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INTRODUCTTION

Dans un cristal comportant des ions magnétigues, un potentiel
magnétique vient s'ajouter au potentiel du réseau, mais son ordre de
grandeur est habituellement bien inférieur ; 1'un et l'autre sont liés
par le couplage magnétoélastigque : toute modification de 1l'un entral-
nera une perturbation de l'autre et inversement. Depuis 1'expérience
de JOULE (18L2), les coupleges magnétoflastiques ont fait 1l'objet

d'études de plus en plus complétes.

L'énergie d'interaction magnétoélastique = 4% développée
selon les puissances croissantes des composantes de la déformation
aprés passage de l'hamiltonien & 1l'énergie libre. La magnétostriction,
gqui refidte l'interaction magnétoélastique du premier ordre, a &%
correctement traitée & 1'aide de la seule partie symétrique du
tenseur des déformations (CALLEN, 1968). Il n'en est pas de m8me pour
1'interaction magnéetoBlastigue du second ordre dont la description exacte
exige de tenir compte de la partie antisymftrique du tenseur des défor-
mations (rotations) : 1'emploi simultanéd du théoréme de l'invariance
rotationnelle et de la théorie des dé&formations finies a conduit au
développement correct des interactions magnétoflastiques du second
ordre (BROWN, 1965 ; MELCEER, 1972). Néanmoins, 1'&tat de référence
du ecristal a&épté par un grand nombre d'auteurs est un état non
déformé, alors qu'en réaslité, un cristal ferromagnétique soumis & une
contrainte dynamique extériecure (onde vltra-sonore), est déformé ini-
tialement par magnétostriction . EASTMAN (1966) avait bien analysé
cette difficuité, mais son traitement de l'invariance rotationnelle

Etait incorrect.
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Ainsi, les &tudes antérieures ou bien traitaient un processus
magnétostrictif 1ié & 1l'ordre des dipdles magnétigues, ou bien ana-
lysaient des transitions de structure cristalline (effet Jahn-Teller),
sans ordre magnétique dipolaire, mais en présence de moment guadru-

polaire (GEHRING, 1975).

L'hamiltonien est généralement traité dans 1'approximation
de champ moléculaire ; or , dans ce cas, les termes dtéchange magné-
tigue peuﬁent jouer un r8le semblable & celui des termes de couplage
magnétoélastique. Une €tude générale prenant en compte les différentes
interactions magnétiques doit donc &tre fondée sur l'hamiltonien

multipelaire c¢omplet.

Nous avons entrepris, dans ce mémoire, de construire 1'hamil-
tonien magnétique le plusg général. Nous en donnons le traitement
classique complet lorsque le module du moment magnétigue est isotrope,
et un traitement guantigue, encore partiel, lorsque de forts effets
de champ cristallin électrique font tomber cette hypothése : c'est
le cas pour les importants effets magnétoélastiques gue l'on a ré-

cemment renccntrés dans les composés intermétalliques de terre rare.
P

L.a premidre partie de ce travail est consacrée & l'analyse
des différents termes de couplage ﬁagnétoélastique, Jusgu'au gua~
triéme ordre en spin et au second ordre en déformation : nous nous
sommes attachés & prolonger jusgu'au troisiéme ordre le développement
de 1l'énergie €lastique du cristal non d&formé& pour conserver
dans 1'expression de 1'€nergie du cristal déformé& tous les termes
exacts au second ordre. Les fonctions de spin sont traitées ici dans
un modéle localisé ; nous avons utilisé& un formalisme inévitablement
pesant , mais qui pré&sente les divers termes d'interaction magnéto-

€lastique scus forme d'expressions remarquablement symétrigues.

Dans la seconde partie, nous choisissons des exemples illus-

trant chacun des types d'interaction magnétoélastique décritg

- La magnétostriction anisotrope usuelle et la magnétostriction
volumigue {isotrope) pour les effets du premier ordre. Nous les me-
surons et discutons dans les composés éguiatomiques de la série
terre rare - zinc

- Les contributicns magnétigues isotrope et anisotrope aux
vitesses de propagation des ondes ultrasonores pour les effets du
second ordre. Nous les analysons dans 1'état d'ordre pour le composé
Gd-%n et l'alliage égquiatomique CoPt, et dans 1'&tat paramagn&tigue

pour le composé Tmin.



] - CONSTRUCTION DE L'HAMILTGNIEN'ELﬁSTTQUE;'MAGNETOELASTIQUE'ET

MAGNETIQUE D'UN CRISTAL FERROMAGNETIQUE'MONODOMAINE DE SYMETRIE

CUBIQUE,

La théorie des groupes nous permet de construlre cet hamilto-
nien, invariant vis-d-vis de toutes les opérations de symétrie du cris-
tal, y compris le renversement du temps : on Eerit d'abord les combi-
rnaisons linéaires des composantes g de la déformation pour le premier
ordre, et des produits uijukl pour le second ordre, gui forment une
base pour les cing représentations irré&ductibles du groupe cubigue
paires par inversion. Puis, en utilisant le théoréme des opérateurs
dguivalents (STEVENS, 1952) , on dresse le tableau des opérateurs de
spin de degrés pairs qui sont isomorphes aux harmonigues cubigues (K.H.
de CALLEE , 1963 et de Von Der LAGE ,1947), avec toutefois une nor-
malisation différente.

Enfin, on forme tous les invariants possibles par combinaisons
des produits des diverses fonctions isomorphes gqui fTorment des bases
pour la méme représentation.

Les invariants gui ne dépendent que des opérateurs de spin sont
regroupés dans un hamiltonien magnétique ; ceux gui couplent les opéra-
teurs de spin aux opérateurs du premier degré en dé&formation constituent
1'hamiltonien magnétcélastigue du premier ordre gui est 4 l'origine de
la magnétostriction ; ceux qui couplent les opérateurs de gpin aux opé-
vrateurs du second degré en déformation constituent 1'hamiltonien magn-
toélastique du second ordre gui est & l'origine d'une medification des
constantes &lastiques existantes (ALERS, 1960) et d'un effet dit mor-
phique (MASON, 1951) qui se¢ manifeste par 1'apparition de nouvelles
constantes élastigues par suite de 1'abaissement de symétrie induit par

- . . . . . .
la magné&togstriection ; enfin, les invariants qui ne dépendent pas des




opérateurs de spin et sont du second et du troigidme degré en opéra-
teurs de déformation forment 1'hamiltonien &lastigue.

I1 nous a paru important de préciser scigneusement toutes
leg notations utilisées ici, méme celles que 1'usage a imposées
depuis longtemps, et d'apporter le plus grand soin 4 la normalisation
des fonctions =t polyngmes apparaissant dans l'hamiltonien, afin de
rendre aussi cohérent que possible un ensemble d'expressions inévita-

blement important.

T.1 - ELEMENTS AU PREMIER ORDRE EN DEFORMATION

Nous supposerons le cristal soumis & une déformaticn uniforme
et ne tiendrons pas compte des modes de phonons (c.8.d. des déforma-
tions dynamigues inhomogdnes) ni de 1'effet de forme (ou magnétostric-
tion dipolaire), gue 1'on sait calculer exactement pour une sphére
( TREMOLET de LACHEISSERIE, 1970 ; BUTZAL, 1972) et quil est en géné-
ral petit, s'ajoutant en premicre approximation & la magnétostriction
non dipolaire. Solent uy les composantes du déplacement % d'un atome,

1a déformation homogine du cristal est déterminfe par les neuf &léments

du.
- P . .
uij = §§i . B1 R12 définit les positions relatives de deux atomes
J -

dans un état de référence non dé€formé et f12 ces positions aprés défor-
mation

- b2 -

(F,); = 5 (855 + ugs) (Ryp)s (1)
Eij et wij représentent respectivement la partie symétrique et la par-
tie antisymétrigue de Uy s

1 1
L.o= oun . N N ..o= = L= U

©i4 i3 813 P (ulg qu} mlJ 2 (u13 qu) (2)

Lz diagonalisation de la loi de Hooke conduit & six composantes symé-
triques de la déformation appartenant aux représentations irréductibles
di groupe cubique I'i{a) , Tsly)et Ts(e) (CALLEW, 1965) ; 11 restes trois
composantes antisymétriques appartenant & T'y'@®'), (THALMEIER, 1975)

ces dernidres ne figurent pas dans la théorie classique de la magnéto-

£iasticit®. Tous ces &léments sont explicités dans le tableau I



2 1 (e, * €y ¥ sZZ)
%]
€ £ :
Yoo/ E X F JL ) Ve Lie e )
u = —(E - 1u
i 3 ZZ 2 2 /2 XX yy
61 J— 6! (SI
= = i} =l/m—[1)
u /D 9, u V2 - a 2wy
£ I m/“ £ -fw
- = £ us = £
Y V2 Eyz v, 2 €y 3 2 Xy
Tableau I : Composantes de la déformation au premier ordre.

I.2 - ELEMENTS AU DEUXIEME ORDRE EN DEFORMATION

Parmi les guatre-vingb-un produits uij Uy g guarante-cing ne
sont pas commutatifs et entrent dans l'hamiltonien ; leurs combinaisons
se décomposent ainsi suivant les représentations

{ boe oy 8, FY g p )y fL8T g plE)
2 3 L 5

u. .

1Juk1 1

Ces &léments notés ng sont donnés dans le tableau II, ou g =oa , B',
! . - - .

y ,8', £ désigne la représentation & lagquelle appartient 1'élé&ment, ]

numérote les différentes fonctions propres linéairement indépendantes

appartenant & la mdme représentation et 1 classe 1'élément dans chaque

base.

T.3. — POLYNOMES HARMONIQUES ORTHONORMES :

A partir de ﬁ}“ F&’APZ cosinus directeurs d'un axe guelcon-
que par rapport aux axes cristallographigques, on peut former les poly-~
»o . , . . .
nomes F& 3 1'aide de 1'isomorphisme uﬁjt%PL?? ( TREMOLET de
LACHETSSERIE, 1970)

R e
BsfE iy £ Bo=iz BB P5 =2 Bx B

(3)




w = ()

‘- —\}3 (8,805 + 8 £08,)
7 = ;}g (&, + &, + %)

7= ;}3 (@, + o2, + <,

gyzwyz + Sy + Exymxy

5 2 2
r\/‘f (sa _M) 2t — L(Sa g
1,1 3 72 2 1,2 '\/2 XX V.
,Ev=/\/§ s e ﬂwﬁ) B LI
2,1 "3 xRy 2 R \/2 yy-zz ZZ XX
P 2 2
o gn\/?:(gz _w) L —e)
3,1 3 Xy 2 4,2 '\/2 ¥z ZX.
2 mzrrmz) 1
Yoo ] Yz X Y 2 2
af = ot — 22 = ), =—— 0, ~w
4,1 \/3( Xy o 4,2 \/2( Yz zx)

=
-
l

- &, -+ & .0, .
ﬂ:‘ﬁr,l = ;(eyzo)yz T Dry) 7T;':2 = \/2 (gxywxy o ; 2'-\__”)
”f,; =/ e, — €08, ”f.lz’ ﬁ?:‘,'a : eyel
nﬂa,’l = \/ﬁ_&xxmyz 7?-'2:2, 7-52:3 ! eycl
”2:1 = \/E(Eyy + & )w,, ngz, 7‘:?,’3 s cyel
nf:l = \/i(axymzx + gzxwxy) Ef:z, sz; :eyel
nil = ﬂg_rxgyz TCiﬁ, ﬁila : eyl
”5.1 = \/i(gyy + szz)ayz ﬂ:,z' ﬁg,a : eycl
n;:,l = Viszxgxy Tf:.g, ng'.a : cyc]
Myq = \/i(gy, = 8,00, T s My 5 ¢ CYC
n:.l = ’\/i(gxywzx - szwxy) 73—':.2, 717:.3 eyl
Mgy = '\/:?.CD;xCny Tl s Mg g © CYCL
TABLEAU IT - Composantes du second ordre en déformaticn.

!
Bien entendu, jaf‘ n'existe pas puisgue ﬁﬁ Pé est commutatif. Quant
aux coeflicients de normalisatiocn, ils ont été choisis de telle sorte
que les (3{“ ferment une base orthonormée pour les représentations
irréductibles Fl . F3 et FS : ;§'(@fja=: 1 et que le changement
de longueur d'un monocristal cubique mesuré dans une direction de cosinus
directeurs (3X, py p Fz s'écrive au premier ordre : %%:: Z: L&# F&% ,

i

K



I.4 - OPERATEURS DE SPIN CUBIQUES

Les harmoniques cubigues (K.H.) &tant les polynomes qui se trans-
forment, sous toutes les opérations de symétrie, suivant les représenta-
tions irréductibles du groupe cubigue, le théordme des opérateurs &gui- .
valents &tablit gue les opérateurs de spin peuvent &tre construits & par-
tir de ces polynomes, par isomcorphisme, & condition de tenir compte de
leurs propriétés de commutation. Nous les appellerons opérateurs de spin
cubiques {0SC) ; puisque l'hamiltonien du cristal est invariant par ren-
versement du temps, nous explicitons,Tablean TII,les OSC de degrés pairs
g un ion J{%H%?l i et‘P jouent les mémes rdles gque dans qu et 4 re-
présente le Eegré. J(fte n'y figure pas car, par suite de la relation
de commutation SxSy - Sysx = iSZ, c'est en fait un opérateur du premier
degré. Ces 0SC ne différent des T.K.O. donnés en référence (CALLEN,1963)
que par desg coefficients numériques, les deux normalisations ne cofnci-
dant pas. Wous donnons également dans cette table la correspondance entre
les 0BC et les opérateurs de Stevens généralisés Oim dont les &léments
de matrice ont 2t& tabulés par BUCKMASTER (1962). Fous nous sommes
limités au quatridme degré pour éviter trop de lourdeur. Le tableau 1V

2 e
présente les opérateurs de spin cubiques & deux ions Ea Clg}) Sg)
aingi que les &5%4(31, 3%) qui appartiennent 3 [1(ﬂ)et qui Jouent un
rSle important dans certains composés que nous dtudierons ultérieurement.
Nous pouvons décompter quarante-et-un autres :H£k4(§;, gé)appartenant
a2 F;(B')+6F3(Y)+h F;(6ﬁ+ 5 FS(E) , mals nous avons jugé inutile de les

-~ - . a - . .
€crire 1c1, de meéme que les 0SC concernant trois ions ou plus.




KNSy = uL 8% - 82 4 Sg) = ’\/3
,\/ x ¥ .
: 1 o 4
K5(8) :7 ; 54 4 S‘* + S _ gs S+ D4 - S(S + 1)£ = 20\/3; (04 + 505
. 2f , si+s _ o
J{);f, (S) pa— 5 Sz —-— T- '\/6 2
1 S
TS = 15 S V2
. s‘+s4 _BSE+ D50, Si+8) _iv% o~ 700
J{JTA(S) . V ? - 7 ( 'z 7 - 56 3 (Onﬁ 4)
—1 .
GS(S + I) 5t R
RS = lsio s - (5 - 5)) 0

K4E) = JT P (s — s2)s, S, + SZSJ,) + (8,8, +8,8)(st — s%) | ' = W (of* - 07" + o} — 0Y)
REHS) = 5 v (52— S3)SS, +8,8) + (8.8, + 8,5(s% — 83)! - \/2 0; - 0})
K4y = . \/5 P(s2 - 85)(s,8, +5,8) + (5,8, +5,5)(52 — s%)/ - \/2 (0'4 0;%)
KE4(S) ZW{/L(S S, +8,8) ; \/ (oi* - o;?
Ke¥S) = \/, (8,8, + 5.5 =4/20!
e %(sty . S8+ 1) +5 21\/2( = t) s g
el ol e
XHs) = ;\%j(sﬁ,f §(S_+;‘_)_+_5)(s S, +85) (58, +88 )( s I) 5 % 28\/2(0 - o7t — 1[0 — 0,7
£W$=R%(%—%ﬁ$i%@&+&w+@g+a@( 'rgzmv{@+m)
K4S = 2—}/—2 ? (s;‘, - FL(S—%”—"LS) (5,8, +8,5)+ (.3, + sysx)( s 1) + 5); - \/2 07* — 0;%)
TARLEAU III - Opérateurs de spin cubiques & un ion fonctions de Sx’ Sy’ Sz
d'une part, et des opérateurs généralisés de Stevens d'autre
part - 2 6? = 6m + o_?
KOS, S,) = \—;g(sf.sg)
P8 8y) = \/ Zl 5787 — % 4 8% ;L 5%
KPUS,, 8,) = \% | 878y — s)s)
ESECRER \/— 18787 - 828! K2 w2 eyel:
TSy, 8,) = \7: | 8757 4+ 8,87 | Kt KD? el
FKiH (S, S,) = 7 (5585Y + (sys2)® + (spsz)? isf(sfw;- NS,(8, + 1= {% } (09),(0D), + 3(0))(0}), |
Kph(S;. 8,) ~ 7 {{8,8, + 5,8 )4(8,8, + 8,8 + cyel' }
Ko '(Sp By) = \/_ PSSy - sH(s) - (88 + SH(sL) + (87)°s; + sH(s)

TABLEAU IV - Quelques-

uns des opérateurs de spin cubigues 3 deux iocns.
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I.5 - EXPRESSION DE L'HAMILTONIEN

A partir des produits des divers opérateurs figurant dans les
tableaux I & IV qui appartiennent & une méme représentation, nous pou-
vons alors batir 1'hamiltonien du cristal, au moyen de coefficients
gui pourront, dans certains cas, 8tre calculéds A partir de modéles

3 - . - . ] - - .
macroscopligues, ou déterminés par 1l'expérience:

R= 25 47 (u)® + W
}L + 'e 0,0 N,‘e — —
+§ rYli ‘kw,o ktx,e(-sf-) +£Z. WL K }tﬁ (SF;SQ)
b, » =
}L/

A p okt .
ZTT.}L. }C; (S) + Jﬁ{‘} ? Trd'f,; \h; (SFfsﬁ)}

L'hamiltonien &lastique du second ordre est défini par guatre
constantes ; celui du troisiéme ordre par dix constantes Elastiques et

son développement en fonction des €3 et des W, s s'éorit
s 3 2
H I -jé- C i (Ekx + c,\.ch.) +";1: Catp { € (EYY+ €,2) + c,ycf..}
&
+ C423 €y x Eyy zz + 2 C'fl«l;{exxsyz + C"/CL'} (5)
2
+2 C455{5yz(ﬁyy+€zz>+cyc } + 8 Cpse Bz oy by

+ 2 C,V;?{&xx wyza + CYCL} + 2 Cz??{ )/z (8 +Ezz)+ CV‘:]"}

+ 8C489{5yz 6, By cycL,} + 2 C?_gg{ €yz QYZ(Eyy’Ezz)*“U/CL}

£

Dans l'expression de l'hamiltonien général , les Y%r sont les
paramétres du champ cristallin &lectrique (CCE) ; ainsi, jr4 = 20 B: R
cette derniére notation &tant utilisée par HUTCHINGS (196h4). Les W
sont les paramétres de couplage magnétigue dont le premier, Wﬁyz , est
1ié 3 l‘integrale d'€change d'Heisenberg : H¢f£~ -2 J¥ . Les ,ByJ
et les i)ﬁ’ sont les coefficients magnetoelasthues du premier ordre
& un ion et & deux ions. Nous voeyons intervenir dans cet hamiltonien
un trés grand nombre de ccefficients phénomérologiques gu'il est possi-
ble de réduire en décrivant les déformations du ecristal a4 1l'aide du

tenseur de Lagrange nij'




I1 - REDUCTION DE L'HAMILTONIEN GENERAL.

IT.1 - DESCRIPTION LAGRANGIENNE DE LA DEFORMATION

Le déplacement des atomes dans un cristal est la somme d'une
rotation finie et d'une dé&formation finie. Cette derni&re est dé&finie par

le tenseur de Lagrange

(e . ) (6)

_ ¥
Myy T 844 7 ki Ki) ki TWk;

il
1J 13 k¥ 2
La variation de la distance entre deux atomes constitue ure autre mesure

des déformations (LAWDAU, 1970 - WALLACE, 1972):

dsg = 682 + 2 ;. n. . dX. ax.
1J 1] 1 J

. . . . P
A partir des six nij’ on peut construire six composantes symétriques L&

de la déformation zu premier ordre,isomorphes aux ug du Chapitre I

pour B =0 , ¥ et € . De la méEme maniére, on construit vingt-et-une
P M .
composantes symétrigues rq 3d du second ordre en déformstiocn isc-
. 3 : )
morphes au ngi du Chap.I ,pour Y = o , v , &8'et € . On obtient les L&F

y
et les TT? 1 directement des Tableaux I et II en remplagant u par LL
3

T par Il , € par n et w par zéro.

Par ailleurs, le tenseur des rotations finies s'exprime en

foncticn des Ei. et des wij ( en arrdtant le développement au second
ordre) (DOHEM, 1975) par ‘
1
..o= 0, ., Fow.. o+ = . .~ £, .+ £, .
ng GlJ le 2 E (wlk ka €1k wa EJk wkl) (1)

Le théoréme de l'invariance rotationnelle €tablit que le potentiel ther-
modynamique d'un cristal magrétigue subigsant une déformation (ﬂij) et

une roctation (Rij) est le méme que celui d'un cristal déformé sans rota-
tion pour lequel les spins et les champs magnétiques auraient tournd de

- R.. = R...
1] Ji
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IT.2 - NOUVELLE EXPRESSION DE L'HAMILTCNIEN

L‘hamlltonlen général s'éerit

‘ ; , o, l =+ % —+*
W= Wy o+ XL LK K3 4T WR (S5

—

*
S "est alors le spin qui a tourné de-R,.. et 5. = R,.8..
ij i 3i7J

L'hamiltonien &lastique se développe au troisiéme ordre en
déformation (EASTMAN, 1966 )

‘He{hx é—iﬂ ('qxf + c\/c[.) + Cyo ("'?yy'f}zz-fcyd.) +2&£(7y:+ cyc[,)

* % C“‘i (7)&)(3 + CYCL') %E—{ ’:C?Y;Tzz)Jrcyd‘}‘{ﬂ EEE n”n” TIZE (9)

+ 2 gﬁﬁ(ﬂm"'{?i i 'Ly d.) + 2 EE-S{’?VZE("ZW+ n)+ Cyc[.}—k SEEE_G, nyzqzxqzxy

T1 est facile de diagonaliser 1'hamiltonien £lastique du second ordre

b
1es vecteurs propres sont les LJi et les coefficients &lastiques

correspeondants sont

o v o _ €_
C Cip v 7 Cho (T=0yy = Cyp 7= 2 cyy

L‘hamiltonlen 4lastique du second ordre s'écrit alors simplement

jfeL = Z: CF ( ) ce gqui est une forme commode pour exprimer
les deformatlons magnetostr1Cb1ves Par contre, il n'y a aucun avantage
3 aévelopper l'hamiltonien E&lastique du troisieéme ordre d'une maniére

plus symétrigue.
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© — RELATIONS ENTRE LES COEFFICTIENTS INTERVENANT DANS LES DEUX

IT.3

HAMILTONIENS (Equations (4) et (8)).

L'identification des deux hamiltoniens permet d'&tablir entre

leurs coefficients trois scortes de relations

- Tout d'abord des ‘identités :
ot ot il YE, "W W
é\#

Cn peutAremﬁrquer gue C

N N R )
AR o 5)}‘::[)}‘? (10)

Pe—r———

qui n'est pas interdit par la théo-

rie des groupes n'existe pas.
P

Puis des relations, groupées dans le tableau V , entre les coefficients

.. - .
agssociés aux déeformations pures

Cw: E’_ﬂ”"‘BCM C442_=Ei£_+c4a C423: EM:LEE

Cffwr—- .(iﬁ+%64§ C45§=&5_§+542012+CH C#EG——— .(:’_[*.ff+éc44
W= BT I 9 O TN
J’E.jP: J*ﬁf'e JVL;’P: M:’i% %Ejg \ ,j’E: M:iéﬁee 9,k
N 18142 CMWS’,[} (Nf,a: J\ff:a

PR TE S S S A
C)C"Y}Z: ﬂi% :—Dm ‘Wam‘—" szm ;’2___ ﬂi%@ '
SO PR OTE S S P

TABLEAU V -

Correspondance entre les coefficients des descriptions

conventionnelle et lagrangienne.
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- Enfin les expressions des coefficients de l'hamiltonien conventionnel
s .

associés aux rotations,

qui sont présentées dans le tableau VI
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TABLEAU VI - Relations essentielles entre leg coefficients apparaissant
dans le développement conventionnel de 1l'hamiltonien et

les coefficients communs aux deux développements

Nous n'avons pas reporté tableaux V et VI les coefficients
cﬂzﬁ’ qui sont tr&s nombreux et nuiraient & la clarté de la

présentation,




111 - L'HAMILTONIEN DE SPIN DANS UN MODELE LOCALISE

On peut retrouver les relations essentielles données tableau
VI en explicitant l'hamiltonien ?{{8) 5 partir d'un modéle microscopli-
que donn&. Le modéle localisé conduit & des calculs analytiques relati-

vement simples que nous allons développer.

I11.1 - L'HAMILTONIEN GENERAL D'UNE PATRE D'IONS

Dans un moddle localisé, un cristal reanfermant N ions peut
N(N-1)

dtre considéré comme un ensemble de ~—5— paires d'ions en inter-
action 3 il nous faut donc d'abord dtablir 1'hamiltonien correct pour
une paire d'ions,

Le spin d'un ion magnétique sublt, en raiscn du couplage
spin-crbite, 1'influerce du champ glectrique induit par l'ion voisin,
qui n'est pas forcément magnétigue : cet effet constitue ce que l'on
appelle "le couplage & un ion" et sera représenté par 1'hamiltonien h,.

Par ailleurs, le spin de chaque ion est soumis au champ ma-
gnétique créé par le spin de l'ion voisin magnétique : Cet effet cons-
titue "le couplage 3 deux ions" et sera représenté par l'hamiltonien h,.

Le premier mécanisme a E€té exposé d'une manidre classigue
par NEEL (195k4), dans 1'hypothdse d'une symétrie cylindricue, 1l'énergie

d'interaction s'éecrivant alors

W (T12,¢) = g(r12) + 1(r12) Pg(cos $) + q(r12) Ph{cos¢ I {(11)
> >
cli ¢ est l'angle du moment - magnétique M avec l'axe de la paire Tano

PEn(COS ¢) é&tant les polynomes de Legendre.
En utilisant le théordme des opérateurs €quivalents et en

explicitant les premiers termes du développement, la forme quantique

de 1l'éguation (11) s'écrit
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%f‘(ﬁz g)’: Co(re) + C (ha)[(lﬂs

!

. \ A >k (s+41)-5r12 2\2  5(5+1) g?SHf. s(s+1) |
€ )] (Run 301 S 5% 250 SR

a s(sw):]
- (12)

L est le vecteur unitaire de l'axe de la paire d'ions.

L'hamiltonien h, se construit & partir de 1l'énergie d'inter-

2 } ) .
action de deux ions magnétiques, fonction de la distance Ty et des orien-—

‘ 5 N .
tations des moments magnétiques M1 et M, des deux ions

2
%a(E:w§Tr§:)"“

!
]
o
-LL(
o
i
Nt ]
> "
R
&
> g

)
A e
+ Q (Y‘Z,a { Yoo 54 (Y42-§:)3+ (ﬁfg'g: 3(7‘4]1‘52)}-}-,..

Comme nous nous sommes 1imités au cas de la symétrie cylindri-
que, les seuls paramétres qui interviennent sont, butre la distance L
les angles de ﬁ1 et ﬁg avec l'axe et l'angle entre ﬁ1 et ﬁg. Ne figurent
pas dans ce développement, quatre termes de degré guatre qui ne s'expli-
citent pas & 1'aide des ?{;&4 du tableau VI et qui d'ailleurs, s'an-
nuleraient aprés sommation des paires d'un cristal cubigue non déformé.

Les trols premiers termes de cet hamiltonien rendent compte
respectivement des couplages d'Heisenberg, de Dzyaloshinski et pseudo-
dipolaire ; les itrois termes suivants représentent un couplage magnétique
d'ordre supérieur (en particulier, 1'échange gquadrupolsasire) et ont &té

mis en évidence dans certains composés de terres rares.

ITT.2 - L'HEAMILTONIEN DU CRISTAL - APPROXIMATIONS ET METHODE.

Pour &tre complet, il faudrait sommer 1'hamiltonien de paire h=
hy + h, sur tout le cristal et introduire les hamiltconiens représentant
les interactions & trois ions et plus, qui comporteraient des termes
tels gue (r S Yo (. k§£) gigjgi etec . MBme limité & l'ordre guatre
en opérateurs de gpin, 1l'hamiltonien complet comprendrait un nombre
d'€&léments si important qu'il est nécessaire de faire certaines approxi-

mations : tout d'abord, nous ne itiendrons pas compte des interactions

mettant en jeu plus de deux ions différents.
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b'autre part, nous limiterons le développement de h au gua-
tridme degré en opérateurs de spin et celui de h, aux termes blllnealres,
Nous supposerons tous les spins identigues. De plus, nous ne mentionne—
TOons paé 1'interaction dipclaire magnétique responsable de l'énergle
magnétostatigue et de la magnétosﬁriction dipolaire appelée "effet de
forme". Enfin, comme les trois réseaux auxguels s'appligue notre étude,
.cubique simplé (cs), cubigue faces centrées (cfc), cubique centré {(cec)
sont centrosymétriques, le terme de Dzyaloshinski disparait aprés som-—

mation. Nous conserverons done, de l‘hamiltonien de pairé, l'expressiocn

‘B?: CO(Y:Z)'_Z'JA;')_(}‘m)S:-g; "'D \“42 {(na' 4)(£2§)"%§: §:}
C,(re)d (7.3 2 dgfsal e C(ma (7 T 65645 5(5+1)
+C, [ ){ fS) - 25(s 4)} ( ){(r 5) : [(A.8)-5E]

3

_s%sa) L s(se) (1)
5 15

Pour obtenir l'hamiltonien d'une paire déformée, il suffit

de développer chaque terme de h de la fagon suivante

o = - 3G . _J_ BZG 2 -~ —
Glry,) F {(£,.8]) = L G0+ Br12} 3ry, v 3 g rfz),arm} F (ryp.87)
sr, = |3, - 1F | et x \expriment ici en fonction d .
r12 = 1"12 12 e I‘12 5 exprlmEH 1¢l &n onctlion es Eij e

des ;s au moyen des relations (1) et (2). L'hamiltonien du cristal,?{,
se forme par sommation des hamiltoniens des paires. Dans 1!' hypothése

ol les fonction Typs Coo Cy» D, sont rapidement décroissantes en r, on
limite la somme aux proches voisins. On peut remarquer que les seconds
et troisi®mes voisins d'un des réseaux cs, cfc, cec occupent les sites

de prémiers voising d'un de ces mémes réseaux. I1 suffit donc de déter-
miner pour chacun de ces trois réseaux, la contridbution des premiers
voisins pour obtenir, en donnant & r, des valeurs convensbles, les
contrlbutlons des seconds et troisiémes voisins.

Le seule contribution non magnétigue & l'hamiltonien j$ du

cristal provient du terme Co(rij) et rend compte de 1'énergie Elastique:

2 2 .
EEL: %CMZELJL + 4a>—4 j? * 442 ‘SJ (15)
L 4<} ‘<j

Les Cij sont identiques aux constantes &lastiques Cijkl de WALLACE
{1972)

La sommation de h1 sur tout le cristal donne une contribu-
tion q¥4 gue ncus appellercons hamiltonien de champ cristallin €lectrique

{CCE) ; son expression est plus générale que celle issue d'un



1

——— De méme, la sommation
n+1

mod&le de charges ponctuelles, ol Cn(r12)°5

de h, donne une contribution gfg_, hamiltonien de champ cristallin magné-

tigue (CCM).

"ITI.3 - DEVELOPPEMENT DE L'HAMILTONIEN DE SPIN POUR LES RESEAUX,cs,cfc,cc.

‘La partie magnétidue de l'hamiltonien du cristal se décompose

en guatre Ltermes .
(2) 1 {2)

I TR A P R

?ﬂ“ est 1'hamiltonien magnétique indépendant de la déformation (approxi-
(4)

mation du cristal rigide) ; E{me

5t l'hamiltonien magnétoélastigue

usuel du premier ordre, linéaire en dé&formation, gui est & 1l'origine de

- . - 1) 3 . -~ -~ -
la magnétestriction ; B{MJ' est 1'hamiltonien magnétoélastique du
second ordre isotrope : 1l est guadratigue en déformation mals ne com-—
prend que des termes appartenant & la représentation I'y : il rend compte

des modifications des constantes &lastiques observées dans le domaine

}
paramagnétigue EﬂMGCZB est l'hamiltonien morphique, partie anisotrope
de l'hamiltonien magnéto€lastique du second ordre : il introduit de

nouvelles censtantes &lastiques.

Nous explicitons ci-degsous chacun de ces gquatre termes et
donnons dans les tableaux VIT & X les coefficients phénoménologiques
qui vy figurent en fonction des paramétres microscopigues Jij’ Dy Cg,
¢, et de leurs dérivées par rapport & s
Nous discutercns ensuite briévement la signification physique

des résultats..
L'hamiltonien magnétique s'€crit

— bk 3.2
B WEET » VS s -3 sl ) G

m

La sommation de - Jijgigj sur- les voisins j d'un atome i ne donne une+
expression cohérente avec 1la symétrie cubigue que gi tous les spins Sj
sont identigues : nous admettrons que tous ces voisgins j ont un spin de
méme valeur moyenne-§§ ; ceci revient & traiter le cristal dans une ap-
proximation de petits amas (clusters).ﬂY&;Zmesure le couplage d'&change
et W{A le couplage (CCE) ; les termes en D, et C, de 1'éguation (14)

disparaissent par sommation sur tout le cristal cubigue nocn déformé




C. 8. C. C. C. F. C.
"W ~6N I ~8N Jy - 12 N Jy
e NC, | -8gNC, ~H NG,

CTABREAU-VIT - Coefficients magnétigques.

V - L] N - .
L'hamiltonien magnétoélastigue du premier ordre s'écrit

I,nse = 1 3 1
J) [3 D88 + - 33.“-4;3;1 + Sy + Si - Es"-(s + D+ 5@+ 1) g}(an+ew+szz)

me 3
2 82482 By + € |
ne e g2 _ Px ¥ . Cax Y (R Q2 —
+ B 33 (Sz 7 -)(Szz ——-*2 ) -+ 3 (Sx Sy)(gxx &y
2({.~ 85, +55 A 1 ., ~
4P 35 (stz _ %ﬂ) (Ezz = f&%’.&) - Q(stx — 8,8 ey — E’y)i

+ &% {(8,8, + 8,8,)8,, + cycl }
+ D (8,8, + 8,8,)8,. + cyel }

2 S+ s8¢ 65(84—1)—5( sz+s’)]( e +s)
7,4 < 4 “x y _ 2 Yx » _ Sxx ¥y
+ 3 33 [Sz ) 7 5~ Bus 2

1 65(8+1)—35
~+ 5 I:S: - S: - "'""'"“"‘"",“j.f'“""‘“‘——(si ...., Si)](sxx ..... Eyy)g

+ o 3 ;-[(s,% — 82)(S,8, + 8.8,) + (8,8, + 5,8,)(87 - $Hlw,, + cycl 2

oo $1Tfcs SS+1+5 SS+ 1) +5
+ B 4 35 [(Si - _—"ar”"'“"m)(sysz + SzSy) + (Sysz + sty) (Si - —nﬁ)}al’f‘"{' Cyd' '

Comme pour le couplage d'échange d'Heisenberg, une approxima-

tion de "petits amas" a &t€ utilisée.

5. C. h.c.c. ' f. c. c.
TABLEAU VIII : Coefficients
A oIy oy
o, 2 L vl _ e’ _ i
D 6Nro 5, 8Nro = 12NFy =
oC 8 oC 1 dC
o4 ___4 _2° 4 - . _4
% Nro >r 9Nr0 dr ZN,O D . L
e . e magnétoélastiques du
¥, 2 ma e - __2
3B Nry = ; NG, INC,+ 5 Nry ==
oC 32 5 2C
v Gy 32 _ 3 gy 9
Ni) Nry o 5 NC, ING, 4Nr0 s
premier ordre.
54 16
P ~2NC, 5 NG NC,
8 g 2C 2C
PE,2 s e 2 2
P ING, 5 NCa+ 5 Nry = 2NCo+Nry 52
80 32 oC aC
P _ _ oy 4 A ] _ &y
INC, 57 NCot 55 Nro == SNC; —Nrp -
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ry est la distance d'un atome & son plus proche voisin en l'absence de

déformation. [ ry ® & pour le ecs, a V3 /2 pour le cc, & V2 /e pour

le ch‘] . Les coefficients magnétoélastiques & deux ions ;DEZ et DEF
¥,%

: -~ Jz - .
sont isomorphes & J et fgg,ets'en déduisent en remplacgant 02 rar Dg.
La magnétostriction classiquement traitée s'exprime au moyen de ces

.. o, & L L. . G4

quatre coefficients 3 D représente la striction d'é&change, 3 et

| - . . . - P Tl
338”'1a magnétostriction anisotrope du guatrieme degre ; fas' rend
compte de 1'effet rotationnel du premier ordre qui a été &tabli précé-
demment par la théorie de l'invariance rotationnelle.

Il apparalt trois relations essentielles, indépendantes du

modé&le, entre les coefficients des tableaux VII et VIII

DY W/ dlog v (19)
Bt a9V alegr (20)
@b _ o W (21)

Les relations thermodynamiques (19) et (20} sont bien connues
(CHIKAZUMI, 196lL); 1la relation {21) a déjd été& trouvée & partir de 1'in-
variance rotationnelle (SOUTHERN, 1973) avec des notations différentes.
Le modé&le localisd fournit une relation supplémentaire, non essentielle:

: ] e, b ¥ £
WE L2 @k _2 @it LmEhk_ g (22)
3 3 &
valable quand on tient compte des premiers, seconds et troisifémes voi-

sins de 1'un gquelcongue des trois réseaux &tudiés.

La partie isctrope de 1l'hamiltonien magnétoé&lastique du second

ordre s'écrit

|
K =38.8 { W22 22, 482,

+ "N’Z.Z(Eyygzz + Br28xx + Sxxgyy) '
+ ‘N—,g’z(gi’z + Sfx + 5.3;') + Nﬁ'z(ﬂ)jz + wzzx+ wiy) } ( 23 )

!
+3 SI+S)+85— %sl(smm)“r éS(S+1)

. { ‘A(Jai'4(3.§x + Eiv + 837.
A G My Bt Brge B8y + MG (e2, + 62 4 62)
+ MG w + ol +ol) }

i DI,?-__&:; __'j_ ‘O"f"" [+] I3
La sonme 5‘&?} §.5 + =5 J%é {04+f504 } pour jJ = 1,2,3 représente

la contribution magnéiticgue 4 % 11° CTE’ 2 Cyp, -




e ca.icul des dr;"a et des (’/"G;"#

20

permet de retrouver les relations du

N

o,8

Sk

tableau VI et d'expliciter les coefficients _mﬁ;.Et ST A abiead i
C. s C. ¢ ’ c. f. ¢
A R ek £ L VTG vt ] Kl Gtk
2£13 Q\_ﬁﬂ 0 %ﬁN(ré gd;j o %a%‘i) eN(r, BJ% Y:z‘iﬁ')
K e e B ooty e ot 32 T
J{;A 0 f%NPmC4+né£§'ﬁ§Z%)%Nfﬂﬂ£+&%% %8)
_‘Jﬁc_;j 10 NC, %N@Q **’Z%‘;j*—rfif) Z—}N(e—zotqwa@ :g)

TABLEAU IX

Coefficients magnétoélastiques isciropes du second ordre

X
Nous pouvons remarquer la relation essentielle é éf = 3

qui n'est autre gu'une relation de Cauchy, valable pour le potentiel

central d'Heisenberg

1 I

L]

Pour les trois réseaux,

' . a~ . .o,
g'exprime de la meme manilere

gi 1'cdn pose

Il est conforme & la théorie du potentiel central de

E = < q*

m

~

ou

Y

(47 ]

et corrige la théorie antérisure de
ISENBERG (1951)

lagquelle ua

1979),

£tait identifié
. . o2

tion différente des<N§ '_etd%%

(rRoUCHY,

et par nous-mémes

-

1 Av

V3 Vv

nous avons défini

47
u

la contribution magnétique &

cn ne retrouve pas de relstion similaire pour

, car le potentiel est alors pseudoguadrupolaire douc non central.

cll‘.'

est donné par 1'équation (17).

comme

rucas (1936)
(TREMOLET,

WALLA

~
a U

Ceci constitue le résultat le plus marguant de ce chapitre.

CE (1972)

, Teprise par
1978), théorie dans

ce gui conduisait

ne défini-

u‘ . . -
R Dans une publication plus récente

1
73 Exx t

+
EZZ)

el c'est cette définition correcte qui a ét€é adoptée dans ce travail.



La partie anisotrope de 1l'hamiltonien magnétoélastique du

second ordre s'&crit

2 12 2 2
2 = A )% (Sf - S—sz:i’) .(sfz o ; Doy ) +% (83 — s, — a;""y)i

’ l 2 2
+ ML2 g% (Sz2 — S"_—;‘g’_”) (Sxxsw Eyy ﬁjz__ﬁ"’zs_"") + = (S2 f,)(swszz — Szzexx)g
2 SZ4+ 83/ 2 + e2 2 2Y( .2 2
+.Mﬂ3,225(s§7« 5 y gjy_ ¥ . z. __l_i(Sx—Sy)(sy{,—a,,E
2/ §2 + 82 ol + i\ 1, o2
+ ‘M-":-,Z 3 3_(53 - —2—?) (wiy - _y_z"— + Q(Sx )(myz — Oy
’ ; 52 Eyy 0y, T &,
+ ‘}K’?Zg (Sz b ; S )(sl‘zwyz — B0 x (Sz - Sz)( "X"_y—j"_—) g

2 N an,;;{,”(sf,S)
isomorphes des cing termes précédents.
+ Z M"*Zn,-,fﬁe?"(S) (25)
' J=1.5 i ’ .
+M'-“'%§[(s3-sf)(sysz+ 5)+ (5,5 +8.8)(5} = 53l — 1,08, + eyl {

M g % [(52 — 52)(5,8, + 5.5,) + (5,8, + $,8,)(82 — $)]eum,. + cyel %

vall
+ M5 -

S2)8,S, + S,8,) + (5,8; + s,sy)(si — 82)](e,, + &)0,, + cyel i

i

+ M5 ? ! [(82 — S2)(S,S, + 8.8,) + (5,5, + S.8,X(87 — SD)ewyo,y + £,505,) + cyel %

+ Jo7? { (8,8, + S.5,)6x8y, + cyel }
+ MG { (8,8, + 8.8, + &..)8,, + cyel -
+ M5 { (8,8, - S:S,)e 08y + cycl-
+ MZH{(S,S, + 8.8,)(e,, — €)W, + cycl
+ M52 { (8,8, + 8.8, e0 W — £2.00) + c¥l
+ ME7{(5,8, + 5.8,)0,.0,, + cycl:

Z N ZZE K, S,)
\isomorphes des six termes précédents.

Z Mo 42 n JK(S) s

et el gt
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Le‘calcpl des coefficients morphigques conduit, en posant :fvas‘%;

NY,Q"BC{: ¢ N W2 F0 - F”Nau tableau X.

CHE A

, | : C. S. c. €. c. f. ¢,
.__J_’é;i: 405,52 B(-2f,+ ) | f{2uf 4118, +55)
2t o | en-n) | s(R- )

- 2%22";/2 o | %%(EE,_-z?; dSU) 0 2(-2f, + Fh)
M 2, | RlhheRi R g(2R 4 FY
M g | (-2t | A(8Roe29n -58)
A B S - CLRS IO I A A TGRS
Mt wh | (R e | TR s Z(-R )
M, "o %(18? a3he2b) | 2 f, +2 FL
M s (BB 6R EF, 40
Myt 7%, (98, v2f88i)l 4 £, 5 R
A T A I N G e A ALy

TABLEAU X - _ccefficients ﬁorphiques.

Un certain nombre de relations non essentielles, analogues &

1jéquation (22) peuvent &tre tirées des tableaux VIII, IX et X. Ce sont:
(Jﬁm’rf)\{s‘fz)” K‘M:’a: 2 (B @5’2) ; EJ*ﬁa M 5 B
2 MY ML s ENE fa“,
8(0{74“’#- %11,4)4_ 3(%{85% J{,ze,a.): ( RVt ﬁb’r#) 3 @ [
X T S(M"iwc*”“): 2 (o783 8%,
20 M5 4 M _gs MG s HE L 0 B 8 @Y g @it o

Mﬂa . !
Les coefficients A s'cbtiendraient en remplacant Cé

par D,..
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IV - APPROXIMATION DE L'TSOTROPIE DE L"AIMANTATION

A partir a'un hamiltonien de spin généralisé {(16), les pro-
prletes magnétiques d'un cristal (aimantation, anisotropie, magnéto-
strlctlon, contribution magnétique aux constantes £2lastiques, etc. .)
sont analyséesj partir de considérations thermodynamigues. Bn général,
les calculs doivent 8tre réalisés en machine, une diagonalisation &tant
nécegsaire pour travailler dans la base propre de 1'hamiltonien : nous
v reviendrons dans le chapitre V j dans 1'hypothdse classique, les cal-
culs peuvent &tre simplifiés et menés analytiquement, comme nous allons

le montrer dans ce chapitre.

1v.1 -~ DEVELOPPEMENT DE L'ENERGIE INTERNE DANS LE CAS CLASSIQUE.

Quand orn peut admettre gue l'aimantation est isotrope, c'est-
3-dire que son module est indépendant de sa direction, 11 est possible
de développer l'énergie interne E = E, + <W> , en fonction des
cosinus directeur O de l'aimantation par rapport aux axes cristallo-
graphiques ; les valeurs moyennes des OSC s'expriment en fonction des
G, et d'un petit nombre de fonctions de spin (CALLEN, 1965). En in-
troduisant les polynomes harmonigues cubiques ,<i% strictement iso-
morphes aux ?ﬁf' correspondants (voir tableau XI), on obtient les

5(3-3) Com K17

relations suilvantes

I

C R )

{FAHS)) =S(S—§)(S‘”(S )284; ) (26)

L — <Sf 5 >T .2
{XK (Sf,Sg))—SngM—(S S )01{
et pour K =171, &

1
. <s§rsg—gsf.sg>
(REXS, 80 = 8,8 I

g et 1 demﬂ
<Sng— §Sf.55,>
o
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= 1
K% =4/3 K* = —
. Vi
4 _ ! 4 4 1
K“- _% “1"{'“2“[“ S_E
v 2 o + ol 1
K# = ] (cx§ - 3 2 . K;'z = ;/_5 (“i - “:)
2 ot 6 e 4 of 1 [ . 6 2 4
A - 4 1 2 2 1 2 KYs = ot gt — (e —
K= \/3 [m" 9 7 % 5 2 Vol . 7( 1 z)
, ~ , B4 .
K‘E o '\/Zotzoca(mg — mg) . Kg A Ky s eyel
K52 = 4/ 5&2‘13 . K52, K:,z : cyel
K = \/iazaa( i - %] : K54 K5 :oyel
TABLEAU XTI - Quelgues-uns des polynomes harmonigues cubiques.

Les &quations (26) sont tirées de calculs connus, explicités
pour < K **> dans le travail de YOSIDA (1957). CALLEN et CALLEN
(1965) ont discuté de manidre détaillée les variations thermigues de ces
valeurs moyennes ; leurs conclusions se résument ainsi

Pour les termes de champ cristallin €lectrigue (CCE)

0° ~ -
( IO>T ~ Il+%[£ I(m)] (27)
<Ol >0
Fa)
on I = T /]' est le rapport de 1la fonction de Bessel hyper-
f+é 84% %
boligue d'ordre 1 + 1/2 % la fonction du méme genre d'ordre 1/2.

-4 . . . . . . :
f ~ est la fonction de Langevin inverse et m l'aimantation réduite.

Pour les termes de champcristallin magnétique {CCM),

<s;sg - lsf.sg>
3 :
<S}s§ - ls.,,.sg>
3 0

egst la fonction de corrélation de CCM @u second degré, qui varie comme

2
m~ dans une large gamme de température, et comme m3 seulement aux trés

basses températures.

%%%g%% , fonction de corrélation isotrope, variersit
B en m dans une approximation de champ molécu-
laire, mais ne s'annule pas en fait au point de Curie ; pour traiter
correctement ses variations thermiques, 1l faudrait tenir compte de
1'ordre & courte distance ; ce n'est donc pas une fonction simple de
l'aimantation ré€duite. L'énergie libre d'un cristal de symétrie cubigue

s'€crit, en utilisant 1'hamiltonien (L) et les relastions (26)
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bt

E = Eo + %ZC"Z )’ + E + ?V’K“'“K"‘ + ZB“’ZMK“ + SM“- Z K (28)

orientation du moment

- E, est indépendant des déformations et de 1°

T . P .

EeLE: < ol > (voir &quation 5).
- Les second et troisiéme termes représentent 1l'énergie Elastique,
= - % Nk, T ) et l'énergie magnéto-

les deux termes suivants sont res-

le

quatridme 1'énergie d'échange (v
. . 4 1 2
cristalline (V = - E‘(K1+ T )
pectivement les E&nergles magnét

Les divers coefficients qui apparaissent da
(28) sont 1iés simplement aux coefficients de 1L'hamilto-

5
oélastiques du premier et du second ordre,

ns le développement de 1'&-

nergie interne

nien (k) ; & CK, on a

B*? = s(s %)33“ 2+ 87Dl
M42 = s(s % M7 SEN2
=S8{S -3 - DS -5V
ma 1 _ _?_ )
B s(s 2)(3 1)(3 2)33
MA* S(S 1)(5 RN E AL
J 2 3 I

) Aot
(ﬁhjk, QDF“ R QN} ) inter-

avons pas

TLes termes de champ magnétique cristallin

viennent aussi dans les équations (29), mais nous ne les
reportés, pour ne pas alourdir 1l'exposé.
L'2quation {28) reste valable pour les ferromagnétigues itiné-

rants, pourvu gue leur aimantation reste isotrope. Les relaticns es-

sentielles (19, 20¢) demeurent correctes si 1l'on remplace les paramétres

microscopiques “V’i , 7?“ , L}Cyl

. £ A He
logiques Vv . By' . Mi ; ainsi les équations (19, 20) s'écrivent

, par les coefficients phénoméno-

D'autre part, les relations non essentielles tirées par analo-
gie classique des &quations (22, 25) ne sont valables que pour les ferro-

-~ - 3
magnétigues localisés.
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(MASON, 1951) avait développé 1'énergie libre d'un cristal
cubique Jjusqgu'au second degré en cosinus directeurs de l'aimantation ;
il avait trouvé, pour caractériser 1l'effet morphigue, six constantes
mesurables gui sont & rapprocher de nos six coefficients fﬂ;}_

En conclusion, nous avons ici &tendu ce travail, en tenant
compte des effets rotationnels, et en menant par ailleurs les dévelop—
pements Jjusqu'au gquatriéme ordre : enfin, en mettant en &vidence le

couplage magnétoélastique isotrope du second ordre, traité précédemment

par ALERS (1960).

IV.2 - CONDITIONS D'EQUILIBRE D'UN CRISTAL CUBIQUE FERROMAGNETIQUE.

Dans l'hypoth®se de l'isctropie de l'aimantation, la condition
d'équilibre d'un monocristal aimanté uniformément & une température

donnée s'écrit

ar = ~%§ de., o+ —%% dw, + %g o, =0
ik 9 1m i
gl F = <H>- 18 est 1'énergie libre du cristal. Une condition simi-

laire s'éecrirait en utilisant 1'énergie interne ; cette derniére fonc-
tion thermodynamique sera employ&e chague fols que le cristal n'échan-
gera pas de chaleur avec 1l'extérieur, pour la détermination des vitesses
de propagatbion d'ondes ultra-sonores par exemple {du fait de leur fré-
quences Blevées) ; l'énergie libre sera pré&férée dans tous les traite-
ments magnétiques statigues, généralement isothermes. L'@nergle wmagnéto-
statique n'intervient pas pulsqu'on ne tient pas compte dans ce tra-
vail des effets dipolaires. L'état d'éguilibre peut Ztre déterminé de

LS . “ -~ - . -

deux maniéres : La premiére consiste & minimiser F par rapport aux

déformations €.,  en supposant gue le cristal ne tourne pas (wjk = 0) ;
J

cela permet d'obtenir, en fonction des ai’ les déformations magnéto-~
strictives Ejk qui, reportées dans les énergies &lastigues et magnéto-
€lastiques, fourniront la contribution magnétoélastique & 1'Energie
d'anisotropie (KITTEL, 1949). L'énergie résultante est alors minimisée
par rapport aux @, pour déterminer les valeurs d'équilibre de ces cosi-

nusg directeurs.
La scconde consiste & minimiser ¥ par rapport aux LI les esxpressions

des &. en fonection des Ejk et des wjk sont reportées dans les éner -

gies d'anisotropie et magnéto€lastique ce qui apporte la contribution

-~ . - - . .
magnétique aux constantes €lastiques ; 1'énergie &lastique résultante

est alors minimisée par rapport aux gjk et wjk pour obtenir 1'état

d'éguilibre du cristal.
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La premidre méthode est employée pour 1'étude des propriétés
maghétiques du cristal : magnétostriction, anisotropie, ete ... La
seconde présente quelques difficultés de calcul mais s'avére indispen-

sable pour la discussion des propriétés &lastiques du cristal sous

champ magnétique.

IvV.3 - ENERGIE INTEENE D'UN CRISTAL DEFORME.

Dans un champ magnétigue suffisamment fort pour rendre le cris-
tal monodomaine, l'aimsnitaticn a une direction (ahm%gg) et le cristal
est déformé par magnétostriction. On suppose que 1l'échantillon ne tourne
pag, c'est—-d-dire gue des contraintes mécaniques exercent sur lui un
couple gui s'oppose au couple magnétique provenant de l'anisotrople. Il
faudrait tenir compte de ces contraintes dans le potentiel thermodyna-
migue, mais nous supposercns que 1'anisotropie magnétiqgue est suffisam-
ment petite pour que ses effets soient négligeables : pour YIG, par
exemple, la consiante d'anisotropie magnétocristalline est de 1l'ordre

5

de 10 Cij’ alors que les effets morphiques sont de 1'ordre de 10 Cij
(EASTMAN, 1966). Quand cela ne sera pas le cas, 1'aimantation devra
Btre maintenue dans les directions des axes de symétrie, afin d'@viter
les couples. Les déformations magnétostrictives se calculent aisément
si les coefficients P4;’ de 1'éguation (28) sont petits par rapport

J . - . .
aux C et si les distorsions restent assez faibles pour que 1l'on

puisse négliger 1'énergie Zlastique dun troisidme ordre : la minimisation
de E par rapport aux ug donne
Je 1 1
(wl) =z oA PP gy Mt o gHel/CEH (31)
1% K.
1 1
Bt la dilatdation relative dans une direction déterminée par les

cosinus directeurs Jbi s'écrira, par 1'intermédiaire des polynomes

SANEY

§1/1 = T Py (u?) = 3 Mty PP ghot {32)
hd i A ] i
H,21 d,1l 1

Nous utilisercns cette formule pour tenir compte de la distorsion

statique du cristal dans le calcul des vitesses de propagation

d'ondes ultrasonocres,
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Pt

L'énergie interne E du cristal déformé sous 1l'action d'un
champ magnétique extérieur s'obtient en remplacant dans 1'&guation
(28) 1les uy par ug + (ug)u . Les termes de couplage magnétoélasti-
que linéaire disparaiscent &videmment ; les énergies élastiques des
second et troisiéme ordres ne sont pas modifiées ; l'anisotropie

magnétocristalline comprend une partie magnétoflasiique et s'Gerit

S P
%a = K, (afaf+ a’oi+ afa? - % ) (33)
_ o1 do, Y Y2 Y2, Loy £, 62 €2 lQAE“
avec K1 = 2 Vo4 3 R Sk S LY BN (A 2311) CTAT( A %+ o )

Les termes de couplage magnétoélastique du second ordre sont fortement
modifiés par les contributions anharmeniques.On obtient tous les

~
coefficients morphiques M?i entrant dans 1'expression de 1'énergie

interne d'un cristal déformé développbe en €y et Wiy e fonection
des coefficients morphigques M?l de 1'énergie interne d'un cristal

non déformé développée en 1. e du coefficient d'anisotropie magnéto-
cristalline V', des ccefficients magnétoélastiqueszHl, des consg-
tantes &lastiques des second et troisicdme ordres et des constantes de
magnétostriction AHs 1 + Ainsi, 4 1'aide des tableaux V et VI, nous

~ ul

avons caleulé les Mj associés aux déformations pures gue nous

présentons dans le tahleau XIT , et les ﬁ?l associés aux rotations

qul apparalssent dans le tableau XIIT.

~ ooy 4 o LAY ~y, € 'R
M, :E4m + %(Cﬂ*'g Cif_a)l +G,A M, = P_(C»m C»He)\ + Ly AT
~o gl Lyt »(?2 A £
Me = .I.,v[,.,z + (Cﬂas 2(:412)1"*‘ K a’”\' M, = 2t (C.“_ﬁ C“Z)l 1

R4

1/

?
2
™
=3
)
——

o{, 0( ~o D p K,P'
C!4.4+2 C‘!EE)'X + 4%41 M;’ =M% Z(Cﬁw—(_’wsjl —-2{:%

v E'E E,‘P E,E
B - Y SR
NVE,E £t g, £ CytCipd2e,, .o 3
Mo = My 42 C oy A5 210 ‘ M M,
£ 4 el g, el
My 7= My h Cusg M 2 0440
TABLEAU XI1 - Coefficients magnétoélastiques du second ordre associés

aux déformations pures pour un cristal déformé.



~ 0,2 ~ szm o Y% . e ¥, 2
M, =0 M, =20 MJF= 2¢, (2575 A"
iy ot,l+_~__ b o Bk 4 v 41 € ¥4
M, = -0V M) =LY Mite -2 e, (2N M)
~ g2 , ; Vi €2 ~ €2
M, =4 (Ca-Ca)(2X e T M= 0

no

M (e M 26, A Mie vt
MSMZH%(B%{ an M M

Sih_ ko2 gk 1 ght

3 3 3

TABLEAU XIII - Coefficients magnétoélastiques du second ordre associés

aux retations pour un cristal déformé.

Le développement, exact au second ordre, de 1'E€nergie interne

o

s'éerit finalement

()Y

du ecristal déform

brd 1
L IS R MJ.“=1 5 ﬂgf . K (3h)
M i Wajsl i T

A . .
ol E_ est donné par 1'éguation (33).

nJ S
o= B +
a

|-

Nous n'avons peas ici tenu compte de la contribution & B ae
la modulation de l'énergie d'échange, les ondes planes &lastigues
utilisées généralement pour la détermination des constantes &lastigques
ayant des fréquences relativement basses. Cette contribution a toute-

fois 2€t8 calculée par EASTMAN (1966).

IV. 4 - PROPAGATTION D'ONDES ULTRASONORES DANS UN CRISTAL CUBIQUE

FERROMAGNETIQUE.

On sait, (WALLACE 1972),que la vitesse de propagation v
d'une onde sonore de direction de polarisation U et de direction de
propagationk est donnée par le systlme d'égquations

Alsxr B5E Uy (35)

evg Ui = Z:

j’kﬁl

les Aijkl

cristallin ¢ du cristal et différent des coefficients d'€lasticité,

C

sont les dérivées secondes . par rapport aux U du potentiel

i3kl et des coefficients de la loil de HOOKE)Bijkl'
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Tv~4 - a - Potentiel thermodynamigque d'un cristal aimantf et sous

contrainte.

Ce potentiel ¥ est composé de trois termes : l'énergie
> >
interne B ode 1'équation (34), 1'énergie Zeeman - M.H (en supposant

le champ megnétique suffisamment fort pour rendre le cristal mono-

c N
T.. R P od 7T.. est
0 [lJ{ula u1J)’ _ ij

le tenseur des contraintes, ujjo la déformation magnétostrictive

domaine) et 1'&nergie mécanique -

.

et u.., la déformation supplémentaire due a la contraigte ; celle-ci
est ;ssez petite pour ne modifier que . légdrement 1'&tat magnétique

du cristal : ainsi, ei . et o, = uio+ Ys sont les cosinus direc-
teurs de l'aimantation respecitivement avant et aprés l'applicatiocn

de la contrainte, nous supposerons Y. petit devant l'unité.

~ - > -
ﬁ est la somme du champ magnétique statique exterleur‘He, du champ dé-

o
magnétisant H

.

et d'un champ dipolaire associé & la contrainte ; la 1-

D
idme composante de ce champ dipolaire peut s'écr%rg§EASTMAN, 1966) .
. o= - .5 Y - 3
h1 Loy MS kl 3 kJYJ
L'énergie mécanigue - Lo, (u.. + u?.) comprend deux termes
1] 14J 1d 14J

- ;. T.. u,, est le travail des forces extérieures et - ?. T. .7,

iz ii i . ij tdij i

n'est autre que 1'énergie magnétoélastigue et peut s'exprimer en uij
en transformant Tij par 1a loi de Hooke 3 on trouve alors simplement,
en négligeant la magnétostricticn dipolaire

_ & 0 = Zpu,l I u ou,l
i3 Tiz vigo = BT I K (37)
Le potentiel cristallin % se d€duit du potentiel thermodynamique ¥

par 1'&guation

) ) Y gz L Iogeel  Iouou.l
43(uij) Yoo Y Tiougs =B - BB +u,1l3 L ouh Kb (38)

Dans cette &guation, les cosinus directeurs o, intervenant dans

o - =y :
ghet

E, M.H , et sont en fait des foncticons implicites des us

2.
Le calcul de Aij = a‘b//aih aukt nécessite leur explicitation

k1l
Pour cela, on minimise ¢ 'parrrapport aux o, les valeurs d'é&guilibre
des O s'expriment alors en fonction des uij et de M.H ; reportées
dans 1'équation (38), elles apportent au potentiel eristallin une
contribution dépendante du champ appliqué qui sers responsable de ce
gue nous appellercns l'effet "Simon". Le calcul des A est alors

Jjk1
possible.,



,,..31._

IV.4 - b - La solution générale des équations de propagation .

Socit évg = C, + Gck une solution de 1'éguation (35) ,

C, est une combinaison linfaire des constantes £lasticues liées au
potentiel non magnétique du réseau et 6Ck est la perturbation magné-
tigue & Cp - ' ‘

Quand on utilise la méthode de superposition des échos, la
mesure de la vitesse de propagation du son Vv se raméne pratique-
ment & la mesure d'une fréquence fo : la perturbation magnétique 4
cette fréquence edgt liée a GCk, mais il faut aussi tenir compte de

la variation de longueur magnétostrictive de 1'€chantillon

T N SR Bl U 3 (39)
- T2 1
Dans tousg les cas, la correcticn de longueur é% annihile tous les
termes en C..Au’l qui apparaissent dans le tableau XII. On est ainsi

14
amené a4 définir un ensemble de coefficients qui interviendront simple-

ment dans 1'expression Gf/fo

(3(,2 NW:"E D{‘-E “;‘E’ f\Jq'E t"f€ ‘E ™ P. D{'E
,{3 Ny X,'E ‘;’,ﬂ ’e ¥ ;2' \‘J /‘e v 4 xﬂ'{
m,’.b) 3M4 '_"C.H :k- maw.l :Mg + Caz 1‘ /m3~{ =1\43‘K e+a C’i-[t-:\‘ (Lho)
! /€ 'e iy ‘E E.'{J ot I’E
Y AN N A S O KA K

Tl subsiste dans Gf/fo des contributions dépendantes du
champ, provenant de l'effet Simon, qui seront &tudiées dans le para-
graphe suivant IV.b-c, et des contributions indépendantes du champ
(effets d'échange et morphiques) que nous traiterons au paragraphe
IV.h-8. Nous présentons séparément ces deux sortes de contributions

bien qu'elles aient &t& calculées ensemble en résolvant le systdme (35).

IV.h - ¢ - Les contributicons dépendantes du champ aux vitesses

de propagaticn des ondes gonores.

Dans les "Annalen fuir Physik", ‘SIMON {(1958) avait exposé en
détail la méthode de calcul des valeurs d'équilibre des G;, en utili-
sant un champ magnétoélastiqgue équivalent : elle consistait & calculer
le tenseur susceptibilité associ& & un champ superposé 6%, petit par

P . >
rapport au champ magnétique gstatique HO. En reportant ces valeurs
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d¢'équilibre des @, dans ‘? , 11 en3déduisait les conitributions magnéto-
€lastiques aux constantes &lastiques.

Nous avons preocédé d'une maniére un peu différenfe, en rempla-
gant,‘commé nous 1'avons indiqué dans le paragraphe IV.hk.a - a. par
T Yi dans l'expression de P et en minimisant P par rapport aux
Yi : les \f} trouvés alors en fonction des us g Ztaient reportés dans P .
Cet effet a aussi #té &tudid théoriguement par .EASTMAN,{1666), et
observé expérimentalement sur divers cristaux : nickel (AL ERS, 1958),
YIG (EASTMAN, 19667, Fe 0y (MCRAN, 1969) eﬁ'TbO’SDyO,TFeE (RINALDT,
1978} . :

EASTMAN avait négligé 1'énergie d'anisotropie magnétoecris-
talline (33) : elle est responsable d'un champ d'anisotropie H, qui,

gtant de 1l'ordre de K1/M n‘est pas toujours négligeasble ; ainsi

»
Ha = - 100 Qe pour le nifkel meais Ha = - 1100 Qe pour l'alliage CoPt.
Nous avons calculé Ha en tenant compte de 1'écart angulaire
-6 entre l'aimantation M et le champ appligué ﬁe; comme les travaux
expérimentaux sont le plus scuvent réalisés sur des cylindres, la
saturaticn technique est alcrs atteinte pour des champs appligués
importants et - 0 reste trés inférieur 4 l'unité. Nous avons de
plus développé le calcul Jjusqu'auxtermes du guatridme degré en
Bu’q; ainsi les effets rotationnels, illustrés par la relation
:Bﬁhh: - 2 V' , apparaissent dang les résultats. Nous avons reporté
dans le tableau XIV, les variationg relatives de fréquence provenant
de 1l'effet Simon, pour des directions de l'aimantation paralléles et
perpendiculaires aux directions de propagation. On peut remarguer
gque les ondes. longitudinales se propageantparallélement au champ
magnétique suivant les trois axes principaux ne subissent pas d'effet
et que, pour les modes transverses, un terme 4 WMS apparalt
quand le champ magnétique est perpendiculaire & la propagation ; ce
terme provient du chemp dipolaire dynamigque (36). Enfin, les formules
générales pour une direction de l'aimantation arbitraire ont &té
données par EASTMAN (1966) sauf pour le cas §/7[001] . E_i_[001] )

jusqu'ad 1 = 2.

IV.4% - 4 - Contributions indépendantes du champ aux vitesses de

propagation des ondes ultrasonores.

En présence d'un champ magnétique infini, l'effet Simon
disparalt et les variations relatives de fréguence (Gf/fol% he
proviennent plus que des contributions d'échange ﬁgﬁ, des contribu-

. . Nael g
tions morphigques M? et M?l {(tableau XIT) qui auraient pu &tre
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TABLEAU XIV - Effet du champ sur la propagatlon des ondes acoustigues
Lorsqgue kM [110] , ¥ = (™ LOO‘I])
et lorsque k//[eo‘i] 8 @ (M [100]) » ¥ = (U [“°°]

prévues par la théorie des déformations infinitésimales, et des
contributionsI@tmﬂpnnguﬁs(ku’l,vl ,Bu’l) révélées seulement var la
théorie des dé&formations finies associée & celle de l'invariance
rotationnelle de l'énergie {tableau XIIT). Lorsque la polarisation
est paralléle & 1L'un des axes principaux [110] . [111] ou [001] R
la variation relative de fréguence est une fonction y(di}, igsomorphe

& celle gui décrit la magnétostriction dans la direction de propagaﬂonﬁ.




- 3k -

Cependant, des termes supplémentaires apparaissent pour les

medes transverses se propageant suivant [001] et [111]

dans ces

deux cag, les symbftries respectivement d'ordre gquatre et d'ordre gix

. . . -~
sont abaiss®es 3 l'ordre deux par le passage d'une onde polarisce

dans les plans (001) et (111).

. - . -
Nous présentons maintenant les varilations de fréguence pour

les modes longitudinaux et transverses se propageant suivant les

trois axes cristallographiques principaux.

Lorsque ¥ / [110]
E.

e B G IR
M

8

Pl g ] 5t

2

1l

les y /7 &tant explicités dans le tableau XV

(41)

y = 2, C%E) pode . Fﬂ? . mode L Gﬁ? mode
o1k longitudinal Yol  transverse(1) Fo 4 transverse (2)
yu,z % ;{u,a zfm_,,of'?'-o. m 0(,2+ s 2 Zﬂﬂq“'l-ﬂ- /mzcx,z, /msar,?.
1E B - —
e b 4 Nk ) w8 EMN@ L2 oy ﬂiEVb 4 423%2
rg_/ 32_! & AN +r'm9_; + Ma Emn gt OV fvn3"’—-40v"
Y,2 v ‘o’lg E «.—:& ¥ N g
r'j.» } _ .i ;\' }Ew ~/m4 1 + mz_ il + ms f?- e w‘fE‘L"" max‘z‘ __,,msh',?; 1.&2 1%2’
o R ewe | T A
/ - ! g’ s" 1
nj'\mk -3 A b g+ ”:th’ L N T ST L —max‘*f4v4+1 Aot
€ e wo® 12 g,
gr g,2 AR &2
qj"‘ A‘ ____,lmg 9 ( rlTJ?-m lﬁ,?.) M3
g ot ' 461’\1’02'
[ € €4 &b
Oj— ! L ’mﬂz/ -2 (1F14+ ')_5/4) My "4 ‘?(V4+ Be’ff)
Py A ¢ g
e
= 4 4
E e a(c,,,+cﬂ+2t:,w) .E_(c“_ 042) ijé_

- 3 " .
n'étant jamais parfaitement connu,

' -
TABLEAU XV =~ Magnetostriction et effet morphigqus pour k17[11OJ_

Il faut remarquer gque, pratiquement, 1'état désaimantéd

. ) . .
la détermination expérimentale

des coefficients morphigues passersa par la mesure de la différence

(Sf/f ) (Sf/f ) entre les variations relatives de fréquence pour

.y
M parallele al: et M perpendiculaire & ﬁu Ainsi, si ? =

| I 1 - v
L'&gquation utilisable par les expérimentateurs sers

[001]),




'_(yﬂ ‘“L) - yot.h- 3 cos bp+ A.Cos&q;+‘f +% )’KIZ('“’ C.OSECP) +y5,2 COSEEE"B

16 I
; {h2)
, - - £ -
.y b 21 Cos -4 os2p~25 .y b Feoshp~Lcos2p+d
Dans le cas particulier de 1l'isotropie &lastique (Echh = 011
012), les deux modes transverses sont coupl&s : ce cas a ét% traité

en dé&tail par RINALDT (1978)

Lorsque Kk est paralléle & [111] .

Y=y 4y Hs E;(o(‘,“”- %) + " opag+ ych) +y§’#[0{1u3(a4?‘-{{—)+cycl.] (43)

1 . e ‘
les yu sont explicités dans le tableau XVI !
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TABLEAU XVI - Magnétostriction et effet morphique pour % Afﬂ11].

Le mode transverse n'est dégénéré que lorsque l'aimantation
est dirigée suivant [111] . Lorsque l'aimantation M et la polarisation
% font avec [130] dans le plan (111) 1les angles respectifs @ et ¥,
1a dégénérescence disparait et un terme supplémentaire proportionnel
g cos 2 @P—T) s'ajoute & y : la forme de ce terme est fondée sur des
considérations de symétrie ; le coefficient de proportionnalité n'a
pas été& calculé & cause de sa complexité.

Ainsi 1'équation

- = - 2 3 EB:, 5 _Eu
¥, v, =TTV ot v ot o1 ¥ (Lh)
'est valable que pour le mode longitudinal d'une part, et pour le

mode transversal d'aubtre part, & condition gue 1l'aimantation dans

le plan @#11), fasse un angle (2n + 1)m/4 avec la polarisation.




Enfin, pour E parallédle 3§ [001]
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et 14 encore, les yul sont explicités dans le tableau XVII
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TABLEAU XVIT - Magnétostriction et effet morphique pour L //[001]

L'équation

‘ 3 ¥ T, , "4\ Co —4
¥ =35 +~€ y ._(ay“_j”)ﬁ_sff_af__ (45)

ol ¢ est l'angle de 3? avec [100],n'est ici aussi valable que pour
Le mode longitudinal : L'aimantation dirigée dans le plan (001) lave
la dégénérescence du mode transverse ; les directions propres de
polarisation dépendent de l'drientation de ﬂ ; la vitesse de propa-
gation apparente est une combinaison linaire des vitesses de propa-
gation propres 3 et si ¥ est l'angle de U avec [100], et ? l'angle
de M avec E1OOJ:

£2 €4 &4 4
3 Y2 a Y %4 ¥4\ Cosfop-1 m —~'m3 1B -V
-y = = 2 {2yt b -1 M2 -7 Sin2¢ Sin2
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IV.h- e - Coneclusion

Les propriétés élastigues d'un monocristal ferromagnétigue
de symétrie cubique sont trds sensibles a4 1'état magnétigue de
l'échantillon : 1'effet "As" d% au déplacement des parcis & 1l'inté-
rieur du cristal modifie considérablement les vitesses de propagation
des ondes gui dépendent alors fortement du c¢hamp appliqué ; parallé-
lement, apraralt dans ce cas une forte atténuation: nous n'avons pas
traité ici cet effet et nocus avons supposé le champ appliqué assez
fort pour rendre le cristal monodomaine. ‘

Nous avons montré qu'il existait une contribution magnétique
aux constantes &lastigues isotrope par rapport & l'orientation du
champ, provenant des trois coefficients d'échange magnétoélastique
du second ordreqygz(EB) et des contributions anharmonigques de la

. s o2 . . . . .
striction d'échange Ci' x A gquil n'avaient Jamais &té prises en

compte jusqu'sl présent?k

Nous avons &galement détaillé 1'effet Yimon gqui dépend du
champ appligué et a pour origine le couplage magnétoélastique du
premier ordre : sa mesure peut fournir une détermination des coeffi-
cients |Eﬁ’l| .

Enfin, nous avons présenté une dernisre contribution aux
constantes &lastigues dépendant, non du champ appligué, mais de
i'orientation de l'aimantation, et provenant des coefficients magnéto-
Blastiques du seconi ordre _ﬁgi, corrigés des contributions an-

AH

harmoniques Cijk

que pour les modes transverses,

et des effets rotationnels guil n'apparaissent

La description analytique gqui vient d'&tre présentée dans ce
chapitre n'est valable que pour les ferromagnétiques & aimantation
isotrope ; dans le cas contraire, un calcul guantique est indispen-
sable, mais 148 encore, il faut utiliser la théorie des défcrmations
finies, tenir compte des effets anharmoniques et de la variation de
longueur magnétostrictive de 1téchantillon,pour décrire les vitesses
de propagation des ondes ultra-sonores.

Enfin, ls m&me démarche peut s'appliquer aux paramagnétiques
mais alors les divers coefficients Bul, M%l, Cijkkuldépendent forte-

i

ment du champ.
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V - CAS GENERAL D'UN FERRCMAGNETIQUE PRESENTANT UNE ANISOTROPIE DE

L'AIMANTATICN.

V.1 - Anisotropieée de l'aimantation

Les développements du Chapitre IV ne sont valables que si le
module de 1l'aimantation est isotrope ; cetite condition n'est remplie
gue pour certaines classes de Terromagnétiques, selon l'importance
relatife des contributions de champ cristalliin éiectri@ue et de champ
crigtallin magné&tique 4 1'hamiltonien. Dans les compesés 3d, le mo-
ment magnétique provient surtout du moment de spin et est isotrope,
le moment orbital restant blogué : l'anisotropie de 1'€nergie vient
alors du couplage spin-orbite. Dans les composés 4T, le moment
magnétigue a pour origine le moment angulaire total =7+ % H
en l'absence de champ magnétique, le CCE sépare le multiplet en
niveaux Fi et le moment magnétique associé & chacun d'entre eux peutb
€tre bien plus faible que celui de 1'ion libre & cause du mélange
des fonections d'onde, d'autant plus accentu® que la syméirie est
plus haute ; l'effet Zeeman dl au champ appliqué ou au champ d'é-
change 18ve la dégnérescence des niveaux {Hi et purifie chague fonc-
tion d'onde en ses composantes principales JZ. Dang les ferromagné-
tigues 4f dont les interactions d'échange sont faivles, la purifica-
tion des fonctions d'onde n'est pas compl@te et, en plus de l'aniso-
tropie de 1'énergie, 1l existe une anisotropie du moment magnétique
c'est le cas des composés 4Ff cubiques comme les T-8t, T-%n, T—Ale
et ce sera l'objet de ce chapitre : il n'est plus possible de décrire
1'énergie libre par un développement analytigue en polyngmes des
cosinus directeurs de 1l'aimantation ; on doit traiter 1'hamiltonien
complet du cristal, et le diagonaliser pour toute direction du moment
par rapport au champ . Ge traitement a Eté r&alisé dans ce labora-
toire : les programmes présentés a4 l'ordinateur ﬁiennent compte des
termes CCE cubiques des guatriéme et sixi®me degrés, des contribu-
tions CCM traitées dans 1l'approximation du champ moléculaire et
limitées aux couplages magnétiques dipclaire et quadrupolaire, et
des contributions magnétoélastiques du premier ordre en déformation
CCE et CCM limitées au second degré. Un calcul autocchérent permet
dfobtenir les trois composantes du dipole magnétique Jx’ T, JZ et
les cing composantes du gquadrupole magnétigue 02 ’ Oi 2 Jny + Jny
et cyclique quels gue soient le champ magnétique et la contrainte

appliqués.
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V.2 - Développement de 1'hamiltonien.

En raison de la grande variété des notations que 1'on rencon-
tre dans la littérature, i1 nous a semblé opportun d'expliciter les
différentes contributions & l'hamiltonien en les reliant aux notations
ies plus courantes : en présence de champ extérieur, 1l'hamiltonien de

1'éguation (U4) s'Zerit

Weo Mo v Weee + oo + Home +Ms ~F Ky Hed (47)

—j?$ est 1l'hamiltonien &lastique déj& présenté

—?cw_hamiltonien de champ cristallin &lectrique limité a
ﬂf*jfdmj{m”(j? fﬁfgjf%°3i*‘(f) qui s'dcrit en utilisant les opérateurs

généralisés de Stevens, puis les notations de LEA (1962)

) Ou . (11n]) 06
Heee = W | P =D ] (18)

0 gy V] . HATE
gi 1'on pose : 04 = C%_+ 5 Uf fo/y# = ¥ 20

0 — &
O¢ = Oc-210¢  wi-m) /==Y /224

- ; i 1§
TKCCM hamiltonien d'@€change comprend

l'2change dipolaire d'Heisenberg

_ q7F - 39
R, = —f pg He T = 373(—3%,,—)*(<3x>3x+<3y”7+<3z”;) (hg)

dans 1l'approximation de chanmp moléculaire, Op étant la température de
Curie paramagnétique expérimentale

et 1'fchange guadrupolaire exprimant le couplage entre quadru-

poles magnétiques limité &
4 %,0 Uh o Y 0 %4 o T T
W T ) - W R R
qui s'édcrit, compte-tenu du tableau IV et toujours dans une approxi-

mation de champ moléculaire

W' [<or> o + 3<OI> 01 +2 W, [(P

SP o+ cy;-_\.]

YZ Yz (50)

= 1
en posant Pij =3 (JiJj + JjJi)'

. 4y (K- 4‘,[.' — —
I1 faut remarguer que L'on ignore icl le terme GK yf’j{3 (15;)9
représentant une interaction dipole-hexapole, et gui n'a jamais &té

. .
mis en évidence.
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L'hamiltonien Zeeman zfz = - g yg‘k*

ou Hi est le champrinterne

“jﬂme hamiltonien magnéto&lastique & un ion gu'on limite 3

— N2, g2 2
85w ®K(T) B > o 'K,-”(J) S éeris

i
2 € £
O (e % o] 12 B9 6 P i B 50
les termes isotropes de plus bas degré& sont en ﬁ3’4 et devront

gtre invogqués su paragraphe IV.2 de la partie expérimentale de cette
thése.

- 3&“ hamiltonien magnétoélastique 4 deux ions, linité &

e :D'W- " “1{\ij;.) . :DY?- ; ‘u: K‘f’-(:]‘:"]?;] - lD"’-'- % M‘f kLEL(j:j;]

A8

.
s'écrit dans une approximation de champ moléculaire :%9 %E“.§AL)%

+$“[9§(£ £;2+£ Exn¥Eyr) (<] > T, ~ <51>Jrl+ I3, +’;~(E;;—-g,,y)((\l—)‘}jx—-(IY>JY)}

+ 2 ZDﬂ[En (<3pL + < 27)) = €, (K3, 2T, + < T, 0T, ) + 6, (<55 T, + < ‘Trﬂxﬂ

V.3. - Magnétostriction des composés cubiques 4f & aimantation

anisotrope.

Les composantes de la déformation magnétostrictive d'un

cristal s'obtiennent par la minimisation du potentiel de Gibbs par
rapport aux uy ; en admettant que les coefficients magnétoélastiques

du second ordreJ%Hl et)p Hl . restent petits devant Cu, on trouve

* o R ey #2
u"._ﬁ?(f@ <K(T))> + D <'K‘_(j:'j;)>) (53)
o % togt 1. 2 P LT}
ot (el =tz [ g e 1)

ﬁa::«fxx“Eyr:_c__c__[‘By<]— I)+ﬂ> ((3_ <I,>z)] {(54)
447 1y :

NEn €2
'vLiuz = €. = . 4 [BE<J$I),4-I,J—;:> + 2D <T,‘><J'7>J

b

'a)

et la variation relative de lcongueur d'un échantillon monodomaine

dansg la direection de cosinus directeurs (3i est



1
| 2 3 L lx ¥ By
A‘ - %-e - E@ M"‘” ﬂ:‘ = %(E*F"' €‘rY + E:.r-) +?§ (Pw—'— (5,.2 7)(£=x #2_ )
4- "E (B:‘-ﬁ:)(éx}—ir),) + 2 (P)xﬂy E?‘>'+ r)rpz_f‘rz - (SLB;&E‘&%) (55)

L'accds aux valeurs des BH°! et des PW>1 passe par la mesure

des déformations magnétostrictives u? et des constantes élastiques, et
par le calcul des valeurs moyennes des opérateurs JX, Jy’ JZ, Og ,702,

JJ o+ J T, ete ...
'y ¥z :

La séparation des contributions magnétoélastiques & un ion et
2 deux ions est délicate. Cependant, les résultatbs expérimentaux ont
montré que le paramétre23u’l €tait souvent tréds petit devant 8ot
Zf’l peut 8tre déterminé sans ambiguité lorsque le champ cristallin
€lastique est nul ; c'est le cas pour les ions magnftiques se trouvant

dans un état S, conme Gd3+ (Cf. 28me Partie -~ Chap. III.1).

V.4 - EFFETS MAGNETOELASTIQUES DU SECOND ORDRE.

Comme nous 1'indiguions & la fin du chapitre Iv, il faut,
pour connaltre les contributions magnétiques A ch aux ccnstantes

lastigues, diagonaliser l'hamiltonien complet et calculer

2 F L NE A [/PE YN _ RE W2
¢ ('a*e"”)"“]\j{<('95;““")"> k‘T'[< }E,f“)> <3£M>J} (56)

siF= ¢ H> - T8,

Dans 1l'état d'ordre, ce calcul conduirait & un effet magnéto~
Elastique du premier ordre -s'annulant pour un champ infini,
un effet isotrope du second ordre fazisant intervenir les coefficients
JW,?} ethﬂf)?l. un effet anisotrope du second crdre et des effets
rotationnels. Nou; présenterons, dans la partie expérimentale de ce
fravail, des résultats concernant le second de ces effets. Nous n'avons
pu mettre en évidence l'effet Simon dans ces composés, nous étant ‘
heurtés & des difficultés techniques, mais nous espérons y arriver

prochainement.
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V.5 - CONSTANTES ELASTIQUES DANS. L'ETAT PARAMAGNETIQUR

Des calculs de constantes elasthues dans 1'état paramagndti-
que’ ont Eté reallses récemment (MULLEN, 1974 - WANG, 1977). En ne
conservant que les termes 3 un ion, l'hamiltonien s'€crit, en 1'ab~

sence de champ magnétique appliqué
IR oy € i € £ £
=B, 4 B0l + Q) 4 BRI (PP W) (57
134 — .' be'd Zx Y
N¢ BB | »
' 45 oy
+§§C°§@¢)-ﬂ

Cg est le coefficient €lastique fondamental, en 1'absence d'inter—
actions magnétiques.

La dé&formation dynamigque due au passage d'une onde ultra-
~ sonore induit, par l'intermédiaire du couplage magnétoélastique,
un moment quadrupeclaire.

L'€nergie libre qui se déduit de (57) s'éerit alors

F=F —?;- (%r Q[(M-}')"-t- (‘*:Jlj )f; (133 )[(ws) FE) s (15)"] X

Sa

12 Zwl)” (58)
2y “

Il existe deux modes d'abaissement de symétrie : le mode guadratiqgue
(v) et le mode rhomboddrique (e ) auxquels sont associés les suscepti-

bilités de d&formation XY et Nous traitons ici le premier

£
S0 Xg0-
mode, le second se traiterait de la méme manidre.
Une approche simplifiée consiste 8 ignorer les effets de champ
cristallin &lectrique (CCE).
Dans ces conditions, la susceptibilité de déformation est

¥ 1

= sa - A Q, : (59)
][So - :r._"" ?; [ cﬂ,,i.Q] %
51 Qlth = <0i1 Jo» | 0jn >, |0jh> &tant le vecteur propre

L -~ T '- .
associé g 1 hamlltonlertm%cE.

La dérivée seconde de F par rapport 3 u¥ donne la constante &lastique

¥
S BT (60)

P de (y), y¥ 2 T34 T49) (T4 2 6
our ce mode (y XSO___;"< [33 j(1+ﬂ] &;r( L)( +7 } + + ) (61)
et [3?71] = 1
Y Y
TS

apparait linéaire en température.
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Cependant, de méme gue le moment magnétique induilt par effet Zeeman

est modifié par les interactions d'échange dipclaire , de méme, le
moment magnétique quadrupolaire l'est aussi par les interactions
d'échange quadrupolaire.

La partie concernée de l'hamiltcnien s'écrit alors

= ’Iﬁ-f-@ %“+W£_z.°_>°z+"c(u“):ﬂ "W"{Oa‘)ﬁ (62)

]

le dernier terme corrige l'hamiltonien d'&change quadrupclaire ; en
effet, par sommation sur tout le cristal, l'énergie d'une paire
d'icnsg terre rare serailt comptée deux fois.

L'énergie libre correspondante est

' ¥ w,.a. 1 _Y A o v vy
—E A Y W (0> 1 (0% + 1l
F=F, E[BM_‘-%- s ] z’(so _EM% + 3 o (63)

Suivant le processus habituel {(KATOAKA, 1972 ; LEVY, 1973

GLHRLNG 1975), on minimise F par rapport & xog et 1'on reporte

l'expression de <Og> en fonction de ux dans 1l'équation (63),.

o) L
W

4

O

On obtient ainsgi : F = FO +%[C1

Bl
La constante &€lastique ¢¥ est done

'(
Y_ C:‘ [B ]

C'= (65)
‘1+?V“ﬂ5°

En présence d'échange quadrupolaire, l'inverse de la suscepti-

C s - . 4 P
bl1lité de déformation XS‘S'ecrlt

AR (5]

—
—

XX ¢ -2

(66)

Cette relation est analogue & celle qui définit 1l'inverse de la

susceptibilité magnétigue er présence d'échange d'Heisenberg

A 4 _3hke0
Ko Koo RI0)

Par ailleurs, le champ cristallin &lectrique mélange les
fonctions d'onde et ceci fait apparaitre dansg 1'expression de Xgo

les termes de Van Vleck qui s'ajoutent aux termes de Curie
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)(, -_"__T,Z[ M]g- 27 7 L9ual,. (67)
) i 4N E -,

La susceptlblllte est fortement marquée par lé caractere des niveaux
fondamentaux et il apparait des déviations au comportement linéaire
de 1/xg0 en fonction de T prévu par 1'2quation {(59) gquand on
calcule ce paramétré & partir du schéma des niveaux pour'chaque
temperature

On peut remarquer que la relation (65) est egalement valable
dans 1'état ferromagnétique, Xgo devant alors &tre calculé & partir

du schéma des niveaux de CCE découplés par l'échange d'Heisenberg.

 Enfin, on vpeut écrire 1l'équation (65) sous la forme
N h Nt
_ W 9
c* 4 + -é-“ [ - [—'*J‘ ]

{(68)
2 4 +.ﬁ;;?yﬁ
(4

On voit alors que , dans le cas d'une transiticn du second cordre,
CW/CE peut s'annuler & une température pour lagquelle
I,_"J
}O'c[ J
les gquadrupoles s ordonnent alors sans ordre magnétique. Dang le
cas d'une transition du premier ordre, la température d'ordre

quadrupoclaire T _  est dé8finie par 1'égalité entre lee Eénergies des

Q

deux phases, la constante €lastique ne s'annulant pas & la transi-

tion.



VI = CONCLUSION
Dans cette premidre partie, nous avons passé en revue divers

£1éments de l'hamiltonien décrivant 1'état &'un monoeristal ferro-
magnétique de symétrie cubique ; nous avons ainsi considéré des termes
qui sont parfois igﬁorés'ou traités de facon partielle dans la Litté-
rature : cpntributions Simon, morphiqué, rotationnelle, etc ...

Nous espérons avoir donné de ces effets magnétoflastigues
une description suffisamment d&taillée et nous allons aborder mainte-
nant la partie expérimentale qui constitue le second volet de ce

travail.







Nous abordons maintenant 1'illustration des diversés contri-
buticns & l'hamlltonlen général décrit dans la premidre partie.

Aprés une présentation succinete des matériaux Etudiés
(Chapitre I) et des techmiques de mesures utilisées (Chapitre II),
nous décrirons et analyserons succesgivement divers effetemagnéto-
£4lastigues du premier ordre anisotropes (Chapitre III) et isotropes
(Chapitre IV}, puls gquelgues effets magnétoélastiques du second crdre

isotropes (Chépitre V) et anisotropes (Chapitre vI).

I - PRESENTATION DES MATERIAUX

Cobalt -~ Platine

L'alliage Co-Pt Eéquiatomique est un ferromagnétique 3d dont
nous 6étudierons au Chapitre V les effets magnétoélastiques anisotropes
du second ordre.

Le groupe d‘espacé de ce cristal cubigue faces centrées est

Fm3m.

Les caractéristiques magnétiques de ce materlau i la tempé-
rature ambiante ont été présentées par EURIN 1973) V = +(? +
0,2).105 erg/cm3 3 My o= 750 uem/cm3

Nous en avons mesuré les constantes de magnétostriction
(ROUCHY, 1973) : 2¥2 = (315 £15) 10"6, AEF = - (50% 10) . 10"6

et, en collaboration avec WAINTAL (ROUCHY, 1975), les constantes
S1astiques i C,, =(2,697 £0,014) 10" cgs 5 Cyp =(1,765¢ 0,015) 10" cgss
Cp), =(1,2412 0,001) 10® cgs.

gérie Terre Rare - Zinc

Jes composés cristallisent dans une structure cubique de
type CsCl (IANDELLI, 1965 ; KANEMATSU, 1969). La simplicité de leur
structure permet l'etude des interactions de la couche Lt avec l'en-

vironnement métallique dans toute la série. Un grand nombre d'expé-
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riences réaslisées sur ces composés [aimantation : (MORIN, 1973) ; cha=-
leur spéeifigue (MORIN, 197k a, 1975 a) ; diffusion in&lastique des '
neutrons: (MORIN, 197k b, 1976 a, SCHMITT, 1977 )] ont montré 1l'impor-
tance du chémp cristallin électrique (CCE) , mais les propri&tés phy-
siques observées ne sont pas entidrement expliquées par un hamiltonien
de CCE cubigue augment?é du terme d'échange d'Hei senberg ; il est donec
indispensable de tenir compte = des effets magnétoélastiques dont 1'im-
portance a &té révélée par des mesures de dilatométrie (MORIN, 197h c).
Du gadoliniﬁm au thulium , ces composés sont ferromagnétigues et ont
des températures de Curie élevées pour des composés de terre rare avec
un métal allié non magnétique (Tableau XVIII). En plus de l'anisotropie
de l'énergie, 1e CCE a pour effet principal la réduction anisoirope

du moment : c'est particuliérement apparent pour Erin ol la saturation
peut &tre atteinte sous champ dans les principales directions cristal-
1ographiques (MORIN, 1978 b). Dans HoZ%n et TbZn, les effets d'entropie
dus 5 la levée de dégénérescence anisotrope par le champ d'échange

dcs nivesux de CCH paramagnétiques sont & l'origine d'un changement
d'axes de facile aimantation & une température To (MORIN, 197h &,

1975 a).

Te Moment & saturaticn Ah< rh> A6< ;6>
Rzn (K) axe facile [oo1]  [101]  [111] (K/atome )  {K/atome)
(2 4.2K)
GazZn 270 T,30
63k T
ThZn 20k [101] [001] 8,85 -h 1 -83+ 10
DyZn 140 [001] 9,05 -30% 15 -35% 15
HoZn TR L 8,45 8,15 —14 18
[101] [111]
ErZn 20 [001] 6,81 6,37 6,44 -36 -18

TABLEAU XVIII

Les paramdtres de CCRE des quatriéme et sixiéme ordres ont
£t obtenus par spectroscopie neutronigue dans 1'@tat paramagnétique
AH< r > el A6 <y > gont négatifs dans toute la série, mais leurs
valeurs ne s'interprétent pas par un modeéle de charges ponctuelles.
C'est aussi le cas des terres rares diluées dans Ag et Au (WILLIAMS,
1969), Y et Sc (CHOW, 1973). Diverses publications (BELAKHOVSKY, 1975)

ont mis en &vidence la prépondérance dans les parame€tres de CCE
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du caractéredd“dela bande de conducticn au voisinage de la couche Lf.
I1 a &t& montré par des calculs de type APW que la bande d est trds
proche du nivéau dé Fermi avec seulement la scus-bande Bg occeupée
cette interaction entre la couche I f et la bande de cqnduction peut
€tre décomposée en des termes d'échange coulombien direct et des termes
d'&change coulombien indirect. _

Les variations des paramétres CCE sont:ﬁrtement marguées pour
chague -ion de terre rare par la contribution coulombienné d'échange et
leur analyse d travers la série est complexe (SCHMITT, 1379 b) .

La structure électronique devrait donc avoir une influence tout aussi
nette sur les coefficients magnétoélastigues qui peuvent Btre considérés

comme des termes.  de CCE du second ordre.

IT = METHODES EXPERIMENTALES

Les monccristaux de terre rare - zinc ont &t& obtenus par fu-
sion directe des deux 8léments dans un creuset de Tantale scellé et par
refroidissement de l'ensemble dans un four Bridgman  1e gradient de
température était de 20 Kcm—1 ; 11 n'a pas €t& possible de réduire par
recuit les contraiﬁtes survenues lors de la préparation des échantillons
car cette opération provoguait des fuites de zinc. La phase désordonnée
de l'alliage CoPt équiatomique a été obtenue par trempe rapide dans un
jet d'hydrogéne sous pression depuis 1300 K. La vitesse de trempe &tait
de 1'ordre de 2000 K.s .

IT.1 - DETERMINATION DES CONSTANTES ELASTIQUES

Elles ont &€t& déduites des mesures des vitesses d'ondes ulitrea—
soncres par la méthode de superposition des Zchos (McSKIMIN, 1961) 3 1les
quartz piézcélectriques de fréguence fondamentale de 15 Mégahertz Ztaient
couplés sux €chantilions par différents produits : Nonag, Dow-Resin, Salol,
Araldite). Ces meszsures ont 2té faites en collaboration avec A. WATNTAL
qui avait rfalisé un appareillage adapté. Chague fois gue cela a été pos-
sible, les résultats ont 848 confirmés par recoupement néme lorsgue
la valeur absolue d'une vitesse présentait une certaine incertitude, la
variation sous influence thermique ou magnétique de cette grandeur pouvait
gtre estimée avec une précision relative de 10Hh. Nous disposions d'un
crycstat permettant des mesures de 1'ambiante 3 4,2 Kelvin. Un syst3me
de bobines supraconductrices concu ' par TREMOLET fournissait un champ
magnétique de six Tesla, soit dans la direction de propagation des ondes,

soit dans toute direction perpendiculaire.
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IT.2 - DILATOMETRIE

Des sphéres de guatre millimdtres de diamétre environ ont été
tmillées dang les monocristaux de terre rare - zinc et ont servi aux
mesures d'aimantation ainsi gu'aux expériences de parastriction. Celles-—
o3 ont &4é réalisées dans un dilatométre i capacité différentielle de
grande sensibilité congu -par TREMOTLET (1975). Le champ magnétigue
utilisable avec ce dilatomdtre Etait insuffisant pour des mesures de
magnétostriction dans 1'état d'ocrdre. Wous avons donc pour celd ubi-
1igé des jauges de contrainte : un champ magnétique pouvant atteindre
1,2 Tesla était produit par un £lectro-aimant tournant autour d'un axe
vertical ; pour ces mesures, les Zehantillons ont 2té découpés en forme
de disques de 10 mm de diam8tre et de 1 mm d'épaisseur enviromn, taillés
dans des plans cristallographiques de naute symétrie. Du fait du fal-
ble facteur de forme de ces disques, le champ appliqué dans les direc-
tions de facile aimantation suffisait 4 les saturer, mais la magnéto-
striction forcée n's pu etre observée gu'au voisinage du point de
Curie. D'autre part, ce chanmp appliqué dans une direction de difficile
aimantation &tait incapable dans 1'€tat d'drdre de faire tourner com-
pldtement le moment : en conséquence, seul 1'état spontang nous a &té
sccessible. Nous avons utilisé des jauges de contrainte de type ré-
sistance &lectrigque {Micromeasurements 35C ¢). En accord avec ies
résultats obtenus avec le méme type de jauges par LEE (1976), 1la
variation thermigue du facteur de jauge atteint environ 5 % entre
,? et 300 K. Les Jjauges témoins, placées dans des conditions de tem-
pérature et de champ magnétique aussi proches que possibles de celles
des jauges actives, €taient collées sur du cuivre pur ou de la silice,
dont les dilatations thermiques ont #té données par HAHN (1970, 1971%).
La précision des mesures était alors limitée moins par la qualité du
pont de mesure gque par la non—-identité des Jjauges et surtout de leur
collage : méme pour des jauges issues d'un mEme lot, 1'écart relatif
pour une méme déformation peut atieindre guelgues pour cent. Afin de
réduire cette imprécision, nous avons toujours utilisé simultanément
deux jauges actives collées le long de deux axes cristallographiques
dquivalents perpendiculaires : les deuxX ensemblesde valeurs de
Ap— Ay différences enbtre les déformations relatives mesurées en
champs parall3le et perpendiculaire 4 la jauge, n'étaient retenus
que s'ils €taient identiques & mieux de 2 % prés. Nous avons enfin
vérifié que les effets de magnétorésistance étaient négligeables 4

toutes les températures utilisées. Les principales conditions d'orien-
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DISPOSITIONS EXPERIMENTALES DES JAUGES
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tation desijauges et les informations apportées par chacune da'entre
elles sont illustrées sur le tableau XIX |, en utilisant les équations
(5h). et (55} 3 les indicés supérieurs et inférieurs sont relatifs resg-
pectivement & la direction du moment et & celle de la mesure ; ho est
la déformation du réseau en l'aﬁsence de tout magnétisme ; enfin D Y2
et D ne sont pas cités dans ce tableau '

Au-dessus de la température de Curie, la sensibilité de cette
méthode (1076) devient rapidement insuffisante. Le dilatomdtre a capa-
cité différentielle sensible et précis (10_8) tait parfaitement adapté
éux.mesures de magnétostriction dans 1'état paramagnétique ol défor-
mations et couples sont faibles. Dans toute une zone de température, au
voisinage du point de Curie, les deux méthodes &étaient utilisables et
le ben accord entre leurs résultats a permis de confirmer la validité
de nos mesures par jauges : ainsi la déformation d'un échantillon en
rrésence d'un champ magnétique a-t-elle pu &tre suivie et mesuréde depuis

1072 3 basse température jusqu'a 1078

bien au-dessus du point de Curie,
ce qui représente une variation sur six ordres de grandeur. Néanmoins,
il n'a pas toujours &té possible de déterminer toutes les composantes
de la déformaticn : ug étant bien plus faible en général que uz , une
trés légére désorientation de 1a Jauge par rapport 4 l'axe cristallco-
graphique introduirait de fortes déformations parasites enlevant toute
précision & la détermination des u?.

Pour en terminer avec cet exposé des processus utilisés pour
wesurer les d&formations de monocristaux, il nous a paru utile de dis~
cuter de 1'€tat initial d'un cristal que nous pourrions appeler état

pseudo-désaimanté.
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II.3 - ANISOTROPIE DE L'ETAT PSEUDO-DESATMANIE.

On sait que 1'état parfaitement désaimanté, dans lequel se
'trouvéraitlun monccristal décomposé en domaines identigues en propor-
tion et dont les moments ont les directions de facile aimantation,
ntexiste pas en réalité ; s'il en était ainsi, 1'%cart entre la défor-
mation mesurde.par les jauges en champ nul et la déformation extra-
‘polée depuis 1'&tat paramagnétique par une loi de Griineisen donnerait
la magnétoétriction en volume u” V3. L'anisotropie de 1'état désaimanté
-provient en majeure partie des conditions de préparation du cristal
(germination, croissance) et dépend &€galement de son histoire thermique,
magnétique; &€lastique. Nous avons rencontré pour chague cristal &tudié
dans le domaine d'ordre, une anisotropie trds importante de 1'&tat dé-
saimanté, ce qui s'est réveélé génant dans certains cas, pour la déter-
mination de la striction d'échange par exemple.

Nous présenterons 2 titre d'illustration une bréve #tude de
1"8tat pseudodésaimanté d'un échantillon monocristallin de TbZn.

Les vﬁriations thermiques de longueur, mesurées suivant deux
directions quaternaires d'un &chantillon en l'absence de tout champ
megnétique appliqué, sont portées sur la figure (1). La dilatation
thermique suit une loi de Grilneisen dans 1'&tat paramagné€tique alors
que dans 1l'état d'ordre, 3 65 K par exemple, l'écart entre les défor-
mations suivant les deux directions perpendiculaires atteint 60 % de
ce méme écart mesuré en champ saturant (e/a - 1 }.

Par allleurs, nous avons suivi 1'&volution thermique en champ

nul de la répar tition en veclume des domaines dans les deux phases

ferromagnétiques : Les axes guaternaires &tant de facile aimantation,
une Jjauge coilée suivant [001] subit les déformations
ALy A BT e A s.e)’ w4 B ot

B B Q A= ) o e e

)= - T Y =% 7o

lorsque le champ magnétigue saturant est appliqué, puis coupé, respec-

tivement dans les directions [OO?] et [100] s Z et Z' sont les

proportions en volume rémanentes des domaines dont le moment est dirigé

suivant [001}

. Y2
La connalssance de ua ,i} . CY, <08> 001 permet de calculer

7 et 7' dont les valeurs sont tr&s voisines dans l'exemple &tudié.
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Une ‘Jauge collée sulvant l'axe_[?OO] donnera de la méme ma-
nidre X et X' , proportions en volume des domaines dont l'aimantation
est allgnecsulvant [100] et l’on en déduit par différence Y et Y'.

Quand, par ailleurs, les axes binaires scnt de fac1le aiman-

tation, une- jauge colilée suivant [001] subit les déformations

Y1 ! ® ¥ oo; ’
sty 4" 4. B oot - sey=M _ 4 B oy
A(z) e koY <07 ¢ AQE) \E] L o

lorsque lé champ magnétique saturant est appliqué, puis coupé, res-
pectivément dans les directions [101] et [107] 1 et T sont
les propoftions en volume rémanentes des domaines dont le moment est
dirigé suivant [110] . Une jauge collée suivant [100] donne de la
méme maniére 1 et n', proportions des domaines dont 1l'aimantation est
alignée suivant [011] et l'on en déduit £ et E' . Hous avons re-
porté sur la figure (2), 1'évolution thermique des proportiocas X, Y,
2 au-dessus de la températﬁre de rotaticn et £ , n, £ au-dessous de
cette températﬁre.

Sans nous attarder 4 discuter cette Evolution, nous nous
contenterons de rappeler, 4 la lumidre de cet exemple, gque seuls les
Btats saturés sont définis et reproductibles et gque seules leurs

‘caractéristiques scnt utilisables dans 1'2tude des matériaux.

111 - PROPRIETES MAGNETOELASTIGQUES ANISOTROPES DU PREMIER ORDRE
DANS "LES T=7N.

ITI.1 - GdZn : Les courbes d'aimantation de ce compos& sont identi-

gues le long des trois axesz principaux, méme & basse température, et

ne font apparaltre aucune anisotropie supérieure aux incertitudes

de mesure : ceci est parfaitement cohérent avec le fait que les para-
métres de CCE “Jh et'V6 sont nuls pour un état 8 ; par contre, nous

avons observe une déformation gquadratique au-dessous de T (fig. 3).

Comme le cosfficient magnetoelasthueij est nul, la deformation

y(co1)

gquadratique U s provenant de la saturaticn magnétigue dans 1la

direction quaternaire [001] , 4 uniquement pour origine le terme

2 .. . .
en TDY , coefficient magnétoélastique 34 deux icns, comme on peut le

voir sur les équations (54). A basse température, u?(001) = - kL,s5

-h . N 2
10 ', ce qui conduit s DY - 4 i ,48 +0,25 Kelvin par atome. La

variation thermique de u¥(001), caleulée dans un modéle de champ

.

-~ . -~ - -
moléculaire, s'€carte sensiblement du résultat expérimental entre
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100 200 T(K)

Variations thermiques de la composante de déformation

v(001) _ 2 00t _ ;100 ' - .
u, =43 (1001‘ 7l001 ) dans 1'état d'ordre et de

u¥(001) induit par un champ de 1 kOe dans 1'état para-

magnétigue de GdZn.{(o points expérimentaux obtenus par

la méthode des jauges ; e points expérimentaux obtenus

par le dilatomdtre capacitif ; courbes calculées en
trait plein
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100 et 270 K : il avait &té remarqué (MORIN, 1975 b) que l'aimantation
spontanée né suivait pas non plus une varistion thermique cealculée
dans cé modélé de champ moléculaire.

Eﬁ collant des jauges de contrainte selon leg directions bi-
naires, nous avons mesuré des variations de longueur relatives, envi-
ron dix fois inférieurés aux déformation quadratiques ; comme on peut’
montrer par un calcul simple qu'une désorientation des jauges de 2,5
degrés éxplique la déformation mesurée en l'absence de toute défor-
mationffh&mboédriqué, il ﬁous paralt prudent de conclure gqu'une telle

ldéformation est soit nulle, soit trés faible ; des mesures effectuées
par lé dilatométre.capacitif az voisinage du point &'ordre ont confirmé

. ‘ . . P L . el 110
la petitesse relative de la @d&formation rhombcédrique u3( ) par

y(001)
- -1 )
2 Eté déterminé sans ambiguité ici ; la détermindtion du coefficient

rapport 4 la déformation gquadratique u Seul son signe {positif)

magnétoélastique correspondant Q)E; cependant &té obtenue par mesure
de la vitesse du son sous champ magnétique (Ghap.VI.I). _

7 En toute rigueur, ie couplage pseudodipolaire, seul responsable
de la d&formation gquadratique dans GdZn, devrait &tre pris en compte
pour les autres compesés TZn. Suivant un mod&le RKKY, le couplage entre
ions 4f reste & peu pr@s constant dans la série car il dépend de la
bhande de conrduction qui est supposée ne pas varier. Nous admettrons
)2 reste constante,

done que la quantité i)Y'z(gJ—1 :
001)

En définitive, 1la contributionDY2 ﬁn dans les autres
TZn est n€gligeable en fin de série et n'excdde pas quelques pour cent de
Zyz-ur(001) peur ThZn et DyZn : la modification correspondante de

1'échange dEHeisenberg reste négligeable.

ITTI.2 - Thin

Ce composé est particulidrement intéressant parce gu'il permet
la détermination dans 1'état d'ordre des deux coefficients magnéto-
Biastiques de CCE ’@%2 et 85 , du fait d'un changement d'axe de fa-
cile aimantation ; les moments  sont en effet dirigés suivant les
axes quaternaires depuis la température de Curie (Tc = 20k K) jusqu'a
T

r
mier ordre, ils se tournent brutalement suivant les axes binaires,

Ll

63 K, température & laguelle, au cours d'une transition du pre-

qui correspondent & des directions d'énergie libre minimum 3 basse
température ; cette rotation intervient guand les E€nergies libres
dans les directions quaternaires et binaires sont Egales ; les
espacements des niveaux différent pour ces deux directions et ce sont

les variations thermiques des entropies qui conduisent 3§ cette Egalité
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des énergies libres (MORIN, 1974 b , 1975 a). Cet effet caractéristigue
de champ‘cristallin électrique impose, svec le calcul du moment le

long des trois axes principaux, un schéma de niveaux dé&fini par l'en-

" semble W =-1,0 t 0,2 K par atome et X = - 0,3 * 0,1 (L8).

Pour déterminer le coefficient i;Y% associé 3 la déformation
gquadratique, nous avons collé le long de deux axes quaternaires deux
jauges sur un disque taillé -selon un plan (001). Dans 1'état para-
magnétique, le coefficient de dilatation linéaire thermique est o =
(9,2% O;h)'. 10;6; k. L{extrapolation dans 1'état d'ordre de cette
variation de type Griineisen Tsait spparaltre une magnétostriction wvo-
lumigque u%/v3 négative au-dessus de T,

Dans cette partie de la phase ordonnée, uY(OO1) crolt jusqu'a

. 1
la valeur (+4,41 +20,09). 1073 3 T, (fig. 4). Dans 1'€tat paramagné-
tique, les jauges de contrainte et le dilatom3tre sont en excellent
accord. Au-dessous de Tr’ le champ appliqué est insuffisant pour

faire tourner les moments vers une direction quaternaire alors de
' y(o01)

1

faits & partir du schéma des niveaux précédemment d&fini s'accordent

vy(001)
1
(

difficile aimantation, et u ne peut &tre mesuré. Les calculs

correctement avec les valeurs expérimentales de u gi 1l'on donne

.. P . 2 .
au coefficient magnétoé&lastique 33 Y la valeur {(-27,9% 4,5} Kelvin

0
rar atome. Les valeurs de < 02>OO1'sont peu modifides lorsqu'on

utilise 1l'un ou l'autre des schémas possibles, car la fonction d'onde
LT est entidrement purifide des effets de CCE par l'échange important.
Dans 1'état paramagnétique, les valeurs des moments adoptées pour les

calculs sont en accord ave¢ les mesures de suscepbibilité magnétique

y{(0o1)

1 rendent bien compte des résul-

et les valeurs calculdes pour u

tats expérimentaux.

Pour déterminer la d&formation spontanée rhombofdrique u§(101),

au-dessoug de T, dans 1'état d'ordre, et dans 1l'état paramagnétique,
nous avons collé deux Jjauges suivant les axes binaires [10ﬂ] et [701]
du méme disque; le champ est appliquéd successivement dans ces deux

directions et ue(ﬁ04) =1 /VT (k1U1 _ o ) (voir tableau XIX)
' e(101) .

2 107 101
2

cette déformation spontanée est positive, d'un ordre de grandeur
y (001}
1 ®

l'espacement des niveaux d48jd considéré conduisent s Bez - -5,8% 0,k

Sur la figure (5), nous avons porté la variation thermigque de u

inférieur 4 celui de u ; les valeurs calculées de <P ,> pour

Kelvin par atome & 4,2 Kelvin. Bien gque 1l'cn observe un léger écart
.. .. £ .

au voisinage de Tr’ ce coefficlent j? * rend bien compte des résul-

tats expérimentaux, tant dans le domaine ordonné que dans 1'état

paramagnétique.
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Fig.

100 200 T(K)

5 - Variations thermiques de la déformation spontande
- E -~ .
= < £
€ s u2/f§ pour T< T, et de la déformation <5
induite par un champ de 1 kOe dans 1'état para-
magnétique pour Tbhin. ( o mesures par jauges ; e
mesures par dilatométre capacitif ; courbes calculées

en trait plein).
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IIT.3 ~ DyZn. _

' .Ce composé sfordonné 8 140 K et les courbes d'aimantation ont
montré uné forte anisotropie cristalline privilégiant les axes guater-
naires. Cﬁmme lés.deux paramétres_de CCHE Ah< r > et A6< r6> sont
négatifs pour tous les composés de la série, il est tris probable gu'il
en est de méme pour Dy%n ; ceci a pour éonséquence que W et x sont
tcus deux négatifs guelles que soient alors les valeurs de W et de
x, on trouve, en calculant 1l'énergie de CCE et l1'énergie d'échange,
que leﬁf‘éomme est minimuﬁ le long des axes ternaires ; ce sont donc
les effets magnétoélastiques et quadrupolaires qui imposent les di-
rections quaternaifas comme axes de facile aimantation. Malheureﬁsement,
la spectrdscopie neutronique n'a pas permis la détermination des para~
métres W et x. Nous avons essayg, 4 la lumidre de nos mesures, d'ob=-

. tenir pour les coefficients magnétoélastiques une détermination aussi
précise que possible. En collant deux jauges suivant deux axes qua-
ternaires du cristal et en saturant l'échantillon successivement dans
ceg deux directions, on obtient les résultats apparaissant fig.(6)

le coefficient de dilatation Iinéaire thermique est a={10,7+ 0,6)

6 -1

10 7 K et le comportement du réseau est, comme pour ThZn, iden-
tique & celui du composé Y%n (SCHILTZ, 1971). Ta déformation quadra-
tique atteint la valeur pésitive u?(001) = (6,53 0,12). 10—3 a
basse température et sa variation thermique est représentde sur la
figure (7). La déformation ug(101) est d'un ordre de grandeur plus
faible gue u¥ (co1) t le coefficient ,B€2|9 accessible seulement dans

1'état paramagnétique, reste inférieur & l'incertitude pesant sur
’fﬂz . L'ensemble des résultats expérimentaux azboutit & la double
fourchette possible

-~ 0,8 < W < - 0,k

- 0,25¢< x < - 0,10

qui permet le meilleur accord entre les résultats expérimentaux des

courbes d'aimantation et les courbes calculées. '

Du fait de 1'importance de 1'&change, < 03>OO1 varie pratiguement
comme le carré& de l'aimantation. A basse température, < 035> reste

compris entre 70 et 9C pour toutes les configurations des niveaux
compatibles avec nos hypothdses. Le coefficient magnétoélastiquei9Y2
que l'on en déduit est de - 24,5 #3 Kelvin par atome, IIF2| gtant

inférieur 8 1,5 K/atome.
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1'état paramagnétique suivant une loi de Griineisen.
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par un champ de 1 kOe dans 1'état paramagnétigue pour DyfZn.
(e mesures par jauges, ® mesures par dilatomdtre capacitif,'

courkbes calculZes en trait plein}. : -
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IIT.4 - Ho%Zn

Dans ce composé., gui s'ordonne a Tc = Th K, il y =a aussi
changement d'axés‘de facile aimantation gui passent des directions
binaires au-dessous de T = 23 K aux directions ternaires au-dessus.
Cette transition du premler ordre a &té observée par des mesures de
chaleur specifigue (MORIN, 1975 a, 197Th b) et 4! almantatlon (MORIN,
1973 ) 3 en particulier, la variation de la température de rotation
avec le champ magnétique eppliqué apparalt nettement sur les courbes
d'asimantation suivant les axes binaires et ternaires.

Le schéma des niveaux de CCE déterminé par spectroscopie
neutronique . A ' ( SCHMITT, 1977 ) a conduit Aa
W= 0,36 K et x = 0,08 ; mais alors gque les axes guaternaires sont
des directions de plus difficile aimantation, les axes binaires et
ternaires diff3rent peu en énergie : c'est ainsi qu'un champ interne
de 5 KOe est suffisant pour aligner les moments le long d'un axe bi-
neire au-dessus de T . Le coefficient de dilatation lin€aire ther-
mique dans 1'état paramagnétique est o = (11,2+ 0,7) . 10“6 x 1.

Les jauges étant parsalléles aux axes Dinaires, la déformation rhom-
boédrigue spontanée €y = 'u;//f est reportée en fonction de la tem-
pérature dans 1'état d'ordre sur la figure (8). L'encart fait ap-
‘paraitre au—dessus de Tr, comme pour les courbes d'aimantation
correspondantes (MORIN, 1973 ), un coude dans la variation de €«
avec le champ appliqué gui s'expligue par la variation de <P_, >

au passage des moments d'une direction ternaire & une direction bi-
naire. En partant du schéma des niveaux de CCE, on tire de la
variation thermigque de ¢, 1le coefficient magnétoélastiquei?sz =

2,5 +0,2 Kelvin par atome. La dé&formation u¥ a 6t& mesurée dans
1'état paramagnétique en collant deux jauges suivant deux axes
gquaternaires et en appliquant un champ magnétique successivement
dans ces deux directions. Bn utilisant les valeurs du moment obte-
nues au-degsus de TC le long des axes guaternaires, on a pu calculer
les variations thermigues de <0% > . L'accord avec les résultats
expérimentaux est satisfaisant, comme on peut le constater sur la
figure {(9). Le calcul comme l'expérience montrent que u? varie

avec le champ suivant une loi en H2 dans tout le domaine é&tudié.

Le coefficient magnétodlastique qui s'en déduit est

¥
B = - 8,8 t 0,5 K/at.
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champ de 10 kOe dans 1'&tat paramagnétique pour HoZn.
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Le schéms des nivéaux de CCE a &t& obtenu par speciroscopie
neutronique (MORIN, ?97& b)Y : il s'interpréte avec W = " 0,609 K/at.
et x = 0,16, les quatre niveaux de lalreprésentation Tg €tant
seuls peuplés dans tout 1'état d'ordre 1a température de Curie
paramagnétique déterminée avec précision par des mesures de suscepti-
bilité fines apparait nettement supérieure 3 TC ; en effet Sp =
26 K et T, =20 K . On obtient sinsi un trés‘bon accord entre les
courbes d'aimantation 4 basse température dans les trois directions
principales (MORIN, 1974 b, 1976 a ; SCHMITT, 1977 ) mesurées et
calculéeso La variation thermique de l'aimantation spontanée gs'in-
terpréte correctement dans un moddle de champ moléculaire.

Dans 1'état paramagnétique, le coefficient de dilatation
linéaire thermique est o = (9,7 +0,5). 10_6K_1. Du fait de 1la
forte anisctropie privilégiant les axes guaternaires, nous n'avons

pu déterminer dans 1'état d'ordre gue le coefficient:BYz . &n

collant deux jauges suivant deux axes guaternaires : nous présentons
fig.(10), la déformation spontanée gquadratique Au?(001), au-dessous
de Tc et les d&formations induites par des champs de 6 et 10 KQe

dans 1'€tat paramagnétique. Les effets pseudodipolaires &tant né-
gligeables dans ce composé (comme nous l'avons indigu& au paragra-
phe III.a), nous avons pu déterminer le coefficient:aYzqui rend le
mieux compte des résultats expbrimentaux :@yz = + 22,0 + 1,1

Kelvin par atome. Dans 1'&tat paramagnftigue, < 0J > varie avec

le champ magnétique comme < JZ>2 s ce gul s'explique par l'iso-
lement du quadfuplet fondamental. L'accord avec 1'expérience aest

bon pour les deux champs utilisés ; le moddle de champ moléculaire
semble donc valable pour ce composé en ce qui concerne les propriétés
magnétiques et magnétoélastiques. I1 nous a &té impossible, comme
pour GdZn et DyZn de déterminer JB3°2 u§(101)

, la mesure de Etant

trop incertaine.
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Fig. 10 - Variations thermiques de la déformation gquadratique

v(001)

spontanée w dans 1'état dlodre (o) et de u!

: 1
induites par des champs de 6 kOe et 10 XOe dans 1'état
paramagnétique (® ). Les courbes en trait plein sont

calculdes.




ITI.6 ~ TmZn

Ce composé se distingue du reste de la série : il présente en
effet une transition structurale du premier ordre dans 1'état para-
magnétigue : cubique & hauté témpérature, la structure devient quadra-
tique ) TQ = 8,55 K et le moment magnétique s'aligne suivant un
axe guaternaire a Tc = 8,12 K ; mals ces deux températures sont sensi-
blement modififes par l'application d'un champ magnétique ; le faible
Ecart qui les sépare et leur sensibilité aun champ rendent délicate.
leur détermirnation, mais des mesures de chaleur spécifigue et de
résistivité les ont mises en &vidence gans ambiguité (MORIN, 1978 a).

C'est encore par spectroscopie neutronique '

qu'ont &té obtenus les paramdtres de CCE,
W= 1,24 0,1 XKelvin par atome et x = - 0,31 *0,02. La déformatiocn
?(001) atteint la valeur (-9 +1) 10_3 & 4,2 K et 1l'on

a reporté& sur la figure {11) les variations de cette déformation en

quadratique u

fonetion du champ interne pour guelques températures : on peut re-
marquer sur la courbe & 9,2 ¥ gue 1'échantillon passe d'une structure
cubique légdrement déformée par la parastriction normale & une struc—
ture gquadratique pour un champ critigue qui dépend de la température ;
il apparait un phénoméne d'hystérésis dont 1l'importance est fonection
de la vitesse d'ex@cubion du cycle comme le montre la figure (12)
le cycle large correspond 8 une montée en champ de 3 kKOe par nminute,
le cycle étroit & une montée de 0,3 kOe par minute ; le 1égdre ano-
malie enregistrée au cours de la transition en champ croissant peut
s'expliquer par la chaleur latente produite et les inhomogénéités
de température & 1'intérieur de 1'échantillon.

Les mesures en champ faible de 1l'aimantation en fonection de
la température avaient apporté des résultats identiques (MORIN, 1978 a).
En particulier, la variation thermigue du champ critique (encart de
la figure (12)) gui est de 4 KOe par Kelvirn immédistement au~dessus de
TQ se rapproche vers 12 Kelvin de la valeur 2,8 KOe par Kelvin obtenue
d partir des courbes d'aimantation (MORIN, 1978 a). Le paramdtre ma-
gnétoélastiquee@Yz que l'on peut déduire de ces résultats vaut + 66
4 Kelvin par atome et les déformations calculées 3 partir de cette
valeur et des valeurs moyennes de 32 rendent bien compte des
résultats expérimentaux. |

Enfin, le coefficient de dilatation linéaire thermique dans
1'état paramagné@tique a &t8 trouvé léglrement inférieur & ceux des

6 =

autres composés de la série o = (5,7 x0,h).10 " K
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portent & des variations rapides et lentes du champ,

L'encart montre 1g variation thermigue au champ critigue Hc'
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III.7 - ZEn conclusion,nous aveons observé que le coefficient magnéto-

€lastigue DV2 gariait grossiérement comme la dérivée par rapport

4 la.déformation du paramdtre de CCE du second ordre aJ<r2> Ay,

8. EBtant lé-coefficient de ‘STEVENS (1952) et la moyenne <r2> , liée
aJla couche 4 f dépéndant peu de la déformation ; la contribution A,
de l'environnement est nulle dans la phase cubigue, et sa dérivée
varie peu dans la série. Des mesures récentes de parastriction
(MORIN, 1979 ) confirment pour 1es 83Y2 et complétent pour les
GBEZ les résultats précédents. Sur la figure (TS) sont représentés
simultanément £B'2 et o5 <r2> . Le modé&le augquel on fait appel le
plus souvent pour décrire les phénoménes magnétoélastiques est celul

des charges ponctuelles : avec le formalisme de HUTCHINGS (1964),
P . . }fl_ﬂ e® 2
cn peut écrire : i} = ﬂA&-(4%1q3m~ %3ﬁTﬁ]wJ(1;>V?

en tenant compte de tous les voisins =zinc et tTerre rare

en prenant par exemple pour Tmin, Ay ™ +3 et Ay, = +2, on trouve

B2 = - 9,7 Kelvin par atome, valeur qui de toute facon différe en
signe et en grandeur avec les résultats de magn&itostriction. En

fait, les paramStres de CCE de ces composés intermétalligues ne
s'interprétent pas par ce modéle de charges ponctuelles mais sont
1iés principalement & les bande de conduction : une bonne connais-
‘sance de la bande serait donc nécessaire & la compréhension des
paramétres de CCE, puisque ces derniers dépendent fortement de la
structure &lectronigue au voisinage de 1'ion 4 f. Le calecul des coef-
ficients magnétoélastigues est un provléme théorique difficile qui
exige le calcul des contributions coulombiennes directe et d'échange
aux paramdires de CCRE avant d'étudier leur modification par dé&forma-—
tion. Ce travail a £t& réalisé dans ce laboratoire par D, SCHMITT ;
en bref, le fort caractére 4 de la bande de conduction =& été mis en
é#idence ; une déformation quadratique, engendrée par 1l'ordre magné-
Lique, léve la dégénéfescence de la vande €g pres du niveau de Fermi
et favorise certaines orbitales ; il en est de méme pour les Elec-
trons de type p dont la contribution électrique n'a plus la symétrie
cubique. Enfin, le couplage magnétoé€lastique pseudodipolaire doit

. s el P .
lui aussi 8tre interprété vraisemblablement dans un moddle de bande.
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IV - EFFETS MAGNETOELASTIQUES TSOTROPES DU PREMIER ORDRE :

MAGNETOSTRICTION VOLUMIGUE .,

IVv.1. - DIBCUBBION

Les premiers termes de 1l'hamiltonien (4) appartenant a la

(a)
1

représentation irréductivle T sont

%C“@fjl pour la partie &lastique au second ordre

en déformation,

K2 “
D WK (%,%} pour la partie magnétoélastigue au premier
crdre en déformation.
= «!i. ‘N“ -:0 : V el V .
J? TR (5] modulant les termes de CCE 4 un 10on.

KLy - =
:DM‘“-N Zj/\ (SFS?‘) modulant les termes de (CCM & deux ions.
£ A~

u est donc proportionnel, en premidre aspproximation, &
—b > ® 4 oy , = ok L Wi
Dom “.Kam(spsi) + :B 3< (5) o+ ;D 42 KL (SFSg)

Nous nous conﬁenferons d'analyser qualitativement le compor-
tement de u® , le calcul des différents param@tres de cette expression
demeurant complexe, et la détermination expérimentale de u¥ restant
grevée d'une lourde incertitude : en effet, les dilatations inter-
venant dans la détermination de u® ont pour référence 1'état de
1'échantillon non déformé par des effets magnétiques (veir Tableau
XTX. ). Dans l1'état paramagnétique, le réseau sult une loi de type
Griineisen et nous avons extrapolé ce comportement thermique dans
1'état d'ordre. Nous nous sommes appuyés pour cette extrapolation sur
lae variastion thermigue du composé Y Zn (SCEILTZ, 1971) ;3 cependant,
nous estimons gque les incertitudes sur u® peuvent atteindre 20 %,
surtout pour les composé&s & haut pecint d'ordre.

o

IvVv.2. - ETUDE DE u DANS LA SBERTIE T-Zn

Dans GdZn, tout effet de champ eristallin egst absent et la
striction d'échange (variation de 1'&change avec le paramétire du

- .. a
résean) se trouve seule 4 l1l'origine de la composante u de la défor-
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mation ;'il était done particuliérement important de la mesurer ;
malheureusement, le domaine paramagn&tique étudié est trop réduit
pour que l'extrapolaticn dans le domaine ordonnd du comporiement du
réseau puisse fournir une valeur significative pour ®* 5 tout au
plus avons-nous pu déterminer au voiginage du peint d'ordre les

& .. "
G et 3u/3 H : tous deux sont positifs, contralirement aux

signes de u
autres composés dé la série. Nous reviendrons au paragraphe suivant
sur la‘strictiqn d'échange dans Gd7n. Dans les autres composés de 1la
série, ies mesures ont montrd que u?  dtait é.peu prés.proportionnel
g < JZ >2; ce résultat est certainement fortuit-car interviennent
non seulement la striction d'échange (terme en D%?) mais aussi les
effets de chaﬁp cristallin 8lectrique (termes en £ &% ,Z;asm.) et
la modﬁlation de l'énergie d'échange quadrupolaire;Da” . Pour les
' composés autres que GdZn, on peut donec seulement définir un coeffi-
cient phénoménologique
j) - _ Mﬁc“fg

(T

: (s P - P :
Dans TbZn, u~ a &t& mesuré dans 1'état d'ordre en collant deux couples

de jauges respectivement suivant les axes binaires et quaternaires

o} . . N . .
u est%t blen proporiicnnel &8 < JZ >2; entre Tc et Tr’ sa varlaticn

thermique conduit & jau = 8§ + 1 Kelvin par atome ; mais 2 Tr’ une
discontinuité dans la varistion thermigue de ua apparait (encart
de la figure L) u? reste négatif, mais la variation de 1l'asimanta-

tion ne suffisant pas & expliquer cette discontinuité, nous pensons
. . - . o . Xl Ml T

gu'il faudrait prendre er considération les termes en i? K(S)

o Yy o= £ :
et D ? K{ (S-Fgﬂ') et déterminer les valeurs moyennes des
opérateurs de CCE et de CCM de part et d'autre de Tr pour en rendre
compte. '

e “ P - . - -
Dans 1'état d'ordre de DyZ%n, u a Bteé tiré des résultats

illustrés par la figure (6) ; le tableau ¥IX permet d'Zcrire en
effet

uN 101 1 001 100
= A - Ao - = (A - A )
/5 001 6 001 - 7001
2 - N -~ + ) -~ *
La variation de u est reportée figure (14) : u” est négatirf,
3

atteint la valeur (-1,27+ 0,12). 10 ° § 4,2 K et la magnétostriction
forcée négative au-dessus de T, varie aussi en < JZ>2 . Le coeffi-

cient I% gui s'en d&duit vaut 10 %1 Kelvin par atome.
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Fig. 1% - Variation thermigue de la déformation volumigue spontanée
e, = - u“{§ dans 1'état d'ordre et de la déformation
volumique_gV induite par un champ magnétique de 1 kOe dgns
lfétat paranagnétique (o , mesures par jeuges, @ mesures

par dilatom@tre capacitif, courbes calculées en trait plein),
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: , L. v(001)
Dans 1'&tat paramagnétique de HoZn, ler mesures de u
. . > o ) o ‘ )
ont permis de déterminer le signe, négatif, de au /3H. Dans 1'état
d'ordre, des Jjauges ont &té€ placées comme pour ThZn le long des axes
quaternaires et binaires : 1le tableau XIX conduit aux deux expres-

. o
sions de u

u® o101 L

| 1 ,,001 _ 100
/T = Xgoy T re 7 g (koo1 YR )
et “_“‘ , B .
w1 101 107, . 1 001" 100
52 Chigy * Aygq) =20 =g Ogay = Rggr )

Les deux dé&terminations sont reportées sur la figure {(15),
leur accord esf satisfaisant ; on peut remarguer gue, contrairement
d TbZ%n, un champ de 5 KOe suffit i orienter les moments suivant ﬁn
axe binaire de difficile aimantation. Le coefficient 32 obtenu wvaut

9 Y 2 Kelvin par atomne.

Enfin, pour ErZn, u® et BJ?BH sont tous deux négalifs, mais
les mesures sont trop imprécises pour que 1l'on puisse en tirer une
valeur acceptable pour z%;

Four tous les composés de la série, l'anomalie de volume est
de signe opposé & celle de GdZn, ce qui confirme bien l'importance

des effets de champ cristallin et d'énergie d'échange quadrupclaire.

IV.3. - STRICTION D'ECHANGE DANS GdZn

La minimisation de 1'énergie libre par rapport & la déforma-
o CE)
s A 1 .
conduit & u = - e 5

Ly z

o
Leg valeurs de C et < JZ> Etant connues, nous avons cherché & confronter

tion u?

la valeur expérimentale de D e avec le résultat d'un calecul tenant
compte de la variation avec la distance de 1'intégrale d'8change de
Heisenberg et utilisant les expressions présentées dans le tableau VITI.
<J, > a pour valeur 3,5, le calcul &tant fait & partir des
courbes d'aimantation. La constante 8lastiqgue ¢ = 011-+ 2 012 vaut
17,98.1011 erg/cm3 = 6,09.105 Kelvin par atome & 300K.
La dilatométrie ayant échoué dans la détermination précise de uf

nous avons utilisé la variation de la température d'ordre en Fonction

de la pression hydrostatique : cette technique permet en effet d'cbte-
nir u° i partir de la relation (BEAN, 1962 )
' g
ST
&= V'3 J N k C

2 T+ 1 B apP
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Des mesures effectubes dans le laboratoire au pont de Harts-
tchorn par J. BEILLE ont donné les résultats présentés figure (16).
On en d8duit 3T /3P = - 1,9 1077
convenable avec celle trouvée par HIRAOKA (197@) : ~1,h.10~9K/P,
Ceci condult & u“= +3,75 .10—h et DY = - 32 Kelvin par atome.

Kelvin par Pascal, valeur en accord

Dans le tableau VIII,?DQZ est exprimé en fonction des
dérivées premidres de 1L'intégrale d'dchange par rapport aux couches

. .. o )j}.
successglives -de volgins : - D7 = _Efplrl('anv‘i)i_ 7

Py et r, sont le nombre de voising pi&mes et leur distance 4 un ion
donné., 3T, .

Nous avons tenté de déterminer 'WE%A par deux méthodes
l'utilisation du modéle de Ruderman-Kittel et la détermination di-
recte a4 partir d'expériences de diffusion inélastigue des neutrons.
Dans les composés métalliques de terres rares, les interactions entre
ions magnétiques se font par l'intermédiaire de la bande de conduction
g1 1l'cn ne tient compte gue de 1'interaction entre les spins des
€lectrons de la couche U4f localisde et ceux des électrons de conduc-
tion de caractdre s, le moddle Ruderman-Kittel conduit 3 une inté-
grale d'&change de la forme

fo2n2
E
F

F (QVKFRij)

Z est le nombre d'&lectrons de conduction par atome, X, le vecteur

F
d'onde au niveau de Fermi, F la fonction oscillante de Ruderman-—

Kittel

T (X) - X COBX —81n X

T

X

Avec ces hypothéses, la température de Curie paramagnétique

v 2 . 3T ZZTZ 2 5
t : = - - .o 5 . . .
s'éeri 8 R, (g=1)" 3(J+1) TR (69)
126 F(EKFR..)
et finalement : Ji.' = _ 2P 5 1]
J (g=1)a(J+1) ;. F(2K.R. )
T 1]

En appelant a, la distance minimum entre deux ions G4 voisins,

: oF - 3F . 3F .
.jj&1= 12ap a0 6(5; aO+ 12#313;—)a0ﬁ# 8/3(5?)agfg+.
(g-1)=7(3+1) 6 Flay) + 12 F (a_v2) + 8 F(aowa +
J

K .
Les valeurs de &) obtenues en arrétant le développement du numbrateur
successivement aux premiers, seconds, troisiZmes voisins sont

- 3263 , - 1353 , - 1786 ZXelvin par atome
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fig. 16 -~ Variation de la température de Curie dans ¢d%n avec la
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L‘ordre de grandeur attendu n'est pas atteint et, sans tenir
compte des effets d'ecran p0551ble5, la suite des contributions des
couches de voisins successives n'est pas convergente? ce gul est
normal puiSqué c'est la dérivée de F qui est en cause et qu'il n'y a
aucune raison qufélle décroisse rapidement.

Cé moddle, fondé sur l'interacticon B8-s, ne tient pas compte
des couplages possibles tels que S-1, L-s, L-1 entre la couche Uf
et les éléctrons de conduction, dont le caractdre & est important
dans ces compos&s, D'autre part, la température de Curie paramagné-
tigue ne suit pas dans cette série la loi de de Gennes (équation 69 )
ce gui confirme la non-validité de ce mod&le.

La démarche qui parait alors lsa plug slre est la recherche
directe des valeurs de la fonction BJij/Br 4 partir d'expériences
d'ondes de spin ; malheureusement, ce genre de mesure est impossible
sur GdZn : nous avons donc utilisé les résultats obtenus sur Ho%n
(MORIN, 1978 b) et TmZn (MORIN, 1980).

Les valeurs numérigques obtenues ainsi pour

Doz = - [( - o+ 1243 3JQ st B

or ar)a J‘ ]

-~ - - - -
en arretant le développement sux premlers, seconds, tr0151émes

voisins et exprimfes en Kelvin par atcme sont :

- 0,0k, - 1,78 , =~ 1,62 3 partir d'expériences effectufes sur
HoZn et ,

+ 0,07 , - 0,56 , - 0,27 & partir dfexpéfiences effectuées sur
"TmZn

L'accord, 14 non plus, n'est pas bon, et 1'écart entre ces
deux séries de valeurs indique que les intégrales d'échange diffs-
rent d'un composd 2 l'autre dans la série TZn et seule la connais-

sance des Jij et de leurs dérivées pour GdZn permettrait de tester

la validité du modé&le.

V - EFFETS MAGNETOELASTIQUES ISOTROPES DU SECOND ORDRE

Ils peuvent €tre mis er €vidence par des mesures de vitesses
de propagation d'ondes ultrasonores, l'&change modifiant les constantes
- 2 P -~ .
elastiques du réseau non magnétique.

Saul pour le cas favorable de (GdZn, la détermination des cons-

tantes €lastiques dans 1'état d'ordre des composés de terre rare - zinc
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n'a pas pu 8tre réalisée cer les &chos disparaissaient au voisinage
du point d}ordre, sous les actions conjuguées de l'apparition des
domaines et des fortes déformations dans le cristal ; nous ne déses-
pérons pas,.en utilisant des colles convenables et en abaissant trés
lentement la température de 1'échantillon sous un champ magnétigue
saturant, de mener § bilen ces mesures dans le cas de fortes déforma-
tions. D'ores et déja, - nous'présentons dans ce chapitre, un certain
nombre‘dezrésultats expérimentaux concernant GdZn, dont nous avons

pu mesurer les constantes &lastiques dans tout le domaine d'ordre.

V.1. - VITESSES DE PROPAGATION D'ONDES ULTRA-SONORES DANS UN

"MONOCRISTAL DE GdZn.

Au point d'ordre (Té = 270 K), l'apparition des domaines ma-
gnétiques entraine une forte atténuation et il est nécessaire de
rendre 1'échantillon monodomaine par 1'application d'un champ magné-
tigue pour continuer les mesures au-dessous de Tc' I1 faut noter que
la déformation magnétostrictive de ce composé est notablement plus
faible que celle des autres &léments de la série, ce qui explique le
succés de ces mesures pour ce composi. Quel gque scit le mode de pro-
@agation, i1 apparalt au point d'ordre une contribution magnétigue
qui se superpose & la variation thermigue du réseau ; cette contri-
buticn est loin d'8tre négligeable, comme on peut le volr sur la
figure(lT}oﬁ l'cn a porté, én fonction de la température, la varia-
tion de la fréquénce f des échcs pour le mocde Chh :

ov® = p(2 1£)° = C + 6C et 8C/C = 2 §2/F

P étant la masse volumique et 1 la lcngueur de 1l'&chantillon dans la
direction de propagation.

La contributioﬁ magnétique S£/f atteint 3,3 . 10_2 i 0K
pour ce mode 3 elle est 4 la méme temp&rature de'2.10“2 pour le mode

G,, et de 1,3 . 10 ° pour le mode °11 * %12

- + Chh'

Tes mesures publifes par SCHILTZ et SMITH (1974)  sur GdA12
révélent un comportement similaire : le dépcuillement de leurs
résultats nous a fourni des valeurs des contributions magnétiques
comparables.

Pour ces deux composés en particulier, §C12/C12 est négatif.
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Fig. 17 - Variation thermique dé la fréquence dés €chos pour le

mode Chh dans GdZn. La courbe en trait pléin ccrrespond
au comportement du réseau extrapold depuis 1'état para-

magnétique.
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Nous avons tentéd d'analyser les variations des 6f/f en fonc-
tion de lraimaﬁtation : la figure(18)indique assez nettement pour
chacun des modes. étudiéds une variation de la forme :8f/f = am2
(1—bm2) ol m .=-<J2>T/<‘Ji>o est l'aimantatiorn réduite , a et b sont
des constantes dont les valeurs numériques sont reportées dans le
tableau { XX ) , <JZ%.et <J >O , les wvaleurs moyennes de 1'aiman-

z
& 0 Kelvin. Les &carts & celte loi .

tation-ﬁ‘ﬁne température T et
expérimentale au voisinage du point d'ordre peuvent s'expliguer d'une
part par les incértitudes plus grandes smr §f/f, d'autre part par le
fait que le champ appliqué n'est plus négligeable par rapport au champ
d'échange et-enfin par l'existence d'interactions 3 courte distance

dans cette région.

' . C, . +0C
¢ Cqq - O —115-13 +Cuy  Cqn Cq17Cyp Cqq*E Cp
ax10° 6,46 14,97 b,k ~15,2 7,03 —5,L
- ¢,7 0,55 0,62 0,56 0,57 0,L48
¢(300 K) 8,145 3,76 10,29 L,915 3,23 17,975

(11011qgs)
Tableau XX

L'importance du terme en mh, 50 % environ au voisinage de 0K
pour tous les modes, est le résultat le plus frappant de ces mesures.
Afin de séparer, dans cette contribution magnétigue, les parties
isotrope et anisotrope, nous avons mesuré la variation isotherme,
pour un champ magnétique de grandeur donnée, dé §t/f en fonction de
l'orientation du champ. La figuré(19)donné un exemple de cette wvaria-
~tion azimutale, pour une températufe de 9 K, dés champs appligués de
1,2 et 2,4 tesla , la direcfion de propagation &tant 1'axe quatér—
naire [001] , la direction de pclarisation 1'axe [110}, le champ
évoluant dans le plan (001). On y déc&le deux contributions aniso-
tropes qui seront discutées en ‘détail au chapitre VI ,-l'une en

cos 29 d'amplitude ’{.10—ll en §f/f, 1l'autre en cos 40 , d'am-

>

plitude 7.1C ° en &f/f ; 1l'une et 1'autre restant trés inférieures




€112 Cr2

i ] |
0 025 0,50 0,75 1
. rr|2
Fig. 18 - Variations relatives des contributions magnétiques aux
' fréquences des &chos en fonction du carré de l'aimantation

réduite pour les modes ¢y (o), 011 (+) et U171 T Cio s Cp (® )
2
dans Gd%n.
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& la contribution magnétigue totale de l'ordre de 10 qui est donc

presgue entiérement isotrope.

Vv.2. - DISCUSSION DES RESULTATS EXPERIMENTAUX.

La contribution magnétique aux constantes €lastiques & pour
origine, en ce gui concerne le composé CGdZn les termes

¢ [ ] o . ) -~ .
J@F'ZTQTEQT(SFQQ de l'hamiltonien ( 4 ) de la premidre partie de

<

ce travail.Nous rappelons 1'expression de 1'énergie interne ( 34 )
DI . .
gul s'en déduit ;%1 NG‘ = ﬁ;f K)-.}1 lorsque le cristal,
4, »(

comme c'est le cas pour (Gd%n, a une aimsntation isotrope. Les termes
du second degré (1 = 2) traduisent la perturbation du champ d'&change

dipolaire magnétique par la déformation et doivent donc, dans un

modéle de champ moléculaire, 8tre proportionnels & < J > , clest-a-
dire & m°. Les termes du quatrieéme degré (1 = L) ont pour crigine

la variation de 1'énergie d'&change quadrupolaire en présence de

déformation et devralent donc 8tre proportionnels & < OS>2

. Cclest-d-
dire & (I -2nW)]) dans ce mod&le (Equation 27 ).

Les résultats expérimentaux contredisent formellement ce
résultat : en effet, si nous observons bien la contribution attendue
en am2 pour Sf/f, nous n'avons Pu, dans un pedale de champ molé&cu-
laire, trouver d'interprétation acceptable & la partie en - %th qui
ne peut en aucun cas se confondre avec une variation en (Iﬂb)

Nous pouvons remarguer per ailleurs gue dans un modlle loca-
lis&, lorsqu'on se limite aux termes du secocnd degré, les contribu-
tions magnétiques 3 012 et Chh sont identiques pour toutes les symé-—

tries cublques (tableau ix ), alors que 1' experlence indique

8C1o W B0y,
C1o Cuy
Enfin, les contributions anharmoniques de la forme A° Cijk
(tableau XIT Jrestent faibles, les Cijk sont en effet pour tous

s . . . s o
les matériaux connus environ dix foisg superlieurs aux Cij et AT =
o - . -4
u v3 ne dépasse pas quelgues 10 ; dans ces conditions, le rapport
' -3

G 2
Cijk A /Cij ne dépasse pas quelques 10

La conclusion de cette discussion 3 rartir du modéle localisé
est donc négative : Ce mod2le ne rend ras compte des résultats ex—

périmentaux dont l'interprétation formelle reste & faire. Nous
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pouvons remarquer gue les électrons de conduction scnt responsables
de la propagation des interactions magnétiques entre ions he, mais
aussi, au moins en partie, de la stabilité du réseau. On peut alors
se demander .si la modification de la structure &lectronique & 1'ap-
parition de l'ordre magnétigue n'entraine pas en retour une mcdifica-

tion du potentiel cristallin lui-méme.

VI - EFFETS MAGNETOELASTIQUES ANISOTROPES DU SECOND' ORDRE.

Nous les analyserons ici aussi & partir des mesures desg vi-

tesses de propagation d'ondes ultrasonores. Nous déterminerons tout

d'abord dans (GdZn, les coefficients morphigues anisotropes mgz et
mgz ( €guation 4o ) ainsi que la valeur absolue du coefficient

magnétoélastique B £ que les mesures de magnétostriction n'avaient
pu déterminer. Nous donnerons ensuite avec TmZn un exemple de mode
moil caractéristique dans ce cag de 1l'aspparition d'un ordre quadru-
polaire. Enfin, nous détaillerons & la température ambiante les
variations sous champ des vitesses de propagation des ondes dans CoPt
et nous en tirerons, outre la confirmation des valeurs des coeffi-

cients magnétoélastiques dé€jd connus, les coefficients morphiques

Y2 Y2 Y2 E2 €2 Ez
m., . m, ) m3 > T . M~ s m3
VI.1T, - CONSTANTES ELASTIQUES S0US CHAMP MAGNETIQURE DANS L'ETAT

D'ORDRE DE dZn

Comme nous l'avons montré dans la premiére partie (Chapitre
V. h) s les vitesses de bpropagation d'une onde sonore dans un cristal
monocdomaine &4 aimantation isotrope dépendent de la direction et du
module du champ appliqué ainsi que de la polarisation. A titre d'exem-
ple, les tableaux XIV et AVII donnent pour le mode Cy,, ol la polarisa-
tion de 1'cnde se trouve dans un plan quaternaire (P ) perpendiculaire
& la direction de propagation, les Ecarts relatifs des fréquences
mesurées aux fréquencés gque l'on observerait si le cristal &tait

P . .
amagnétique. On en tire les formules sulvantes

pour un champ appliqgué dans la direction de propagation

5 1) Y £ (B'“‘)L
(__&,) = mii‘l% e ./\ — } — M G ("ro)
12¢,, 2 s( et Hy- ﬁ‘;) Cone

(.7,
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guelle gue soit la direction de polarisation dans (P)
- et pour wune aimantation dans une direction faisant l'angle «
avec un axe quaternaire dans (P), la polarisation &tant repérée par

1'angle Y . qu'elle fait avec ce mdme axe dans (P)

Y2 ¥t nEL
Eﬁ), }\yl )f:_'ma, ,DWLCI.CfDAWkal.J l”’“%m/\—ﬂ)‘}aaﬁchr_ooz%)
fo 24 €, "'f 2. 7oy LA 2

(B**) coo (- w)

2M ¢ _AVE Aatyep
L Gy, (H 4+ Hy 4 4, =3 (4+t3ﬂf)‘)

Les coefficients de magnétostriction A e AF2 ont une gignifica-

tion pour GdZn, car l'aimantation est isotrope alors gque ce n'est pas
le cas pour les autres composés de la série.
Lorsque le direction de polarisation fait un angle de 7/,

avec l'axe guaternaire de ré&férence du plan (P), on obtient, peur des
directions du champ respectivement paralidle et perpendiculalire 4 la
polarisation .

c ¥ Y2 €7 o 2 (_Bﬂ)L

(_08:) 4T )= 4 [_M_L,._,} _ X ]+__L -
g N b 2

o0 M H, o 2V7
<y, 2 Myc, (e 5T M

(1)

(__?’ﬁ_ﬂ.)@:m:ﬂm;;;\"‘ \“Jum?l" (72)

8 C'Hli

Nous avons porté figure (20) les variations expérimentales
en fonction du champ appliqué H de (6f/fo)l7 , (éf/fOZL (8 =m/y)
et (Sf/f ) - =37/y ), pour une température de 70 K. Les courbes en
trait pleln représentent les variations théorigues

Pour une valeur de IJgEQ!2 6.10T erg cm

> scit un coefficient
:Dﬂ _ 3 Ea Y2 2 5
| = 1,5 K/at.(29),Le rapport AT/ A | est alors égal 4 0,12

on comprend que les mesures de magnétostriction alent seulement révélé
el 110)

- . . « £ p -
que u3 €tait faible par rapport 4 (001) ij ? etant positif,
Des Ecarts entre les trois courbes, nous dedulsons les ordresg de

grandeur des coefficients mgz(—3,7 . 107 erg cm%B) et m§2(+ 1,4%. 10

sur cet exemple, cn peut voir 1'intéré&t de cette technique

9

erg om

de mesure gui fournit aussi bien les valeurs absolues des coefficients

magnétoélastigues du premier ordre gue les coefficients morphigues.
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20 — Variation 8 T = 70 K de la fréquence des €chos en fonction
du champ appliqué pour le mode Chh dans GdZn. Les courbes

sont reportées en trait plein et leurs asymptotes en point-
tiret.,




VI.2 - MODES MOUS DANE Tm%n

Les mesures des constantes €lastigues dans ce composé il-
lustrent bien les résultats exposés au paragraphe V.5 - de la partie

thé&orique.

Y
o
calculée pour chaque température & partir du schéma des niveaux

La susceptibilité de Géformation ¥ (équation 67) a &té
obtenu par spéctroscopie neutronique (MORIN, 1978). La figure (21)
présente la variation thermique de 4/1%?0 : L'écart & la linéa-
rité de. 1/Xgo (T) est flagrant aux basses températures. Sur la
figure (22) sont reportées les variations thermiques dans 1'état
pardmagnétique de la constante c¥ = CH - 012 et de Cg, consténte
€lastique du réseau en l'absence d'interactions magnétigques. Les
choix, d'une part de la valeur de Cg & 0 Kelvin, d'autre part, de
la pente de la partie linéaire, au-dessus de 100 K, sont soumis 2
un certain arbitraire : le comportement retenu a &+t choisi aprds
considération des compeortements similaires des autres composés de
la série qui ne présentent pas de modes mous. Nous avons porté sur
la figure (23), 1la variation expérimentale de (Cg - CY)_1 en fonc-

tion de @/ Y : on obtient bien une droite dont la pente Ffour-
> Xg0 P

nit la valeur numérique de (EBYZ)E et l'intersection avec 1'axe

des &/ Xgo » le coefficient d'échange quadrupolaire3¢r? .
Noug trouvons VV?:= = 120 mK et ]5§Y2|= 2,5 K , en accord
avec la valeur obtenue par magnétostriction j?Yz_ = 65 K.

(1)
I‘5

observée est, pour TmZn , du premier ordre. La température de tran-

Le triplet €tant le niveau fondamental, la transition
sition (TQ = 8,55 K) est bien décrite par les valeurs des paramétres
précédents (LEVY, 1979). _

Enfin, aucun "mode mou" n'a été observé sur la constante
Elastigue c® jusqu'a la température de transition T. : ceci est 48
d la faiblesse relative du terme fB£2|2/CS (environ 1 mK)} par
rapport 5"?Vg (environ T0 mK) (MORiN, 1978) c® /Cg reste alors

& toute température voisin de 1'unité.
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TABLEAU XXI
Variations relatives des fréquences pour différentes directions de

propagation et de polarisation :

@ =(’ﬁ , [oo1j) pour ¥ nf1o] o @ = (-35,500]) et ¥ =(E' , [TOOX)pour 1;//[001].
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VI.3. - CONSTANTES BELASTTQUES SOUS CHAMP MAGNETIQUE, A TEMPERATURE

AMBIANTE, DU COMPOBSE EQUIATOMIQUE CoPt.

Nous avons mesuré systématiquement les vitesses de propaga-—
tion. suivant les principaux axes cristallographiques, pour diverses
directicons de la polarisation et du champ appligud.

Les expressions théoriques des variations relatives des fré-
guences tirées des tableaux (XIV 3 ¥VTT Vet limitées au second

ordre sont réunies dans le tableau { xx1 ).

Vi.3.a - Propégation suivant 1'axe binaire [110] (£H[1TO]).

Nous avons utilis& pour cette £tude un cylindre de diamétre
5 mm et de hauteur 3,82 mm, d'axe\f?10].

La figure ( 25 ) présente,en fonction du champ magnétique,
les variations relatives de fréquence des &chos d'une onde longitu~
dinale pour un champ paralléle & E, puis pour un champ dans le plan
(110) et faisant avec [001] un angle ‘8 , respectivement &gal &

0, m/h et m/2. Sur la figure {25) sont présentées de laméme maniire
‘pour une onde itransversale polarisée dans la direction [OOTJ ., les
courbes Gf/fo en foncticn de H, pour un champ paralléle & ﬁ, puils
pour des champs resgpectivement paralléles & [001] et & [110].

Les courbes théoriques sont représentées en trait plein
elles ont &t& calculées d'aprés le tableau { XXI ) avec les valeurs
BY? = —3.5 , 108 erg cm S et B2 = 1,2 . 108 erg cm_s(p.h6},aprés
correction du champ démagnétisant et dv champ d'anisotropie.

Toutes ces mesures ont &té& réalisées en champ décroissant
pour s'assurer d'une bhonhe reproductibilité.

Pour les champs magnétiques faibles, 1'échantillon n'est plus
monodomaine ; 1l'effet AS, dfi au déplacement des domaines est large—
ment visible mais nous ne l'analyserons pas. L'état désaimanté non
reproductible ne nous permet pas d'opérer autrement que par diffé-

rence pour déterminer les coefficients morphigques. Comme Vh/Mo v 270 Oe,
o)

l'angle ¢ différe peu de 6 d&s que B, atteint 10 KCe. Nous avons vé-
rifi& gue Sf/fo variait bien en c¢os 2€ pour 3//[001], tandis que
pour ﬁ/?[?TO]ﬁﬁ, l'analyse de la figure (30a) a mis en é&vidence une
variation de Gf/fO en a cos 20 + b cos 46 ; les variations sous chanmp

de b sont en accord guantitatif avec le tableau XXI.
Y2 Y2 Y2

L'aralyse de la figure (2L} donne mzz et m,° - m " - ™y :

8zet mYz

et celle de la figure {(25) : my 5
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Fig. 24 - Variations relatives de la fréquence des €chos dans CoPt

C11%Cy0 & Cy, en fonction

2
du champ appligué pour diverses orientations du champ.

pour le mode longitudinal
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Fig. 25 - Variations relatives de la fréguence des &chos dans CoPt
pour le mode transversal Chh en fonction du champ appliqué

pour diverses orientations du champ.
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VI.3.b - Propagation suivant l'axe ternaire [111]

L'échantillon utilisé dans ce cas est un cylindre de diam&tre
Y mm, de hauteur 2,375 mm et d'axe [111] .

Les variations relatives des fréquences correspondant 3 1'onde
longitudinalé pour des champs magnétiques respectivement paralldle et
perpendiculaire & l'axe [111] sont reportées sur ls figure (26).

Ni (6f/fOL.ni. (Gf/fOL/ne dépendent de 1'intensité au
champ magnétique appliqué, et l'orientation du champ dans le plan (1171)
n'a aucune influence mesurable sur (6f/fOlL, cltest bien ce qui était
prévu sur le tableau ( XXI ). De ces deux courbes, on tire la valeur

€2 €2 £y

numérigue de m,T o+ 2 mg L2

modes transverses, dont le traitement analytique est délicat car *(111)

Nous ne présentons pas 1'étude des

on en auralt tiré la wvaleur

Ea2
+ m3,/4

n'test pas un plan de symétrie :

. . €2 >
numérique de 1'expression myT - m22

VI.3.c - Preopagation suivant l'axe quaternaire [007]

Les vitesses de propagation de 1'onde longitudinale ont &té
mesurées sur un cylindre de diamStre 5mm, de hauteur 6,23 mm et d'axe
[001} » celles de 1l'onde transversale sur une sphdre utilisée précé-
‘demment (REURIN, 1973) pour des mesures d'aimantation et d'anisotropie
‘magnétocristalline sur laguelle on a ménagé deux surfaces planes
paralléles & (001) et distantes de 4,3 mm.

Nous avons vérifié sur un mode transverse l'accord entre les
mesures effectufes sur les deux échantillons, aprds correction du
champ démagnétisant. Les mesures de 6f/f0 pour le mode longitudinal
sont reportées sur la figure ( 27 ) et permettent la détermination de
m?

1

L& encore, nous vérifions gque (Sf/foane dépend pas de
l'orientation du champ magnétique appliqué. Les mesures de 6f/fo
pour le mode transverse sont illustrées par la figure (28 ) pour une
onde polarisfe suivant un axe quaternaire [100]-et par la figure {9 )
pour une onde polarisée suivant un axe binaire [110] . DNous donnons
les variations azimutales correspondantes sur les figures (0b ) et
{ 30¢). EASTMAN (1966 ) n'avait pas traité ce dernier mode, souli-
grant sa sensibilité& 4 toutes les perturbations, comme par exemple
une petite désorientation de 1'échantillon : nous n'avons pas rencontré
iei de difficultés particulifres : comme le prévoit la théorie, la
dégénérescence du mode Chh est levée par la polarisation, éf/fO ne

dépend pas de 1'intenszité du champ magnétique quand il est perpendi~
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- Variations relatives de la fréquence des échos dans CoPt

pour le mode longitudinal
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foncticen du champ pour des champs respectivement paralldle

et perpendiculaire & la direction de propagation.
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Variations relatives de la fréquence des échos dans CoPt

pour le mode longitudinal C11 en fonction du champ,

pour des champs respectivement paralléle et perpendiculaire

\

& la direction de propagation.
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Fig. 28 - Variations relatives de la fréquence des échos dans
CoPt pour le mode traqsverse Chh en fenection du champ
appliqué, pour diverses orientations du champ, la
polarisation &tant dirigée suivant un axe guaternaire

perpendiculaire & la direction de propagation.
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Fig. 29 - Variations relativés de la fréquence_des Echos dans CoPt

pour le mode transverse Chh en fonction du champ appliqué,
pour diverses orientations du champ, la polarisation &tant
dirigée suivant un axe binaire perpendiculaire & la

directicn de prcpagation.
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culmire 3 la direction de polarisation., Des mesures de la figure (28 ),
1 ¢z
on tire la valeur de mx de deux facons différentes ; de celles de

. -3 Yz . €z
la figure (29 ), on tire encore my et une seconde fois ma .

I7.3.d - Résultats numérigues

' . o,
Les valeurs numérigues des m tirées de cet ensemble de

mesures, sont'reportées_dans‘le tableau (XXII ) exprimées en 109
erg.cmf3
m”_‘fz = - 1,5+ 0,3 m?z = 2,2 % 1,3
€2 _
mgz = 5 o+ 4 m, " = 1,8 £+ 0,2
Y2 - + m&2 - _ + 1
mB T:T 3 3 3 %

Tableau x¥I17T

. . . o
La._dispersion de certains résultats, sur mgz notamment et sur mg
. . . . ‘s U .
par voie de conséquence, s'explique par l'imprécision de certaines
mesures a'une part, et par la difficulté d'orienter les quartz vis-

j-vis des axes cristallins & mieux gque 5° d'autre part. Ainsi, &

partir des résultats de la figure (25 ), on peut déduire : af2_ p&2
= (0,26 A 0,05 . TO_E)alors gue les mesures directes de magnéto-
striction donnaient :x72- 282 = (0,36 ¥ 0,01 . 10*3 Néanmoinsg, nous

avons détermin? sans ambiguité les signes et les crdres de grandeur
des coefficients mgz 1iés aux constantes magnétocélastiques du
second ordre par les &g. 40 et le tab. XII . Ne connaissant
pas les constantes élastiques du troisiéme ordre, nous pensons rai-

scnnable de leur assigner les ordres de grandeur suivants

0111 no— 10 011
Cigp v = 5 Cyp

comme pour les métaux et alliages 24 dont les constantes du troisiéme
ordre sont connues (ROUCHY, 1979), les trois autres constantes €tant

d'un ordre de grandeur inférieur.
Y2

Dans ces conditions, les contributions anharmonigues & my e

£ . -
mgz, mlz et m22 seraient du méme ordre de grandeur gue les
constantes magnétoélastiques du second ordre, environ dix feoils plus

importantes que les constantes magnétoélastiques du premier ordre.
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Finalement, la contribution magnétique aux propriétés &las-
tigues de'CoPt comporte quatre mécanismes

Un effet AS en champ magnétique faible, associé au déplace-
ment des parcis de domaines ; gui est en grandeur le plus important

-3

des quatre ( or/ fO ‘S 5.10 )

Un effet magnétcélastique du premier ordre dépendant du
champ (effet Simon : 6f/f, 2,5 ._10"3)

Un effet morphique en partie anharmonique et en partie magnéto=-
€lastique du second ordre ( 5f/f0 £ 1.1073)

. . ) _3
Un effet rotationnel (6f/fo £0,5.10 )-

Les trois premiers mécanismes pourraient €tre déduits de
la théorie classique des déformatibns infinitésimales alors que le
dernier apparait dé&s gue 1'on traite 1'élasticité dans le cadre plus
rigoureux des d&formations finies : les termes en )yL~ >fl du
tableau { XXI ) témoignent de cet effet et leur importance rend
indispensable leur prise en compte dans la détermination des coeffi-

cients morphigques,

Nous avons ainsi, dans cette seconde partie, illustré par
des exemples précis les propriétés magnétoélastiques anisotropes
et isotropes, du premier et du second ordre, de monocristaux ferro-
magnétiques de symétrie cubigue, propriftés gue nous avions essayé

de décrire théoriquement dans la premiére partie.
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CONCLUSTION

Dans la premiére partie de ce travail, nous construisons
~1'hamiltonien d'un eristal cubique & partir de considérations de
symétrie. Chacun de ses termes est ensuite explicité dans un modeéle
de paires généralisé, & partir de sommations d'interactions microsco-
piques : dans ce modele, les contributions d'échange aux constantes
élastiques différent de celles obtenues par Fuehs & partir d'une
définition incorrecte de 8V/V et sont nettement plus simples ; de
plus, leur expression est isomorphe & celle des contributions de
l{énergie d'anisotropie magnétocristalline.

Les contributions morphiques anisotropes aux constantes
€lastigues se présentent sous les mémes formes, vis-3~vis des fonctions
de spin, gque les déformations magnétostrictives . Ed outre, nous
mettons en &vidence l'importance des termes anharmonigues de i'énergie
€lastique dans ces contributions.

Le développement de ce formalisme qul analyse clairement les
effets magndtoélastiques du premier ordre, bien connus maintenant,
mais aussi les effets magnétoélastigues du second ordre, permet 1'in-
terprétation d'un grand nombre de résultats expérimentaux. Nous pré-
centons certains des nbtres pour illustrerce travail thé€orique.

- Nous mesurons systématiquement les fortes déformations
spontanées quadratigues et rhomboédriques apparaissant avec l'ordre
magnétique dans la série des composés interm&tslliques terre rare -
sine. Toutes ces mesures sont prolongées dang 1'&tat paramagnétique,

la gamme des déformations s'étendant sur six ordres de grandeur.
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- BEn présence des effets de champ cristallin, nous déduisons
. ) 7 ) . . -~ - .
des déformations observées,les coefficients magnétoélastiques du
premier ordre aprés calcul des opfrateurs dipolaires et quadrupo-

laires par diagonalisation autocohérente de 1'hamiltcnien

- Dans le cas de GdZ%n, les effets de champ cristallin ne
’ - . . - / —J.].'
jouent pas (Etat S5) et la déformatiorn gquadratique observée (-~ 5.10 )
a pour seule origine le couplage pseudodipolaire mia ainsi claire-

ment en évidence.

- Nous montrons par ailleurs gue la striction d'échange
dans GdZn ne peut pas s'interpréter dans le moddle de Ruderman—
Kittel, en raison du caractére fortement anisotrope de la bande de

conduction.

- Nous tirons la méme conclusion des variations thermiques
des constantes €lastiques de GdZn mesurées dans 1'&tat d'ordre par
technigue ultrasonore. Elles suivent sans ambiguit? une loi en
A< JZ>2 + B.<JZ> & cecl marque la limite du mod&le localisé qui
est incapable d'expliguer ce comportement ; 1& encore, le rdle
des &lectrons de conduction est important et seul un calecul fait
& partir d'un mod&le de bande pourrait interpréter ces variations
thermiques.

- Nous utilisons encore cette technique d'yltrasons pour en
tirer les modules des cocefficients magnétoélastiques du premier
ordre et les coefficients des termes morphiques anisotropes du
second ordre en d&formation dans deux matériaux aussi différents
que l'alliage équiatomique CoPt et le composé équiatomique GdZn.
Cette technique permet également 1'étude des modes mous au voisgi-
nage des transitions : c'est ce gue nous présentons pour le composé
TmZn. -

Ce champ d'exploration sera encore élargi quand nous aurons
la possibilité d'appliguer, en plus du champ magnétique, des con-

traintes mécaniques aux &chantillons &itudiés.
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