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INTRODUCTTION

Les composés binaires TCo5 et les composé&s ternaires
isotypes, oit T représente une terre rare, ont été intensivement
gtudids depuis une dizaine d'années.

(1-3)

Les premiers travaux sur ces matériaux ont montré que
le couplage des moments de cobalt et de terre rare est ferromagnétique
avec les terres rares de la premi&re séquence et ferrimagnétique avec
celles de la deuxiéme séquence ; cette propriété& résulte d'un cou-
plage antiparallé&le entre les spins de terre rare et de cobalt. Les
fortes corrélations entre &lectrons 3d imposent, comme dans lé cobalt
métallique, une polarisation négative des &lectrons de conduction(a);
. 1'interaction de contact entre ces derniers et ceux de la couche 4f

est donc positive dans ce type de composés.

Les températures de Curie des alliages de ces composés sont
trég élevées, de l'ordre de 1000 K, tandis gue leurs aimantations
spontandes ne sont importantes que gi la terre rare alliée aﬁpartient
i la premiére séquence. En outre leur anisotropie magnétocristalline,
de 1'ordre de ]08 erg/cm3 i la température ambiante(3’5’6), dépasse
largement celle de la plupart des composés actuellement connus.

Depuis 1967, date 3 laquelle Strmat et al(7) ont fabriqué les premiers
aimants permanents & base de SmC05 ou de YCo., réduits en poudre de
20 p environ, la technique d'élaboration de ces aimants permanents

8,9 . ; .
(8,9) : pour une aimantation rémanente

n'a cessé de se perfecticnnerxr
de 850 u.e.m./cm3 environ leg champs coercitifs atteignent actuelle-
ment avec SmCog des valeurs de 1'ordre de 20 kOe, ce qui correspond
i un produit énergétique maximum de 20 MGOe. Par la mesure du cycle)
(10

d'hystérésis d'une particule de quelques microns de SmCo, Becker

a montré clairement que le paradoxe de Brown résulte ici de la nucléa-

tion de domaines d'aimantation antiparalléles au champ appliqué.




Dans les composés de type SmCo5 1'épaisseur des parois
entre domaines magnétiques est de l'ordre d'une dizaine de distances
interatomiques ; comme dans tous les composés i forte anisotropie
magnétocristalline la coercivité& doit résulter d'un phénoméne de
nucléation au niveau de défauts de faible anisotropie. Ces derniers
sont d'autant plus actifs que leurs dimensions sont voisines de

o
l'épaisseur des parois (enviren 50 A pour SmCoS). Si les matériaux
présentent en outre des inhomogénéités structurales se traduisant
par des gradients d'échange, il doit apparaltre aussi une coercivité
résultant du piégeage des parois. Différentes interprétations ont
8té données qui expliquent 1la coercivité de SmCo, par des mécanismes

(10~14)

de nucléation ou d'acerachage ; cependant l'accord entre les
variations thermiques du champ coercitif calculées dans ces modéles

et celles mesurées est faible.

1 (15) (16)

Nesbitt et a , et indépendamment, Tawatra et Senno

ont essayé d'accroitre la coercivité de SmCo5 et de Ce005 a 1'état
massif par substitution d'une partie des atomes de cobalt par des
atomes de cuivre. Ce type d'approche &limine les problémes de broyage
des poudres et la détérioration de ces dernidres au contact de 1'air.
Afin d'@tudier le processus de renversement de 1l'aimantation dans ces
composés nous aveons €laboré des €chantillons monocristallins de Sm005
et Smc°3,5C“t,5'

Aprés le premier thapitre relatif aux méthodes d'&labora-
tion et 4 1'étude cristallcgraphique des composés ternaifes SmCoS_XCux
nous présentons dans le chapitre II les propriétés magnétiques des
monocristaux de SmCo; et SmCoB’SCul’5 gt précisons le rfle de l'ani-
sotropie dans ces composés. Le chapitre III est consacré a4 la visua-
lisation des domaines magnétiques danms SmCOB,Scul,S par effet Kerr.
Enfin dans le chapitre IV nous &étudions le trafnage magnétique au
voisinage du champ coercitif dans SmCo Cu et discutons de

3,5 1,5
L'origine de la coercivité dans les matériaux & base de SmCoS.



CHAPITRE. I

PREPARATION - STRUCTURE CRISTALLINE

] - PREPARATION DES ECHANTILLOWNS

La pureté des &léments constituant les alliages est de
99,9 % pour le samarium, de 99,99 % pour le cobalt et de 99,999 Z
pour le cuivre. Les &chantillons polycristallins ont &t& préparés dans
un four # arc sous atmosphére d'argon ; afin de s'assurer d'une bonne
homogéné&ité, chaque bouton allié a &té refondu plusieurs fois. Les
échantillons obtenus, enveloppés dans une capsule de tantale, ont &té
recuits sous vide & 800°C pendant 24 heures. Nous avons contrflé

1'unicité de la phase TCo. & 1'aide d'un diffractométre & rayocns X.

Nous avons préparé des monocristaux de Sm005 et SmCoB,SCu1,5
par la méthode de Bridgman. Celle-ci consiste & déplacer lentement
1a zone fondue de 1"Téchantillon placé dans un creuset de nitrure de
‘bore dont l'extrémité inférieure est comique § un germe unique, formé
dans la pointe du creuset, peut se développer. La solidification est
alors atteinte par grossissement du germe initial. Nous avons obtenu
un barreau monocristallin de 2 ¢m de hauteur : la temp&rature de la
zone fondue &tait de 1400°C et la vitesse de translation de 0,8 ci/h.
En raison du refroidissement lent associé & la préparation du mono-
cristal, 1'étude magnétique de SmCDB,SCuI,S correspond approximative-
ment 3 celle d'un Echantillon recuit & 400 K pendant 4 heures,

n

c'ast—d-dire 4 un &chantillon présentant une forte coercivité associée

(17)

3 un traitement de revenu




2 — PROFPRIETES CRISTALLOGRAPHIQUES

La structure cristalline des alliages TCo5 est hexagonale
elle a été déterminée par J.H. Wernick et §. Geller(lg), et
S.E. Haszko(gg). Ces composés, qui appartiennent au groupe d'espace

P6/mmm, sont isomorphes de CaCu, (figure 1) ; la terre rare T est

5
en position la, tandis que les atomes de cobalt et de cuivre se

répartissent sur les deux sites 2c¢ et Bg'(tableau 1). Les variations
des paramétres de réseau des alliages SmCoS_XCux trempé&s, ou recuits,

sont portés sur la figure 2 en foanction de x. Les paramétres de SmCo

9) 3

recuit sont en bon accord avec teux donnés par Haszko(1 Pour les
€chantillons trempé&s,a et ¢ varient:linéairement avec x tandis que la
variation du paramétre ¢ présente une discontinuité.pour‘x = 2. Ce
résultat peut s'interpréter par des substitutions préférentielles des
atomes de cuivre, plus gros, aux atomes de cobalt appartenant au

site 3g ; en effet la couche & laquelle appartient le site 3g est
moins compact que celle relative au site 2c. Des résultats analogues
ont &té& mis en &vidence par diffraction neutronique sur des composés

ternaires thorium-métaux de transition. En particulier, lorsqu'om
(20,21}

5

occupe préférentiellement les positions 3g.

remplace du dobaltlpar du fer dans ThCo » le fer, plus gros,



g

Figure 1 :
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Figure 2 : Paramétres cristallins des composés SmCo5_XCux.
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CHAPITRE .1II

ETUDE MAGNETOSTATIQUE DES MONOCRISTAUX DE SwCos ET DE SwCoz sCuq,s

I - METHODE DE MESURE

1-1 - Mesures d'aimantation dans des champs inférieurs & 27 kOe

Nous avons effectué les mesures d'aimantation par la

(22)

méthode d'extraction axiale proposée par P. Weiss , sur un électro-
aimant fournissant des champs atteignant 27 kOe. Cet &lectroaimant
est percé axialement afin de permettre l'introduction d'umn doigt de

cryostat.

La température de l'échantillon peut varier entre 1,7 K et
la température ambiante gr8ce & un &changeur thermique comstitué de
deux tubes cylindriques coaxiaux, en acier inoxydable. Le tube
extBrieuvr, en contact direct avec le liquide cryogénique, constitue
la source froide : le tube intérieur sur lequel est bobiné un emrou-
lement chauffant constitue la source chaude. Un systéme de régulation
électronigue permet de stabiliser la tempé&rature 3 0,2 degré prés ;
celle-ci est déterminée par la mesure de la ré&sistance d'une thermo-

sonde de platine (T > 20 K) ou de carbene (T < 20 X).

- L'échantillon & étudier est extrait du centre d'un systéme
de bobines reliées 3 un galvanométre balistigue -dont la déviation,
corrigée de 1'effet d'images magnétiques, est proportionmnelle &
l'aimantation. La constante de proportionnalitd a été& déterminée par com-

paraison avec 1l'aimantation spontanée d'un monccristal de nickel.




1-2 - Mesures d'aimantation dans des champs atteignant 150 kQOe

Les mesures d'aimantation en champs forts ont 8té effectudes
sur l'appareillage du Service National des Champs Intenses de

(23). Le champ magnétique est ¢ré& par une bobine sans fer

Grenoble
du type Bitter pouvant produire un champ de 150 kOe dans un diamétre
utile de 50 mm avec une puissance de 5 MW. L'aimantation de la bobine
s'effectue au moyen de deux redresseurs statiques & thyristors dont

Coe e -6 . P,
le courant est stabilisé & *5,10 ~, La puissance dissipée dans le

.

circuit est &vacuée 4 l'aide d'un échangeur de tempé&rature et d'un

circuit d'eau industrielle.

Les aimantations sont mesurées par extraction éxiale de
1'8chantillon entre deux bobines de mesure enroulées en sens inverse
et placées 4 l'intérieur du cryostat. Afin de faire varier la tempé-
rature de l'échantillon entre 1,7 K et 300 K, on utilise un wvase
cryogénique et un échangeur thermigque analogues & celul que nous
avons décrit précédemment. Dans des champs de 1'ordre de 150 kOe, 1la
magnétorésistance de la sonde de platine est trés &levée i basse
température { elle pe devient négligeable qu'au-dessus de 100 K. Pour

les températures inférieures 3 100 K nous avons utilisé une sonde de

carbone.

2 - RESULTATS EXPERIMENTAUX

2-1 - Composé Sm005

Nous avong &tudié sur une bille de 2 nm de diamétre,

l1'aimantation d'un monocristal de SmCo. lorsque le champ est appligué

5
selon les principales directions cristallographiques. Nous avons
porté sur la figure 3 le cycle d'hystérésis du monocristal de SmCog
mesuré & 300 K lorsque le champ appliqué est paralléle 3 la direction
de facile aimantation : l'axe c¢. La courbe d'aimantation initiale
mesurée en champ faible, est une droite dont la pente est &gale i
l'inverse du coefficient de champ démagnétisant. La saturation est
ocbtenue dé&s que le champ appliqué atteint la valeur du champ démagné-
tisant ; en champ intense, se superpbse 4 1'aimantation une trés
faible susceptibilité. L'aimantation spontanée d&finie par extrapo-

lation de 1la courbe d'aimantation en champ interne aul est de
P

7,98 £ 0,05 Ly par formule & 300 K, et de 8,46 = 0,05 Wy par formule
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8 4,2 K (figure 4). En champ décroilssant nous n'observons que trés
peu d'hystérésis, le champ coercitif est inférieur & ume centaine
d'Oersteds ; il reste de cet ordre mEme 4 tré&s basse température.
Nous avons porté sur la figure 5 la variation thermique entre 4,2 et

300 K de l'aimantation spontanée précédemment définie.

Les variations de l'aimantation mesurées selon les direc~

tions [IIEO] et [IOTO} sont représentées figure 6. Pour des tempéra-

-

tures comprises entre 4,2 K et 300 K et un champ inférieur & 150 kOe
1'aimardtation varie lin€airement avec le champ et croit avec la
température ; toute &valuation de l'énergie d'anisotropie & l'aide

de ces mesures sera directement reliée & la valeur d'un champ
d'anisotropie effective Ha' Ce champ correspond d§ 1l'intersection des
droites obtenues par extrapolation des courbes d'aimantation mesurées
selon les directions de facile et de difficile aimantation. Nous
avons porté& sur la figure 7 sa variation thermique : il décrolIt de

maniére monotone entre 4,2 et 300 K.

2-2 - Compose‘SmCo3,5Cu]’5

Neus avons effectué des mesures d'aimantation sur une bille
monocristalline de 2 mm de diamétre. Les courbes de premi&re aiman-
tation obtenues & 4,2 K, 60 K et 300 K selon l'axe de facile aiman-
tation [0001] sont présentées sur la figure 8. A la température de
1'hélium liquide l'aimantation varlie peu et linéairement jusqu'd un
champ seuil H de 35 kOe. Ce champ seuil H, est défini par l'intersec-—
tion de la tangente d'inflexion avec la droite représentant. la
variation de 1'aimantation initiale. Sa variation thermique est portée
dans l'encart de la figure 8 ; & 300 K, H, ne vaut plus que 3 kOe.

Les variations isothermes de l'aimantation pour les champs supérieurs
aux champs seuils dépendent fortement de la temp&rature. Au voisinage
de la température ambiante, la variation de 1'aimantation avec le
champ immédiatement supérieur au champ seuil est linéaire et corres-
pond 4 un accroissement de ],7.10”2 u.e.m./g/0e ; cette valeur est
environ trois fois plus petite que celle de 1l'inverse du coefficient
de champ démagnétisant. A basse tempE&rature cette variation est

encore beaucoup plus faible : l'aimantation croit lentement lorsque

le champ est supérieur au champ seuil (35 kOe & 4,2 X) i en particulier
la saturation n'est pas encore atteinte sous 130 kOe. Nous avons

observé des variations de l'aimantation dans le temps dé&s que le
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champ appliqué devient supérieur au champ seuil, A titre d'exemple
lorsque le champ appligué est de 50 kOe & 60 K l'aimantation mesurée
ne se stabilise qu'au bout de plusieurs heures. A la température
ambiante ce phénoméne de trainage n'est observé que pour des champs
compris entre 3 et 7 kOe. Sur la figure 9 nous avons portd la

variaticen thermique de l'aimantation de SmCo cbtenue par

3,5%%1,5
refroidissement gsous un champ de 100 kOe de 1'é&chantillon depuis la
temp&rature ambiante jusqu'd 4,2 K ; en raison de la trés faible
susceptibilité superpcsée nous assimilercns cette variation & celle

de l'aimantation spontanée. Lorsque l'&chantillon a été soumis i un
champ supérieur au champ seuil il épparaft en champ décroissant une
trés forte hystérésis ; l'aimantation rémanente, aux erreurs de

mesure prés; est €gale 34 1'aimantation spontanée (figure 10). Lorsque
le champ magnétique est inversé, l'aimantation reste constante ; elle
décroit brusquement pour un champ HN’ mais cette décrcissance
s'atténue lorsque le champ augmente. Le champ coercitif H , pour
lequel 1'aimantati6n s'annule vaut a4 4,2 K, 35 kOe ; cette valeur

est Egale 34 celle du champ seuil HS observée sur la courbe de premiére
aimantation. Lorsque le champ appliqué est de 130 kOe, l'aimantation
vaut 95 Z de’l'aiﬁantation & saturation. Le cycle d'hystérésis est .
pratiquement symétrique ; les faibles Ecarts observés sont seulement
dus & la saturation incomplé&te aprés inversion du champ magnétique.
Lorsque la température augmente 1l'hyst&résis observée décrolt rapi-
dement (figures 11 & 14) ; nous avons porté& sur la figure 15 les

variations thermiques des champs critiques H_ et Hc' Lorsque le

N

champ appliqué& est proche de H, ou de Hc nous avens observé des

N
effets de traTnage magnétique analogues & ceux observés dans le voi-

sinage du champ seuil Hs'

Lorsque le champ est appliqué selon une direction [1150],
figure 16, l'aimantation varie linéairement avec une pente trés
faible (10 u.e.m./g péur un champ de 135 kOe & la température de
4,2 X). Cette pente augmente avec la températufe. Nous n'avons pu
déceler d'&cart appréciable entre les mesures d'aimantation effectuées
selon les directions [1120] et [1070]. Comme dans le paragraphe 2-1
nous avons déterminé lz variation thermique du champ d'anisotropie
effective Ha (figure 7). Lorsque la température augmente, Ha décroflt

plus rapidement que dans le cas de SmCo5 ; cependant 4 0 K le champ

d'anisotroplie effective de SmCo Cu1 est de 50 Z plus grand que

3,5 » D

celui de SmCo5.
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3 -~ AIMANTATION SPONTANEE DES COMPOSES SmCo5 ET SmCo3 5Cu1 5
3 3

3-~1 - Aimantation i saturation absolue de Sm005

La variation tﬁermique de 1'aimantation et la détermination
des structures magnétiques par diffraction neutronique ont précisé
le comportement ferrimagnétique de ces composés TCo5 avec les terres
raves de la deuxiéme séquence et le comportement ferromagnétique de
ceux avec les terres rares de la premi&re séquence. Dans les deux
cas le couplage entre les spins des atomes de terre rare et du cobalt

1,24,2 - . s )
(1,24, 5). Ern outre, l'aimantation & saturation

est antiparallgle
absoclue des atomes de terre rare est toujours voisine de celle de
l'ién libre. Nous supposons que le moment du samarium dans SmCo5 est
parallégle au moment du cobalt,-bien que ce résultat n'ait pu é&tre
vérifiéd expérimentalement en raison de la trés faible valeur du
moment du samarium et de la forte absorbsion des neutyons par le

samarium.

Dans les composés T-Co le moment du cobalt dépend du nombre
d'dlectrons de conduction en raison du transfert des &lectrons Sdl
et 632 de la terre rare vers la bande 3d non remplie du cobalt(zé_za).
Pour une méme concenhtration en &lectrons de conduction il dépend
également de la nature des atomes de terre rare alliés : un moment
supplémentaire est induit sur le cobalt par les interactions dues
aux atomes de terre rare, en premi&re approximation proportionnelles
au spin de la terre rare alliée. Ce moment supplémentaire AM peut
Etre déduit en premi&re approximation des aimantations 4 saturation

absolue de GdCo5 et YCog pour lesquels 1l'aimantation de la terre rare

est blen connue ¢

- _ 8(T)
AM = [FCO(GdCGS) MCQ(YCOS)] X §TEET (1)
Le moment du cobalt dans SmCo5 s'éerit

MCO(SmCO5) = MCO(YCOS) + AM (2)

Dans ces expressions, $(Sm) et S(Gd) représentent les spins du
samarium et du gadolinium.
$i en premi&re approximation le moment magnétique du cobalt dans

SmCo,. est pris &gal a 1,6 Hp (valeur déduite des mesures d'aimantation

5
sur un monocristal de YCog dont la composition a été vérifi&e par une

gtude de diffraction neutronique(zg)), la valeur du moment de




samarium est de 0,6 Hp+ Cette valeur est proche de celle gr = 0,72 My
correspondant au multiplet fondamental J = 5/2 de 1'ionm Sm3* ; en
raison des erreurs d'expérience il n'est pas possible d'évaluer la

valeur du mement induit AM.

3-2 - Aimantation & saturation absolue de SmCo3 5Cu1 5
> 3

La valeur de l'aimantation &4 saturation absolue par formule
de Sm(]csg'SSCul,5 déduite des mesures d'aimantation est
M(SmCOS,SCul,S) = 4,57 Hp+ En supposant que le moment du samarium &
G K, MSm = 0,6 Ky s n'est pas affect& par la présence des atomes de
cuivre on obtient une valeur du moment magnétique du cobalt dans
SmCoB,SCu],5 de 1,1 Hp. Cette réduction du moment du cobélt ﬁar
rapport 4 celui dans Sm005 est due 4 1l'augmentation de la concentra-
tion en &lectrons de conduction (0,25 &lectron supplémentaire par

atome de cobalt dans SmC03,5Cui’5).

(30)

Récemment Brouha et Buschow ont mesuré la variation de

l'aimantation de LaCoS"xCuX en fonction de la concentration x en
atomes de cuivre (figure 17). Pour x = 1,5 en particulier,

MCO(LaCc 0,9 hy cette valeur est légérement inférieure

3,508, 5)

a celle de MCO(SmCo 1,1 Hp+ Dans ces alliages, la concen-

C
3,5 “1,5)
tration en &lectrons de conduction est plus importante que dans

SmCo et, comme dans les alliages binaires de mé&me concentration en

5)
€lectrons de conduction, les interactions créées par les atomes de

terre rare peuvent induire un moment supplémentaire sur les atcomes de

cobalt. Ce moment supplémentaire, d&duit de la comparaison des aiman-
(3D
5-xCUy ?

est de 0,3 Hp pour x = 3,5. Dans SmCo3 5Cu1 5 on obtient un moment
L] ]

tations A4 saturation absclue des composés LaCo,_XCux et GdCo
-
supplémentaire de 1,1 - 0,9 = 0,2 g

3-3 -~ Evaluation des ccefficients de champ moléculaire et

variation thermique de 1'aimantation du sous-réseau de

gamarium dans SmCo5 et SmCQB,ECu],5

Une premidre approche pour déterminer les coefficients de
champ moléculajre agissant sur les moments de samarium cons&iste i
étudier les variations thermiques des aimantations des composés 'I‘bCo5

et DyCo5 qui présentent unm point de compensation(27’32).
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Variation du moment du cobalt dans leg composés
(30) (31) et S5mCo Cu en

Figure 17 :
LaCoS_XCux , GdCo5_XCuX 3,5 1,5

fonction de la concentration de cuivre.




Dans ces composés les interactions Co-Co sont prépondé-

rantes ; en effet leurs temp&ratures de Curie sont dé l'ordre de

b4

1000 K quelle que soit la terre rare alliée, tandis que les interactions

entre terres rares correspondent 3 des températures de Curie de quel-

(3

ques dizaines de Kelwin comme le montre 1l'@tude des composés iso-

morphes TNi5 dans lesquels le nickel n'est pas magnétique.

L'aimantation My, des atomes de terre rare 2 une tempé-

rature T, dépend du compromis entre 1'énergie d'interaction terre rare-
. - . p . Co P .

cobalt représentée par le champ moléculaire Hm = NMCO et l'énergie

d'agitation thermique ; ce qui peut &8tre représenté par une fonctiom

de Brillouin :

0
NM X m_
0 Co T.R
mpp = Mp g By KT ) (3

Au point de compensation TC (99 K pour TbCo5 et 93 K pour DyCoS), les
aimantations des sous~réseaux de terre rare et de cobalt sont en

valeur absolue égales m Smco. Le champ moléculaire créé& par les

T.R
atomes de cobalt sur les atomes de terre rare s'obtient par la

relation

Co ch -1 5mCo
Hp = Mg, = 0 x By (mo ) (4)
T.R T.R

A la température de compensation 1l'aimantation du cobalt est prati-
quement saturée. La valeur du champ moléculaire déduite peut alors

gtre considérée comme &tant égale & celle & 0 K. En prenant pour

ngo : Tc = 99 K, D 1,6 Hgs g p = ngB = 90 lp, om obtient
Hm = 1000 * 100 kOe.
La valeur du champ d'échange agissant sur le spin de 1la
terre rare HCO — HCO correspondant au champ meléculaire HCO est
ec g-1 m R g,

de 3000 + 300 kOe ; g représente le facteur de Landé de 1'ion Tb~ .

En procédant de la méme manid&re avec DyCoS, on obtient

ch = 3200 + 300 kOe. Dans SmCo5 le champ moléculaire agissant sur les
moments de samarium est de 10 MOe, si l'on prend un champ d'&change

de 3000 kOe. Le champ moléculaire dfi aux atomes de samarium et

agissant sur les moments des atomes de cobalt est :



Msm(T=O)

MCo

Sm

Hm = 10(MQe) x = 0,9 MOe {5)

Le coefficient de champ moléculaire N, qui caractérise les inter-
actions entre les spins de samarium et de cobalt dans SmCo., vaut

1,27.M0efuB.

Tant que 1'on peut négliger les interactions Sm-Sm, cl'est-
s-dire pour des températures supérieures & environ 10 K, le sous-
réseau de samarium est paramagnétique ; il est soumis au champ molé-
culaire rasultant des interactions terres rares—cobalt. Comme pour

TeCo. et DyCo la variation de l'aimantation du sous-réseau de

5 °5?
samarium m, peut étre calculée 3 partir d'une fonction de Brillouin :
0
n. = o’ B (M), (6)
Sm Sm ~5/2 kT

En premiére approximatiocn, on prend ici pour mgm l'aimantation corres-
pondant au multiplet fondamental J = 5/2, soit mgm = 0,72 Wy b la
variation thermique du champ moléculaire NMCo est déduilte de celle de
l'aimantation de YCOS. Nous avons comparé sur la figure 18 la varia-
tion relative mSm/mgm obtenue pour N = |,27 MOe/uB, avec celle

déduite de la différence des aimantations spontanges de SmCo5 et de

YCo (33)

5 effectuée jusqu'da 300 K.

Afin de dBterminer la variation thermique de 1'aimantation
du sous-réseau de samarium dans le composé SmCoB,SCu’,5, dont la
température de Curie est voisine de 700 K, il est nécessaire de
connaftre celle du sous~réseau de cobalt. Nous 1'avons dé&duite de
celle de YCo5 par une simpie affinité dont le rapport est celui des
températures de Curie. Un coefficient de champ moléculaire
N = 1,27 MOe/uB conduit & une variation thermique de 1'aimantation du
gamarium plus rapide que celle observée ; un meilleur accord avec

1'expérience est obtenu pour N = 2,2 MOe/uB (figure 19).

_En conclusion, il apparalt gque les interactions terre

rare-~cobalt augmentent avec le nombre d'électrons de conduction.
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4 — ENERGIE D'ANISOTROPIE EFFECTIVE DANS SmCo5 ET SmCo3 5Cu1 5
3 td

4-1 - Détermination de 1'@nergie d'anisotropie effective

En raison de la tr&s forte anisotropie des composés &Gtrudiés
les mesures d'aimantation sur monocristaux dans les champs actuelle-
ment disponibles au S.N.C.I. (E € 150 kOe) ne permettent qu'une
détermination du champ d'anisotropie Ha défini au paragraphe (2-1).
En effet, la dépendance angulaire de 1'@nergie libre pour un cristal
de symétrie hexagonale présentant un seul type d'atomes magnétiques
peut s'€crire sous la forme phénoménologique :

2s1n4@ + K331n66 + K4 sin6@ cos6y (77

F =‘K1 Sian + K
ol 6 est l'angle entre l'aimantation et l'axe c, et ¥ 1'angle de la
projection de i'aimantation dans le plan de base avec l'un des axes a
de ce plan. LG K2, Ky et K4 sont des constantes d'anisotropie

d'ordre 2, 4, 6 qué l'on suppose varier seulement avec la température.
La minimisation de 1l'énergie d'anisotropie, et de 1l'énergie poten-

tielle due au champ magnétique domne :

2K LK M, 2
M!+M—2x(-ﬁ1-/) o = MH 8y
5 s 8 _(JQ)

MS

oii H représente le champ appliqpé dans le plan de base et M” 1a
composante de 1’aimaﬁtation'qui lui est paralléle. L'axe de facile
aimantation est 1'axe c. Les variations de 1'aimantation mesurée dans
un champ perpendiculaire & cet axe ¢ &tant lindaires et indépendantes
de la direction dans le plan de base, seule la détermination de K,

est possible. Les termes d'anisotropie d'crdres supérieurs devraient
introduire une courbure dans les courbes d'aimantaticn, la mesure

de K, par exemple nécessiterait lfapplication d'un champ au moins

d'un ordre de grandeur supérieur 3 celui dispomnible actuellement.

Les composé@s &tudiés comprennent plusieurs types d'atomes

magnétiques qui se décomposent en deux sous—réseaux couplés entre

eux par des interactions d'échange : au champ d'anisotropie mesuré
' MS Ha
H  correspond une énergie d'anisotropie effective K, = —— déter-

min&e par l'aire comprise entre les courbes d'aimantation obtenues

selon les directions de facile et de difficile aimantation. Cette



Bnergie ne dépend pas uniquement de l'anisotropie magnétocristalline.
En raison de l'existence des deux sous—-régeaux, elle est aussi fonc-

tion des interactions d'é&change entre ces sous—-réseaux.

Nous avons porté sur la figure 20 les variations thermiques
des énergies d'arnisotropie effective Ke et Ké respectivement de SmCo5

et SmCOB,ScuI,S'

SmCo5 dans différents laboratoires

antérieures diffeérent les unes des autres (de 15 % dans le meilleur

Des mesures analogues ont déji &té& effectuées sur
(34-36)

; cependant les mesures

des cas) ; notre détermination est en trés bon accord avec celle de

Klein et al(as)

. La valeur de Ke extrapolée 4 0 K est de 21% supérieure
4 celle de Ké. Lersque la température augmente ces grandeurs diminuent

mais leur différence reste sensiblement constante jusqu'd 300 K.

4-2 - Origine de l'anisctropie effective de SmCo

Lorsque le champ est appliqué dans une direction perpendi-
culaire & l'axe de facile aimantation les moments de samarium et de
cobalt s'dcartent de cette direction. La composante de 1l'aimantation
totale qui est paralléle au champ, c'est-d-~dire 1'aimantation mesurée,
dépend non seulement de 1'énergie d'anisotropie des sous-réseaux de
samarium et de cobalt mais éussi de l'énergie d'échange entre ces
sous—-réseaux (figure 21). La contribution de chacun de ces termes &
1'énergie d'anisotropie mesurée, c'est-d-dire & 1'Energie d'anisotro-
pie effective peut &tre &valufe en écrivant 1'équilibre du systéme

dang un champ H :

lKSm sin2asm - NMCo MSm sin(ac0 - aSm) - M o H cosdag = 0
(9

KC0 sinZaCO - NMSm MCo sin(ocsm - )y - MCD H coso, = 0

A 1'intérieur d'un méme sous-réseau K, M et o représentent respecti-
vement l'é@nergie d'anisotropie magnétocristalline, le module et
1'angle de l'aimantation totale avec 1l'axe ¢ ; N représente le coef-
ficient de champ moléculaire entre les sous-r@seaux de samarium et de
cobalt., D'aprés la valeur des aimantations mesurées dans un champ

de 150 kOe les angles ag et oo doivent 8tre inférieures & 10° ; on
peut donc linéariser le systéme précédent, l'aimantation mesurée

s'éecrit :

M

MH = %oolee * 0tSmMSm (10)

avec
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Effet d'un champ H sur les moments de samarium et de

Figure 21 :
cobalt dans SmCo5 et SmCOB,SCUI,S'




(HCO . HSm + HCO)H

“ - a m

Sm HSm.HCo + HSm'HSm + HCO.HCO
a a a m

: (11)

(HSm + 1_1Sm + HCO)H

N _ a m m

Co HSm HCO " HSm'HSm + HCO.HCO
a a a m

Sm _ Co _ Co _ Smo_
et Ha = ZKSm/MSm’ Ha = ZKCO/MCO, Hm = NMCO’ Hm = NMSm'

Le champ d'anisotropie mesuré est un champ effectif H tel que

M, o+ M M. (H°° + B5™ 4 5O M, (o™ 4+ g5 4 gty '
Sm Co - Sm* a m m Co a m m (12)
H, (250 gbe 4 gSm y8m , yCo 4Coy
a a a a - a m

(Msm + MCO)/Ha est la moyenne harmonique, pondérée par les valeurs

de MSm et M des champs d'anisotropie effective agissant sur les

Co?
scuS*réseaux'de samarium et de cobalt :
, 12" B0 Him.Him + HSO.H;O
g . = ‘ (13)
- Ta(Co) HCo + HSm . HCO :
a2 m
et
Hzm.ui° + Him.gim + Hgo.Hgo
H e (14)
a{Sm) HSm " HSm + HCO
a m m

'Ha ne représente la somme des énergies d'anisotropie du samarium et
du cobalt gqgue si 1'on suppose HSm + HCD >> HSm et HSm + HCO >> HCO.
m m a m m a
cette hypothése simplificatrice
(37,38)

Dans le cas de SmCo5 et SmCUS,Scul,S

n'est pas vérifife bien qu'elle soit habituellement utilisée

En effet, le champ d'anisotropie du sous~réseau de samarium est du

Sm HCO. A titre d'exemple,
m m

les variations des aimantations de deux sous-réseaux A et B sont

méme ordre de grandeur que la somme H

portées sur la figure 22 en fonction d'un champ appliqué perpendicu-
lairement & I1'axe de facile aimantatiocn, pour différentes valeurs du
coefficient de champ mol&culaire N. Pour ¥ = 0 les deux sous—réseaux
sont découplés. Pour un échange infini leurs aimantations restent
paralléles ; le champ d'anisotropie effective mesuré est alors égal
aux champs effectifs agissant sur chacun des deux sous-réseaux. Pour
N = 1,27 MOe/uB, ce qui est le cas dans SmCoS, la rotation du sous-

réseau de cobalt est plus rapide que celle du scus—~réseau de



Figure 22

-— 37 ——

Variation de l'aimantaticn des sous-réseaux de samarium

et de cobalt en fonction d'un champ perpendiculaire { mmenczs)

ou paralléle (—) & 1'axe c pour différentes valeurs du

coefficient de champ moléculaire.




samarium ; le champ d'anisotropie effective mesuré& est voisin du

champ d'anisotropie effective agissant sur le sous-réseau de cobalt.

Le champ d'anisotropie associé& au sous~réseau de cobalt
peut &tre &valuéd i partir des mesures effectuées sur YC05(33’39).
On obtient HSO = (0,22 MOe 3 0 K. Le champ d'anisotropie effective
mesuré dans SmCoS_(SZS kOe) est largement supérieur i cette valeur ;
l'anisotropie associée au sous-réseau de samarium est donc plus
grande que celle, associe & celui du cobalt : le champ d'anisoﬁropie
effective mesuré constitue une limite inférieure pour le champ
d'anisotropie du sous-réseau de samarium. En tenant compte des nota-

tions précédentes on a

Sm M(SmCos)
H 2 525 (kCe) ——2 = $,25 MOe (15)
a M
Sm :
= Sm Co ' .
Ce champ est comparable 4 la somme Hm + Hm = 10,9 ¥M0e. L'approxi-

mation habituelle ¥ -+ n{est pas justifi&e. Le champ d'anisotropie
megsuré veprésente donc une énergie d'anisotropie effective ol inter-
viennent pour une part sensiblement égale, l1"énergie d'anisctropie
associée au sous-réseau de samarium et 1'&nergie d'échange entre les
sous-réscaux de gamarium et de cobalt. En utilisant les valeurs numé-

riques 3 4,2 K, que nous avons évaluédes ci-dessus, les moments de

cobalt et de samarium tournent respectivement d'un angle dog ® 11°
et ag = 8° lorsque le champ appliqué est de 100 kQe.
4~3 - Evaluation de l'énergie d'anisotropie du sous-réseau de

samarium dans SmCo5

Le champ d'anisotropie associ& au sous-réseau de samarium
peut &tre déduit pour chaque température de l'expression (I12) Ecrite

sous la forme

Co - 2 Co
HSm - Ha MSm-Ha * N(MSm * MCO) NMCO(MSm * MCo) Ha (16)

a Co
Ha (MSm * MCD) * NMSm(MSm * MCO) Ha MCO

En effet, la variation thermique de chacun des termes de cette
expression peut &€tre soit directement déterminée (Ha(T)’ figure 7),
soit &valuée de mani&re indirecte ; ¢'est le cas pour le champ
d'anisotropie du sous-réseau de cobalt qui peut &tre détermind 3
partir de la variation thermique de 1l'@nergie d'anisotropie de

(363

LaGog ou de YCo5(33’39) (figure 23)., Dans le paragraphe 3-3, mnous
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avons déterminé le coefficient de champ moléculaire N entre les
cous-régeaux de samarium et de cobalt ainsi que les varlations ther-
miques de 1'aimantation des sous-réseaux de samarium et de cobalt.

La figure 24 représente les variations thermiques de 1'énergie

Sm
Ha MSm

2
l'anisotropie du sous-réseau de cobalt est déduite soit de Y005 soit

d'anisotropie KSm du sous-réseau de samarium lorsque

de LaCog. On constate que les valeurs obtenues dépendent fortement

de la valeur de 1'anisotropie du sous-réseau de cobaltj;selon que 1l'on
utilise les résultats déduits de LaCog ou de YCog, KSm 32 0 K varie de 20 Z,

Ce résultat découle de la relation AKSm = = 3AKCO obtenue par diffé-
rentiation de l'expression (16) ; toute modification de 1'&nergie
d'aﬁisotropie du cobalt se répercuté sur celle du samarium avec un
coefficient d'amplification voisin de 3. Ce résultat peut expliquer
les écarts entre les différentes déterminations de 1'énergie d'aniso-
tropie du samarium ; en effet, l'Energie d'anisotropie du sous-réseau
de cobalt varie fortement avec de faibles &carts 4 la sto&chiomé-

(40)

trie

4-4 - Fvaluation de 1'@nergie d'anisotropie du sous=~ré&seau de

samarium dans SmCOB,Scul,S

A l'aide de l'expression (16) on peut aussi é&valiuer
H
l'éner ie d'anisotro ie du sous~réseau de samarium dans le com OSé‘

SmCo Nous avons montré dans le paragraphe 3-3 que le coeffi-

3,5691,5°"
cient de champ moléculaire qui traduit les interactions cobalt-

samarium est augmenté par l'introduction de cuivre (figure 19). Le
champ moléculaire agissant sur les moments de gsamarium, proportiomnnel
4 1'aimantation du sous-réseau de cobalt, est approximativementde 20 %

plus faible dans SmCo 5 que dans SmCoS. Nous avens alors 8tudié
H

Cu
3,5 1
1'influence du champ moléculaire sur la détermination de 1'énergie

d'anisotropie du sous—réseau de samarium. La variation thermique du
champ moléculaire a &té obtenue de la méme mani&re que pour le
composé SmCo5 (4-3). Le champ d'anisotropie du sous-réseau de cobalt

dans SmCo doit 8tre du méme ordre de grandeur que celui dans

3,5%%1,5

SmCo5 ; i1 est difficile de le connaltre avec précision, car il

n'existe pas de mesure d4'anisotropie sur le composé YCOB SCul 5 3

b »
nous avens donné 3 ce champ quelques valeurs voisines de celle du
champ d'anisotropie du sous-réseau de cobalt dans SmCo5 : la valeur

de l'anisotropie du scus-réseau de samarium dans SmCo3 5Cu1 dépend

5
3 »
de celle. attribuée. au champ d'anisotropie du cobalt Hgo : & une
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diminution de HZO de 30 % correspond une augmentation de HSm de

25 % (figure 25). La valeur du champ moléculaire Hgo influe aussi
fortement sur celle de KSm ; en particulier, si 1l'on attribue & W
successivement les valeurs 2,54 MOe/uB et 1,27 MOe/uB, l'anisotropie
‘du samarium KSm se trouve accrue de 30 %. Cependant pour des valeurs
de N compatibles avec la variation thermique du sous-réseau de sama-
rium, 2 § N § 2,5 (figure 19), KSm varie‘peu. La valeur de 1l'&nergie
d'anisctropie du sous-réseau de samarium est environ de 30 Z plus

petite dans SmCo Cu que dans SmCo. (figure 28},

3,5771,5 5

4-5 — Comparaisen des résultats expérimentaux avec un calcul de

champ cristallin

La tré&s forte anisotropie du samarium dans SmCo. et dans

SmCo3’50ul’5 est due aux effets conjugués d'un cham§+crisia11in et
d'un champ mol&culaire élevés agissant sur 1l'ion Sm~ . Le champ
cristallin, qui dérive d'un potentiel cristallin de symétrie hexago-
nale, décompose le multiplet fondamental J = 5/2 en trois doublets,
dont la dégénérescence est levée par le champ moléculaire. Cependant
l'écart relativement faible de 1400 K entre ce multiplet J = 5/2 et
le premier excité J = 7/2 impose la prise en considération de ce
dernier. L'hamiltonien général s'dcrit alors

Co
ec

_ - m m -+ >
‘?Q = ALS f B ?1 + 2up 8 B (17)

lm

Le premier terme représente le couplage spin—~orbite. Le second décrit

ie champ cristallin ; les U™ sont définis par

1
1/2
0] = ) Yi(e, ) (18)

tandis que les BT sont reliés aux paramdtres de champ cristallin AT

1
par la relation : BT = NT <rl> AT. Les facteurs de norme NT et les
intégrales radiales <r > sont tabulés(él) tandis que les AT

peuvent &ventuellement Ztre calculés par la méthode des charges

ponctuelles

Z .
mo_ m+ | 41 2 _m 1 m
Al = (=1} T 7T @ Ky f 1+ Y1 (Bi’ W i) (19)
i o
Z. et R, représentent la charge et la distance du i°"% ion Par rapport

i
& 1l'origine ; les KT sont tabulés(42)

m ,
et les Yl sont des harmoniques

sphériques des angles polaires 0, et Wi relatifs A Ri'
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(38)

(37), et Buschow et =al ont

Récemment Sankar et al
gvalué les paramétres de champ cristallin de SmCo, par la mé&thode
des charges ponctuelles en se limitant aux deux premiers voilsins
camarium (alignés selon 1'axe c) et aux six seconds voisins samarium

(dans le plan (0001}} ; en utilisant les coefficients d'écrantage

r, = 0,5, r, = 0,1 et re = 0,05 estimés par Burns(43) ils obtiennent :
8] 0 o
B2 = - 16,8 K B4 = -~ (0,05 H B6 = 0,

et diagonalisent l'hamilitonien {17) pour un champ d'&change
Hgg = 3000 kOe parall&le ou perpendiculaire & 1'axe c. La différence
d'énergie libre AF¥ correspondant & ces .deux situaticns est trés peu
sensible aux valeurs de Bg et de Bg. On en déduit que l'aire. comprise
entre les courbes d'aimantation mesurédes selon les directions de
facile et de difficile aimantation ne dépend que trés peu de 1la
contribution des coefficients Bg et Bg aux constantes K], K2, K3, K4.
En raison de la proximité des multiplets J = 7/2 et J = 5/2 l'obten-
tion de relations rigoureuses entre les comnstantes Kn et les coeffi-
cients BT n'est pas immédiate. Cependant une Bvaluation grossiére de
1'ordre de grandeur de cette contribution peut &tre obtenue si l'on
suppose que le champ moléculaire est suffisamment &levé pour gque

. + . - -
1'état fondamental de 1'ion Sm3 différe peu de 1'état pur |JZ = 5/2>.

On obtient au zérc absolu :

3 0_0 100 0.0
Ky = - 7098y — g Myl

35 0,0
K2 7 5 P (20)
K3 = 0

. m . . . P
ol ay sont des constantes de normalisaticn des harmonigques sphériques.

(21)
K, = K, =0

2 3
L'énergie d'anisotropie magnétocristalline du sous-réseau
de samarium peut donc &tre représentée par la seule constante d'ani~
sotropie d'ordre deux KSm' En utilisant les résultats des calculs de
champ cristallin(37’38) nous comparons les variations thermiques

expérimentales de KSm avec celles calculdes. Nous avens tracé sur la




figure 27 la variation de l'énergie libre AF en fonction du paramétre
de champ cristallin BS pour les deux valeurs du champ d'Echange
correspondant & SmCO5 (3000 x0e) et i SmCO3’5Cu1,5 (2350 kOe). La
comparaison avec les valeurs expérimentales & 0 K indique que la wva-

légérement inférieure & celle dans

(37,38)

0
leur de 32 est dans SmCoB,SCul’5

SmCoS. En uwtilisant les résultats du calcul de champ cristallin

nous comparons sur les figures 28 et 29 les variations thermiques
expérimentales de l'anisotropie du sous-réseau de samarium dans SmCo5

et SmCo avec celles calculées. Le coefficient de champ

Cu
3,5771,5
cristallin obtenu est tré&s voisin de celui caleuld par la méthode des

charges ponctuelles.



— A '/‘ — .

160
H%-3000 k Qe
Ks

|H=2350 k Ce

18 22

Figure 27 : Variation de la différence d'énergie libre AF en foncticn

du paramétre de champ cristallin Bg dans SmCo5

(Hec = 3000 kOe) et dans SmCo3 5Cu],5 (Hec = 2350 kOe).

3
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CHAPITRE III

OBSERVATION DES DOMAINES MAGNETIQUES DANS SwCos 5Cup g

] - METHODE EXPERIMENTALE

Legs domaines élémentaires de Weiss ont &té visualisés dans
le composé Sm003 5Cul 5 i 1'aide de 1'effet Kerr. Si un faisceau de
lumi&re polarlsee selon un plan paralléle ou perpendiculaire au plan
d'incidence illumine la surface d'un monocristal aimanté, la lumigre
réfléchie sera en général polarisée elliptiquement. Ce phénoméne est
connu comme étant l'effet Kerr. Le degré d'ellipticité est faible
et peut 8tre considéré comme une rotation du plan de polarisation de
la lumidre au cours de la réflexion. Lorsque les vecteurs aimantation
2 la surface des domaines sont orienté&s antiparallélement, la rota-
tion correspondante du plan de polarisation change de sens. La lu-
miére analysée conduif & une visualisation des domaines quli apparaissent
alternativement clairs ou sombres. Bien que le contraste, 1ié i la
différence angulaire des plans de polarisation de la lumi&re ré&fléchie,

soit généralement faible, cette méthode a l'avantage d'étre directe.

Nous avons utilisé un microscope & illumination verticale
comprenant deux #l&ments polariseurs. Les €chantillons utilisésrsont
des monocristaux de SmCo3 5CuE 5 qui ont été POllS i la pate de dia-
mant sulivant un plan perpendlculalre 4 l'axe c de facile aimantation.
La rotation de Kerr particuliZrement importante ici domme un bon
contraste. Les &chantillons ont &té observés aprés avoir Eté soumis

-

2 des champs fournis par un &lectro aimant pouvant atteindre 20 kOe.




2 — RESULTATS EXPERIMENTAUX

Nous avons porté sur la figure 30 la courbe de premiére
aimantation et le cycle d'hystérésis mesurés selon 1'axe ¢ d'un

monocristal de SmCo & 300 K. Les points A, B, C, D, E, F,

3,5%%1,5
figurent les différents é&tats d'aimantation de 1'échantillon lors de
l'observation des domaines &lémentaires. L'é&volution de ces domaines
superficiels, pour des champs croissant de O i 15 kOe, est portée sur
la figure 31. Les régions claires cu sombres représentent des domaines
d'aimantation opposée, c'est-a~dire d'aimantation dirigée vers 1'ex-
térieur ou l'interieur de la surface d'observation. Lorsque 1'Echan-
tillon n'a jamais &té aimanté (figure 31A), les domaines clairs et
sombres, de dimensions relativement modestes (1,5 p), s'enchevétrent
les uns dans les autres. La structure en domaines, représentée sur

la figure 31B, a 8té obtenue aprés épplication d'un champ de 3 kOe.

Il n'apparait pas de modification sensible par rapport au cas pré-
cédent ; les photographies sont pratiquement superposables., Lorsque
l'échantillon a &té soumis & un champ supérieur au champ critique

Hs = 3 kOe, observé sur la courbe de premi&re aimantation (H = 4 kOe
sur la figure 31C), la structure en domaines est modifide. Les
domaines clairs et sombres grossissent simultanément ; cependant,
l'extension de ces derniers est plus rapide. La comparaison des
figures 31D et 31F montre une accentuation de ce processus ; le gros-
sissement apparent des domaines clairs résultant de la réunion de
plusieurs domaines de méme type. Cependant, pour des champs supérieurs
d 8 kOe environ les domaines d'aimantation antiparallé&le au champ se

retrécissent pour disparaltre aprds application d'un champ de 15 kOe

(figure 31F).

L'échantillon saturé reste monodomaine méme en champ nul
(figure 32G). Pour un champ de 500 Oe, des domaines filiformes se
nucléent brusquement ;- la distance moyenne enttre ces domaines est de
l'ordre de quelques dizaines de microns alors que leur épaisseur est
de l'ordre du micron (figure 32H). Ces domaines croissent avec le
champ tandis que d'autres domaines se nucldent (figure 32I). Pour un
champ de 2,5 kOe, voisin du champ coercitif, les domaines &'aimanta-
tion antiparallé&le ou paralléle au champ appliqué sont presque &gaux.
Leurs dimensions correspondent approximativement 5 la moitié des
distances entre zones de nucléation ; elles sont beauccup plus impor-—

tantes que celles des domainmes d'un &chantillon vierge. En champ plus

€levé, l'€chantillon tend 4 se saturer {(figure 32K et 32L).
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Figure 31

100 M

Observation des domaines magnétiques de SmCo

Cu dans
3,5 1,5
le plan (0001) pour les différents &tats d'aimantation

indiqués figure 30.
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“En conclusion, la valeur du champ coercitif dans SmCo3 SCu] 5
. 3 »

résulte essentiellement du pi&geage des parois par les irrdgulatités
du mat&riau dont l'existence a &té démontrées par des études de microscopie électro-

(44,45) et des mesures récentes de diffraction des neutrons

(46)

nique
aux petits angles - Ces irrégularités proviennent d'une ségréga-
tion des atomes de cuivre par rapport aux atomes de cobalt lors du
traitement de revenu, L'échantillen massif est décomposé en zones de
concentfation en cuivre différentes dont les dimensions sont voisines
de 100 A. Le piégeage des parois résulte des diminutions locales de
1'&change associfes aux fortes concentrations en cuivre ; en effet,
dans ces zones, la dimension et 1'énergie de paroi diminuent. Les

irrégularités macroscopiques du contour des domaines refldtent les

irrégularités des zones de ségrégation.



CHAPITRE Iv

ETUDE DU TRAINAGE MAGNETIQUE DANS LE COMPOSE SwCos sCuj .

VARIATION THERMIQUE DU CHAMP COERCITIF DES ALLIAGES DE TYPE TCog

] - METHODE EXPERIMENTALE

Les mesures ont &té effectuies sur un monocristal de

SmCo orienté selon l'axe de facile aimantation [0001|, pour

3,5%%1,5
des températures comprises entre 4,2 et 300 K et des champs magné-
tiques inférieurs i 150 kOe. Apr&s saturation de 1'8chantillon, le
champ, inversé, est stabilisé & l'instant t = 0, & une valeur proche
de celle du champ coercitif. L'aimantation continue alors de décroitre
avec le temps ; nous 4&vVons effectué des mesures dans des intervalles
de temps compris entre ty = 10 secondes et t, = 104 secondes environ.
Le champ appliqué étant voisin du champ coercitif, 1'alimantation
s'annulle ; cet &tat (M = 0) est pris pour référence. Les Energies
d'activation E pour chaque valeur du champ appliqué sont du méme

ordre de grandeur que 1'énergie thermique. Nous avons également
effectué quelques mesures de tralnage pour des champs appliqués plus
faibles, de fagon que l'énergie d'activation correspondant au retour-
nement de 1'aimantation soit plus &levée. L'aimantation décrolt aussi
avec le temps, mais pratiquement, il n'est plus possible de désaiman-
ter l'échantillon. En comséquence, les temps de relaxationm considérés
gsont de 1'ordre de guelques minutes et correspondent & une gnergie
d'activation moyenne E bien définie. Le temps de relaxation moyen

T est tel que t <t N s tandis que l'Energie d'activation moyenne

E est telle que :




t = t
log ?l < ﬁ% < log 2 (22)
0 ‘o
avec Ty © 10 secondes on obtient
E
12 <ﬁ < 15 (23)

Ce qui justifie 1'interprétation des résultats expérimentaux i

l1'aide d'une loi du type :

(o9

M

~E /KT
T e

-

a L
T

1
M 0

[«9

la valeur de Tg n'est que trés

approximation.

2 =~ VARTATION LOGARITHMIQUE DE

(24)

légérement perturbée par cette

L'AIMANTATION EN ¥ONCTION DU TEMPS

Pour une tempé&rature
une variation de 1'aimantation
premié&re approximation on peut
bution des temps de relaxation

avec T, > > tz,et T << H,

valle ; (Tl et T,

g(t) = I/log TZ/T]). Les temps

sont tels que

nous avons observé
34 et 35) ;

considérer que la foncetion de distri-

et un champ donnés,

en log t (figures 33, en

g(t) est égale a g(T), pour Tl-<t < T,

et est nulle § 1'extérieur de cet inter-

T
dt

T

g(1) 1, soit

T

!
de coupure T, et Ty correspondent &

des &nergles d'activation suffisamment différentes de celles corres-

pondant 2 la valeur du champ appliqué, veoisin de Hc’

intervenir dans la mesure.

tralinage magnétique(47’48)

o = 8(0) [c - log
oli ¢ est une constante.

Lorsque l'on modifie

Enp utilisant

Pour ne pas

le formalisme habituel du

on obtient

t]

(25)

la température T, pour un champ donné,

i1 se produit un décalage de l'ensemble des temps de relaxation car

E(H)
kT

T = T, e
0

Les mesures sont effectudes au

(26)

voisinage du champ coercitif, donc

avec des temps de relaxation indépendants de la température. La
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Figure 35 : Variation de l'aimantatiocn en fonction de leg t & 300 K.




relation 26 montre que, pour une température donnée, la fonction de
distributicn £(E) des énergies d'activation est rigidement liée &

celle des temps de relaxation, donc

&1 gq = £(E)aE (27)
compte-tenu de (26) et (27), on obtient

g(T) = kT f£(E) ' (28)

D'aprés l'expression (25), la constante de tralnage 5 a pour forme ‘!

SdM(t) _

l —_
ﬁ;ﬂlcg " kT £(E) (29) .

§ =
Pour une méme température les rapports observés de S/kT dépendent
peu du champ appliqué, c'est-d-dire de E : les variations d'énergie
d'activation induites, au voisinage de l'état désaimanté, par des
variations de champ nécessairement faibles sont insuffisantes pour

-

donner liew 4 un déplacement appréciable sur la courbe f(E). Cepen-

dant, grdce & des mesures allant de 4,2 & 300 K nous avons pu faire

varier les é&nergies d'activation de 45 & 4500 K environ (relation 22).

3 - FXPRESSION EN FONCTION DU CHAMP DU TAUX D'ACCROISSEMENT DE

L'AIMANTATION

Lorsqu'un champ magnétique est appliqué antiparallélement
4 1'aimantation rémanente d'un matériau anisotrope coercitif il y a
tout d'abord nucléation de domaines magnétiques, notamment au niveau

‘d'inhomogénéités structurales qui diminuent localement 1'anisotropie.
g q P

Considérons le cas idéal d'un novau de forme cylindrique de
hauteur e et de rayon-'R. Les interactions de la paroi avec les
inhomogénéités du matériau peuvent &tre traduites par la variation de
l'énergie y de la paroi en fonction de sa position R. L'énergie du
systéme s'écrit Efe = - ZHRZMH + 2IRy. La paroi est en &quilibre
pour

R = —F (30)

dy
ME =



Deux cas extrémes sont 3 envisager :

a - Paroi de faible courbure
M.H tend vers %% ; la position d'équilibre et le champ de

propagation d'une paroi plane sont uniquement fonction du gradient
de l'énergie de paroi. Le volume balayé avant d'atteindre le champ
de propagation, ou volume d'activation, dé&pend de la forme de la
barri&re de potentiel ; dans le cas oi celle-ci s'exprime par

2 (49)

vy(R) = aR™ - BRS, Néel a montré que le volume d'activation est
3/2

proportionnel & (Hp - H) , ot Hp.représente le champ de propagation
de la paroi ; avec des barriéres de potentiel ayant des formes diffé-
rentes, on obtient des expressiomns ‘analogues oil la valeur de i'expo-
sant est toujours positive. A 1'énergie d'activation E = MHV corres-
pond alors une loi de tralnage du type
—c(Hp—H)B

kT

(31

aoaw 1,
2M " dt "1y

ofi c est une constante. L'étude expérimentale du trainage ne permet-
tant que la détermination du signe de l'exposant, la loi de trafnage,

pour des parcis de faible courbure, a pour expression

—c(H_-H
( . )
1 aM 1 kT
7% At -z, °© (32)
0
b - Paroi de forte courbure
Le rayon de courbure R est faible, MH >> %%. Le rayon

critique pour lequel le déplacement de la paroi devient irréversible
est, en premié&re approximation, R = v/MH., Au volume d'activation

2 ' - . . , 2
Vv = (y/MH) Te est associée une édnergie d'activation E = ey JMH.

La loi de tralnage a pour expression !

C
dM 1 T BKT
E‘ﬁ&?’?‘e (33)

0

Si la section du cylindre n'est plus circulaire l'exposant de H dans
cette expression peut 8tre différent de 1'unité, mais il reste
poéitif. Une loi de ce type a été observée pour les composés 4 parois

étroites(so).




L'cbservation des domaines magnétiques 4 la tempé&rature

ambiante dans SmCo (chapitre IIL) suggdre l'existence d'un

Cu
3,5 71,5 .
grand nombre d'éléments de parois i forte courbure : d'autre part
elle montre le rdle tr&s important que joue la nucléation. Dans ces

conditions et compte-tenu de ce qui précéde la lei de trafnage dans

SmCOB,SCUI,S doit €tre du type :
- EEIE(_L)
dooaw 1 T TRr (34)
2 de T T, °

4 - RESULTATS EXPERIMENTAUX

Pour chaque température, l'aimantation varie linéairement
avec le logarithme du temps. A titre d'exemple, nous avons porté sur
les figures 33, 34 et 35 les courbes M = f(log t) obtenues & 4,2,

77 et 300 K. Les pentes de ces courhes varient fortement avec la
température, mais dépendent peu du champ appliqué. Elles permettent

de déterminer la valeur du taux relatif d'accroissement de 1'aiman-

. Vs d . - -
tation par unité de temps _LodM que 1'on assimile 4 une fréquence n
au de ~ 1 du ]
correspondant au temps de relaxation moyen T N Fr —~)}. Au voi-

T
sinage de 1'&tat de référence considéré (M = 0), le champ démagnéti-

sant est négligeable devant le champ coercitif. Nous avons porté sur
les figures 36 et 37, pour chaque température, la variation de log n
en fonction du champ H ou de son inverse 1/H. Dans les deux cas, les
portions de courbes obtenues sont des droites : cependant leur extra-
polation linéaire en champs élevés donne lieu, scit & un réseau dis-
parate de droites (figure 36), soit au contraire 3 umn réseau de
droites concourantes en un point dont 1'abscigsse correspond & un

champ HO = 41,7 kOe et l'ordonnée & une fréquence n_ = ]011 sec_l.
Cette derni&re valeur étant du méme ordre de grandeur que la fréduence

de relaxation de l'aimantation dans SmCo la variation de

Cu
3,5°%1,5°?
log n inversement proportionnelle au champ magnétique est plus
cohérente.

_ d 1n(n0/n)
Nous avons porté sur la figure 38 la variation de T
en fonction de l'inverse de la température 1/T. La linéaritcé
obtenue entre 535G K et 300 K justifie une loi d'activation thermique
dans cette gamme de températures. La figure 39 représente la variaticn

thermique de 1l'énergie d'activation :
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d{log nO/n)
B T —rrrmy (33)

Lorsque la température augmente, cette grandeur crolt rapidement,
passe par ufn maximum vers 50 K, puis diminue lentement aux tempéra-
tures plus &levées. Cette décroissance pouvant résulter de la varia-
tion thermique de l'énergie d'anisotropie et de l'aimantation sponta-
née, nous avons port& sur la figure 40 la variation de 1l'&nergie
d'activation thermique E en fonction du preoduit KeN M de 1'&nergie
d'anisctropie effective Ke par le champ moléculaire NM_. La linéa-
rité obtenue dans la gamme de températures comprises entre 50 et

300-K conduit & la loil empirique :

0,25 K. N M
e s

=n = n  exp - T (% - =) (36)

A

ax
2M dt

L'énergie d'activation s'écrit :

- L_ L
E o= 0,25 K, N ¥, (3 HO) (37)

Nous avons porté i titre d'exemple sur les figures 41 et 42 les
variations de 1'é&nergie d'activation E en fenction du champ appliqué et
de son inverse. En comparant 1l'expression (37) & celle (34) obtenue

au paragraphe précédent, on constate que le preduit 0,25 Ke N Mz
représente le carré de 1'énergie moyenne de parci dans le matériau ;

c'est-i-dire une valeur moyenne de L'énergie d'interaction des parois

avec les défauts au niveau d'un volume d'activation V.

L'énergie d'anisotropie &tant exprimée en degrés Kelwvin
par maille, le coefficient phénoménologique 0,25 intervenant dans
1'énergie d'activation a la dimension d'un volume, le volume dtacti~

vation V. L'énergie d'activation s'écrit alors :

1 i '
E = OtKe N MS.V.(E -}'1";) (38)

avec a.V = 0,25 maille. Le coefficient a permet de chiffrer en

moyenne la modification des énergies d'Echange et d'anisotropie au
niveau des défauts actifs pour les temps de mesure considérés. Dans
des conditions de mesure données, on peut déterminer seulement le
produit K,-aN M2s Vv : & chaque valeur du champ moléculaire perturbé

all Ms’ on peut associer une valeur du volume d'activation V (figure 43),

S1i le matériau était parfaitement homogéne o serxait &gal 2 l'unité.
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5 - CRIGINE DU TRAINAGE OBSERVE AUX BASSES TEMPERATURES

Au-dessous de 50 K, si 1'on utilise une lei d'activation
thermique, le volume d'activation déduit des résultats expérimentaux
semble décroltre rapidement avec la température (figure 44) ; cette
variation n'est qu'apparente car le trainage thermique devenant
faible aux basses températures, la contribution au retournement de
1'aimantation, due 4 des effets quantiques, devient prépondérante.
En supposant que le volume d'activation d'origine thermique soit
indépendant de la temp&rature, on peut évaluer poutr chaque tempéra-
ture la contribution des effets gquantigques. Un comportement analogue
est observé dans le déplacement des parois ferroélectriques ou le

. , 51—-53
mouvement des dlslocatlons( )
i(54,55)

. Par analogie avec la propégation
des disiocations, Egam a attribué le franchissement, & basse
température, de la barriére de potentiel qui s'oppose au déplacement
des parois dans les maté@riaux tr8&s anisotropes & un effet Tunnel
quantique. En raison de la valeur &levée du champ moléculaire dans le
composé de SmC03’50u155 le nombre de moments magnétiques concernés
dans chaque passage est plus important. L'anomalie & basse tempéra-
Lure observée dans SmCoB,SCuI’5 peut résulter des fluctuations guan-
tiques des moments magnétiques et de la barriére de potentiel au

zéro absoclu. Ern effet, ces dernidres conduisent & une diminution
constante EO de la hauteur de la barrigre de potentiel qui devient
égale 4 E ~ L L'énergie d'activation thermique précédemment définie
E &tant une fonction du champ et de la température, il correspond 3
chaque température un champ tel que la barriére de potentiel effective
E - EO s'annule ; ce champ est le champ coercitif pour la température
considérée. Les variations thermiques du champ coercitif aux basses
températures, associées 3 chaque valeur de Eo’ sont déterminées
graphiquement {figure 45). Pour une valeur de EO = 300 K, on retrouve
la variation thermique du champ coercitif mesure entre 4,2 et 50 K
(encart de la figure 46). A cette Znergie de vibration correspond

une fr&quence movenne- de lO13

Hz, La correction apportée par E.
devient petite au-dessous de 100 K, comme 1'indique la variation

thermigue de (E - EO)/E (figure 47).
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He, (kOe)

]

0 200 400 60 800

Figure 46 : Variation thermique du champ coercitif de SmCo3 50u1 5
b 3
monocristallin, déduit de l'expérience (@); de la loi

) et avec (-—--)

d'activation thermique en 1/H sans (

1a correction due aux fluctuations quantiques.
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6 ~ VARTATION THERMIQUE DU CHAMP COERCITILF

L'état d'aimantation M = 0 est afteint par application
d'wn champ antiparalldle & l'aimantation. L'existence de ce champ,
coercitif, traduit le caractére métastable de l1'aimantation qui est
i l'origine des effets de trafnage ; la valeur du champ coercitif
croit avec la vitesse d'application du champ magnétique qui sert a

le mesutrer.

Dans le paragraphe (4}, nous avons pu représenter le

trainage observé dans le monocristal SmCo3 5CuI g par une loi empi-
3 3
rique en 1/H. Les mesures ayant toujours gté effectuées au voisinage

du champ coercitif, cette loi peut s'écrire :

o, 1n(n0/n)
H aV K. N M
0 e 8

1
—_— x kT 39
. (39)

c
A partir du réseau de droites représentant la variation du tralnage
en fonction de 1'inverse du champ appliqué (figure 37), nous avous
déduit une variation thermique du champ coercitif correspondant &

‘ N :

- - 0 16 . . P
celle ocbservée en prenant - = 10", Les deux variations sont repre-

sentées sur la figure 46. En encart, nous avons reporté la variation
aux basses températures ; l'accord est moins satisfaisant car
l'essentiel du tralnage observé n'est plus seulement d & des phéno-

ménes d'activation thermique.

Les matériaux 3 base de Sch5 ont fait 1'objet de trés
nombreuses études en raison de leurs applications comme aimants
permanents., Les variations thermiques du champ coercitif ont &été géné-

ralement interprétées en termes de variations thermiques des énergies

(12-14)

d'échange et d'anisotropie seulement. La loi empirique précé-

demment définie décrit trés bien la variation thermique des champs
coercitifs des compcsés de type TCoS. A titre d'exemple nous avons

comparé les résultats expérimentaux & ceux déduits de cette loi pour

(56) 9

ies composés suivants : SmCo monocristallin , Sch5 fritté

(57) >

CeCo Fe (figures 48, 49 et 50}, L'accord est obtenu par

3,5" " Cu
ajustement d'un seul paramé&tre indépendant de la température :




— 80 —_

"(

red giansom UIFIBISTADOUOW Sopmg ep JTato1s00 dmeyo np anbrmisyl UOTIBTABA : gy 2InIIj

) snbTmieyl uoTlIBATZIR,P IO ®BI 2P 1Inpap no ‘() mmmvam 12 271EBSG

(M) |
009 - 007 00¢ 0

- (1P 42 3JJ4b3g "M’ D)

- |DJSIUd0oUOU moUEW "___.__nom

i i ] . i i




- 8}

*( ) enbrmisuyl uoti®ATIZE,D IOT BT 2P JInpap no ¢

(@) ( yUT3IEH
32 zusg ied panssw 233113 s

opmg @p FIITOaz0d duweys np snbimisyl uoIIETIRA

ool
008 009 00%Y 00 O

I g @andig

To® o gl _ T 1 _ 0
- 120
T
N 440 5
N

AC;LQZ 14 1@ zueg 'O m\/:

90
@:;mmgurﬁm

(MLL)




- B2 -

Ceq09 Co35Feqs Cu

(Nesbitt et al.)

Figure 50

1 |
200 400 600

T (K)

! Variation thermique du champ coercitif de Cel,OQCOS,BFeO,Scu

monocristallin mesuré& par Nesbitt et al(56) (®), ou déduit

b

de la leoi d'activation thermique (



— % 1ln — (40)

Le terme logarithmique ne dépend que de 1la vitesse de mesure j; il
est, pour des mesures quasi-statiques, de l'ordre de 37. La valeur
du coefficient oV caractérise l'interaction des parois avec les

défauts du matériau considédré.







CONCLUSION

L'8tude des propridtés magnétiques de monoccristaux de
SmCd5 et SmC_c;B’SCul’5 nous a montré'que le moment du cobalt décrolt
avec le pourcentage de cuivre substitug&, en raison du transfert des
lectrons 5d1 et 652 de la terre rate dans la bande 34 non remplie
du cobalt. Les variations thermiques de l'aimantation du sous-réseau
de samarium obtenues, comparées & une loi de Brillouin, montrent que
le champ d'&change qui s'exerce sur les atomes de gamarium est de

3000 kOe et 2350 kOe respectivement pour SmCog et SmCo3 5CuI 5
L H)

L'énergie d'anisotropie effective que nous avons obtente
par les mesures d'aimantation selon les principales directions cris-
tallographiques dépend non seulement des anisotropies locales de
chague sous-réseau mais aussi des interactions magnétiques entre
sous-réseaux. La variation thermique de l'é&nergie d'anisotropie du
sous~réseau de samarium permet d'affirmer que les propriétés excep-
tionnelles du composé SmCo5 résultent des effets du champ cristallin
sur l'ion Sm3+. En effet, les variations calculédes & 1l'aide d'un
hamiltonien de champ cristallin sont en accord avec celles mesurées.
La diminution de l'anisctropie du samarium dans SrnCo?’,SCui’5 comparée
i SmCo résulte de la diminution des interactions d'échange sur

1'ion Sm3+. B

Nous avons observé par effet Kerr polaire le comportement
des domaines magnétiques dans le plan (0001) de‘SmCOS,SCuI,S. Le
retournement de l'aimantation s'effectue par grossissement lent des
domaines magnétiques. La nucléation de domaines est observée dés que
le champ antiparalléle & l'aimantation atteint 500 Oe & la tempéra-
ture ambiante. La coercivité des compousés SmCoB,SCu],5 résulte essen-

tiellement d'un accrochage des arois sur les dé&fauts du réseau
B P




résultant de la ségrégation des atomes de cobalt qui donnent lieu
i des diminutions locales des interactions d'échange.

L'étude du trainage magnétique de SmCo montre gue

. 3,5%91,5
la variation du taux d'accroissement de l'aimantation ob&it A une
loi d'activation thermique. L'é&nergie d'activation s'éecrit :

E=0,25 K N M (l - —LJ

e 5 “H H

oll Ke est l'énergie d'anisotropie effective, N MS le champ moléculaire,
H, le champ coercitif au z&ro absolu et H ie champ appliqué. Cette
expression est interprétée 4 l’aide d'un modéle simple qul rénd
compte du processus de nucléation au niveau des défauts., Un &cart
4 la loi d'activation thermique a &t& observé & basse tempé&ra-

ture. Cet effet peut Btre expliqué & l'aide d'un modéle basé sur des

fluctuations de 1'aimantation indépendantes de la température,

La loi empirique précédente décrit avec précision les
variations thermiques des champs coercitifs de tous les composés de

type TCOB'
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