Ky
- Pour Gy0nte < Kz " ]OKB 5 B(Ki’ 0,u) est négatif alors
’B(Ki’ 0,a)] doit étre maximum ; cette condition enfraine a = %.
I
Pour o = 5, le plan de rotation (100, 111) contient la direc-
tion facile : le mécanisme de rofation est normal dans ces

conditions.
2V3 K, + 4Y/3 K

1 3 R .
Pour a,a,05 > R TOK, , BUK, 0,a) est positif et doif
Gtre minimum ; cette condition entrafne a = O. Pour o = 0, le

plan de rotation (110, 111), ne contient pas la direction
facile, ce qui signifie qu'il y a alors changement de plan de

rotation (transition de Type L1).
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Comme a1a2a7 — (=) , la condition d'existence d'une telle tTran-

sition stécrift

;3 2/3 K, o+ 4/ Ky

]
( """') > v 1
1/'3‘ (\2 + 1 Ox<3
K, 20K,
soit -KJ:;_ = —*R*:l“ - 18 > 0 @

e N -

, £ i
pour laquelle on a 2(110,111) < Ea(100,111)

Cette inégalité détermine dans le plan représenté figure 111-6
une région oll apparait une Transition de Type Il (voir figure =12

et § 111~6-4).

{{1=-6~3 - Double Transition

Une double transition interviendra s] la condition (ED

est remplie, alors que 6§> est déja vérifiée.

st 29 est vérifiéde, le plan de rotation (a=0) contient

| 'axe [110] ; il est clair, [001]

dlaprés les figures [1i-9 et A

It1-11, que seul T'angle © -0

est modifié &n 60+9“ Le rail- o, /[111]
sonnement et les calculs —~

effectués en § 11i-6~1 restent \\\ N
valables & condition de consi- \ g ;;:S

dérer que O pout prendre une s{,ﬁflﬂﬂ///////f ~ [1101

valeur négative.

Figure liI1-11

— dZEa 2
Cl'est pourquoi, la condifion \IQ) & ————5— * NJS < 0
d cos 0 5 + 0
s'exprime par |3 méme relation quten (:)
r K 8K
! 2 3
; W2 e T - O <«
| K <, 0 @
K2 KB
Cette relation détermins dans la zone du plan (g, KT) ol (X
A

est vérifié, une région ol apparafl? successivement une Transition
du type !l suivie d'une +ransition du ftype | (voir figure [H1-12

et § 111-6-4),
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|1 1-6-4 - Résumé

Le tableau || rappelle les différenves relations qui

viennent di'étre étsblies dans le cas ol on a

i K 1
Hy 7/ [111]

K1 > 0
100 axe faciie.
K? K.
Ces relations déterminent dans le plan (g=, Kf) (figure 11-12)
™

quatre zones ol inferviennent les mécanismes suivants

a - mécanisme de rotation normal [100] - [111]
b - transition de type |
¢ - transition de type Il avec changement de plan de rotation

d - double fTransition.

TABLEAU b1

K, >0 Ho/ [1171]
K, K
2.3
o Froo < Fitg sou Rt ©
|100] axe facile K
- el (%)
Fro0 < Frio R, 0 2
dZEa 5 - | K, BKg
Transition de ftype | —w-~§mﬁNJS < 0 69) K;~~Rw-9 < O (g?
d cos © 1 [
12
Transition de type 1| E_ <f K, 26K3
“(110,111)  “C100,111) | gm-——p—186 > 0 39
i [
K, 26K
z ) T
| o LI INE
Double transition (f@ + (i@
N K, 8K,
_‘Ziuw—l{-“g <0 40/;
1 1 _




f

o,
»mewﬁ

smﬁﬁ.ﬁ:
e
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|11-7 - CHAMP APPLIQUE SUIVANT 1110}

i11-7-1 - Transition de Type !

Dans les limites de cette &d+tude (§ 111-4), avec K1 < 0,
|[111] est direction facile. Si ?S se déplace dans le plan
(111,110) ses cosinus []QO]

directeurs sont

(0. = 0. = cos O
o7 vz
= i S
oy sin ©
. = . H
L'énergie d'anisotropie s'écrit > [1?0]
Figure 111-15
£ = K (c054@+ . 2@ 2@)+ KZ . 2@ 45 4K (co§36+sin4® c054®\
. = K7 sin cos 7 sin cos 3 (=78 5 )

ou, en fonction de cos @ = C
Ea N _41. (4(:2_364) * "21% (C4’C6) + T;)— (8C4-15c6+9c8)
d'ou

CHIE o3 S 3 55, 23 (acd-12¢7+9¢
2 BeK (20-3¢T) (2e 3¢7)+ = (4c”-12¢7+9¢)

D'apres la relation (:), le champ interne est? donné par

| dE K K 3 K 3
1 a__ _| 2 ,,_ 2 ¢ 2 oy 2 ¢ 2 5,2
H, L 2 flesetn - 2 G2 5T (3¢%-2)
111110 " s s s s
N.B. : Cette relation permet de déterminer les constantes K1,
Ky Kgs a partir des données expérimentales H, et
c = cos O = jL, au moyen d'une méthode de moindres carrés.
s
De QE@ on tTire
o’F, L TP I I 2 4 .6
5= K1(2—9c )+ —§&6c ~-15¢c )+ -?»(TZC -60c +63c)



=23,

dzEa .
7 T K g K
dc 00

Lorsque @ » 0, ¢ =~ 1 et

La condition (i@ stécrit

9
- TRy =y Ky Ry s ,

soit, puisque K1 < 0

S
o K ® < @)

Cette inégéliTé détermine dans le plan représenté figure 111-5
une région ad la condition d'apparition d'une transition de type

| est remplie (voir figure II1-16 et § 111-7-4).

Dans les limites de cette étude (§ 111-4), avec K, > 0,
[100] est direction facile. Si js se déplace dans le plan

(100, 110), ses cosinus directeurs sont

- I _ cos0+sin®
OL] = COS(Z - 0)= T hm—— [—0101 N
2 ‘ He
AN
e ein(l _ _ cos0O-sin® y
vy T sintg - @ -7 [110]
£
a3 = 0
@ T
_ 5
L'énergie d'anisotropie (:)
stécrit
>-[100]
2 2 4 4
Ea = K1a1a2 + K3u1u2
soit Figure [11-14
K K
- ] 2 2 3 2 4

E, = 7 (2 cos"8-1)" + = (2cos”0-1)
et
EEE-_ 2 2 3
0 coso = 2K1 cos0(2Z cos P-1) =+ K3 cCOS G(ZCOS e_])




124,

Le champ interne est donné par (§> :

dE 2K K
f- d 205@' J1 cos® (2c0526—1)+ -é~cose (2C052@“1)
s

J
s s

H = 3

"100+110

N.B. : Cetfte relation permet de déterminer les constantes K1 et
K3 3 partir des données expérimentales Hi et cos © = J/JS,
au moyen d'une méthode de moindres carrés.

De , on tire

a2E
a = 2K, (6 cosle - 1)+ K3(2c0529—1)2(14c052@-1)
d cos ©

Lorsque © ~ 0, alors

d2Ea
— 10K, + 13K

d COSZG 60 1 3

La condition 6@ stécrit

10K, + 13K, + NJZ <0

1 3
2
K NJ
. 3 10 5
soif R, T3 T, < C @
Cette inégalité détermine dans le plan représenté figure 111-6

une région ou la condition d'apparifion d'une transition de

type | est remplie (voir figure L11=17, et § 111=-7-4).
111-7-2 = Transition de type Il N
. C
Afin de déterminer les 1\
-
cosinus directeurs de i forsque — b
S / . N P
son plan de rotation est déter- ;IS§%§§%§JS
miné par 1'angle o (figure 1t1=-15), ! ,/& S
! A
considérons les deux repeéres /;)//)7

A
0)4f\

¥

Figure (11-15
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z // [100] {T y [T10]
b # [010] | T/ [o01]
< // [oot] K 4 [110]

Le changement de base s'écrif

- 1 - -~
] fL L o] [
V2 V2
- 0 0 1 x | B
K . L 0 <
. ) V2 V2 )

N T Yy
Dans le repére (1 j k), on a

T sin © cos a
s

sin ©@ sin a

cos ©

Dans le repeére (2 b é), les cosinus directeurs de js sont
o sin O cos o cos 0O
oy = - — + —
V2 V2
sin © cos o cos 0
0'2 = — + —
V2 V2
Gy = sin © sin
S 3 *
Ecrivons |'énergie d'anisofropie sous la forme (:)
5 .
E_ = Kys + (K, = 2Kg)p + Kyo
et développons s et p au volsinage de 6 = 0 en ne conservant

que les termes en @2.

NN

5 = azu + azaz +u2a2
1 273 371

2 2 o2

%ag = %(cosze - sinze cosZu) >

=

i
(O]
+

!

|
v
5
Q

2.2, .2,
Azt T Oy

i

. 22
Gplz T O30y

sin2® sinzu (cosze + sinze cosza) -> @2 sinza
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d'ol
s+ 2 v 0" G sinfe - D GD)
et
2 i @2 3 2
s > T8 + 7?(7 sin“a - 1) Ci?
de méme
_ 2, o..2 2 sin® sina O sin a
G e,y = {cos @ sin“0 cos a) 5 > 5
d'ofl
2 . 2
p = (a]azus) - 0 sgn ¢ (:)
L'énergie (:) s'écrit, a partir de (:) , (:) s (:) :
[ 2,3 . 1
Ea'> K1 LZ 6(—2—51na~1)J
F (Ko =2Ko) 82 sinZa
2 3 4
- 2
1 0 3 2
+K3 -]—-6~+ —i— (*2— sin o - 1)]
soit :
K K K 2
1 3 3, .2 . 2 0
E. > 7T * T¢ (Ky o+ —)9" + sin o [5K1+K2+K3} v

Le minimum de Ea sera réalisé

pour a = 0 si oK, + Ky * Ky > 0
i .
pour a = 3 S i 6K] + K2 + K3 < 0

en fonction du signe de K1, con a

e e i}

K

< 0
< < 0]
Relation o Plan de rotation mécanisme
K, K
2. 346 > 0 o = I (111, 110) normal
kK 7 |
!Kz Ks
2, 3.6 <0 | (5o =0 (100, 110) transition type Il
KR, o




Lit=-27.

e ey
|

>0

Relation o Plan de rotation | Mécanisme

K2 KB

——+=—t6 > 0 a = 0 (100, 110) normal

K ’

K, K

2 3 I s
RTRT@ <ot ® |o-=3 (111, 110) fransition type Il
Ko K3
Les relations (g@ et é@ déterminent dans le plan (KT’ KT) une
région ou apparait une transition de fype (1, (voir figures
11-16 et 111=17 et § 111-7-4).
{11-7-3 - Double fransifion

D'apres (5@ et (E@ , les transitions du type I
K K
n'apparaissent que pour des valeurs élevées de Ru-e+ ok consi-
1 1

dérant ces valeurs comme improbables, nous ne nous intéresserons

pas a |'éventualité d'apparition d'une double transition.
[ 11-7-4 - Résumé
les tableaux 111 et 1V rappellent les différentes rela-

tions qui viennent d'éfre établies dans le cas ol He est orienté

suivant |110l.

=
=

Ces relations déterminent dans le plan (K*’ P
1 1
(figure t11-16 pour K1 < 0, figure I11=17 pour K] > 0), diffé-

rentes zones ol on 8

[ dans le plan

a - mécanisme de rotation normal (11,
' dans le plan (100, ) si K1>O

b - transition de Type |

¢ - transition de type Il.



TABLEAU

P

[ 11=-28.

K <0 H, # [110] J
1
K, K
2 3
Evin < Froo Coul R ©
X 1
hHI axe facile ¢ K
2 11 39 ’
By < Fio KTE R E T @
2 pA
d"E - 9K 15K 2NJ
transition de fype | 2 +NJ§ <o Qo "R‘%"‘R’“”“' <0
d cos © 1 1 1
@ | KK
transition de type 1l Ea <Ea ~2—+—-é~+6 < 0 @
(100,110 2C111,1100 | °1 71
TABLEAU Y
Ky >0 w4 [110]
K, K
5
Eroo < B T(;*‘ng i ®
|100| axe facile K
3
Eio0 ¢ Fiio 'RT+4>0 ®
2 2
d"E K NJ
transition de Type | _2 it <o (@ 39,5 <o
13 13K
d cos O 1 1
@ | KK
transition de fype Il Ea <Ea —Kg—+——3—+6 < 0 @
(111,110) (100,110) i i
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TABLEAU

associé a ia figure 2,22

(13 remise & zéro du compteur (nombre de séquences de mesures,

-

clest-a-dire nombre d'extraciicns)

2 commutation de la vois 70" ("Reset") et commande d'exTraction
de ["échantillon

Qé} le n® de voie BCD du commuftateur est décodé er décimal et
excite par |'interm2diaire dlune mairice & diodes (10 x 20)
un certain nombie de relais relatifs & la programmation du
volfméfre.(foncfion, &chelle, résolution, temps d'infégration,

conversion digitale analogigus)

'<§) si ta voie "0V est commutée (mesure de f'aimantation),

si la conversion D/A a été programmés (mairice & diodes)

(prasélectionnée) =2sv

¥

et si la séquence de mecure d'ordre g
en cours, '

"alors le commutateur dienirée. du convertisseur D/A sélectionne

-

3 chiffres (parmi les 6) de ia wmesurc, le convertissesur envoie

o

la tension anaiogicue corresnondante @ |ienregistreur, et |

)

@
1]

plume de celui-ci esv comnandés avec un certain retard (apr

équilibre)

e est commutée (jusqu'a la derniére voie P)

51(6) ta volc suivent
BN . . . k ; <
(é) si p = P, fin d'une séquencse de mesure (correspondant a une
extraction),
ey o gl X A 2 3 A o
7) le programme est arréié pendant lz temps présélectionne P
qui détermine |"intorvalle "de temps séparant deux séquences

de mesures (cfesi-a-dire deux extractions),

P N

<§}<§) si le nombre diextractions prédéterminé N, n'est pas atteint

on ajoute +1 au compteur ci on engage une nouvelle séqguence

de mesures,

(g) sin =N, fin des mesurcs corrcspondant & un palier de champ .,



Figure 2.21

centrage manuel de |'échantillon

N i

i !
L

" réglage manuel du courant

i 1 h B = T = o 3
(champ) initial (IO 0 ou I, Ima&1

préréglage du courant final If
et de |'écart Al entre paliers
. L ] T

e S I B Q paliers
' A B ‘ N séaquences
(2) cp o= 0 e de champ
. de mesures [T.-T |
S I 1 séquence f "o
= o4 1" | mesure de de ﬁerures pour wun :
p="r la voie p N pour une
' , 1 palier de
; _ oui - (P:voles) isotherme
n n+1 ~Q——-~{\P < P ?‘w] champ ) L~
] - voir deTan(A)
oul nen . (courant) B
I+AT ! o n <N 2. ). . . fig. 2.22
vofr | non )
: oy L oul e
(flgf 2.23) | < AT 7N
; ; flna| §
non -

fin isotherme M(H)
arrét manue|

|

changement manuel de
température

-

Figure 2.21 : Automatisation : organigramme général
- voir déTaiI‘(E} ef'(@} figures 2.22 et 2.23.




Y’P‘(\
<E> n = 0
5 ]
.

rélatives

commutation des
préselections
Z-la voie-

D

T
e

mesure de la voie p

Figqure 2.22

—== 10 msec

—> 2 msec a 3,2 sec

impression ° e ati ‘
imp é? . P ffor ion —~> 1,3 sec
“de YN voie + mesure
T ;ﬁiﬁ- T oui |
: I D = commutation des informations
4 “(p=0 . conversion + ,n=n 7 . .
<:) (p N ” Ay 8/ d'entrée du convertisseur D/A
, : i -
non —
p = p+l o conversion
digitale/analogique
, !
MR . !
‘i‘- » - —
o commande p.lume enregistreur
@ 5
! o f R U OUI T I
i n = n+l i ——"Q‘——‘—"“" D < 2 } @
_Mf
{ i non
!v 5 @ B L L Lo
LT o dimpression perforation
de : retour chariot '
<:> arrét du programme
; pendant T}
] . [
| R .
: i
[} P e
Qv 4/ OUI (/ AREEE " \.
< \_ n o< N7
non
[ i ouli ' )
Ll T = I+aT, 4 (TeT,, )
na
voir (E) non
(fig. 2.23) {
i
i

figure 2.22

: Automatisation

organigramme

détail (A) : palier de champ

tes chiffres cerclés renvoient au tableau associé

(page de gauche).



TABLEAWU

associé a la figure 2.253

Définitions : I : courant de sortie de i'alimentation
stabilisée,
I : courant traversé par la bobine supracon-
supra
ductrice,
Teupra
V=L E;-B—— tension appliquée aux bornes de la bobine
: supraconductrice (d'inductance L)
STV =0, alors I, = Cte

i : courant de chauffage du court-circubt

supraconducteur.

: 6@) Qj) l"alimentation stabilisée adapte son courant de sortie au

courant traversé par la bobine supraconductrice : Isupra;

62) la tension V préaffichée est appliquée aux bornes dela bobine
supraconductrice, v '

QE) pendant le ftemps d'arrét prisélectionné to, la variation: de

Vv
courant est Al =T TZ?,

(@ V = 0, le courant se stabilise,

G}) ia bobine est court-circuitée

12 NP . \ £oa o2
(6 le courant débité par |'alimentation est ramené a zéro.
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