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INTRODUCTTION

Les interactions d'échange sont principalement responsables
de l'existence d'états magnétiquement ordonnés & des températures re-
lativement &levées. Lorsque ces interactions sont négatives, elles
stabilisent une disposition antiparalléle des moments magnétiques
atomiques qui présentent alors une structure antiferromagnétigue ou
ferrimagnétique. L'application d'un champ magnétigue, s'il est suffi-
samment intense, provogue 1'établissement d'une structure de type
ferromagnétique ol tous les moments sont aligns dans le sens du
champ. Suivant 1l'importance relative de 1'anisotropie et de l'&change,
le changement de structure s'effectue brusquement ou progressivement

par 1l'interm#diaire d'une configuration oblique des moments.

Pour les antiferromagnétiques, ces. phé&noménes sont relati-
vement bien connus : ils correspondent au métamagnétisme et aux
changements d'axe d'antiferromagnétisme. Depuls les premiers travaux
de Wéel et Gorter, ils ont fait 1l'objet de nombreuses Btudes théo-
rigques et expérimentales apprcfondies gqui ont motivé, pour une large

part, le développement des champs intenses,

Dans les ferrimagnétiques, de telles structures indultes par
le champ n'ont t& mises en Avidence que rédcemment et les études expé-
rimentales sont encore trés limitées. Cecil provient sang doute d¢ d4if-
fieultés plus grandes : d'une part les champs critiques prévus sont
comparables aux champs d'échange gul pour la plupart des ferrites
connus sont de l'ordre du mégalersted ; d'autre part ls présence
d'ions différents, occupant souvent des sites cristallographiques iné&-

guivalents, rend inextricables les mcdéles les plus simples.

Une fols de plus, les fsrrites de terres rares 4 structure
grenat réunissent un ensemble de conditions favorables gqul en fount
des composés de cheix pour cette €tude du ferrimagnétisme. La situa-

tion particuligre des ions terres rares et ll'existence d'une tempéra-
D P




ture de compensation laissent prévoir, pour les températures voisines,
une certaine analogie de comportement svec les antiferrcmagnétiques et

dey champs de transition plus accessibles.

C'est pourguei nous nous sommes propesés d'approfondir
1'8tude théorigue et expérimentale des diagrammes de phases magnéti-

ques de guelques ferrites grenats de terres rares.
L'exposé de ce travail est divisé en deux parties

La premiére partie est consacrée 3 l'installation de champs
magnétiques pulsds gque nous avons construite, ainsi gu'aux probldmes

rencontrés dans les mesures d'aimantation.

Dans la deuxiéme partie nous développons tout d'abord la
théorie des ferrimagnétigues isctropes. Nous montrons gque la structure
non colinaire induite par le champ est‘unique dans le cas de trois
scus-réseaux et qu'il est possible d'en déterminer toutes les proprié-
tés. Le modéle est trés bien vérifid en champ intense sur le ferrite

grenat de gadolinium.

Ensuite 1'introduction de l'anisctropie sous forme phénomd-—
noilogique permet d'obtenir un bon accord gqualitatif dans le cas des

grenats d'erbium et d4'holmium.

Enfin la situation particulidrement favorable de 1'ion -
ytterbium qui présente un doublet fondamental bien séparé des nivesux
supérieurs nous a permis une &tuds plus détaillée de ce grenat. Les
résultats sont comparés avec un moddle de champ effectif qui tient
compte de l'anisotropie des Energie Zeeman et d'échange fer-terres

rares.









PREMIERE PARTIE

LES MESURES D'AIMANTATION EN

CHAMPS MAGNETIQUES INTENSES PULSES.







CHAPITRE I

INSTALLATION DE CHAMP MAGNETIQUE PULSE

1 - GENERALITES

Le développement des champs magnétigues pulsés est en
Etroite relation avec la production des champs magnétiques intenses.
Jusqu'aux travaux d'Oersted, les champs obtenus par des simants natu-
rels ne dépassalent pas quelques centalnes d'Oersteds. Depuis la dé-
couverte de 1'électromagnétisme on salt gue la seule méthode pour
obtenir des champs plus intenses est de faire passer du courant &lec-—
trique dans un bobinage. Avec l'introduction d'un noyau de fer doux,
les champs peuvent atteindre 30 kOe dans un volume d'une centaine de
cm3 avec une pulssance &lectrique modeste. Ces piéces polaires ne
présentent en général plus d'intéré&t d&s que l'induction doit dépasser
notablement la saturation du fer. Dans les bobines sans fer, le champ
prodult est limité par la puissance dissipfe par effet Joule. Au—deld
de SD‘kOe 1'évgeuation de puissénces thermigues considérables néces-—
site des installations tr&s colteuses et il n'a pas encore &t& pos-—
sible d'atteindre 250 kCe en régime permanent. Par ailleurs, avec la
techrologie actuelle des bobines supraconductrices, on est limité &
150 x0e bien qu'il existe des matériaux théoriguement capables de sup-

porter des champs plus intenses.

Pour obtenir des champs supérieurs & 250 kOe, i1l faut limi-
ter 1a durée du champ comme l'a fait remarguer Kapitza d&s 1924 [1].
De l'énergie est alors emmagasinde scous une forme mécanique, €lectri-
que ou magnétigue puils transférée pendant un temps trés court & un

bobinage ; la puissance nécessalre est ainsi fournie de fagon &cocnomi-

\




| L
al

Figure 1 : Schéma de principe

COEFFICIENT D'AMORTISSEMENT )

Figure 2 : Principales fonctions de l'amortiissement du circuit



que. Depuis gue Wall [2] s suggéré l'emplol des condensateurs, cette
méthode est devenue la plus courante car, facile 8 mettre en oceuvre,

elle présente un bon rendement énergétique.

L'utilisation de ces champs transitoires ou pulsés est assu-

jettie & deux conditions

-~ d'une part la réalisation de bobinages capables de supporter sans

dommages des elfforts &lectrodynamiques considérables,

~ d'autre part la possibilité d'eflfectuer les mesures physigues envi-

sagbées dans des intervalles de temps trés courts.

2 - PRINCIPE ET FONCTIOENEMERWT

Rappelons le principe de la méthode qui correspond au schéma
de la figure 1 : une bobine B et un bane de condensateurs de capacité
C sont connectés par l'intérmédiaire d'un interrupteur K1 et consti-
tuwent un circuit RLC [3-6]. Le banc est préalablement chargé sous une

tension Uo' Lténergie électrique stockée est

_ 1 2
WO—QCUO 1)

~

Lorsgqu'ton ferne K1 4 L'instant initial t = 0 le courant I(t) quil

s'2tablit vérifie l'Bquation différentielle

dt

o)l L et R sont la gelf inductance et la résistance du ecircuit.

Le paramdtre principal du circuit est le coefficient d'amortissement
= B /E .
vV (3)

Dans le cas idéal sans pertes (R = 0, v = 0) la période du circuit

oscillant est

7 =i—”=2ﬂ-/ﬁ ()

et le courant

I(t) = I_ sin o t {5)

o)
2W
s . - S _\/ ¢
od IO = UO\/;-— T (6}




Le premier maximum de courant IO intervient au temps jf guand ls ten-
sion aux bornes des condensateurs est nulle. Toute 1l'dnergie est trans-
formée sous forme d'énergie magnétique

2oy (7)

2 s o]

pripcipalement dans le bobinage 3B.

En fait le cirecuit présente toujours une résistance finie R,
et suivant que y est plus petit ou plus grand que 1, le régime de dé&-
charge est oscillatoire amorti ou apériodigue. Le premier maximum du
courant I, est obtenu au bout du temps de montée t,

I, = I, F(y} (8)

-

o F(y) est un facteur d'amortissement inférieur & l1'unité. La propor-

tion d'€nergie transférée sous forme magnétigue WM = % L I?, est
W 1,2
Mo C1, L .2 :
o 0

Nous nous intéressons principalement au régime oscillant (y < 1) et

bt
nous posons ¢ = arc ¢cos Y. Les expressions de F et T s'éerivent :
o
F = exp. (- ¢cotge) (10)
.%_132_‘0_”_ (1})
TO T sine

Eiles sont représentées sur la figure 2. Le cas v > 1 s'obtient en
remplagant systématiquement les fonctions trigonométriques circulaires

par les fonctions hyperboliques correspondantes.

Une quantité importante est 1'énergie WJ dissipée par effet
Joule dans la résistance R, c'est-3-dire pratiquement dans ls bobine.

Elle s'évalue facilement & 1l'instant %, en remarquant que les conden—

1
sateurs restent encore chargés scus une tensiocn RI, et que l'énergie

totale du circult se conserve

] 1002,
W = W, + 5 LI1 +

soit



W,

On remarque sur la figure 2 que ce rapport de l'&nergie dissipée

1'énergie totale reste inférieur & 0,405 & 1'instant -

Un autre paramdtre important est le facteur de tension

inverse. S8i le circuit est laissd lui-méme, le courant s'annule

|uJ W
=]

périodiquement aux instants %, T, etc... qui correspondent & des

2 3
maxima et minima de 1la tension U aux boernes de C.

n |

Le premier wminimum, pour t = est

Ui = - U exp(- I cotg ¢) (1h)

Lorsque la tension entre les armatures des condensateurs

passe de U_ & U,, celles-ci sont soumises & des contraintes d'autant
U,

u
o

de 0. Ce rapport détermire la durée de vie des condensateurs, c'est-3~

plus grandes que le rapport est voigin de 1, done que y est voisin

dire le nombre de décharges admissibles pour la tension nominale. I1 ¥y
a souvent intérst 4 introduire dans le circuit un deuxiéme interrup-
teur K2 qui permet de court-circuiter la bobine sur elle-méme 8 un
instant volsin de tT' Ce court~circuit passif est appelé "crow-bar"
dens la littérature anglo-saxonne. Il réduit considérablement le fac-
teur de tension inverse et surtout ralentit la décroissance du champ
lorsque la constante de temps % de la bobine est supérieure au temps

de montée t1 dw ecircuit. Tcute 1l'énergie WO est finalement dissipée par
effet Joule, comme lorsqgu'on laisse toutes les oscillations du courant

g'amortir.

Une variante du circuit consiste & remplacer l'interrupteur
K1 par un systime de déclenchement unidirectionnel du type ignitron.

. . . . . T s .
Ceci revient & ouvrir le circuit au temps % et diminue 1'E€nergie to-

tale dissipée dans la bobine. En effet :
u. |2
Wo(3) = (- |5 W, (15)
o
L'échauffement des hobines est réduit i elles peuvent fonctionner

directement dang 1'hélium liguide [7,8].

Un dernier régime de fonctionnement est obtenu en introdui-
sant un crow-bar actif, c'est-i-dire en couplant le circuit Z un deu-

wi8me banc de condensateurs par L'intermédialire d'un transformateunr.
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Une Bnergie supplémentaire est sinsi injectée dans le circuit princi-
pal 4 un taux gue l'on peut asservir. Le deuxiéme circuit, de période
plus courte, est réguléd paf un thyratron de puissance. La tension sux
bornes de la bobine peut alors suivre une loi donnée, par exemple,

rester nulle cu constante selon gue l'on d&sire un palier de champ [9]

ou un taux de montée uniforme.

L'installation gue nous avons construite pour les mesures
d'aimantation correspond au schéma de la figure 1 et peuwt fonctionner
selon les différents modes décrits précédemment et résumés sur la

figure 3.

Choix des paramétres du circuit

La batterie de condensateurs constitue le plus gros effort
financler de l'installétion. Son prix est proportionnel & 1l'énergie
disponible dont 1'évaluation est bas&e sur la remargue suivante [10]
Le champ produit par un solénolde &€pals de longueur finie n'a une va-

leur notablie gque dans le c¢ylindre intérieur. L'énergie magnétigue

2
créée dans tout l'espace est done voisine de la valeur g%— V, o B est
l'induction au centre et V le volume intérieur. En fait, ©
B=3B, .65 F (16)
ou W 1/2
N _ o)
ol B = (—5— ) (17)

8 est un facteur gqu:l tient compte de la géemétrie de la bobine., Il a
été& calculé et tabulé par Champion [11] ; pour des bobines uswuelles,
il est voilisin de 0,6. Compte~tenu d'un facteur d'amortissement

F(y) ~ ©¢,8, 1'induction éguivalente BO est sensiblement le double de
B. L'évaluation de W, se fait trés rapidement sur le nomogramme de la
figure b4 gui traduit la relation (17) [8]. Pour obtenir 500 kOe dans
un volume de 10 cm3, 1l faut stocker une énergie de l'ordre de 50 kd.
La combinaison capacité, tension de charge la plus favorable dépend du
type de bobine utilisée. Les bobines en fil de culivre sont limitées
pour de telé volumes vers 350 kOe [5,12—16] et ne sont vraliment fiables
gu'au—dessous de 300 kOe. L'obstacle principal est leur mauvaise tenue
mécanigue. Nous avons préféré des bobines rfalisées par usinage dans
la masse d'un matériaw plus résistant, le bronze au béryllium, gui
permet théoriguement d'atteindre 600 & 700 kODe [17—20] et dont 1'é&tude

avait &t2 commencée dans notre laboratoire [21,22]. La self-inductance
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de telles bobines &tant faible, pour gque le transfert d'€nergie soit
suffisamment bon, la capacité doit &tre faible également, comme le
montre 1'expression {(3) du ccefficient d'amortissement. Nous avons
done choisi une batterie de faible capacité (C = 240 uF) et de tension

nominale &levée (UO = 20 kV).

3 - ETUDE DES CONTRAINTES ET DES ECHAUFFEMENTS

3~-1 - Fonctionnement réel du circuit

Plusieurs phénoménes physigques viennent compliguer les équa-—
tione de fonctionnement du circuit réel. Le champ magnétique ne pé-
nétre pas instantanément dans un conducteur. I1 ob&it, a'aprds la
théorie de Maxwell, 4 une &quation de diffusion analogue & celle de la
chaleur. La diffusivité magnétiqué,est définie par

= B

Dy = 3 (18)

o W et o sont respectivement ls permféabilité magnétique et la résis-

tivité &lectrique du milieu.

Pour un régime sinusoidal &€t=2bli de pulsation w, ta plus
grande partie des courants &lectrigues est limitée & une couche
d'épaisseur

2D
5 = = | ‘ (19)

W

C'est 1'effet de pean classiqué : la self-inductance du circuilt est
diminuée alors que la résistance et les pertes sont augmentées par
rapport & leurs valeurs statigues. La duréde d'une décharge &tant trés
courte, la chaleur dégagée par effet Joule n'a pas le temps d'Btre
dvacube. L'dchauffement résultant modifie les caractéristiques du
conducteur et notamment sga résistivité. Une autre cause de variation

des paramdtres du circult est le déplacement des conducteurs sous

l'effet des efforts &lectrodynamigues.

Dans le cas des bobines en hélice et d'un régime cscilla-
toire, l'expérience montre que la loi de variation du courant en fone-
tion du temps I(t) s'écarte peu de celle d'un circuit RILC dont les
paramdtres restent constants. En particulier les zéros et les maxima
du courant permettent de définir une pseude-période moyenne et un

coefficient d'amortissement moyen avec des #carts relatife inférieurs
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8 5 %. Par ailleurs, la variation du champ maximum mesur& au centre
de la bobine en fonction de la tension de charge U des condensateurs,
est linfaire jusqu'd 350 kOe et s'infléchit ensuite l&gdrement ; le

défaut de linfarité ne dépasse pas L % & 500 kOe.
Pour é#tudier le fonctionnement des bobines, nous pouvons
supposer gue la variation du courant I suit une loi de décharge nor-

male et gue le rapport H/I est constant.

3-2 - Contraintes électirodynamiques

Considérons un enroulement constitué par une hé&lice plate en
cuprobéryllium et représentd zur la figure 5. La répartition de 1la
densité de courant en régime statique est celle d'une bobine de Bitter;

. 1 .
elle varie comme i ol r est la distance & 1l'axe

jlr) = jla)) — (20)

~ LS

Pour un régime de pulsaticn w, on se raméne & un probléme de révolu-
tion cylindrigue en assimilant 1'hélice & un milieu conducteur continu

traversé par un trou cylindrigque de diamdtre 2a i le diam@tre exté-

1
rieur et la-longueur sont supposés infinis les sclutions du régime
sinusoTdal #tabli s'écrivent & 1'aide de fonctions de Bessel de la

. r
variable V2 e
concentration des lignes de courant sur le rayon intérieur est renfor-

oli § est 1'épaisseur de peau classique [13,21—2&]. La

cée et augmente avec w. Lorsgu'on s'@loigne du bord intérieur, le mo-
dule décrolt expecnentiellement et le déphasage avec le champ tend vers
%, comme déns le cas d'un demi~e§pace conducteur. Cependant ce résul-
tat n'est vérifié qu'aprés quelques oscillations, or 1'instant qui

ncus préoccupe pour le calcul des contraintes et des &chauffements est

celui ol le champ est maximum (%).

- Pour &valuer 1l'influence du régime transitoire, un calcul
numérique dans le cas du demi-espace conducteur montre gqu'eux instants
T/4 et T/2, 1l'épaisseur de peau est respectivement 0,78 & et 0,71 &
le champ et la densité de courant ne s'annulent en aucun point,
contralrement au régime stationnaire &tablil [25]. Ces résultats nous
conduisent 3 une approximation plus réaliste : la variation de 1la den-—
sit2 de courant est décrite par une loi de la forme

El.‘1 n
Jlr) = dlay) (57) (21)
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oll n est un exposant variant de 1 4 5 dans le domaine de fréguence
coneidéré. Cette répartition a l'avantage de tenir compte des condi—
tions aux limites sur le rayon extérieur du conducteur et de se préter
facilement aux csalculs. Cros [22] a montré gu'elle interpréte bien les
résultats expérimentaux quant aux valeurs du champ produit, de la selfl
et de la résistance de l'enroulement. Nous 1'avons utilisfe pour calculer
les contraintes radiales et tangentielles dans le plan médian du Lobi-
nage. Pour une géométrie de bobine donnée, nous avons fait varier n
pour &tudier la dépendance des contraintes avec la fréquence. Four
n=0etn=1on retrouve les résultats relatifs 4 une densité de
courant constante et 4 une répartition du type Bitter. Les résultats
sont comparfs sur les figures 6 et 9 avec ceux de 1'Approximation
courante du Tube Epais (A.T.E.) soumis & une pression "magnétigue"

Pm = % uOH2. e détail des calculs est donné dans 1l'annexe A. Lorsgue
n augmente, la contrainte tangentielle dans les premidres couches de

la bobine décroit rapidement alors qué dans la partie externe sa va-

ristion est analogue A celle dans un tube épais {A.T.E.).

Pour mieux tenir compte de 1'effel de peau, supposons que la
densité de courant soit pulle partout sauf dans la couche comprise
entfq‘les rayons a1_et gy 7 §, ol elle & une valeur constante. En fai-
sant téndre & vers zéro, c'est-a-dire la pulsation w (et 1'exposant n)
veré‘l'infini, nous obtencns le résultat suivant : la contrainte tan-
gentﬁelle sur le rayon intérieur c(a?) reste supdrieure d'environ 25 %
3 celle de 1'approximation du tube épais (figures T et 8) ; elle dé&-
croifﬁtrés rapidenent dans la mince couche quivtransporte le courant
pour Suivre ensuite la loi de L'A.T.E. Un champ de 500 kOe est ggqulva-
lent & une pression magn&tigue P de 100 kg/mm2 {10.000 atm} ; la
contrainte maximum dans la bobine étudife est supérieure & 173 kg/mm2
(1imite haute fréguence) ; elle dépasse la charge de rupture la plus

levée des alliages cuprobéryllium (v 165 kg/mme, ef. figure 11).
Bn fait, nous allons montrer que les fchauffements provo-
quent des contraintes du méme crdre de grandeur mais de signe con-

traire sur le bord inté&rieur.

3-3 - Echauffements et contralntes thermigues

8i 1'on suppose gue le dégagement de chaleur se fait sans
diffusion, 1'élévation de température 0 en chague point est donnée

par !
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t
ofr, t) = ci] _je(r, t)at, {22)
Y Jo

ol c, est la capacité calorifique par unité de volume.
Lorsque l'épaisseur de peau classique § est suffisamment

petite devant le rayon intérieur &, un premier calcul montre gue les

échauffements mcyens sont indépendants de la valeur de § (et done dew).

En effet, pour un solénoide long, la densité& de courant moyenne j dans

1'épaisseur de peau varie comme % et, compte tenu de {(18) et (19) nous
avons ' '
t _ : b
ola, + Sy a2 | w¥(tyar = =% L E7(t)dt. (23)
2 ¢, 52 2Cv A
G 0
Avee une forme sinusoldale H = B sin wt, la tempé&rature moyenne dans
1'4paisseur % guand le champ est maximum est de 1l'ordre de
é§ T Il
+‘_ _— _
o Oy est la température définie par
iy By
@H = e (25)
v

Une évaluation de la température & la surface interne de la
bobine est obtenue dans l'hypothdse du demi—espace'conducteur, car le

rayon de courbure'a1 est supérieur & &. Sur la surface on a [26]

(26}

roi
—
i
)
co
o}

i (27)

alors gu'en .moyenne sur 1'dpaisseur de peau (0,78 &6) & l'instant %

on retrouve un résultat trés voisin de (2h)

gila, + 0,78 &, ;ﬁ—) = 0,82 o {28)

1 H

Un champ de 500 kOe correspond & une densité d'énergie magnétigue de

103 J/cm3 ; Gy
. . -~ . 3 -

calorifique c celle du Cu-Be & 1l'ambiante : 3,4 J/em”/K. L'échauffement

vaut alors 300 X en prenant pour valeur de la capaicité
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CONTRAINTE TANGENTIELLE

5 = r
I ~ 9y |
| 1 —F——
Q- a, r
Figure 10 : Contrainte tangentielle
1 - due aux efforts &lectrcdynamiques
2 - due aux échauffements

3 - totale

TE = approximation du tube €pals soumis & la pression Pm
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5 la surfasce atteint environ 500 K & l'instant %. Ces résultats

sont peu modifids par l'augmentation de la résistivité p avec la tem-

pérature, puisgue le rappor% i% est constant, et l'erreur commise sur @,
8

en négligeant la variation thermique de la chaleur spé&cifique, est

inférieure & guelques dizaines de degrés.

La contrainte tangentielle qui résgsulte de 1l'apparition d4d'une
61évation de tempdrature sur le rayon intérieur &, d'un tube est

1
donnée [27,30] par
g = - O‘deE (29)

oli o, est le coefficient de dilatation linéaire et E le module d'Young

d
{on néglige les contraintes sulvant l'axe z en supposant les spires

libres de se dilater dans cette direction).

Scit, en rapportant 4 la pression magnétigue

o .5 0
g d S}
L - - & 4 -0,6 . = (30)
Pm Cy eH eH
(o, = 171078k L B = 1,2.107 3/end ¢, = 3,4 lem /%)

Nous avons calculé la répartition des contraintes tangentielles
d'origine thermigue et d&dult la distribution globale au moment du

champ maximum pour une épaisseur de peau § = 0,3 a, (figure 10). La

1
contbrainte maximum est repcoussée 4 1'intérieur du conducteur i une

distance de 1l'ordre de %. Elle est inférieure 8 celle calculée dans
1'approximation du tube &pais soumis & la pression magnétigue P . Les
bobines en hélice sont done capables de supporter sans frettage des

champs de 600 kQOe.

Pour évaluer les échauffements aux instants ultérieurs %, T,
etc..., nous devons tenir compte de 1'amortissement du circuit,
L'énergie Win () dissipée par effet Joule dans ls bobine aprés amor-
tissement complet du courant est d'aprés (13)

Wiplty)

WJB(m) " oon {(31)

L'échauffement final résultant est donc environ 2,5 fois plus grand

que celui & l'instant £, # %. L'effet de la conductivité& thermique

1
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Figure 11 : Propriétés mécaniques des alliages & basses températures

d'aprés

(1) documentation Berylco

(2) documentation Pechiney

(3) documentation acieries d'Imphy (CATL) (nuance "Marphy 1)
(b) Applied Cryogenic Engineering (Wiley, 1962) p. 48



réduit d'environ 20 % la valeur des tempfratures maximales car elles

sont zssocifes 5 des gradients thermiques tré&s importants.

La température de surface en fin de décharge s'é#il8ve donc &
BGH environ (c'est-d-dire 900 K pour 500 kOe), et ne subsiste que du-
rant quelgques millisecondes. Ces &valuations sont en accord avec les
résultats de Fonmer et Fisher [19] : ils observent un début de fusion
du bord intérieur des spires & partir de 550 kOUe, indiquant que la
température de 1100°C est largement atteinte, mais leurs bobines ne
sont pas refroidies. Pour abalsser la température maximum nous avons
plongé nos bobines dans l'azote liquide ; la temp&rature initiale est
abaissée de 200 K et les propriétés mécanigues sont améliorées
{figure 11). L'attente nécessaire entre deux décharges pour éviter des
effets cumulatifs est réduite 3 gquelgues minutes. Malgré cela, la li-
mite &lastique du Cu-Be peut &ire dépassée 13 ol la contrainte est
maximuﬁ, clest-d-dire 4 une profondeur de l'ordre de %. Dans 1le cas du
Cu-Be, & 1'8tat revenu sur trempé mou la charge de rupture est atteinte :
nous cbhservons des criques internmes & 1 mm environ du bord intérieur
des spifes centrales, aprés destruction de la bobine 3 L0O kCe

{figure 12).

En fin de compte, ce sont les &chauffements gui limitent
inévitablement la fiabilitéd et le champ maximum produit par les bobines
en hélice.Au-deld de 550 kOe, il faut admettre une destruction systé-

matique de la bobine & chague fols.

L - CONSTRUCTION DES BOBIKES

-1 ~ Bobines en hélice

Elles sont réslisées & partir d'un cylindre massif de cupro-
béryllium (Cu-Be) 3 1'état trempd : usinage d'une rainure hé&licoidale
suivi d'un percage au diamdtre intérieunr voulu (figure 5). Un revenu
de durcissement structural de 3 h 4 320°C donne 4 1'alliage ses pro-

priétés mécanlques optimales.

Les diam@tres intérieurs .sont compris entre 15 et 20 mm.
Pour diminuer les contraintes d'origine &lectromagnétique, pour des
raisons de tenue mécanique, les diamdtres extériesurs dolvent 8tre les
plus grands possibles. Cependant, ils sont limités & des valeurs

comprises entre S5C et 60 mm. En effet
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- au-deld de 40 mm de diamdtre, les caractéristigues de trempe & coeur

diminuent notablement

- les difficultés d'usinage ne permettent pas de dépasser une profon-

deur de rainure de 20 mm ;

- nous avons utilisé un alliage Cu-Be tremp? de nuance &croui 1/2 dur

gui n'était livrable gqu'en 51 mm de diamdbtre.

L'épaisseur des spires se situe entre 1,5 et 3 mm. En-degd,
1'usirage conduit & une &paisseur non uniforme, néfaste pour lthomogé-
néité du champ. Au-deld, la $elf-inductance de la bobine devient
comparable & celle du reste du circuit et le rendement Energétigue
diminue. Les bords intérieurs et extérisurs des spires sont arrondis
et polis & la main pour diminuer les risques d'amorgage d'arc entre

les spires.

Tes bobines sont montées entre deux flasques en stratifié
fibre de verre-fpecxy et serrfes par six tirants en acier inoxydable.
Les flasques comportent un lamage avec une rempe hélicoldale fraisée
au pas de l'h8lice afin d'assurer un serrage rigoureusement axial et
un encastrement deé amenées de courant. Pour les bobines destinBes &
fonctionner au-deld de 400 kOe, on utilise deux flasques supplémen-
taires. Elles sont en acier de type "maraging" ainsi gue les tirants
et les Ecrous correspondants. La force totale de serrage est portée de
10 & 35 tonnes~-force, ce qui correspond & une précontrainte axiale
maximum de 2 daN/mmg. Celle-ci doit Etre en effet suffisamment grande
pour ne pas &tre complétement relachée par les contraintes E€lectro-

magnétiques axiasles qui tendent & comprimer la bobine.

Connecticns &lectriques

Les amenées de courant des premidres bobines étalent consti-
tuées par des barres en Cu-Be brasées aux deux extrémités [13,21,22].

[y

Elles ont donné satisfaction jusqu'd 300 kOe, maeis au-deld, se sont
dessoudées systématiquement. Une soudure & l'arc sous argon [19], plus
homogsne, st satisfalsante Jusqu'ad ﬁOO kQe. La cassure se produit
alors & la spire suivante. 81 1'on refait 1'ensemble des Lraitements
thermiques du Cu-Ee, sur la bobine compléte, une fols les bornes sou-
dées (recuit a 750°C, trempé & 1l'eau, puis revenu de durcissement), Da
bobine est coupfée en son centre, 14 oli le champ est maximum. La région

voisine de la soudure est donc rendue fragile par un effet de recuit

icocal inévitable.
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gens du courant

Eigure 13 : 8chéma Qde montage des bornes

Figure 15 : Schéma de recouvrement des disques isoclants
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ous &vons finalement mis au point une méthode simple de
contact par pression. Les bornes sont en culvre pur, d'épaisseur 3 mm,
elles se terminent par 3/4 de spire. Les parties connections-bobine en
regard sont préalablement étamées et le contact est &tabli par le

serrage entre les Tlasques.

Les avantages de cette technique sont multiples

- 1'étamage, s'effectuant 3 température modérée (< 300°C), ne modifle
pas 1'état de traitement de la bobine. L'utilisation des nuances
écrouies % dur =t % dur est aiors possible. Il en résulte un gain
appréciable sur les caractéristiques mécaniques (v 20 %)

- la plus grande plasticité du cuivre donne, lors du serrage une meil-

leure répartition des pressions transmises & la bobine,

_ les bornes sont démontables, rendant possible l'emploi d'une fretie

eylindrigue homogéne,

- montées avec un sens dlenroulement inverse de celui de la bobine,
ellee tendent § s'opposer au déroulement de celle-ci sous 1'effet
des efforts élechrodynamiques {figure 13), tout en simplifiant

ltisolation de la premiére spire.

Isclaticn

"La haute tension de la batterie de condensateurs et les
conditions sévires de fonctionnement des bobines nous ont amen? &
Zlaborer une technigue d'isolation approprife. Avec de simples disques
[21,13] découpés dans une feuille d'isolant & hautes performances les
cheminsg de contournement sur le bord intérieur des spires sont trop
faibles : lorsque la bobine est immergée dans l'azote liguide, la
bonne tenue diélectrique de celui-ci, comparable & celle des hulles de
transformateur (30 kV/mm) [31], est considérablement diminuée par lsa
présence de bulles de gaz gqul se forment en raison de 1'€chauffement
de la bobine (figure 14). I1 faut donc isoler le bord intérieur des
spires. Les isolants réputés pour leurs gqualités mécaniques tels que
les tresses de fibre de verre imprégnées ou de mica, deviennent trés
fragiles & basses températures et sont réduits en poudre aprés quel-
ques ddcharges. Le téflon est un isclant efficace par sa grande résis-—
tance tant au contournement qu'aux chocs thermigues mais il ne peut

Stre utilisé seul en raison de sa faible tenue mécanique [20,22].
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L'isolaticn mise au point est la suivante : un premier enru-—
bannage en t&flen est suivi d'un deuxidme en polyester, plus solide,
d'épalisseur suffisamment falble pour gqu'il Zpouse la courbure des
rayons int&rieurs et extérieurs desg spires. Une double hé&lice de
disgues en polyimide (kapton), & demi-recouvrement (figure 15) réalise
un isolement supplémentaire d'épaisseur constante. Le rubsn de polyes-
ter est adhésif. Pour sa mise en place il est neutralisé par du talc.
Lors du serrage, il retrouve ses propriftés adhésives gqui empéchent le
glissement des isolants. Le fluage de ces derniers vers l'intérieur de
la bobine est contenu par un tube en fibre de verre—&poxy (figure 16).
Cette méthode, sans vernis, permet de restituer aisément 1'enroulement
conducteur, =1 un défaut d'isolement est constaté. En ocutre, elle
Evite les amorcages d'arc directement dans l'azote liquide dont les

effets destructifs sont trés spectaculaires.

Nous avons noté gque les lsolements efficaces comportent
tous, en contact direct avec les spires, un isolant de trés haute
résistance aux chocs thermigues, Ceci confirme l'existence de tempéra-
tures €levées 4 la surface intérieure des spires, supérieures 3 la
température de décomposition de la plupart des isolants organiques. Le
bon comportement du t€fion tient au faible taux de carbone libre dans
ses produits de décomposition., Les principales carasctéristiques des

bobines gue nous avons construites sont rassemblées dans le tableau 1.

L-2 - Bobines en fil de cuivre

Pour obtenir des temps de montée du champ plus longs {~ 1 ms)
nous avons construit deux bobines en fil de cuivre &maillé, dont la

self-inductance est plus importante.

La premiére bobine, sans frette, a &8t& détruite pour un
champ obtenu de 240 kUe. Hous utilisons la deuxiéme actuellement

jusqu'a 200 k0Oe. Le temps de montée est de 1,54 ms.

La frette a &t& choisie en acier pour avoir de bonnes pro-—
LAy ~ - - - L s ~ -
priégtés mécanlques. Nous avons vérifié gue ses propriétés magnétigues

Etalent sans influence sur les mesures d'aimanbtation.
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LEGENDES DU TABLEAU 1

(1) tours &lectrigues seulement (figure 5)
(7} OH = trempé mou ; 1/2H = &croui demi-dur,
{3) au moment de la destruction

(4) ¢ ext. Dewar : 14,5 ¥ 0,5 et 10,5 ¥ 0,5 respectivement,

{(5) AT = acier inox ; AM = acier maraging ; A = acier,
{6) P = pression ; SA = soudure argon ; 5B = brasure,
(7) A = @disques kapton ; B = tresse fibre de verre + vernis ;
= ruban téflon + disgue kapton ; C' = C + vernis ;
D = ruban t&flon + ruban polyester + disques kapton,
(8) D = détruite ; F = en fonctionnement.

LISTE DES MATERIAUX UTILISES

- cuprobéryllium & 2,5 % trempé mou (Péchiney),
- Bl M demi-dur ST25 (Stainless),

- tubes et plagues en stratifié fibre de verre - résine &poxy

"gilirite” type G.11 (Usines Diélectrigques Delles),
-~ ruban téfion "Rubajoin" &p. 0,1 {Jansen),
- film de polyimide kapton(D (Du Pont de Nemours, U.S.A.),
- rubap polyester adhésif n® T4 (3M),
- tresse Fibre de verre (TVT},
- vernis silicones SISS 991,

- vernis époxy n° 18-88 (UDD)},

- acier maraging "marphy 1" (acieries d'Imphy).




Caractéristiques et matériaux utilisés

~ dimensions de 1l'enroulement

o diamétre intérieur : 2a1 = 20 mm

e diamétre extérieur : 2a, = 58 mm

e Jlongueur : 2b = 80 mn
- nombre de spires : N = 710
- fil méplat : 1,6 x 0,8 &maillé "polythermaldze" (UDD FIM)
- mandrin intérieur = tube 16 x 20

stratifié fibre de verre
- enveloppe extérieure = tube 60 x 70
' - "sirilite™ G 11

- flasques

- imprégnation : aradilte chargée de silice (résine F205 (CIRA) &
faible coefficient de dilatatiocn)

- frette : tube 70 x 100 en acier X207 hypertrempé (Aubert et Duval).

L-3 - Essais des bobines

Il est dangereux de falre fonctionner une bobine i la charge
nominale prévue dés les premiers essais. Avant sa mise en service il
faut donc procéder 3 un certain nombre de décharges préliminaires. Les
défauts d'isolation endommagent généralement la bobine a3z les pre-
miéres décharges & faible énergie. En faisant crofire progressivement
la. tension du banc on détermine la caractéristique champ-tension H(U)
de la bobine 3 les derniers essais sont effectufs 3 une tension Umax
supérieure de 10 % 4 la tension de travail prévue Un' Ensulte, une
digzaine de décharges sont faites & la tension U, pour vErifier qu'au-
cune crique n'a Et€ amorcée pour la tension Umax : de telles crigues
provoguent rapidement la coupure de l'enroulement par un effet de
"scie magngtique™ ("magnetic saw effect” [1?])(figure 12). Quelgues
décharges pour des tensions décroissantes terminent le cycle de wvieil-
lissement de la bobine. Elles permettent de s'assurer qgue la carachté&-
ristique H{U) est réversible, c'est-d-dire que la bobine n'a conservé
aucune déformation permanente appréciable, la limite &élastigue du ma-
térisu n'étant pas dépassée. Au cours de ces essais préliminaires,
l'enroulement subit un €crouissage & froid progressif, et le fluage
des isolants entralne une meilleure répartition des contraintes. Pour
compenser les effets de tassement du champ sur le bobinage les tirants

doivent &tre resserrés aprds chacun des premiers cycles d'expériences

et ensuite toutes les 100 décharges environ.



5 - CIRCULIT GENERATEUR DE COURANT PULSE

5—-1 — Batterie de condensatesurs

Tlle est constitufe de 16 condensateurs de chce connectés en

paralléle. Les caractéristigues de chaque unit& sont les suivantes !

- capacité ncminsle : 15 uF,

- tension nominale : 20 kV,-

- taux d'inversicn ; 0,9,

- durée de vie . 10”7 décharges,
~ gelf-inductance propre : 30 nH,

- isolement papier + huile minérale chlorée,
- fabricant : Cornell Dubillier Electronics,

- type NRG.

Les connections sont faites par des cébles coaxiaux & faible self
(100 nH/m) capables de 105 décharges de 30 kA sous 25 kV. La charge se
fait pratiquement & courant constant par une alimentation comprenant
un autotrans formsteur "variae" 0 - 240 V, un transformeteur £lévateur
o240 V - 15 kV eff., un pont de diode haute tension et des résistances
de limitation en cas de court-circuit (figure 17). Un systdme de mo-
teur et réducteur permet la tél&commande du Variac depuis le pupitre
de manipulation et l'ajustement tré&s précis de la tension 8 la valeur
désirée. La mesure de cette tension est falte directement sur l'arma-
ture commune de la batterie par un voltmé&tre haute tension de classe
0,2 gue nous avons spbcislement mis au point (figure 18). Le diviseur
de tension est constitu® par guarante résistances de 5 MO & couches
métalliques de faible coefficient de température (50.TO_6/°C). Elles
sont dispesées dans un boltier rempli d'huile silicone. Par mesure de
sécurité une résistance shunt de 500 k{ est soudée & demeure afin
d'éviter l'apparition.d'une tension £ievée sur le rack de mesure en

cas de rupture du circuit.

Les grandeurs caractéristigues du circulit sont déterminées

& partir du courant de décharge obtenu en court-circuitant la bobine.
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Figure 18 : Voltmdtre haute tension de précision
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Caractéristiques de la batterie vue des bornes de la bobine de champ

1 énergie maximum : WO = WéE,h kI,

- capacité totale : € = 232 uF,

- tension maximum : UO = 20 kV,

- gelf-inductance :- LB = 0,33 uH,

- résistance : RB = 5,3 mn,

~ période en cc : Tec = 53 us.
5-2 - (Circuits dé déclerichement

L'interrupteur principal (figure 19) utilisé avec lesg bo-
bines en hélice, est un &clateur mécanique commandé par un vérin pneu-
matique. Il s'inspire des réalisationé faites pour la physique des
plasmas. Sa self-inductance est faible (v 150 nH). Il peut supporter
des courants de fermeture de 300 kA et présente une grande sécurité gde
fonctionnement. Ses &lectrodes sont en alliage cuivre-tungstine
{cuvriténe) pour résister § 1l'ércsion de l'arc. La commande du vErin
pneumatiqgue se fait au moyen d'électrovannes gui sont insérées dans un
ensemble de circuits de sécurité prévu pour éviter toute Ffausse

manoecuvre.

Avec les bobines en Til on peut utiliser des ignitrons du
type 7050 A déclenchés par des thyristors BBC type CS 231260 13. La
pointe de courant maximum admissible n'est plus que de 100 kA. Lg syn-
chronisation du deuxiéme ignitron, qui court-circuite la bobine dans

5

la méthode "crow-bar" est réalise par une temporisation réglable 3

partir du d&but de la d&charge.

Comme la succession des cpérations est souvent identigque
d'une décharge 4 l'autre, un programmateur 3 cames réalise automati-
guement un certain nombre de séquences prédéterminées. Il apsure notam-
ment la synchronisation de la caméra de l'oscilloscope, augmente la

fiabilité et surtout la reproductibilité des mesures.



6 - MONTAGE GENERAL

Le schéma du montage de 1la bobine est représzentd sur la
figure 20, La bobine (B) est fixfe & un plateaun isolant {A) par 1'in-
termédiaire d'une entretoise cylindrique (C). Le plateau (A) supporte
€galement le vase Dewar en pyrex (D), la t&te de vase métalligque (E),
le collecteur (F) des 6 cfbles ccaxiaux venant de 1l'édclateur et
1'amenée de courant coaxiale (G). Un récipient & azote liquide (H) est
suspendu par un systéme de contrepoids. I1 peut 8tre enlevé et remis
rapidement pour une inspection de la bobine ou du vase Dewar. Le niveau
du liguide est maintenu par un transfert automatique. Le vase Dewar,
plongé directement dans 1'azote liquide, ne comprend que deux parois et
peut contenir un litre environ d'hélium ligquide pendant une heure ou
pius, selon les pertes. Le refroidissement de la bobine est assez effi-
cace pour que l'attente entre deux décharges soit de gquelgues minutes
seulement (& 1l'alr ambiant 11 faudrait des intervalles de plusieurs
dizaines de minutes). Le centrage de la bobine sur le doigt du vase
Dewar, est vErifié optiquement. Le défaut d'alignement des axes est
inférieur ou &gal 4 30' d'angle. Cette valeur doit &tre ajoutéde 3

l'erreur d'orientation des &chantillons monocristallins &tudiés.
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CHAPITRE I1

MESURES D' '"AIMANTATI!ON

1 - INTRODUCTION

Parmi les différentes méthodes utilisées pour la mesure des
aimantations en champs pulsés, nous avons choisl celle qui est fondée
sur la variation de flux induite dans un circuit par la variation du
moment de 1'Zchantillon. En effet, les mesures de force nécessitent
un champ inhomogéne [1,32] et de ce fait, ne sont pas adaptées §
1'étude des champs critigues de changement de phase magnétigue
1'effet Faraday optigue ne convient gu'a des &chantillons peu abser-
bants et meonocristallins [33}. L'observation de certaines différences
entre les mesures en champ statigue et celles en champ pulsé& nous a
conduit & rechercher une précision comparable et & &tudier l'influence
de la nature transitocire du champ sur les phénoménes d'aimantation.
Apr&s une description de 1'appareillage de mesure et de ses possibi-
lités, nous examinons quelques situations particuliéres ol les consé-

quences d'un champ rapidement variable sont mises en €vidence.

2 - APPAREILLAGE DE MESURE

2-1 - Généralités

Dans les méthodes d'extraction en champs statigques une va-
riation de flux liée i l'aimantation est obitenue directement par un
déplacement de 1'échantillon. La réducticn de ltaire du circuit de
mesure vis-4-vis du champ n'est alors envisagée gue pour diminuer le

bruit de fond provenant des petites fluctuations du champ. Dans notre
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cas, au contraire, 1'&chantillon reste fixe et la variation de flux
d'aimantation se fait en méme temps gqu'une variation beaucoup plus
grande de flux du champ ext@rieur. Il faut d'une maniére ou d'une
autre retrancher cette derniére. La mesure est en gquelque sorte indi-
recte. Toute la difficulté est de réaliser un fluxmétre dont le taux
de réjection du champ extfrieur soit trés &levé (n 105). Il deit pos-
séder, en outre, une grande bande passante pour ne pas déformer la loi

de variation de l'aimantation.

Le schéme du montage est celui d'un hystérésigraphe (figure
21) : deux bobinages, dont 1'un contient 1'échantillon, sont reliés de
fagon & &tre parfaitement compensés vis-d-vis du champ extérieur ; ils
fournlissent une f.e.m. induite proprotionnellie & ls dérivEe de 1l'al-
mantation par rapport au temps. Un troisiZme bobinage est le siédge
d'une f.e.m. directement lide & la dérivée du champ. Ces deux tensions,
correctement intégrées sont visualisées sur lL'€cran d4'un cscilloscops
qui est muni d'un appareil photographique et joue ainsi le rdle d'un

enregistreur XY rapide.

Notre appareillage actuel nous permet d'enregistrer les
courbes d'aimantation d'échantillons sphériques dans des champs allant
jusqu'a 500 k0e & toutes les temp&ratures comprises entre 1,3 et 300 K
avec une précision de 1 % sur les valeurs du moment et du champ.
L'erreur absolue minimum sur le moment est de 0,02 u.e.m./100 kOe
jusgu'd 200 kOe, 0,1 u.e.m. & 400 %k0e et 0,2 un.e.m. 8 500 kOe. La bande

passante est de l'ordre de 10 MHz. Le repérage des températures est ef-

-~ . . .
fectu? avec une erreur relative inférieure & 0,5 % sur toute la ganme.

2-2 - Principe et circuits &lectrigques

Ccmpensation des bobinages par la méthode d'opposition

TLa méthode 1a plus simple consiste & chercher une compensa-

tion naturelle en reliant en série deux enrculements de sens conitraire

et de surface ildentique [3&,21,22]. Le degré de compensation de ce

dispositif est 1imité par les imperfections de bobinage : les deux
surfaces ne sont pas égales 4 mieux que 1 % et une correction délicate
par fraction de spire ne donne guére mieux que 0,1 %. Pour améliorer

la résolution du réglage nous avons adopté& le principe d'une compensa-

tion &lectrigue de facon & se ramener & l'ajustement du rapport de

deux résistances {(figure 22).
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Quelle que sc¢it la variante utilisde [13] on peut toujours
décomposer le systéme en un bobinage principal C1 contenant 1'échan-
tillon et un bobinage compensateur 02. Le flux total dans 01 se compose
du flux ¢1(H) du champ extérieur et du flux ¢1(m) de 1'8chantillon.
Celui-ci est assimilé & un moment dipolaire m placé au centre O du
systéme, d'od

h1

o = 0 (H) + 9 {m) = w AT+ g I, m (32)

A? est l'aire de oy vis-8-vis du champ extérieur H et hy le chanmp
produit par ce bobinage au point 0 lorsqu'il est parcouru par le cou-

rant i1.

H et m &tant variables avec le temps, la méme relation vaut pour les

f.e.m. indultes correspondantes
e, = e1(H) + e1(m) : {33)

I1 en est de méme pour le circuit C2 avec les notations correspon-
dantes. Il suffit d'opposer les f.e.m. e, et e, avec des gains g, et
g, de manidre 4 #liminer les f.e.m. induites par le champ. Tout se

passe comme si nous avions un seul circult € avec un flux tobal
et une f.e.m.
e = - ai =

st B1%9 T &xep (35)

La condition de compensation g1e1(H) - gEeE(H) = 0 se traduit par

g8, - g,h, = 0 | (36)

et ¢ se met sous la forme

¢ = uoeh (&, - ky)m : (37)

sont les rapports chemp/moment des bobi-
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Pour diverses raisons, d'ordre expérimental, gul seront
Z2tudiées au paragraphe 2.9, la compensation n'est Jamals parfaite. Il
subsiste un signal résiduel que nous rapportons auw signal donné par le

champ dans le bobkinage principal 01. Scit en transposant pour le flux :
Ap = e g, ¢, (H) ' (38)

Avec un échantiilon sphérigue de raycn R et d'aimantation uniforme M

par unité de volume, ¢ s'Ecrit finalement

n est un coefficient de couplage sans dimensions qui ne d&pend pas du

nombre de spires
(h0)

g représente le défaut de compensation rapporté au champ (é est le
rapport de réjection en champ du systéme),

8i nous voulons une erreur inférieure & 2 u.e.m./cm3
(2.103 A/m cu 1 % de l'aimantation du ferrite grenat d'yttrium) dans

un champ de 500 kOe (1;.10T A/m}, 11 nous faut réaliser

£ -4
P < 0,5.10 °,
c'est~d-dire : £ < EO_S, car nous pouvons montrer facilement (annexe B)

que n < 0,2. Autrement dit, le montage différentiel doit avoir un taux

de réjection de mode commun supérieur & 105 {100 4B).

En outre, au moment du passage § zéro du champ, l'aimantation
d'un ferromagnétique doux s'inverse en suivant la pente en champ déma-
gnétisant. Le signal %% est trés veolsim d4'un créneau de tension pen-—
dant un intervalle de temps trés court,et pour gu'il ne soit pas dé-
formé par le circuit de mesure, la bande passante doit &tre trés
large (> 1 MHz). A ces fréquences élevées, les amplificateurs et les
potentiom&tres ajustables introduisent des déphasages trop importants
pour le niveau de compensation cherché. C'est pourguol notre &tage
différentiel est un simple montage en opposition avec un pont de ré-

sistances fixes de faible temps de montée (20 ns).
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Circuit £lectrique

Le schéma 8lectrique est celui de la figure 23. Les 4/5

environ de la f.e.m. {e.,) induite dans le bobinage principal (01) de

1

surface A1 = 10 cm2 sont compensés de fagon naturelle par la mise en

série d'une partie du boblnage (C de sens inverse. Seules les f.e,m.

5)

regtantes sont copposées sur le pont de résistances (RT’ RE)' Leg 4dif-

férences de potentiel dans les fils de connections sont singi réduites
P

d'un facteur 5 par rapport & e Celle-ci atteint en effet des valesurs

1
ElevBes (v 3000 V) en d8but de décharge lorsgue le taux de varistion

10 .
Oe/s). Le rapport 5 est
2

du champ avec le temps est maximum (v~ 3,10
trés voisin de l'unité, de fagon i conserver la symétrie géométrigue
des bobinages et § opposer le mieux possible les f.e.m. parasites

induites dans les fils de connection. Celles~ci, mesurées séparément,

sont de l'ordre de gquelgues 10_h du signal principal e, et ne sont pas

1
en phase avec lul. Dans notre cas les gailns g, et g, valent respecti-~

R R
vement =—=— et =———— et sont donc trés peu différents de 0,5.
R1+R2 R1+R2

L'intégration des signaux est réaligée par des amplificsa-
teurs opérationnels 3 effet de champ montés en intdgrateur de Miller.
Celui de la chaine "aimantation" {A) a un produit gain-bande passante
de 15 MHz et un temps d'éiablissement en sortie inférieur 4 1 wus ; 11
travaille avec une faible charge capacitive {C = 345 ¢ 1 pF). Sur la
chaine "champ", le produit gain-bande est plus faible (4 MHz), ce qui
permet une plus grande capacité (C; = 1008% + 5 pF). Les condensateurs
sont au mica pour assurer un angle perte inférieur a 10—3 d 1 MHz et

une grande stabilité des constantes de temps.

Pour diminuer les f.e.m. induiltes par le champ rayocnné loin
de la bobine, les signaux sont bransportés par trois cBbles cocaxiaux
torsadés et dénudés. Les &Bmes extérieures en contact forment une seule

connection de masse {figures 23 et 24).

2-3 ~ Digposition géomBtrigue des enroulements de mesure

Les bobinages de mesure ont &té £tudiés pour des échanfil—
lons sphériques. Ceci permet une réduction de leur encombrement et
par conséquent une amélioration de leur compensation. Les trois prin-
cipaux types de dispositions sont représentés sur la figure 25. Le
premier (figure 25a), n'ayant pas de centre de symétrie, est trés

sensible aux gradients de champ provenant soit d'un défaut de centrage
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solt des ccurants de Foucault dans les pléces métalliques environnantes.
Nous avons comparé les dispositions radiales (figure £5b) et axiales
symétriques {figure 25¢) proposées respectivement par Frowe [35] et

Jacobs [3&] selon les critéres suivants

- couplage maximum avec le moment de 1l'&chantillon,

- dépendance minimum de ce couplage avec l'erreur de positionnement de

1'échantilion (~ 0,1 mm).

Nous montrons dans l'annexe B gu'elles sont sensiblement Equivalentes
de ce point de vue. La disposition radiale est susceptible d'une meil-
leure compensation vis-d-vis des dérivées d'ordre deux du champ par
rapport aux déplacements [36],mais elle réduit de moitié le diamBtre
utile pour 1'&chantillon. C'est pourguoli nous avons préféré la dispo-

gition axiale symétrique.

2-4 - Carte de champ des bobines pulsées

Au voisinage du centre, slle est déterminée dans les condi-
tions réelles de fonctionnement de facon trés précise par une méthode
différentielle dont le montage est représenté sur la figure 26. Deux

petits enroulements E1 et B2 sont disposés dans l'axe de la bobine

pulsée. Les f.e.m. induites soni opposées sur un pont de résistances
analogue 84 celul du systéme de mesure d'aimantation. Les résistances
sont réglées pour une bonne compensation (< 10 3) lorsgue les bebi-

nages sont situés & une méme cote de référence =z voisine du centre

']’
de la boebine. Quand on déplace B, & une cote Zyy le signal différence

une fois intégré, proportionnel & E(z H(z1), est enregistré en

o)
7
est rapportée & un méme champ H(z1). Nous avons représenté les résul-

fonction de la tension intégrée de B Pour chaque d&charge, la mesure

tats, pour l'une deg bobines, sur les figures 27 et 28. On constate
gque le champ sur l'axe sult une loi paraboligue sur la moitié de la

longueur de la bobine avec une bonne précision

(41)

=
L7aY
r o

Pour les positicns de B, en dehors de la bobine, le signal

propeortionnel 4 Hiz est enregistré directement, et son déphasage

.
par rapport & H(z1) est &valué sur l'oscillogramme bien gue la courbe
ne soit pas une véritaeble elilipse du falt de l'amortissemeni. Nous

avons ginsi €tudié l'influence des flasques métalliques de 10 mm
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d'épaisseur. Au nivesu d'une telle flasque, le déphasage atteint pra-
tiquement 90° {figure 28). Ceci montre que la constante de temps des
courants de Foucault est supérieure au temps de montée du champ. Le
centre de la bobine est situé€ & une distance comparable au rayon de ces
lignes de courant et le champ produit bien gque de faible amplitude
(quelques %).peut présenter un grédient ou une dérivée seconde impor-
tante avec la distance. Il en résulte un signal résiduel de compensa-—

tion inévitable gui n'est pas en phase avec le champ principal.

2-5 — Mesure et &talonnage du champ

La mesure du champ se fait par 2 bobinages identigques, en
série, disposéfs de fagon symétrigue § une disgtance a de part et d'autre
de l'échantillon (figure 29), Celui-ci est placé le plus prés pessible

du centre de la bobine & une cote z. Il est soumis & un champ He=‘H(m'

Le champ mesuré est B -%[ﬁ(z+a) + H(z—a)]. Dans la région od la loi

parabolique (h1) est valable la différence AH = H, ~ B = HOEa2 est
une constante indfpendante de la position du syetéme de mesure.
L'Btalonnage y gagne en simplicité et en précision. Il est effectud
une fois pour toutes (pour une bobine donnde) par comparaison avec un
bobinage de surface connue gue l'on iptroduit & la place de l'échantil-
lon. Cet enrculement, de 3 mm de long, est constitué de L2 splrass de
fil de cuivre émaillé (# = 0,05 mm) bobindes sur un tube de quartsz

(¢ = 3,03 mm} ; sa surface vaut 317 + 1 nm® . T1 egst relid 3 un inté~
grateur dont la constante de temps est connue & 0,1 % prés. Les ten-
signs de sortie de ce fluxmétre &talon et de ias chafne de mesure sont
comparées 8 miesux que 10&3 prés par enregistrement en XY sur l'oscil-
ioscope 4 l'aide de deux tireirs comparateurs {Tektronix, type W). La
constante de propocrticnnalité entre la déviation herizontale et les

champ megnétique est donc connue avec une préeision de 0,5 %.

2-6 - Dispositif expérimental

Lee enroulements de mesure sont constitués pary une seule
couche de fil de culvre (¢7; 71 ¢ + #mail polyimide : ¢ = 90 p) bobi-
née sur yn mandrin en "plexiglas'" (figure 30a). Cetle metidre possgide
wn ccefficient de dilatation relativement faible (n 35.10_6) et permet
un usinage précis des encoches et des rainures nécessaires 4 un posi-
ticnnement rigoureux du £il, Celui-ci est maintenu en place en cours

-

de bobinage par de la colle faite & partir de "plexiglas" dissout dans

=

l'acétone : elle reste efficace Z basse température.
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Un soln particulier est apporté aux fils de connection afin
de réduire au maximum les surfaces gu'lls présentent & la composante
radiale du champ magndtique : les fils d'un mbme signal sont disposés
radialement 1'un sur l'auwtre sur 200 mm dans une rainure rectiligne
suivant une génératrice du mandrin (figure 30b) ; ils sont ensuite

torsadés Jjusqu'aux passages étanches de la t&te du dewar.

Les €chantillons sont positionnés par rapport aux bobines
de mesure par une butde gui est solidaire dw mandrin porte-bobinages.
Ce centrage est précis, reproductible (Az < 0,1 mm) et indépendant de

la température.

Upe vis de grand diamdtre permet un réglage fin de la posiF
tion de l'ensemble de mesure svec une course de 50 mm. La position
optimale de compensation des bobinageé de mesure est ainsi acceggible
apréds chague mige en place des bobines pulsées, et peut &tre rectifife

en fonction de la température.

2~7 — Cryogénie

Les tempé&ratures variables sont obtenues soit par pompage
sur le bain d'hé€lium ou d'azote liguides, socit par un systéme clas-
sique d'€lément chauffant et d'échangeur de température. Celui-ci est
un manchon en 'plexiglas" (@ 6,8 x 7,8) qui isole le systdme de mesure
du bain et dans lequel on peut faire le vide ou mettre un gaz 4'&change
Nous avons du mettre au point des &léments chauffants spéeciaux, car
les enroulements classiques en double spiresg sont rapidement détruits
par les tensions induites trés €levées entre paires de spires. Le sup-
port est une feuille de kapton (polyimide) enroulde sur slle-méme en
forme de tube. On réalise solt un bobinage de fil de cuivre en accor-
déon Gans le sens longitudinal soit, sur la Feuille elle-méme, un

circuit imprimé & partir d'un dépdt de cuivre (figure 31}.

La température est conbtrdlée par deux thermomdtres & résis-
tance de platine ou de carbone. Le premier, situé dans le mandrin
porte-bokinages, reste fixe par rapport & l'enroulement chauffant et
sert 4 la régulation. Le second est placé dans la tige porte-—
gchantillon de Tfagon 4 se trouver nettement en-dehors des Lobinages
de mesure , lorsque la tige est en position "mesure™. En effet, s'il
est trop prés, les courants de Foucault induits dans ses bornes sont

responsables d'un signal qui se superpose & celui de 1'&chantillon, Un bon



contact thermigue avec 1l'échantillon est cependant obtenu par un bar-
reau monocristallin de saphir synthétique pur sur lsguel l'&chantillon

est directement ccllé {figure 3Cec}.

L'étalonnage des thermoméires se fait de la manidre sui-

vante

- Pour les thermosondes en platine (R0 = 50 ) : de 300 & 75 K con
utilise les tables données par le fabricant (Comptoir Lyon—-Alemsnd) ;
de 75 A 30 K on se ramdne & la courbe du National Bureau of

Standards par une correction de résistance résiduelle mesurée & L, 2X.

- Quant aux sondes en darbone (Allen Bradley, 1/10 W, 68 9), la rela-
tion empirique [37] :

% = a Log R + b + (ke)

__¢
Log R
entre la température T et la résistance R gst utilisée au~dessqus de
30 K. Les coefficients a, b et ¢ sont déterminés par une méthode de
moindres carrfs & partir de 4 paints (T? R) mesurés dans 1'hé&liun
et L'hydrogéne liguides gous preszion rédulte, Celle-ci est stabi-
ligée 2 O,i‘Torr prés par un régulateur de pressiorn (manostat

cartésien).

2-8 - Etalonnage de l'aimantation

La déviation vertigale sur l'esc¢illogramme M(H) est directe-
ment preportionnelle & chague instant au moment de l'&@chantillon &tu-
dié. La constante d4'Zchelle est déterminée par com?araison avec un
Bchantillon d'une substance connue, dont le moment 2s5% préalablement
gtalonné en champ statigue. Nous avons choisi le ferrite grensat
d'yttrium (YIG), sous forme de monocristal sphérigue, pour de nom-

breuses raisons

- c'est un composé chimiquement bien défini, trés stable, et peu

fragile,

- des monocristaux de tallle suffisante sont disponibles (Cristal-Tec,
C.E.N. Grenoble) avec un taux d'impuretd trds faible (< 10 ppm en
métaux de transition 34 autres gque Fe et < 20 ppm en métaux terres
rarss) ,

S

- c'est un beon isclant &lectrique : aucun courant de Foucault n'est i

craindre.




_5)4__

1.00 TR

.E§§! I |
=N
QES\
- N I 1%
5 09— DAY o
a _ '-.\\\
LL] ‘.. .
i YIG N\
, N\
5 AN
P 08— L ‘xkg- —
< DA _
I._ AN
z N\
< -\
s %
< 0.7 N, —
. ‘.‘.\‘
t".\. .
S ) \N‘
| I & '

100 200 300 400
TEMPERATURE (K) |

.......... Anderson [46]
Geller et coll. [4}]

_”_-Gonano et coll. [hTJ

———_Zotov et coll. [48]

$ nos mesures

Figure 32 : Variation thermigue de l'aimantation du YIGC



- bien que les largeurs de raie de résonance solent trés petites, les
temps de relaxation sont suffisamment courts {guelques nanosecondes)

pour ne pas perturber la forme de la courbe d'aimantation,

- l'anisotropie de 1'aimantation et 1'anisotropie magndtocristalline
sont faibles [38,39]. Le saturaticn expérimentale est atteinte dans

quelgues kOe et une orientation précise n'est pas nécessaire,

- 1a susceptibilité superposée 3 l'aimantation spontande est trds pe-
tite : & 4,2 K elle ne vaut que 21.10_T CGS dans 10 kOe et tend vers

1,?.Hf7 en champs intenses (> 50 kGe) [hO]. L'acroissement relatif

~

d'aimantation lorsque le champ appligué passe de 10 kOe & 5C kOe est
e e . -1t - ' . N

inférieur & 5.10 et 5.10 3 respectivement & 4,2 K et 300 K [hO,Lﬂ.
TLa détermination de l'aimantation spontanfe est done facile et tras

précise.

Le moment de notre sphdre de référence (§ : 3,48 mm) est
mesuré & 4,2 K par une méthcde d'extraction dans un aimant supraconduc
teur [40,42]. L'étalon est un monocristal sphérique de nickel. En pre-
nant pour 1l'aimantation du nickel la valeur de 58,53 uw.e.m./g & h,2 K,
pous trouvons un moment spontand de 4,360 + 0,004 u.e.m. ceorrespondant
a 4,993 + 0,005 up par atome de fer. Cette valeur est trés proche de
las valeur attendue (5,02 * O,OT_QB) d'aprés les mesures du facteur g
des ions fer [43].Nous avons vErifié que la courbe en champ extérieur
suit la droite de champ démagnétisant d'une sphire jusque vers 800 Oe,
aussi bien en champ statigque que dans les champs pulsés les plus

rapides.

La variation thermique de l'aimantation spontanée du YIG =
fait 1'objet de nombreuses &tudes. Les plus récentes se recoupent 2
1 % prés [Wh-L8]. Les valeurs que nous avons mesurées en chaup pulsé
sont en bon accord {figure 32). Elles montrent gque la correction de
dilatation du support de bobinage doit &tre inférieure & 0,5 % entre O
et 300 K et peut donc 8tre négligée. Ce résultat confirme 1l'évaluation
directe que 1l'on peut faire de cette correction en remarquant gue le
coefficient de couplage vis-3-vis du moment de 1'échantillon varie
comme 1'inverse d'une longueur. En pratigue, suivant le domaine de
température envisagé, il suffit d'8talonner la chaine de mesure 4 l'une

des températures suivantes : h,2 , 77 ou 300 K.
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2-9 —~ La compensation des bobinages de mesure

Afin de réduire l'importance du signal résiduel de compenseg—
tion, nous avons cherchd & en connattre les Tacteurs prépondérants.
Les nombreux essals que nous avons effectués pour cela, ne sauraient
8tre décrits ici et nous.n'en donnerons gue les conclusions. Bien gqu'il
soit difficile de les séparer dans la pratique, il faut distingner

deux sortes de d&fauts de compensation

a - Les défauts "apparents" qui sont surajoutés par les circuits de
mesure. Ils se traduisent par un déphasage dont 1'&limination est

d8licate mais ne pose pas de probldme de principe.

b - Les défauts "4 la scurce" dont l'origine se situe au niveau des

"o
bobinages de mesure. Ils sont les effets d'une wéme cause Ffonda—
mentaie : la carte de champ &volue avec le temps au cours de la

décharge, en raison de la nature transitoire des champs magnétiques
et des courants mis en jeu. Ceci se manifeste de plusieurs facons

différentes

e des courants de Foucault sont induits dans toutes les pidces mé-—
talliques énvironnantes. ITls produisent une distribvution de
champ qui n'a pas la méme gdoméitrie ni la méme phase gue le
champ principal de la bobine. Ceci est particulidrement net au
niveau des flasques métalligues (figure 28) et les f.e.m.
induites dans les fils &e conneetion ne sont ras en phase avec

Ye signal de mesure du champ ;

e la répartition des lignes de courant de 1a bobine pulsée se mo-
difie par déplacement des spires sous 1'effet des efforts &lec-
trodynamigues. On vérifie que le défaut de compensation dépend

beaucoup de 1l'&tat de serrage de la bobine ;

e la distribution des lignes de courant dans une bobine en hélice
varie, du fait du régime transiteire et des &chauffements. C'est
pourgquoil 1l'on ne peut obtenir une compensation qui soit bonne 3
la fois pendant la premidre alternance du courant et pendant les

suivantes
e un déplacement relatif de la bobine de champ par rapport aux

bobinages de mesure es3t probable mais n'a pu &tre mis en vi-

dence directement ;

s le défaut d'alignement des axes du systéme de mesure et de la
beobine rend le systéme de bobinage dissymétrique vis-a-vis de

la dépendance radiale du chemp =t un déplacement latéral du man-



drin—-support & autant d'effet sur la compensation gqu'un dédplace-
ment axial. C'est pour cette raison que la compensation est treés
mauvaise lorsque le éystéme de mesure ge trouve, ainsi que la

bobine, directement plongé dans'l'azote liguide. Celui-ci trans-
met les vibrations de la bobine au gsystéme de mesure et provogue

Egalement de petits déplacements par son &bullition.

Pour atteindre une bonne compensation, il faunt donc prendre

un certain nombre de précautions parmi lengelles_;_:

- un bon serrage de ;a bobvine, | |

- une Tixation rigide de celie-ci,

- une disposition aussi symétrigque que_posgiﬁlg dqé §i§EESQmépalligges
importantes, W L ‘ B S

- une ré&duction des surfacés parasites eéntre ies_fi;é,dezconnection,

- un bon centrage. | | |

Malgré cela le défaut de éompensation ne peut &tre rendu trés infé-
rieur a 10_u. Jusque vers 250 kCe, lesg effets de courants de Foucault
prédominent et le signal résiduel a la forme caractéristique d'une

spirale aplatie. Au-dela, la forme est de plus en plus irrégulisre et

ce sont les effets de déplacement qui deviennent prépondérants.

Nous avons donc &té& amenés 4 metire au pcint une méthode
podr retrancher de la mesure le signal observé sang &chantillon, et
ceci dans les meilleures conditions. L'erreur finale est ainsi ré&duite
au mangue de reproductibilité du défaut de compensation. L'é&chantillon
est monté& sur une tige indépendante qul se dépiace & 1l'intérieur du
support des bobinages de mesure. Des oscillogrammes M(H) sont enre-

gistrés sur film PolarcId (type 7107-3000 ASA) alternativement lorsgue

l'échantillon est en place (positiorn "mesure") et lorsqu'il est &loi-

gné de quelgues centimétres (position "compensation"). SBur chagque

courbe obtenue, les coordonnées d'un certain nombre de points sont
relevées avec une grande précision a4 1l'aide d'une platine 3 déplace-

ments X et Y micrométriques et d'un viseur & réticule. Ces points sont

ensuite corrigés des différents défauts de lin€arité, de distorsion et

de dérive de l'ensemble oscilloscope~appareil photographique selon une

procédure originale dcnt nous donnons le d8tail dang l'annexe . La
soustraction de deux courbes parallélement 8 l'axe Y est alors effec-—
tuée dans de bonnes conditions, guelles gque soient leurs positions

sur l'24cran cathodigue.
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La forme particuliérement bien d&finie de la courbe d'aiman-
tation du YIG nous a permis d'évaluer le degré de reproductibilité du

défaut de compensation dans les conditicons réelles de foncticnnement.

~

Jusgu'a 150 kOe environ de champ maximal, le signal observé sans
gchantillon se superpose exactemen®t i 1ls courbe d'aimantation 3 la
précision des erreurs de lecture {(figure 33). Dans des champs plus
intenses i1 apparait un résidu (non reproductible) entre le signal
"mesure" et le signal "compensation" qui est plus grand que ls repro-
.ductibilité de chaqgue signal. Ceci s'explique par un léger déplace-
ment radial de l'ensemble de mesure, permis par les jeux nécegsaires
g4 1l'emboitage des différents tubes et provequd par le déplacement de
la tige porte;échantillon entre les deux positicns de mesure. C'est
finalement cette non reproductibilité apparente qul limite la préci-

sion des mesures.

Dans la pratigue on opé&re de la facon suivante : on cherche
la position des bobinages de mesure qul rend minlmum l'épaisseur de la
boucle de compensation selon 1'axe vertical (M) sans se préoccuper de
son inclinaison sur l'axe horigzontal (H). Ensuite le signal est rendu

i peu prés horizontal en ajustant le rapport du pont de résistances.

Notons enfin que la courbe d'aimantation du YIC nous permet
de vEBrifier le bon fonctionnement et les réglages de 1a chaine de
mesure 3 en particulier une dérive des inté&grateurs ou un déphasage

entre les signaux M et H sont immédiatement dftectfs (figure 34).

L'estimation des erreurs de mezure en fonction du champ

maximal est résumée dans le tableau 2.

3 - INFLUENCE DE LA NATURE TRANSITOIRE DU CHAMP PULSE BUR LES MESURES

D'ATMANTATION

3-1 - Les courants de Foucault

Nous pouvons distinguer trois sortes d'effets dus aux cou-

rants de Foucault

a — les courants induits par le champ pulsé dans la bobine et les
piéces métalligues avoisinantes sont responsables en partie de la

mauvaise compensation des bobinages de mesure;




TABLEATU 2

a) Erreurs sur les asimantations

B tx, x 107 by x 108 sm AM
(k0e) (nem/em3/0e) {uen/g/0e) (uem) (uemﬂm§=1d3A/m)

100 1 2 0,02 1

200 1 ' 2 o,0b 2

300 1 - 0,06 3

Loo 1,2 2,5 0,1 _ 5

500 2 oy 0,2 10
Ncta : Les grandeurs AM, Axv et Ax sont Evalufes pour un &chantillon

typique, de 20 mm3 de volume, pesant 0,1 g.

La précision ne peut &tre meilleure que 1 %, c'est-3-dire

2 fois 1'erreur relative de lecture.

b) FErreur sur le champ
étalonnage 0,5 %
lecture 0,5 %
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b - les courants induits dans la bobine par la variastion rapide du
moment de 1'&chantillon sont a4 1'origine d'un effet analogue & un

effet d'image magnétique ;

¢ - les courants induits dans 1'€chantillen lui-méme, lorsgu'il est
conducteur, produlsent, d'une part, un échauffement par effet Joule
et créent d'autre part un champ magnétique gqui se retranche de
celui de la bobine pulsée. La distribution de ce champ n'est pas
homogéne, en particulier § i'intérieur de 1l'échantillon, et sur-
tout, elle est fguivalente & un moment diamagnétique induit sui se

superpcse au moment de 1'€chantillon.

Le premier effet ne dépend pas de la présence de l'dchantil~
len. I1 se trouve &liminé lorsqu'on retranche de la mesure, le signal
anregistré sans &charntillon. Par contre les deux derniers modifient
directement le moment qui est mesuré. Leur importance dépend essentiel-
lement du rapport entre un certain temps T, qui caractérise l'amortis-
sement des courants induits, et le tenmps de montée t1 du champ magnéti-
gue. Ce temps t est Bgalement, & un facteur pré&s, le temps caractéris-

tigque de diffusion du champ magnétique dans les conducteurs concernés.

Montrons rapidement gue l'effet d'image magn&tigue (b) est
négligeable. Il est maximum lorsgue le temps caractérisﬂique d'amortis-
sement des courants de Foucault est beaucoup plus grand gue le Lemps
de la mesure. L'effet de la masse conducirice de la bobine est alors
équivalente & celle d'un milieu diamagn®tique parfait. Le probldme est
done tout a4 fait semblable 4 celuil rencontré dans la mesure d'un mo-
ment lorsque le champ est prodult par une bobine supraconductrice.
Rebouillsgt [MOJ & montré que 1'effet d'image %% est alors 1nférieur
ou gal & 10 . La géométrie de son dlspositif &tant trds sembleble &
la n6ﬁre, nous pouvons raisonnablement penser qu'il en est de méme

dans notre cas.

Lorsgue 1'chantillon est conducteur, il est le sidge de
courants induits dont l'amortissement fait intervenir une distribution
de constantes de temps. La plus grande d'entre elles, 1, devient rapi-
dement prépondérante. On peut montrer par un calcul trés simple repro-
duit dans l'annexe D, que les différents effets produits dépendent du

param@tre wt, oW w est la pulsation du champ magnétigue.
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81 wr est voisin de 1'unité, le champ ne péndtre qu'en partie
4 1l'intérieur de 1l'échantillon ; ceci revient & dire que 1'intensitd
d'aimantation diamagnétique équivalente qui est développée dans le vo-
lume de -L'échantillon correspond & une fraction importante du champ ;
elle est alors supériesure d'un ordre de grandeur & 1l'aimantation propre
de l'&chantillon. De plus la densité d'énergie gui est dissipée est de
l'ordre de la densité& d'énergie magnétique comme nous 1'avons d&j3 vu
au chapitre précédent. L'dchauffement qui en résulte peut &tre consi-

dérable.

Tl e¢s1 done essentiel gue wr solt trds petit devant 1 ; dans
ce cas les effets sont proportionnels 3 wrt (voir annexe D). Trois con-
ditions différentes sont & respecter pour que les courants induits

puissent 8tre négligés dans les mesures d'simantation

a - le champ & 1'intérieur de 1'échantillon ne doit pas différer du
champ extérieur de plus de 1 %. Ceci impose wt < 1072 ;
b - l'aimantation induite doit &tre du méme ordre que les autres

erreurs. Pour gu'elle ne d€passe pas 1 u.e.m./cm3 dans un champ de

100 kOe i1 faut wr < 10 % ;

¢ - 1'échauffement produit doit &tre acceptable. A la tempdrature
ambiante of la chaleur spéecifique est de 1'ordre de 1 J/cm3 cette
condition est en général moins restrictive que la précédente. Par
contre 4 trés basse température, ol les chaleurs spécifiques sont:
couramment inférieures & 0,01 J/cm3, une valeur wt de 10 7 entraine

déj& un Echauffement de gquelgues dizidmes de degré. Ls condition

{e¢) devient donc prépondérante.

Expérimentalement, sur la courbe d'aimantation enregistrée,
les courants de Foucault dans 1'échantillon se traduisent par une
ellipse superposée analogue 4 une ellipse de déphasage. Son amplitude
est inversement proporticnnelle & la résistivité de l'échantillon et
peut servir 2 une estimation de cette derniidre [52—5&]. Une correction
est possible si l'ampiitude de l'ellipse n'est pas trop grande. Elle
ncus a permis d'étudier des Zchantillons en poudre dont la résistivité
est de l'ordre de 10 u$ cm [55]. Cependant une telle correction ne
peut &tre précise, du fait de phénomines non linfaires comme la variation
de perm&abilité magnétique ou la magnétorésistance de 1'échantillon.

C'est pour cette raison que nous avons abandonné 1'étalonnage & partir

de 1'aimantation du nickel.



3—2 —Caract@re adiabatique des mesures

Lors d'un processus d'aimantation isotherme, l'&chantillon
é€change ‘de la chaleur avec le milieu extérieur. Dans une expérisnce
de champ pulsé, les wvariations de l'aimantation peuvent &tre suffisam-
ment rapides pour que cet &change d'énergie n'aie pas lieu. En effet,
1'égalisation des températures de 1l'échantillon et de son environnement
i partir d'un déséquilibre initial, se fait ayec une constante de temps
T

81 celle-c¢i est tr&s supérieure au temps. de montée ¢, du champ

m::nétique, le processus est adiabatique. Dans ce cas, la1température
de 1'échentillon &volue avec le champ magnétique appliquéd : c'est
l'effet magnétocalorique, Pour &valuer son importance, i1 faut déter-
miner les courbes T(H) défirnies par la condition

s(F, ) = ov° (43)

L'expression de la pente de cez courbes isentropes dans une phase homo~-

géne découle directement de 1s condition {43)

4T ._._.T.._'(is,) =_.T_,<§.M_ : (L))

dan CH 3 H T CH aT u ?

CH est la chaleur Epécifique totale & champ'cdnstant,‘dont la contri-
bution principale & haute tempfrature est celle des phonene dy réseau
cristallin. Lors d'une transition du premier ordre, la courbe isen-
trope suit le ligne de coexistence &e-phase. Ls varigtion de tempéfaw
ture est produite par mise en jeu d'une chaleur latente TAS. On remar-
quera que cela correspond toujours & un étalement en champ de la tran-
sition (figure 35). En génfral, la variation de température ne sers

importante que dans les deux situations suivantes 1

o Le systéme est magnétiquement peun saturd : 1'application d'un
champ magn&tique provoque une grande variation deg paramdtres
d'ordre comme 1'aimantation et donc de 1'entropie. C'est le cas

notamment au voisinage d'une température d'ordre.

e La temp&rature est suffisamment basse pour qape la chaleur spéci-

figue du réseau scit +r&s faibvle.

D'autre part, le temps de relaxation thermique global Tth,
dépend de plusieurs processus &lémentaires 11i%s aux différents trans-

ferts d'énergie entre les sous—systémes. En particulier, on peut défi-
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Figure 35 :; Etalement en champ d'une transition du 1Tordre.

pour un systéme magnétique isclé thermiquement

Flgure 37 Courbe d'aimantation de. GdGal
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D'aprés- les valeurs de conductibilité thermique rassemblées par

White [56] (saphir et Cu 99.999) et Slack et Oliver [57] (YIG).

INVERSE DE LA DIFFUSIVITE { s/cM° )

- 65 -

=2

10 10
/ /
/ /
YIG
-1
10 164
10° ! 16°
-3 -5
10 16
lﬁ‘ /// 10
Cu AlgOa
10° 16°
/x’/////
1 10 100 1000
TEMPERATURE ( K )

Figure 36

s)

(

CONSTANTE DE TEMPS D'UNE SPHERE DE 1 MM DE RAYON

)




nir gé&néralement :
s un temps T de mise en €quilibre du systdme des gspins
e un temps T4 de relaxation entre les spins et le réseaun H
s un temps T 1i& & 1la résistance thermique de contact entre le
réseau et le milieu environnant 3
o un temps T4 correspondant & la diffusion de la chaleur dans
1'8chantillon.
Toutes ces constantes de temps varient €normément avec la temp&rature
et il peut se faire que l'une d'elle soit comparable au temps de mon-
tée t1 du champ magnétique. Nous aurons alors affalre 3 des transfor-
mations polytropigues intermédiaires entre les transformations isother-
mes et adiabatiques (au sens thermodynamique, pour le systdme compre-
nant les spins et le réseau). En général, sauf dans les états parama-

-~

gnétiques, les temps T, et T, sont trés courts et nous aurons 3 consi-

dérer seunlement T, et T4- Ce dernier se calcule d'aprds les équations
de diffusion de lsa chaleur [50, 51] ; 11 se met sous la forme
aE
eS8 - (k5)
: th

-~ - . L '1 ) -
g est un facteur de forme géométrigue gui wvaut EE'pour une sphére ;

a est une dimension caractéristique de 1'4chantillon (rayon de la

sphére) ; Dth est la diffusivité thermique du matériauw définie par

Din = % - (46)

ol K est la conductibilitéd thermigue et C la chaleur spéeifique. K et

C varient trés rapidement avec la température et il en est de méme de

p— dont nous avons représenté les variations pour diverses substances
th .

sur la figure 36. D'aprds les mesures de Slack et coll. [57] 1les

1 k] - -~

o) (T) pour les différents grenats s'&cartent peu de celle &e
YIG. Pourt%e dernier, lorsque T > 100 K et & = 1 mn, T, est sup&rieur
5 1073 5 1 au-degsus de 100 X, nos mesures seront donc certainement

courbes

-~

adiabatigues. Pour les temp8ratures infériecures 3 10 K, les tempéra-

tures Ta atteignent seulement quelques us et ne limitent plus le

temps de réponse global.

Dans notre expZrience, un temps de relaxation du méme ordre
de grandeur gque le temps de montée du champ t1 se tradult par ure
courbe d'aimantation en forme de boucle, de facon analogue a un dépha-
sage entre les signaux M et H. Fous avons observé un tel phénomdne &

4,2 X sur GAALO, en poudre et sur un monocristal de Cd_Ca 0 {(tagac)

3 37Uh52
(figure 37). Ces deux composés sont paramagnétigues et il est probable
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qu'il s'agisse d4'un temps de relaxation spin~réseau comme dans le cas
da Cqug(SOh)2.6H20 étudié par de Vries et ccll. [58]. Cependant,'l'inw
terprétation de nos courbes n'est pas aisfe car ces temps de relaxation
dépendent fortement de la tempdrature et du champ magnétique gqui varient
pendant l'expfrience. Dans tcutes nos megures sur les ferpites grenats
les courbes d'aimantation sont parfaitement réversibles dans la région
du champ maximum ; le dernier point de la courbe est toujours un point
de rebroussement sans aucun arrondi visible, et cela quel que soit le
champ maximum. Wous pouvens donc en conclure gu'il n'y s pas de temps
de relaxation voisin de 5C us (bobine en hélice) ou de 1,5 ms (bobine
en Til).

Peu d'études expérimentales ont montrd directement 1'influence
de 1'effet magnétocalorique sur les diagrammes de phase observés en
champ puls&. A notre connsissance, la seule Ztude approfondie est celle
de Blazey et coll. [59]. Ces auteurs ont déterminég d'une part, les

diagrammes isothermes du composé antiferromagnétique GAA10, et, d'autre

part les diaggrammes - -pulsés correspondants. Ils ont observé3des Zcarts
de température sur ls position des lignes de transition de phase allant
jusqu'a C,5 K prés de la température de Féel (3,9 K). Ils ont pu inter-
préter ces &carts par un effet magnétocalorigue calculé d'aprés leur

modé&le de champ moléculaire.

Pour notre part, nous avons effectué des mesures directes
d'effet magnétocalorique sur le ferrite grenat d'ytterbium, Elles nous
ont permis de construire le diagramme adisbatique et de vérifier que
c'est bien ce dernier qui est observé en champ pulsé. Ces mesures sont
d8taillées awu chapitre V de ce mémoire(figure109,§3.2).Ce résultat nous
montre que c'est la résistance thermigue de contact entre 1'échantillon
et son support qui limite en fin de compte la cinétique des échanges
thermiques avec le milieu extérieur. Nous vérifierons également au
cours de 1l'@tude des autres grenats que l'effet magnétocalerique est
suffisamment faible & haute température, soit pour &tre négligeable
(Btude de GATG au chapitre TIII), soit pour faire 1'objet &'une corresc-—
tion {(chapitre IV).
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3-3 ~ Phé&nomsnes d'hystérésis

Au cours de 1'&tude qui va suivre, nous aurons l'occasion
d'observer plusieurs transitions de phase qui présentent tous les ca-
ractéres des transitions duw ter ordre. Flles sont accompagnées, lors
des mesures en champ puléé, d'un'hystérésis important. La différence
entre les champs de transition observés en champ croissant et en champ
décroissant atteint dans certains cas 15 kOe. Une telle augmentation
de 1'hystérdse en champ pulsé par rapport 3 celle observde en champ
continu a dé&jad &té remarquée par Jaccbs [60] dans l'&tude de 1ls tran-
sition métamagnétigue de FeClE. Ce phénoméne gemblait nouveau. En
effet, la théorie de NEel des transitions métamagnétiques et de "spin-
flopping”des antiferromagnétiques prévoit bien 1'existence d'états
métastables entre deux champs critigues supBrieurs et inférieurs de
part et d'autre du champ de transition Ht' Mais Néezl [61] faisait re-
marquer que de tels états ne serasient sans doute pas observés pour la
raison suivante : un certain nombre de défauts d'homogfZnéité jouent
le r8le de centres de nucléation et la transition se produit dé&s gque

ie champ atteint la valeur Ht’ par croissance de la nouvelle phase et

déplacement de la paroil de séparation.

L'étude plus approfondie de Callen et coll. [62], 4 l'aide
de fonctions de Green, montre qu'un traitement plus exact ne change
pas la nature du probléme ; elle confirme que les champs critiques
supérieurs et inférieurs sont les champs d'instabilité pour les modes
uniformes des ondes de spin, c'est-8-dire les champs pour lesguels la
fréquence de résconance. de ces modes devient nulle. Quel gque se¢it le
modé&le utilisé, nous sommes done en présence du schéma eclassique des

transitions du ler ordre (figure 38),

L'état d'équilibre de chague phase est défini par up minimum
local de 1l'énergie libre F par rapport & certains paramdtres., Dans les
transitions de réorientation de spin qui nous préoccupent, ces paramd-
tres seront les angles qui permettent de d&crire la structure magnéti-

gue. Au ne température T » les Energies libres & 1'équilibre F, et LN

des deux phases sont Egales pour un champ Ht' Les phases A et g sont

respectivement stables Jusgu'd des champs Ha et Hb pour lesquels 1l'un
des minima locaux disparaft en méme temps que la barridre de potentiel
gqui les sépare. Lorsqgu'un champ magnétigue supérieur 3 Ha ou inférieur

~

& B , est appliqué le systéme évolue spontanément quel gue soit son
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£tat initial vers le seul &tat stable possible, l'intervalle de temps
nécessaire tant trds court. Au contraire, si le champ appliqué se

trouve dans l1l'intervalle Ha—H 1'état initial &tant stable, 1l peut

s
persister un certain temps avznt que la nucl&ation et la croissance
de 1l'autre phase ne scient importantes. I1 faut donc s'attendre avec
des champs appliqués rapidement variables & un effet de trainage qui
se traduit par 1l'observation d'un hystérésis dont 1'amplitude augmente

avec la vitesse du champ.

La compréhension de ces phénoménes est grandement fscilitfe
si 1'on remarque gue le retournement de l'aimantation d'un ferromagné&-
tigue n'est gu'un cas particulier de transition de réorientation du
ier ordre. La ligne de coexistence des deux phases correspondant aux
deux orientations possibles de l'aimantation spontanée est zlors con-
fondue avec l'axe des températures et le champ H, est nul (figure SBb).

H et H
a

t
sont les champs coercitifs calculés pour un &chantillon mono-

domainebparfait. D'autre part, une &tude détailléde de Mitsek [63]
montre que les probldmas de nuclfation sont €galement trés semblables
dans les antiferromagnétigues et dans les ferromagnftigues. Elle con-
firme en particulier gue les parcis & 180° entre domaines sont des
centres naturels de nucléation pour la phase oblique (spin flop) comme

l'avait suggéré Héel.

Neous pouvons donc penser gue des phénoménes semblables exis-—
tent dans les transitions de phase des ferrimsgnétiques ; c'est sans
doute pour cela que nous n'avons pas observd d'hystérésis dans 1'Atude

de ces trensitions en champs statigques (¢l chapitre V).

En ce qui ccncerne les mesures en champs pulsés, nous avons
observé une augmentation de 1'hystérdse avec la vitesse d'application
du champ. Une &tude guantitative de cette dépendance n'a pu &tre faite
car les variations sont en général trds faibles et 1la préecision sur les
différences sont insuffisantes. Les domaines de température oll la dépen-
dance est la plus marguée sont ceux ol le champ de transition varie for-
tement avec la température. Les variations dues 3 un 1éger mangue de
reproductibilité de la température, sont alors du méme ordre de grandeur

gue celles qu'il faut étudier.

Ncus montrerons cependant au chapitre IV que, dans le cas du

ferrite grenat d'holmium, le champ d'inversion de la structure coliné-—
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aire cbservé en champs pulsés est trés proche du champ d'insgtabilité
calculé. Ce n'est pas le cas du ferrite grenat de gadolinium dont l'ani-
sotropie est d'un ordre de grandeur plus faible. Il semble done gue la
limite de stabilité ne soit approchés gue =i l'anisotropie est suffisam-

ment grande,

Ceci semble également confirmé par l'étude quantitative que
nous avons effectufe sur des composés ferromagnétiques & forte anisctro-
rlie comme Dy3Al2 et DyNiCo. Pour ceux-ci, les constantes de temps du phé-
noméne sont assesz grandes pour €tre observées en champs gquasi-statiques.
Ceci nous & permis, en reliant les mesures en champs pulsés et les mesu-
res en champs continusg, de couvrir une grande gamme de vitesse [6#]. Nous
voyous sur la figure 39 que ces mesures s'interprdtent bien par une loi

empirique de la forme

H
aM _ _ _ o
ag - Aoexp (- ) . (47)

ol E, est une constante. La comparaison avec les résultats de Egami [65]
sur le dysprosium métalligue montre que la constante Ho est reliée sux
constantes d'anisotropie et, qu'a partir d'une certaine vitesse d'appli-~
cation du champ, le champ seuil reste constant et caractérise un champ
de propagation intrinsdque aux parois entre demaines. La loi (k7) cor-
respond donc & une cindtique de nucléation. Barbara [66] a montré gque ce
champ de propagation intrinsdque atteint une valeur comparable au champ
d'anisotropie lorsque la paroi ne s'€tend que sur une seule distance
interatomique. Pour les ferromagnétiques, il est done peu vraisemblable
qu'on puisse atteindre la limite de stabilité. D'autre part, 4 des tem-
pératures de quelgues degrés K, l'activation thermique devenant ineffi-
cacve, la nucléation doit se faire Bar effet tunnel guantigue [67, 68] .
Il serait donec intéressant de chercher dans quelles conditions la loi
(47} est applicable au lieuw d'une lei de trainage classique comme celle
observée par Schlachetzki [69], et 51 elle reste valable & toute tempé-

rature,









DEUXIEME PARTIE

LES TRANSITIONS DE PHASE INDUITES PAR UN CHAMP MAGNETIQUE INTENSE

DANS LES GRENATS FERRIMAGNETIQUES DE TERRES RARES







- AVANT-PROPOS

Une partie de ce travail, concernant les grenats ferrima—
gnétiques de terres rares, a &té faite en collaboration Eétroite avec
Gérard Hug qui & soutenu sa thése le 23 mars 1972 en faisant 2tat des

résultats expérimentaux d&j3i acquis.

Nous reprenons un grand nombre d'entre eux en leur donnantg
une interprétation différente i la lumidre des nouveaux résultats

qui ont &t& obtenus depuis.

L'essentiel du chapitre IIT & fait 1'objet d'une publication
au Journal de Physigque [TO]. Notre scuci en 1'incorporant i notre
manuscrit & surtout Et€ d'en rendre l'expos? plus complet et de
donner une certaine unité & notre mémoire lés résultats de la

th€orie isotrope &tant souvent utilisés dans les chapitres sulvants.







GENERALITES

Les ferrimagnétiques forment la catégorie des substances
magnétiques dont les propriétés ont 48 expliquées les derniéres
puisque ce n'est qu'en 1948 que Néel [T1] en fit une théorie. Huit ans
plus tard, Tyablikov [72] montre que 1l'alignement complet des moments
dans un champ intense doit se produire par rotation progressive de
ceux-cl enlbre deux champs limites avee une susceptibilité constante.
Cette idée est reprise par Schldmann [73,7h] en 1958, puis par certains
auteurs russes. BEn particulier Gusev et Pakomocv [75-77] s'intéressent
aux configurations stables d'un systéme 8 +trois sous-réseaux. Perthel
[78-80] et Munschy [81,82] traitent le cas de deux sous-réseaux en

présence d'une anisotropie cubique et uniaxe.

Toubtes ces &tudes théoriques sont faites dans le voisinage
immédiat du zéro absolu et le mérite revient a4 Clark et Callen, en
1968, d'avoir calculé en fonction de la tempdrature et du champ le
diagramme de phase d'un ferrimagnétique isotrope & deux sous-réseaux
[83]. Ils ont appert® les premiéres preuves exp&rimentales de l'exis-
tence d'une structure non ceolinéalre induite par le champ, De telles
structures vésultent d'un compromis entre l'énergie d'échange,
l'énergie Zeeman et l'anisotropie magn&tocristalline. Leur &tude per-
met de préciser ces différentes interactions. Cependant, melgré les
travaux ulté&risurs de Clark et de ses collaborateurs d'une part [8#8@ s
de Belov et de son groupe d'autre part [89—91], les expériences en ce
domaine sont encore peu ncmbreusges et leur confrontation avec des mo=

ddles simplies est restée trés gualitative.

C'est pourquoi, nous avons enbrepris d'approfondir. expéri-
mentalement et théoriguement 1'étude des diagrammes de phase des
ferrites grenats de terres rares. Ceux—ci ont un certain nombre

d'avantages
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. , . . . . +
e L'occupation des trois sites cristallographigues par les ions Fe3

et terres rares est bien dé&finie.

o Les propriftés magnétiques connues s'expliguent bien en admettant
l'existence d'un couplage d'échange faible entre les ions terres

; + . +

rares et les 1ons Fe3 y alcrs que le couplage entre les ions Fe3

des deux sites est fort.
o Les interactions entre terres rares sont négligeadbles.

: . + i . .
o Le moment orbital des icns Fe3 gtant nul, toute l'anisotropie

magnétocristalline pourra &tre attribude aux seuls ions Lerres rares.

o De plus, la plupart de ces ferrites possddent une température de
compensation (ou d'inversion) pour laguelle 1'aimantation spontanée
s'annule. Ceci implique l'existence de structures non colindaires

dans des champs faibles.

Dans le chapitre III, nous développons le thdorie des ferri-
magnétiques isotropes dans le cadre d'une approximation de champ
moléculaire. Les propriétés des différentes configurations et la
construction du diagramme de phase sont étdﬂies pour les systémes 4§
trois sous-réseaux magnétiques. La mesure en champ pulsé des champs
de transition du ferrite grenat de gadolinium fournit une vérification

gquantitative de ce modéle,

Dans le chapitre suivant, nous tenons compte de 1'anisotro-
pie magné€tocristalline qui, dans les grenats ferrimagnétiques de
terres rares, provient en grande partie de 1'anisotropie des inter-
actions d'échange fer-terres rares. Le cas général ne peut plus Etre
traité analytiquement comme le cas isotrope précéddent et les proprié-
tés des configuraticns obliques ne sont accessibles que par un calcul
numérique. Cependant, l'allure du diagramme de phase peut &tre déduit
de 1l'2tude des limites de stabilité des configurations colinédaires
lorsgu'un champ magnétique est appliqué selon une direction de haute
symétrie du cristal. Pour cela, nous utiliserons la nobtion de champ
d'anisotropie gui traduit de fag¢on commode le comportement du systéme
vig-d-vis des faibles &carts 3 la direction d'équilibre considérée.
Comme 1l est prévisible, l'influence de l'anisotropie se manifeste
surtout au voisinage de la tempdrature de compensation du fait de 1la

faible valeur du moment spontand. Les champs de transition, mesurés
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sur des monocecristaux de grenats d'erbium et d'holmium, pour différentes
orientations du champ appliqué, sont interprétés dans le cadre de ces

approximations.

Le dernier chapitre est consacré a 1l'étude déteillée du
grenat d'ytterbium. En effet, dans ce composé la situation se présente

de fagon tr&s favorable tant sur le plan expérimental que théorigue

. +
e« Le doublet fondamental des 1o0on8 Yb3

est bien séparé des niveaux
supérieurs [92,93]. '

o L'anisotropie de son énergie Zeeman, due au champ cristaliin, et

celle des interasctions d'échange sont relativement bien connues

[o4,95].

. La température de compensation est trés basse (8 K) et l'ensemble

du diagramme de phase doit &tre situé en-dessous de 2¢ X.

o« A ces températures, les sous-réseaux d'ions fer sont saturés, ce

gui simplifie notablement les calculs.

. La forte anisotropie d4'échange provoegue l'apparition sous champ de

plusieurs structures non colinéaires.

Pour caractériser les transiticns entre leg différentes configurations,
des expériences en champs pulsés sont complétées par des Ztudes d'al-
mantation, de chaleurs spéeifiques et d'effet magrnétocalorigue en
champs gquasi-statiquesg. Ces résultats sont comparés au modé&le micro-
scopique de champ effectif proposé par Wolf [96] ol sont inclus les
effets de 1l'anisotropie du champ cristallin et des interactions
d'échange. Nous discutons de la possibilité, pour ce modé&le, d'expli~-
quer avee précision l'ensemble des expériences Taites sur le grenat

d'ytterbiun.













CHAPITRE III

DIAGRAMME DE PHASE D'UN FERRIMAGNETIQUE ISOTROPE :

APPLICATION AU GRENAT DE GADOLINIUM

i - LES FERRIMAGHNETIQUES ISOTROPES A L'APPROXIMATION DU CHAMP

MOLECULAIRE., METEODE DES COEFFICIENTS GENERALIBZES

Considérons une substance ol les interactions des lons ma-
gnétiques sont décrites par un hamiltonien de spin fictif qui comprend
un terme d'échange isotrope de type Heisenberg-Dirac et un terme
Zeeman

1 ES -+ > -
= - = J . - . v, 1
gﬁ 2 L g;a ab “a 0b ! g £a E T (1)

ga et g, sont respectivement le spin et le facteur de d&compesition
spectroscopique de 1'ion du site a ; H' est le champ magnétique interne

et up le magnéton de Bohr.

. . . > -
Dang 1'approximation du champ meléculaire Oy, et oy, sont
> > .
remplacés par leurs valeurs moyennes <0, et <Gy> et les différents
sous-réseaux sont définis par invariance de translatien

-+ -+ )
<g,> = <oy Y a € sous-réseau {i}.

. + .
Tout se passe comme s1 le moment My = 85 Uy 3a de chagque site a du

sous-réseau {i} &tait soumis au champ effectif

T, = #' + E: J <G, > (2)
1 ab b
b#a




dont les fluctuations sont négligées ot qui fixe la direction de

quantification sur ce site.

Si Ni est le nombre de sites du sous-réseau {i} son aimanta-

R =
tlion macroscoplgue Mi est

M, = §. 0, = N <. {3)
i 5 Ny Hp TN gy wp <oy 3
l'aimantation totale Ztant M o= 5 ﬁi' Nous devons supposer l'&chantil-

lon sphérigue pour ne pas introduire d'anisotropié de forme ; 1l'€nergile
1 2

de champ démagnétisant est alors simplement : Ed =2 D M et la cons-
tante de champ démagné&tisant D est un scalaire positif, L'Bnergie
magnétique totale se met sous la forme [72,75] :

E=—';—Z nt. %, .M. - 5 A, + L p M? ()

1
S ij i - o1 2
i35 J J
oli les coefficients de champ moléculaire ni. et les constantes

d'?change J_p sont relids par [76,77]

nt, 1 5 2 2. 7

YON.N. g.& ac{i} bgfj}
8,
(5)

ab

. .
2 E:. Jab

N, g-gj UB bl il

#a

l

Nous supposerons que ces relationg sont valables 3 toute
température et nous admettrons que la relation entre la moyenne sta-

. e .
tistigue du moment LN et le champ effectif ﬁi a la forme

> - ﬁ
}.l_i = B H_.._ui : i (6)
- i kT
My
La fonetion B, est monotone ; elle s'identifie avec une fonction de

Briliouin si 1'état fondamental des ions du type I est un multiplet
non perturb&. Pour raisonner sur desg valeurs macroscopiques il faut

introduire les fonctions thermodynamiques standards.

En premier lieu, l'entropie du systiéme magnétique est une
fonction additive par rapport aux différents socus-réseaux. Pour chea-

cun d'eux, elle ne dépend que du degrd d'ordre qui est représenté par



M.
le rapport Ml du module de l'aimantation Mi = Ni.ui 8 l'aimantation
io :
i saturation absolue Mio = Ni.ui. Elle a pour expression [9?]
Mj
M.
io iy
§=-1 W, k B. (x) dx (7)
1 i i
0

ol k est la constante de Bolbtzmann et 321 la fonetion inverse de la
fonetion B;. On vérifie aisément & partir de cette expression de
l'entropie gue, pour un champ appliqué B et une température T, les
aimantations ﬁi sont celles qui rendent minimale 1l'énergie libre

G =E - TS. En effet, 1l'annulation des variationg de G donne les

Equations d'équilibre

H. A % =0 (8)
1 1
Mi vy & -

— —— 1
TR O S (61)
10

Les wvecteurs unitaires Ki Ztant définis par.
M., = M, . u. _ {9)

~

Ces relations (8) et (8') sont &quivalentes & (2) et (6) car les

champs effectifs sont identigues & ceux qui sont dé&finis plus haut

.
Ho= -2 2% (g - D) W
(10)
H. = ﬁ' + £ on!, M,
1 3 1] J

Remarquons gue, pour tenir compte du champ démagnétisant, nous pou-
vons utiliser de nouveaux coefficients de champ moléculaire nij = nij
- D de fagon i garder aux expressions (10) la m&me forme en champ

externe qu'en champ interne.

La symétrie de la matrice des coefficients nij condult
directement, 4 partir des expressions (8), (9) et (10), & la relation
EAM=o0. Elle traduit la proprifté de l'aimantation totale M d'wun
systéme magnétique isotrope d'tre toujours colinéaire au champ

. P
applique H.
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L'inverse de la susceptibilité est donc un scalaire positif X (H,T)

défini par

T o= Al (11)

- . . by . N . &+
De m€me les aimantations Mi sont colinéaires aux champs effectifs Hi

et les relations (8) sont &quivalentes aux Equations

. = . M. : {12)

ol i1es scalaires Ay (H,T) jouent le r8le de multiplicateurs de

Lagrange.

Définissons des coefficients de champ moléculaire généralisés

Ass o= on.. o+ A (13)

Les &quations de champ moléculaire s'éerivent alors :

. >
7 (Aij -y aij) Mj = 0 . (1h).
dJd
Vi My oAy My
= —_— = T
M, MioBi ( T ) (1hr)

> - L . .
Le champ U n'y apparalt plus explicitement, mais seulement par 1'in-

termédiaire du paramdtre A. Le probldme de ls recherche des confligura-

S C o > -
tions d'équilibre des Mi est donc formellement le méme avec ou sans

champ magn€tigue appliqué.

Nous pouvons discuter les solutions du probléme en utilisant
la nature vectorielle des &€guations (14). Les relations gul permettent
de calculer les Ai sont obtenues en &crivant les conditions de compa-—
tibilité entre les coefficients Aij = Aij - Ai aij pour gue le systéme
des éguations vectorielles (1L4) soit vérifig.

Soit n le nombre de sous-réseaux. La matrice A des coeffi-
cients Aij définit une application lindaire f de R" dans R™. Les vec—

= - . -
teurs Mi peuvent &tre considérés canoniquemeni comme des vecteurs de
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R" appartenant au sous—-espace R3. Soient d, le rang du systéme des
vecteurs ﬁi’ clegst-d~dire la dimension du sous-espace engendré A, et

r le rang de la matrice A gui est par définition le rang de l'appli-
cation f. Les éguations (14) expriment gque A est contenu dans le noyau
f_1{0} de f. Ls dimension du noyau &tant Zgale & n-r, on en déduit les

deux infégalités

¢ <3  (AcR?) (15)

d £ n-r (Acf_1{0}) : (151")
81 r = n on retrouve le fait que les équations (1L4) n'admettent que la
solution triviale pour les ﬁi : d = 0, Lorsque le systdme des vecteurs
ﬁi ezt colingaire (d = 1), coplanaire {d = 2) ou quelcongus (4 = 3),

le rang r est au plus @gal & n-d et les relations cherchées entre les
Aij sont obtenues en &crivant que tous les déterminants mineurs
d'ordre n-d+1 de la matrice A sont nuls. Ceci n'est pas toujours
possible. Dans le cas général, lorsque tous les ny . gsont différents,’
l'ordre minimum des mineurs non nule de la matrice A, et par suite le
raﬁg r de celle-ci, n'est pas gquelcongue. La condition (15) sur le
rang des systémes de vecteurs ﬁi est alors restrictive si n ~ r £ 3

~

et impose 4 ces derniers d'€tre coplanaires,

De fagon plus précise, pour les premidres valeurs de n,

nous avons les situations suivantes

1 - Configuration colinéaire (d = 1)
e N = 2 s, T = i
e n = 3 y T = 2 .
solutions ftoujours posgibles
e n =4 , r =23
[ R B
2 - Configuraticn non colinéaire mais coplanaire (d = 2)
e 0 =2 , r=20 n'existe que sous chanp
e I =3 , r =1 golutions possibles sans

restriction sur les nij
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+3 - Configuration ni colinfaire, ni ccplanaire (d = 3)
n = r =0 . .
* 30 ces sclutions n'existent gqu'avec
n o= L r = 1 ; .
. i certalnes conditions sur les nij'
o e ,

Par exemple, dans le premier cas, il Taut que n et dans

12 T By3 T Dog

t = = !
le second nio ny, d gne part et n23 N,y n3h d'autre part

n
13

[96]. Ces relations ne sont physiquement vraisemblables que si les

ions sont de méme nature. Elles correspondent 3 des cas particuliers

de décomposition en plusieurs sous-réseaux.

Nous nous int&ressons uniquement aux situations & deux et
trocils sous-réseaux avec des ions de types différents et .des inter-
actions distinctes entre chacun d'eux. La discussion précédente montre

que les configurations sont alors soit coplanaires, scit colinZaires

et nous verrons dans les paragraphes suivants que leur résolution

compléte est possible. Nous examinerons donc d'abord le cas des ferri-
magnétiques isotropes & deux sous-réseaux puis nous appliquerons cette
méthode des coefficients généralisés aux systimes 3 trois sous-réseaux.
Nous montrercons gue ce dernier cas constitue une bonne approximation

de la structure des grenats ferrimagndtigues 4 haute température.

2 - DIAGRAMME DE PHASE D'UN FERRTIMAGNETIQUE ISOTRCPE A DEUX.

SOUS~RESEAUX

Les équations {14) et (14') s'écrivent explicitement pour

deux sous-résesaux

> >
(ngp s A=) M+ (n,, +2) M, =0
(16)
> >
(n12 + A) M1 + (n22 + A - AE) M, = 0
u A M
_ 1 M
M= My By )
(161)
M, = M, B (u2 ‘2 Mg)
2 20 Tp kT
en se souvenant gue : B = A(ﬁ1 + ﬁe).



- 85 -

2-1 - La configuration obligque

Pour que la configuration des moments ﬁ1 et ﬁg ne solt pas

colinéaire, avec cependant des modules M1 et M. strictement positifs,

2
i1l faut que l'on ait

A= - n12 E
A1 = n,yTng, > 0 . (17)
Ap T DppThyp 0

Les conséquences immédiates pour une telle configuration sont

a - Le coeffiqient DL, doit &tre négatif et tel que la configuration
stable en champ nul solt du type ferrimagnétigue. L'existence
d'une structure oblique ne peut donc résultér que d'un compromis
entre l'action du champ magnBtique appligué qui tend 34 aligner
tous les moments paralldlement & lui-méme et des interactions
d'écnange qui imposent une disposition antiparall@le en son
absence.

b - La susceptibilité % est une constante indépendante du champ et

de la température dans la mesure ou le coefficient LN l'est aussi.

c - A la méme_approximation les mocdules M1 et M, des aimantations sont

2 .
indépendants du champ H et ne dépendent gque de la température. I1
en est de méme pour l'entropie et les intensités des champs effec-

tifs agissant sur chague scus-réseau.

2-2 -~ S8tabilité de la phase obligue

Pour examiner la stabilit& d'une telle structure non coli-
néaire, il suffit de considérer les déplacements de ﬁ1 et ﬁe dans le
plan gqui leg contient ainsi que ﬁ, en remarquant que la condition gqui
leur impose de rester dans ce plan assure la stabilité pour les dépla-
cements hors du plan. Orientons celui-ci par le choix d'un vecteur

. R -+ - >
unitaire normal n et repérons les vecteurs M, et M2 par leurs coordon-

1

nées polaires (M1, @1) et (ME’ @2) ; les angles sont comptés § partir
> .. . . . L “

de E pris comme axe crigine {figure 40). Les Zqguations d'équilibre &

une température donnée sont
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Figure 40 : Configuration coplanaire obligue

| T)

Figure L1 : Relation veetorielle dsns la zone obligue
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K _ > > = o> _
50, o [(n12 ot A M1] =0
{18)
pEH _ - > = _
26, ~ ° [(n12M1 * H) A Me} =0
d'ol
EEE = ﬁ + ﬁ) M. o= Mg > 0
2 % Mot M IR Y-
86"
(19}
gig = M, + H) M, = - M2 > 0
2 = ‘Bt - Bl -5
50
2
o
3 R > >
20,06, oMy My (20)
Le-déterminant de stabilité s'derit done simplement :
, _
2 2 2
_3°E  3°E _ 2 R 2 2.2 _ 2 ~
A =3 5 - (35 3e) = mioMMp [1 cos™ (0, @1)] (21)
501 30, 1 o :

Il est boujours positif ou nul et, comple tenu de (19), la structure
obligue est toujours stable lecrsgue e, - 0, est strictement différent
de 0 ou 1.

2-3 - Limites de la phase obligue

Dans cette phase, nous venons de voir que, d'aprés (16'),

les modules des aimantations M., et M, ne dépendent que de la tempéra-

1
ture. Plus précisfment : chague sous-réseau se comporte comme un ferro—
magnétigque en champ nul auguel on peut assocler une tempZrature

critique

T = —= . M, , 1= 1,2 {r2)

et une aimantation spontange Mi telle gue

3, T, oMy
i

TR {23)

ioc

My o= M;, By (Si+1 © T

La structure non colinfaire ne peut donec exister gue si la température

T est inférieure 3 la plus peiite des températures critigques T,

i




. N L
Pour une température donnée, le champ appliqué H doit &tre
i 5 . . ,
_— = M, + M, entrafne l'existence d'un angle
> —%12
entre M, et

1
5 T 94 1 My, différent de 0 ou T (figure 41). Il faut
nécessairement

tel que la relation

e]

- 1 g cos(e2 - 91) g + 1 (2h)

avec la condition €quivalente pour les champs limites

Ny (M, - ng $ H g omn (M4, ' {25)

Les angles se cazlculent immédiatement par les relatlons des triangles;

par exemple

R VT .
N, 1 2
cos(@2 - @1) = YT - . (26)
172
2-4 - Construction du diagramme

Cherchons d‘abord le lieu des points (H T) cii L'une des
deux aimantations est nulle, M2 bar exemple. Dans ce cas M1 est coli-
néaire 3 H, mais M1 varie encore c¢cmme dans la phase oblique, car

{16) et (16') se résument i

383 Tc1 M?
M, = M B, ( . . )
1 10 71 VS H T M,
H = -n M, (=7)
T < T g
€o €1
S1+1 My
avec T01 = 38, T (ngy 2450M 45
S, +1 (28)
T - -2 {n - M
ey, 35, & 22 T Myp/Mape

Considérons dans le plan (H,T) la ligne Mf, définie par (27) et son

L I
homologue M, définie par

2
T
T R
2 20 72 82+1 T " M20
(271}
H= -n,6 M
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Elles représentent, au facteur "N, pré&s, les variations de M1 et M,

dans la phase obligue. Les limites de cette phase, définies par
les égalités dans (25), s'en déduisent par la construction graphigue

simple représentée sur la figure L2,

En choisissant les indices 1 et 2 tels que TC > Tc , deux
1 2

cas sont possibles suivant que M, > M (figure L42a} ou le contraire

20
(figure L42b). Ls distinction essentielle est, pour le deuxidme cas,

l'existence d'un point de compensation Tc et la possibilité d'ohserver
la phase obligue dans des champs tré&s faibles. Dans le premier cas, le

champ critique le plus bas est peu différent de (M M__ ). Pour le

TP 0 20
ferrite grenat d'yttrium ar exemple, le coefficlent n est de
g ¥ » P b

12
1'ordre de —0,5.106 Oe/uB, M 15 uB et M20 = 10 by ce qui donne un

i0
champ critigue supérieur 3 2,5.106 Qe

Remarquons gue la limite de la phase obligue, a une tangente

verticale, pour T = Tc , au peint d'intersection C avec la ligne MT.
2
La. . Tforme du diagramme y eat parabolique pulgqu'au voisginage de TC
2
M, varie comme |T-T 1/2.
2 c
2
Cherchons & placer la température d'ordre Ty par rapport )
. et T . Pour cela, considérons les développements haute tempéra-
o .
tu}e
©
, = = + . .
Mo (5 D) (29)

;

Soit encore, en champ nul

L s — 8. . ) M= 0 0
Fngg - 8y 5o M (30)

ol Ci est la constante de Curie du scus—réseau 1.

Pour Qu'il existe une solution ol les Mj ne soient pas tous nuls, il
faut gue le déterminant des coefficients =oit nul. La tempé&rature

d'ordre est la plus grande des racines de 1'éguatiocn

-
11 C1

P

n n "‘l
12 22 T T,
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~nyg Myg

-ny2 Mog

a) diagramme sans point de compensation

mp=mgqg=ni

—M2Mag

-n2M1g

Y

e Te, v Tey T

AN

D) diagremme avec point de compensation

Figure 42 : Diagrammes de phase d'un ferrimagnétique & 2 sous-réseaux



c¢) courbe d'aimantation typigque

Figure 43 : Diagramme de phase d'un antiferromagnétbique isotrope




Or les gquations (28) s'@crivent également

Tc1 = Colngy - myy)
Te, = Colngy = myy)
2
On vérifie aisément que, si T > T , alors a(T_ ) > 0 et a(T_ )} < 0,
c ¢ c c
e 2 1 2
done : T est comprise entre 7T et T .
N c c
2 1
Remargue : 51 les deux sous—-réseaux sont équivalehts, alors les
courbes M1 et M2 sont identiques, les points C, TN’ TC et
) 1
Tc sont confondus ; le diagramme est celui d'un antiferro-
2 .
magnétigque isotrope (figure Lk3).
2~5 - Phases colinéaires et nature des transitiocns

Lorsque la structure est colinfaire, les valeurs algébriques
des aimantations ﬁ} et ﬁé comptées selon la direction du champ appli-
. =t . ~ -~ + ) ‘
qué H, sont solution du gsystéme d'équations

. |
—_ " _i — p—
My o= My By [kT (B4 ny My + ny 2)]

- r
-— _ _2 p— —
Mo = Myg Bp [kT (H + nq My nezMe)]

Une discussion analytigue directe des solutions de ce systéme non
linfaire n'est pas possible. Cependant, il est facile de voir que les
seules solutions ol l'aimantation totale est dans le sens du champ

appliqué correspondent aux configurations F, A+ et A- du tableau 3.

La prase oblique et les lignes & aimantation nulle du dia-
gramme permettent de d&terminer les domaines (H,T) de chague configu-—
ration colinéaire stable. En effet, lorsgu'on fait varier H ou T de
fagon 8 se .déplacer de l'intérieur de la zone cbligue vers sa limite
d'existence, les angles @1 et 02 tendent vers O ou I et les cosinus
tendent wvers +1 ou ~1 simultanment. La configuration devient coli-
néaire et constitue une sclution des équations (32). A la limite, ia
stabilité de la phase colinéaire est la méme que celle de 1la phase

oblique : elles sont toutes les deux instables. La limite de la phase

obligue est donc une ligne de points de transition du second ordre au

"Bens de la thforie de Landau. Les transitions s'effectuent avec un




TABLUEATU 3

Configurations colinfaires & 2 sous-réseaux

signes de

configuration _ L 1 2
M? M2 M1>M2 M1<M2

F + + + +

A" + - + -

A - + - +

w - - - -

changement de symétrie par passage de la structure la plus générale
(possédant la symétrie la plus basse : coplanaire) & une structure
colindaire de symétrie plus &levée (ccaxiale). L'un deg angles de la
structure obligue joue le r8le de paramétre d'ocrdre. I1 faut donc

stattendre & des fluectuations importantes de ces angles au voisinage

immédiat du point de transition.

La limite de la zone oblique se dé&compose en deux arcs de
courbe, (F) et (A), gqui correspondent aux configurstions F et AT ou
A~; selon les signes correspondants de cos @1 et cos @2. Lorsgu'il
existe un point de compensation T.s celui-ci dédouble 1l'arc (A) en
(A+) et (A ), les configurations des moments &tant inverses l'une de

1'gutre (TC est souvent appelée la température d'inversion [99]).

Le point € est un point critique particulier. En effet,
comme en tous les points de la ligne M? 1'un des sous-réseaux est

totalement désaimanté (M, = 0) pulsgque le champ effectif est nul par

2
compensation exacte du champ moléculsire et du champ extérieur. Les

moments de ce sous—-réseau auront non seulement des fluetuwations en

direction mals aussi desg fluctuaticns importantes en grandeur.
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2~6 - Influence des coefficients sur le diagramme

La position des lignes du diagramme dépend directement des
coefficients d'interaction propres 3 chaque sous-réseau. La suscepti-

bilité dans la phase obligue est une mesure directe de n La déter-

mination expérimentale de l'abscisse TCE du point C fourgft une valeur
de L,y et la valeur TN donne finalement le coefficient n, - A la tem-
pérature TCT’ la susceptibilité paramagnétique a 1a mEme wvaleur "0,
que dans la phase obligue. Rappelons gu'a 2 sous-réseaux, la structure
en champ nul est nécessairement colindaire. Comme  pour les ferroma-—
gnétiques, d&s qu'un champ est appliqué, il n'y a pas de distinction
fondamentale entre la phase haute température dite paramagnétique et
la phase ferrimagnétique colindaire. I1 faut noter cependant que, pour
des températures compriges entre TN et Tc1’ 1'application d&¢'un champ
provoque la polarisation de l'un des scus-réseaux en sens inverse. Ce
phénoméne n'a pas encore &té mis en évidence expérimentelement. Il ne
peut pas &tre déceld par des mesures d'aimantation ou de susceptibi-
1ité qui ne présentent aucune pafticularité au passage de la ligne
M2~= 0.

Dans tout ce gui préceéde, la seule restriction sur les coef-
ficients nij est qu{ils ne dépendent pas explicitement des aimanta-
tions, ni ‘en module ni en direction. Rien n'interdit de fenir compte
d'une variation de ces coefficients avec 1a températﬁre ou méme avec

le chanp.

3 - DIAGRAMME DE PHASE D'UN FERRIMAGNETIQUE ISOTROPE A TROIS

SOUB-RESEAUX

3~1.- Cas général : la configuration oblique

Les &quations de champ moléculaire s'@crivent &4 1'aide des

coefficlents généralisés Aij = nij + X
> > >

hpg = MM+ Ay, My g My = 0
= s >

Ao Moo+ (A22 =AM, + Aoy Mg = 0 (33)
Ao Moo+ A M. (A.. - A )M =0
31 23 72 33 373 B
B, A, M

i=1, 2, 3. (33")



Rappelons gue * est défini par

> R4 > - >
H=xM = x(¥M, + M, + M

1 5 3) (3k)

et que le coefficient de champ démagnétisant est inclus dans les Aij'
Les conditions de compatibilité pour l'existence d'umne

structure non colinfaire sont obtenues en annulant tous les détermi-

nants d'ordre 2 de la matrice des coefficients du systdme (33). Elles

se ramdnent &

_ *31 M2

A, = A -

1 11 123

(35)
et permutations cireulaires sur 1, 2, 3.
Le syst3me (33) se réduit alors & 1l'unigue &quation

" T 3
: t 3 sy =0 - (26)
23 31 12

A n'est plus une constante connue 3 deux gous-résesux, mais, au

contraire, va jouer le r8le de paramétre principal dans la discussion.

Pour calculer les grandeurs thermodynamigues de la phase oblique, il

est avantageux de falre le changement de variables
(H, T) = (A, T).

En effet, les coefficients Ai et Aij ne dépendent qué de A. Il en est
donc de méme des modules M. pour une température donnée : chacune des
&quations (33') est analogue & celle gqui détermine 1'aimantation
spontanée d'un ferromagnétigue dont le coefficient de champ molécu—

laire Ay défend d'un paramdtre A.

Caleulcons les cosinus, des angles eij entre deux vecteurs
. . = =
almantation Mi et Mj' Posons pour cela

M
L - L

T rag (37)

et permutations circulaires des indices 1, 2, 3.

D'aprés {36) il vient immédiatement

A 2 2 2
os o ) M1.M2 ) l3 - l1 12
12 M1 M2 21112 (38)

et permutations circulaires.
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L'aimantation totale M se calcule aisément

(n - n n

23 31)(n23 10!

)2

+ perm. cirec. (39)

(n + A

23

8i l'on se fixe la temp8rature T et une valeur de A, la structure

. . . . > . .
est entigrement détermin€e : 1'asimantation M = 'obtient 8 partir des

M. et des cos eij par une simple construction géométrique {(celle du

triangle correspondant 4 la relation (36) fournit les directionsg rela~

. et . . - . -
tives des vecteurs Mi). La disposition est unigue. 4 une symdtrie de

- . w“ = =
révolution prés autour de H = AM.

I1 est commode d'introduire pour chaque sous-réseau une
température critique fictive TCi qui ne dépend que de i; de fagon i
pouvoir €crire les équations (33') sous la forme

3Si Tci Mi
C o) {4o)

lo

M= ML By (Si+1 © T
En notant Ci leg constantes de Curie paramagnétiques de chaque sous-—
réseau, les relations suivantes sont imm&diates

S,+ . .
1 ! My M10

C. =
(h1)

Remarquons dés maintenant que la variation des modules des
aimantations (appelée "paraproceas" par les auteurs russes) entraine,
dans la phase oblique, une varistion de l'entropie. L'effet magnéto-

celorique n'est pas nul contrairement au cas de deux sous~réseaux.

3-2 - Cas particulier de 1'aimantation nulle d'un sous~résesau

Supposons par exemple que M, soit nul, le systéme (33)

1

devient
> o
g My g, g = 0
(x AV, + A Moo= o0 (L2)
pp = g2 23 3
> >
bog Myt (hgg - 2, =0



. . ‘+ + . . . -
Leg ailmantations M2 et M3 sont nécessairement colindaires. Leg condi-

tions de compatibpilité pour les coefficients conduisent aux ménes

expressions que {35) pour AE et A3. I1 en est donc de méme pour les

modules M, et My et les températures critiques T, (x) et T, (%) qui
2 3
se calculent aveec les mémes formules que dans la phase cbligue.

3-3 - Condition d'existence de la configuration obligue

a - Pour une valeur de A, la température T doit &tre inférieure

8 la plus petite des bLempératures critiques T,. {(A).
i

b - Les cosinus des angles eij doivent €tre simultanément

compris entre -1 et +1.

Cette derniére condition se raméne pour chacun des cosinus 3 la méme
inégalité dont le premier membre se met sous la forme d'un preduit de
quatre facteurs
(1, + 1, + 130 (1, + 15 - 11)(13 + 1, - 1,001, + 1, - 1,) 2 0 (43)
La nullité de chsgue facteur définit dans le plan (A, T) un
arc de courbe de la limite de la phase oblique. Le changement de signe
devant 1'un des li se traduilt par une simple permutation entre les
guatre facteurs et laisse globalement invariant leur produit. De plus,
cemme les coefficients Aij (j#i) ne peuvent s'annuler quand A varie,
les 1, gardent un signe constant ; la permutation I qul consiste &
passer de leurs valeurs absclues 4 leurs valeurs algébriques est unique
et le facteur gul correspond 4 la somme des valeurs absolues ne

s'annule Jjamals., La limite est donc constitufe par trecis arcs de

courbes seulement.

On vérifie facilement que sur chacun &e ces arcs, la struc-
ture est devenue colinéaire avec une configuration relative unigue,
définie par les signes des cos Gij' Legs guatre configurations relati-
ves possibles sont représentées sur la figure Uh. A chacune d'elles cor—
respondent deux configurations absclues, définies par les dispositions
des M. par rapport au champ, clest-~d-dire par les signes de leurs va-
leurs algébriques suivant l'axe orienté par E. Comme dans la phase
obligue 1'aimantation totale M oest toujours dans le sens duw champ, la
configuration absolue de la phase colinfaire limite est €galement celle

. > . . .
qui correspond & M.H > 0. L'ensemble des configuraticns est consigné

"dans le tableau k4.
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J
3

(F) (Ng) (N2)- (N3)

Figure LL : Configurations relatives & 3 sous-réseaux

0 —

Figure 45 : Ligne du plan (i, T) oll 1'aimantation d'un sous-réseau

est nulle

M3 -No3 —Nyp A

Figure 46 : Intervalle de variation permis pour A dans G4IG



TABLEATU b

Configurations colinésaires & 3 sous-réseaux

Conflgurations slgnes de Configurations
absolues — v = relatives
M1 M2 M3 cos@12 cos@23 005631
F + + + + + + F

+
N, - + +
- + - N,
N + - -
+
Ng + - +
- - + v,
N2 - + -
+
+ + -
g
+ - - N
_ 3
- - +
i3
N - ~ - + + + F

D'autre part,si 1l'un des modules Mi devient nul, les facteurs

de (43) deviennent identiques 2 3§ 2 et deux seulement s'annulent en

méme temps : par exemple, pour M.E = 0, ceux des arcs F et N1. Les deux
arcs F et N1, les courbes MT = 0 et T = TC1 (x) concourent donc en un
méme point P. Er ce point la courbe T01 est tangente aux deux arcs F
BM? BM1
et N1 : en effet, lorsque T - TC1, o et =T divergent comme
[T - Tc1(l)}u1/2 et par conséquent
ar_ ()
lim 4T 1i dT 1
(EX) = 10 (EI) i S re— (k)
+ P {F) > P (N1) P

La situaticon est donc celle de la figure 45. Il faut remargquer que la
ligne & aimantation nulle se termine nécessairement su point d'inter-

section A des deux auwtres lignes de tempdratures critigues.
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En résumé : il existe une seuls configuration obligue des

moments, el par continuité, trois seulement parmi les qustre configu-

rations colir€sires relatives possibles. Celles—-ci sont séparées par

deux lignes ol l'aimantation d'un sous-réseau est nulle. Le diagramme
de phase (i, T) est donc compldtement détermind par une discussion
analytique qui n'aurait pas &té possible dirvectement sur le systéme
d'équation des structures colinéaires. Le diagramme {E,T) s'en d&duit
directement. La transformation A < H est biunivoque dans la phase
obligue et pour lez lignes § aimantation nulle. En ce qui les

concerne, les deux diagrammes seront topologiquement semblables.

3-4 - Propriétés générales

Les transitions entre configurations obliques et colinéaires
sont du second ordre élles rentrent dans la catégorie des transi-
tions continues avec changement de symétrie de la théorie de Landau.
Comme dans le cas de deux scus-réseaux, la ligne des points de transi-
tion est & la fois, une limite d;existence pour la configuration obli-
que et une limite de stabilité pour les deux configurations de part at
d'autre. En effet, si 1l'on cherche 1'dquation de la limite avec les

variables H et T, on trouve [100] ;

0 = 1 + H-[n12(ﬁ1+ﬁ2) +(}] + (M? + Ma + ﬁ3)(n12 nay My + 3 ) (k45)

(O= permutation circulaire sur 1, 2, 3)

Clest également la condition d'instabilitd de 1a phase cdolindaire Doﬂ.

Les lignes & aimantation nulle ne sont pas des lignes de

transition de phase car toutes les dérivées de 1l'dnergie libre sont

3
continues et la symétrie axiale est conservée. Elles sont au nombre de

deux au maximum.

Contrairement au cas 4 deux sous-résesux, il peut exister
une structure non colin€aire en champ nul {» = 0) si 1l'un des brois
arcs limites coupe l'axe des temp@ratures 3 une valeur positive. De
telles structures "en &toile", déj3 proposées par Niessen E102], ont
€t& mises en &vidence et &tudides récemment par Boucher [103] dans
les ferrites spinelles, elles généralisent les structures de Yafet et

Kittel [104].
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Le point de compensation,s'il existe, et le point d'ordre
ne sont pas des points particuliers dans le diagramme (X, T). Le pre-
mier est gsitud sur 1l'un des arcs de la limite entre phases. Il corres-
pond & 1l'inversion globale de la configuration. La position du point
d'crdre peut &tre discutée en utilisant les courbes Tg. {3). La tempé-
rature d'ordre Ty est, en effet, la plus grande racinelde l'2quation

séculalre

- - R '
a(T) = |ngs = 8y, ol o . (486)
Considérons le déterminant
AY(a, T) = |r;: & 8. L (L7)
i i 1] 1] Ci .

Au point d'intersection des courbes Tcé(k) et Tc3(A) de coordonnées
A1 et T1, ce déterminant est nul =
A'(A1, T1) =0 " (48)

en le développant, on en déduit que A(Tl) est du signe de T, -T (n,).

¢ 1
Il en est de méme pour!les autres points d'intersection, ce qui permet
de séparer les racines de A(T). I1 faut aussi remarquer que les ligneé
3 simantetion nulles aboutissent & deux de ces points d'intersection
o 1'on a : M =0 et A # 0 donc I = 0 ; ce sont donc des points de
1'axe des tempéfatures du diagramme (H, T)qui sont nécessairement dans
le domaine paramagnétique au-dela de Ty- La structure colinéaire qui
s'établit spontanfment en champ nul & la température Ty est la seule
configuration colinéaire pour H = 0 et T < T (au sens de configura-

K
tion relative car s'il existe un point de compensation Tc clest la

configuration inverse gui est.stable en degsous de Tc} Ce résultat
est 4 fa@procher du thécréme de Villeain [97] pour les antiferro-

magnétiques.

L — APPLICATICN AU FERRITE GRENAT DE GADCLINIUM

4-1 - Diagramme de phase de Gd3Fe5012

Le modéle développé s'applique bien aux ferrites grenats de
terres rares puisque.leurs propriétés montrent l'existence de trois
sous-réseaux bien distinets ‘et en. particulier au ferrite grenat de
gadolinium (GdIG) dont l'anisotropie magn€tocristalline est tré&s

faible. Nous devons utiliser des coefficients de champ moléculaire
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déterminés dans un moddle équivalent 3 nous adopterons ceux de
FPauthenet [h1] gqui donnent un bon sccord guantitatif. Nous noterons 1,

2 et 3 les sous-réseaux correspondant aux sites 16a, 24d et 2Uc de 1a

- , . + + .
structure 0;0, Qceupés respectivement par des iomns Fe3 et Gd3 st~
vant le tableau 5.

TABLEATU 5
Correspondgnces
ant nombre
indice site ions m?? ) d'atomes
B {Gd3F85012)
+
1 16a Fas 5 a
2 244 pet 5 3
+
3 2he ¢a’ T 3
Les coefficients nij correspondants sont donnés dans le tableau 6,

TABLEA AU 6

Coefficients de champ moléculaire de GAIG
valeurs de Fauthenet

(kOe/uB/mole Gd3F85012)

“i J 1 2 3

I1 - 246 —?519 | ~ 10,5I
2 - 519 149 -~ .28 |
3 - 10,5 28 - 5,6
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L'intervalle de variation de A se trcuve &tre entre L et "Ny,

(figure 46) et les signes des Aij sont constants

Aip €0 5 A >0 3 Ay, > O

Dans la discussion précédente, le facteur gui correspond &
la somme des modules est N3. C'est donc la configuration relative (NB)
qui n'apparaitra pas dans le diagramme. Cecl provient de la trés forte
valeur négative de 145 qui interdit & cette configuration d'&tre
stable en champ faible. Le diagramme dans le plan (A, T) est représenté
sur la figure 47 et sa transposition dans le plan {H, T) sur la figure
L8 avec les notations correspondantes. La phase non colinfaire est

iimitée par les arcs (F), (N1) et (N Au point d'intersection P de

2)'
{F) et de (Nq) 1'aimantation du sous-réseau fer octaddrique {1) est

nulle, de méme & l'intersection § de (N1) et (W l'aimantation du

5)
sous~réseau terre rare (3} est nulle.

Du fait des trds fortes interactions d'échange le diagramme
calculé s'étend dens des champs extr@mement intenses de 1l'ordre d'une
dizaine de MégaOersteds. Dans de tels champs, l'énergie Zeeman devient
comparable & la séparation entre le multiplet fondamental et le pre-
mier multiplet excité des lons Gd3+ et Fe3+ considérés. Les approxi-
mations faites, notamment 1'utilisation des fonections de Brillowuin
pour calculer les aimantations, ne sont plus valables. La partie supé-
rieure du diagramme n'est donnfe gu'd titre indicatif. Le point de

compensatlion se trouve sur la branche N2 alors que la température

d'ordre est comprise entre les tempfratures des points B et C.

4—2 - Influence des coefficients de champ moléculaire sur le

diagramme de phase

I1 est intéressant de veir 1'évolution du diagramme lorsgue
les valeurs des coefficients de champ meoléculaire varient. En effet,
ceux—-ci ne sont pas connus avec une trds grande précisicn, et leur
détermination & partir deg propriftés en champs faibles est un pro-
bléme dont la solution n'est pas unique. Les valeurs données par plu-

sieurs auteurs sont rassemblées & titre d'exemple dans le tableau 7

- Aléonard [105] a détermin€ un encsemble de coefficients qui rendent

compte de la variation thermique de la susceptibilité paramagné&tique.
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- Pauthenet [h1j et Anderson [106] ont donné des solutione des &qua-
tions de chemp moléculaire gqui reproduisent la variation thermique

de l'aimantation spontanée.

- Harris et Meyer [107] ont analysé leurs mesures de chaleurs spéci-

fiques & basse température dans un mod&le d'onde de spin.

T ABLEATU T

Coefficlents de champ moléculaire de G4IG

(valeurs de 4ifférents auteurs)

n n n

M2 "1 Moo 13 23 33

Taa “aa Pag Yac Mae Bee
Pauthenet [h1] ° - 519 - 246 - 149 - 10,5 28 ~ 5,6
Aléonara [105] - 54b0 - 262 - 148 - 6,7 19 0
Harris, Meyer [107] ~ 678 - 271 -~ 90 =~ 37 - 50 o
Anderson [106] - 537 - 360 - 171 - b, 7 - 2k - 1,2

Les diagrammes calculés avec les coefficients de Anderson, Aléonard et
Harris sont tracés sur la figure 49. Les difrférences essentielles sont
en champ fort ofl il peut apparaltre deux phases obliques distinctes,
qui correspondent successivement a4 la rotation du sous-réseau terre
rare {(3) puis & celie du sous-réseau fer octafdrique (1). Un rdsultat
analogue a &€té& trouvd pour T = 0 K et dans le cas particulier ol

g, [TT]. Dans les grenats ce dernier cas n'est pas trés vrai-

n
23
semblable puisqu'au contraire il semble bien Btabli que les inter-~

. P " . ¥

actions d'échange fer—terre rare sont prépondérantes aveec les ions Fe3

des sites 4 (n23, n31)'[108].

Les différences en champ faible se trouvent dans la position
du point de compensation et la pente du diagramme qui varie légdrement

en ce point.

Etant donng l'2chelle des champs, il semble difficile
d'étudier la partie supérieure du disgramme, néanmoins il devrait &tre

~possible de vérifier l'existence de deux phases obliques par des me-—
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sures d'effet Faraday optique &ans des champs de plusieurs Méga-
Oersteds produits par compression de flux. Pour notre part,nous avons
Etudié la partie qui se tréuve au voisinage du point de compensation
(Tc = 280 K) entre 240 et 300 K et mesurd les champs de transition

~

jusgqu'a 300 kQe.

4-3 - BEtude des aimantations et des susceptibilités

Nous allecns analysér de fagon plus détaillée le comportement
des sous-réseaux lors du passage en zone oblique.. Au-dessous de Tc’
le gsous-réseau gadolinium est dans le sens du champ appliqué alors
gqu'au-dessous ‘11 est en sens coatraire, la configuration N2 Etant
inversée globalement. Cependant, 1'dvolution sous champ de la configu-
ration colinfaire et la transition en phase obligque s'effectue de fa-
¢on presque similaire de part et d'autre de TC. Comme 11 fallait s'y

attendre, les angles varient tr&s rapidement au voisinage immédiat de

la transition (figure 50) car ils jouent le r8le de paramdtre d'ordre

dans le modéle de Landau des transitions du second ordre.

Nous avons calculé, toujours avec les coefficients de
Pauthenet,les courbes d'aimantation et de susceptibilité différen-
tielle & 255 K (figures 51 et 52) qui montrent le changement de suscep—
tibilité pour un champ critique de 1%0 kOe et une décroissance plus
faible dans la zone obligue. Btant donné les variations tr&s faibles
des modules des aimantatlions,l'augmentation de susceptibilité est due

essentiellement & l'apparition des angles dans la phase obligue.

4= - Diagramme de phase expérimental

Nous avons mesuré i'aimantation d'une sphdre monocristalline
de 341G orientée suivant la direction [1?1] dans des champs magnéti-
T =

gues pulsés jusqu'd 400 -kCe et dans un intervalle de température de

60 K autour du point de compensation.

Les courbes obtenues montrent assez nettement un changement
de lci d'aimantation, carsctéristique de la transition pour une valeur
eriticue Hc du champ appliqué. Nous avens reportéd, & titre d'exemple,
les points expérimentaux & 255 K sur la figure 52 : l'accord entre

l'expérience et la courbe calculée est excellent.
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La variation du champ critique en fonction de la température
initiale de 1'4chantillon permet de tracer un diagramme de phase expé-
rimental (figure 53). Le point de compensation d&finit par 1l'inter-
sectlion des deux branches de courbe est ainsi Evalud avec une bonne

précigion & 280 * 0,5 K.

La pente de la ligne de transition au point de compensation
vaut 8 kOe/K. Elle est en assez bon accord avec celle (10 kOe/K} que
Berrasconi et Kuse {101] ont obtenue & partir de mesures d'effet

Faraday dans des champs inférieurs & 10 kQe.

L'accord est moins bon avec le diagramme ddtermind par
Tevitin et al [91]. Leurs mesures de magnétostriction en champs pulsés

s

trés rapides (Jjusqu'd 240 kOe) sur des polyeristaux, sont cependant
beaucoup moins précises que les ndtres et l'accord est meilleur en

champs intenses {> 100 kOe) gue pr&s dy point de compensation.

Les aimantations spontandes et les susceptibilités super-—
poéées dans la phase colin€aire initiale sont t1rd8s proches de calles
mesurées par Psuthenet [h1]. Notre wvaleur de 4 pour T = Tc est de
72 % 3 kOe/uB dans la phase colinfaire (par extrapolation) et de
66 £ 3 kOe/uB dans la phase obligue.

Par contre, nos résultats sont en contradiction avec ceux
de Rode et Vedyaev [109]. Ces auteurs trouvent des susceptibilités
7 fois trop petites et une simantation spontanée beaucoup trop faible
pour un champ de transition de 70 kOe et une température ambiante

non précisée,

4-5 ~ Remarque sur la détermination des coefficients d'échange

Ncus avons retenu pour ces coefficients les valeurs donndes
par Pauthenet pour les raisons suivantes : elles donnent une tempéra-
ture de compensaticn calculée de 278 K et ce sont celles qul repro-
duisent le mieux la variation thermique de l'aimantation spontanée M
au voisinage de TC. Sur la figure 53, pour comparer les pentes, nous
avons fait colIncider le point de compensation calculd avec le poeint
expérimental par une translation uniforme de 2 K sur la température.
En principe, 1'équation de la limite {45), ofl les coefficients de
champ molé&culaire nij {(i#]j) interviennent explicitement, constitue

une relation supplémentaire pouvant aider & déterminer ces coefficients.
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Nous avons tenté d'améliorer l'asccord en cherchant un meil-
leur ensemble de coefficients. Nos données sont les courbes exﬁérimen—
tales MS(T) et HC(T) au volslnage de T,. Les coefficients de champ
meléculaire sont supposés indépendants de la température. Deux pro-
grammes de calcul fondés sur le principe des moindres carrés ont &té
mis en oceuvre avec deux algorithmes de résolution différents
(8implexe [110] et Newton [111]). Nous nous sommes rapidement convain-
cus que la solutiocn de ce probléme n'est pas unique, confirmant en
cela les &tudes analogues antérieures [106, 112]. Il semble gue ce
résultat négatif trouve son origine dans la naturé exponentielle des
fonctions de Brillouin, asscciée & des données expérimentalezs d'une
précisicn insuffissnte ; en effet, & l'aide des mEmes programmes de
calcul nous avons trait? des courbes théoriques calculées & partir
d'un ensemble de coefficients choisis de fagon vraisemblable. Lorsque
toute la précisicn du caleulateur (CAE 510) est conservée (8 décimales)
les deux méthodes redonnent les coefficients de départ avec troils
chiffres significatifs et au bout d'une convergence déja trés lente.
Par contre,si les données sont tronquées 4 4 décimales les méthodes
ne 'convergent plus vers une solution et fcurnissent des coefflclents
fantaisistez. Un résultat analogue a &té ccnztaté dans un probléme de
cinétique de diffusion faisant intervenir plusieurs exponentielles
pures [113]. En résumé, les données disponibles ne sont pag assez
précises pour d&terminer directement les six coefficients de chanmp

moléculaire du modidle.

4-6 - Disgramme isentropigue et anomalies de chaleurs spécifiques

Les mesurés en champs pulsés €tant adiabatiqgues, nous allcns
examiner 1'effet magnétocalorigue, c'est-d-dire 1'&volution de la tem-
pérature d'un &chantillon isolé thermiguement lorsqgu'il est sounmis &
l'action du champ magnétigue. Cela revient & chercher les courbes

isentropes du plan {H, T).

En tenant compte de la contribution du réseau cristallin
SR(T) et de l'expression (7) de la partie magndtique, l'entropie to-

tale s'2crit

S(H, T) = Sg(T) ~ I N, k B£1(x) dx (49}

[

‘La pente de l'isentrope S(H, T) = c¥® est done :
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=1 = {50)
H
CR.+ CH :
ds
ol Cp est la chaleur spécifique de réseau (= T T ) et Cq la partie
magnétique de la chaleur spéecifigque & champ constant
7 aM,
Cg =~ 1 H 37 (51)
1 H )

Par intégration numérique de (50} & partir d'une templrature initiale

T, s on obtient 1'isentrope correspondarte [s(H,T) = s(o0, TO)].

Dans les phases colinfaires il faut résoudre directement le systéme
12 72 3

des trols équations non linéaires & trois inconnues M M, et M..

Dans la phase obligue, lé probléme se simplifie beaucoup si l'on
calcule d'abord IM'isentrope dang le plan (A, 7) en opérant le change-

ment de variable H -+ A. La pente de l'isentrope devient

ah ). 3T (52)
Cp = I Hi(BT )
1 A

Nous avons effectué leg calculs dans le cas du .grenat de

L H.
(QE) ;1 9 T
8

gadolinium au voisinage 4u peoint 8e compensation. La chaleur spdeoi-
fique du ré€seau est supposée suivre une loi de Debye avec une hLempéra-
ture caractéristique GD = 500 K. Le programme de calcul, utilise, pour
1'intégration pas & pas, une méthode de Runge-Kutta du cinguiéme
ordre, et, pour la résolution des systémes d'équations non linéaires,
la méthode de Newton [111]. Trois isentropes caractéristiques sont

représentées sur la figure 5h.
Nous remarquons

e Le changement de signe de l'effet magnétocalorique dans la phase
colinéaire, de part et d'autre du point de dompensation. Ceci pro-
vient de la contributicn prépondérante du scus-réseau gadolinium,
qui &tant donné le champ effectif plus faible agissant sur lui, est
le plus sensible 4 l'action du champ extérieunr. L'tapplication du
champ entralne l'aimantation ofl la désaimantation de ce sous-réseau
suivant qu'il est dans le méme sens {TO'< T, > figure 5khka) ou de sens

contraire (T > T , figure She).
o c
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e La pente initiale verticale de l'isentrope au point de compensaticn
{figure 54kb). Ce résultat se dBmontre rigoureusement dans le cas
gén&ral, car,en ﬁtilﬁsant le fgit que 48 est une différentielle

totale, le numérateur de (52 se met sous la Fforme

M,
¥ H. (—1) = -7 M(—B-—IV—I) (53)
X 1 A T aT \

1

ar

l

P

Au point 8e compensation, M =0 donec (BT) = 0 et comme (%%) # 0, i1
] 3

g'ensuit (%%) = 0 qui est la broPriété cherchée.
S .

e L'effet magnétocalorique positif (Zchauffement) dans la phase obli-
que oll la pente devient en champ intense du méme ordre de grandeur

que dans la phase colinéaire.

e Le chengement de pente carsctéristique & la transition qui peut &tre

utilisé pour se mise en &vidence expérimentale [20].

Pour les comparer avec les mesures de Belov et autres [11&,
115], nous avons reporté sur la figure 55 les €carts de température
calculés pour un champ passant de 0 & 16 kOe, en fonetion des tempé-
ratures initiales TO. Nous constatons un accoerd ssgtisfaisant & condi-

tion de faire colncider les polints de compensstion,

A partir des isentropes calculées, nous avons conétruit le
diagramme adiabatique apparent Hc(To)' Le fait qu'il soit en meilleur
accord avec 1l'expérience (figure 53) est significatif de la nature
adiabatique des mesures en champ pulsé., L'Zcart entre les deux dia-
grammes est du mEme ordre de grandeur que celul qui est obtenu en

faisant varier les coefficients de champ moléculaire.

_ Les variations théoriques du terme magnétique CH de la cha-
leur spécifique & champ constant sont représentées sur la figure 56.
Pour un champ donné&, par exemple 100 kOe, la phase oblique existe
pour les températures comprises entre T1 et TB' Pour ces deux tempé-
ratures la transition se traduit par une discontinuité finie de
1'ordre de 12 J/K/mole ce gui représente 2,5 % environ de la chaleur
spéeifique totale. Dans la phase obiique, entre T1 et T2, la varia-

tion de C, avec la température est en sens contraire de celul calculé

H
dans les phases colinfaires. De plus, le eczlcul [TO] montre qu'il dé-

pend trés peu du champ magnétique, de telle sorte que la discontinuité
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tend vers une valeur voisine de 12 J/K/mole guand H tend vers 0,

l'intervalle T2 - ’I‘1 tendant &galement vers 0.

5 - RESONANCE FERRIMAGNETIQUE DANS LES STRUCTURES NON COLINEAIRES

Nous allons mentrer comment le formalisme développé
Jusqu'ici peut servir au calcul des fréquences de résonance ferrima-

gnétique dans les structures non cclinéaires.

. ' ' =
Les &guations du mouvement pour les vecteurs Mi sont

>
i dMi = >
Y, dt = AT

i=1,..., r ' {(5h)

ou y; est le rapport gyromagnétigue du sous-réseau i, et ﬁi le champ

effectif comme précédemment. Hemarquons gue la soluticn d'équilibre

dM,
1

dt
a &%8 calculée dans les paragraphes précédents. Cherchons les solu-

statique définie par: = 0 est rigoureusement la méme que celle gqui
tiones stationnaires de pulsation w leorsgu'on superpose au champ sta-
tiqﬁe ﬁo un champ radicfréquence E de faible amplitude. Les nouvelles

grandeurs instantanées sont

- - >
Mi = (Mi + dMi) u, +omyodu, {55}
> - -+ '
= +
i =H U hodu (?6)
> > >
A .+ . . .. . .
By o= (B, + an) u, + I ong.omg dug+hodug (57)
dJ
en notant : Mi’ Hi’ H leurs wvaleurs statigues, ﬁi les vecteurs uni-

taires 4 1'éguilibre et dzi les vecteurs unitaires de déplacement
azimutal. En remplagant dans (54) et en ne conservant que les termes
du premier ordre, on montre gue chaque ﬁi a un mouvement de précession
autour de sa direction d'éguilibre avec une vitesse angulaire €

(si = + 1 suivant le sens de précession)

£ .
5 Y+ H.) 8., - nL. M| om. u. AdB. = b M. . Adn (58)
p i 1] ij 71 J o1 J ‘ i 71 0

Y3

La discussion des &quations d'édquilibre nous a montré que le syst3me
des vecteurs ﬁi etiiétmﬁ:coplanaire. I1 existe donec un vecteur uni-
teire n normal & ce plan tel gque éjun facteur de phase prés

’ -+ -

n

-+ .
duj = A uj =0, 1,...r, (55)
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£ d+ _ (+ > )+
e 'Lli P 'Llj = 'Lli.uj I

En utilisant les notations précédentes

H
i > > > >
Mi = Ai H ui.uj = CcO0S eij 3 u;.u, = cos Oi H
» 3 . -+
on obtient en projectican sur n
® .
o w t 3 cs d T ¢ = . .
z (Y- e Al)ﬁlJ ny, cos elJ s h cos 8, (60)
J i i
Les fréguences propres du syst&me de moments s'ocbtiennent pour h = 0

en annulant le d&terminant deg coefficients des inconnues mj.

Lorsque la configuration obiique tend vers une configura-
tion colinéaire tous les cos eij deviennent &gaux & +1 ou -1. FNous
retrouvons les équations classigues de Dreyfus [116]. Les conséquences

sont les sulvantes

e Dans la structure non cclinfaire, las fréguences de réscnance sont
solutions de deux équations de degré n en & de maniére tout & fait

analogue au cas colinéaire.

¢« Il ¥y a continuité des branches de résonance au passage d'une struc-

ture &4 l'autre.

e Les &quations permettent de caleculer les courbes {w, H) en utili-
sant les expressiong des Ai et des cos @ij en fonction du paramétre

Ao
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CHAPITRE Iv

DIAGRAMME DE PHASE D'UN FERRIMAGNETIQUE ANISOTROPE.

APPLICATION AUX GRENATS D'ERBIUM ET D'HOLMIUM

1 - DETERMINATION DES STRUCTURES EN PRESENCE D'INTERACTIONS ANISOTROPES

t—1 — Gén&ralités

81 le ferrite grenat de gadolinium peut souvent €tre consi-
déré comme isotrope, ce n'est pas le cas des autres composés et nous
devons améliorer le mod&le précédent. Pcur tenir compte du couplage
des moments magnétiques avec le réseau cristallin, on introduit habi-
tuellement dans 1'€nergie libre un terme anisotrope d'énergie magnéto-

cristalline.

Rappelons les deux mécanlismes principaux gui sont & 1'ori-
P P P g

gine de cette anisobtropie

a - une interaction directe entre chaque moment magn@tigue et le
eristal par couplage €lectrostatique des orbites &lectroniques
avec le champ cristallin des ions environnants. C'est l'anisotro-
pie locale, attachée & chague site, qui se traite par un moddle 3§

un ion,

b - une interaction indirecte par le fait que le couplage entre les
moments dépend non seulement de leur disposition relative mais

ausg8il de leur orientation par rapport aux axes cristallins.
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Le mécanisme a) autorise, dans 1'hypoth&se du champ molécuialre, wune
séparation en contributions indépendantes des différents sous-
régseaux [117]. Quelg¢ues auteurs ont utilisé& cette simplificatiocn pour
aborder l'2tude des diagrammes de phase des ferrimagnétiques aniso-
trepes [8?,82,148—121]. Malgré cela, les calculs sont complexes et

conduisent en fait & une résolution numérique du problime.

D'autre part, toutes les €tudes expérimentales concefnent
les grenats de terres rares dans lesgquels le mécanisme b) est prépon-
dérant, du failt de l'anisotropie des interacticns d'&change [122—127].
Les cons&quences pour la recherche des configurations non colinéaires

stables sont les suivantes

¢ Des termes d'anisotropie 34 deux ions apparaissent et le nombre de
paramétres du moddle augmente considérablement (pour les grenats,

dix sont parfols nécessaires [127]).

o Leur détermination demande un grand nombre d'expériences de type
différent et notamment les données expérimentales habituelles sur

l'anisotropie sont insuffisantes [38,128].

o La résolution des €quations d'équilibre n'est pas possible analyti-
gquement et le calcul des énergies libres des différentes configura-

tions se fera numériquement.

o Les différents sites des ions terres rares dans les grenats ne sont
pas équivalents et 1'anisotropie induit une structure non colinfaire

des moments terres rares méme en l'absence de champ [129-131].

Pour une comparaison quantitative avec 1l'expérience, chague composé
doit dcnc faire l'objet d'une &tude particulidre. Noﬁs montrerons au
chapitré V que dans le cas du grenat d'ytiterbium un mod&le a4 6 para—
nétres seulement est capable d'expliquer tous les faits expérimentaux

avec une bonne précision.

Dans ce chapitre noug nous limiterons & 1'étude de la sta—

bilité des configurations colindaires. En effet, lorsque les moments

font des angles trés voisins de 0 ou I avec le champ magnétique appli-
qué suivant un axe de symétrie du cristal, l'anisotropie peut se tra-
duire simplement au moyen d'un champ effectif supplémentaire, appel?
champ d'anisotropie, et cela gquelle que soit son origine. L'&tude de

lz stabilité de ces configurations est donc possible. Nous allons
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mentrer qu'elle permet de discuber simplement la plupart des propriétés
essentielles du diasgramme de phase et de les comparer & 1'expdrience

de fagon semi-quantitative.

En ce qui cencerne les grensats, nous continuerons § considé-

rer les ions terres rares comme formant un seul sous-réseau magnétique.

Cette approximation, (d'autant mieux justifide, que la température sera
plus €levée), ne change pas la nature du problime : lorsque les aiman-
tations des ions fer sont alignég suivant un axe de symétrie du cristal,
il est clair gue le moment résultant des ions terre rare l'est aussi.
Cette situaticn se conperve si le champ magnéiique est également appli-
gué suivant cet axe. Le caractére essentiel de la phase que nous avons
appelée colinfaire jusqu'a maintenant est donc en fait de posséder une
symétrie axiale. Dans le cas isotrope les deux notions sont identiques
et la distinction n'était pas nécessaire : si les moments sont coli-
néalres entre eux ils sont colinéaires au champ appliqud et le sys-
téme a la symétrie de révolution. En présence d'anisoctropie, c'lest-3-
dire d'interaction avec le cristal 11 faut considérer les symétries

de 'l'ensemble criztal + champ magnétique.

81 chaque sous-régseau posséde une structure véritablement
colinéaire, comme nous l'avons supposé Jusgu'ici, et si son moment
résultant est aligné avec un axe de symétrie, nous aurons encore une
symétrie de révolution, quand le champ est nul ou dirigé suivant cet

axe. -

Si la structure de chague sous-réseau est plus complexe,
par exemple conique, ou si plusieurs sous-réseaux se correspondent
par symétrie, lorsgue le moment résultant de ce sous-réseau ou de cet
ensemble de sous-réseaux est aligné avec un axe de symétrie cristal-
line, le systéme magnétique est invariant dans les opérations de sy-
métrie liées & cet axe. Il en est de méEme lorsque cette configuration
est un état d'équilibre stable en présence d'un champ magnétigue
appliqué suivant cette méme direction. Nous continuerons de parler
dans ce cas de configuration colinaire, le mot colinféaire &tant pris
dans un senps global, dans la mesure ol cela n'entraine pas de confu-
sion. Loragu'il sera nécessalre de lever toute ambiguité, nous
employerons le terme plus approprié de configuration coaxiale. Une
configuration obligue désignera toujcurs une situation caractérisée

par l'absence de symétrie axiale.
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1-2 - Remarques générales sur le diagramme de phase

Les différentes énergies d'interaction sont en général du
méme ordre de grandeur dans les ferrimagnétiques gque dans les ferro-—
magndtiques ou les antiferromagnétiques. Des tempdratures d'ordre de
quelques centaines de degrfé Kelvin correspondent & des énergies
d'échange de 1O8 erg/cm3 environ., Les énergies d'anisctropie varient

b 6

généralement de 107 & 10 erg/cm3. Enfin 1'8nergie de couplage d'une
L

aimantation de 500 u.e.m./cm3 avec un champ appligué de 2.10° Oe

atteint 10T erg/cmEJ

Supposons qu'en l'absence de champ extérieur, les inter-
actions d'échange imposent une configuration ferrimagnétique coli-
néaire de direction A. Celle-ci s'oriente suivant 1'une des directions
d'énergie magndtocristalline minimale. Lorsqu'un champ magnétique est

appliqué, deux cas sBe présentent suivant la grandeur de MS

a — si M, est impcrtant, le comportement sera voisin de celui des

ferromagnétiques. Lorsgue B on'est pas appligué selon la direction
‘initiale A,1'alignement complet de Ms sur le champ aura lieu dang
guelques kOe tout su plus. Tant gue les moments ne sont pas paral-
léles au champ E, leurs directions diff8rent peu d'une direction
moyenne, La structure n'est paé rigoureusement colin&aire : nous
avons affaire 4§ une phase obligue en champ faible. 8i le chaﬁp
a8t appligué selon un axe de symétrie; 1'alignement de tous les .
moments suivant H correspond 3 1l'étzblissement d'une configuration
colinéaire pour un champ assez modéré H,.
Lorsque 1'intensité du champ augmente, 11 arrive que son
énergie de couplége avec les moments soit du méme ordre de gran-—
deur que les €nergies d'dchange : la structure colindaire devient
instable au ﬁrofit d'une structure obligue pour un champ H2.
" L'énergie d'anisotropie modifie pen le bilan énergétique et H2
sera trds voisin du champ seuil calculd dans l'hypothdse isotrope.
De m&@me la configuraticn ferromagnédtique apparaitra pour un champ

H3 presque identique 3 celui du diagramme isotrope,

b - sl M, est faible, voire nulle, le couple exercé sur les moments

-~

par un champ modéré, est comparable au couple de rappel 4l &
l'anisotropie. La situation est celle des antiferromagnétiques.
La plus grande valeur de la susceptibilité dans la phase obligque,

que l'on peut noter x par analogie, rend au contraire favorable

L
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une configuration ol tous les moments sont presque perpendiculaires
au champ. Le comportement sera trés différent suivant les orienta-
tions du champ et, notamment, la phase cobligue pourra rester

stable jusqu'au champ H3.

Par conséquent, nous aurons deux situations bilen distinctes

gsuivant l'existence, ou non,d'un point de compensation

e« Pour les ferrites sans point de compensation, la phase non coli-
nésire induite par le champ n'existe gu'en champs trés intenses et
le diagramme de phase est trés peu modifié. SBuivant les directions
de difficile aimantation, i1 apparait un premier champ critique dans
les champs faibles gqui margue la fin de la roﬁation de l'aimanta-—

tion spontanée.

e Lorsgu'il existe un point de compensation, le diagramme est profon-

d€ment modifié dans la région de celui-eci.

Nousg limiterons notre #tude 4 ce dernier cas, le plus intéressant, gqui

est réalisé& dans les Territes grenats de terres rares,

1~3 - Description phénoménologigue de 1l'anisotropie d'une

substance & plusieurs sous-réseaux

Supposons gue les moments magnétiques solent répartis en
plusieurs sous-réseaux distincts avec une direction moyernne identiqué
sur chague site du mdme sous réseau. Le terme d'Znergie magnétocris-—
talline E, dépend des directions 3i, des aimantations macroscopigues ﬁi
deg @ifférents sous~réseaux, par rapport aux axes du ecristal. Nous
admettrons que la partie isotrope de 1l'énergie libre a la méme forme

que précédemment. On montre [132] gque les nouvelles équations d'é&qui-

libre sont

-
s 1 ] >

(E,, ~ 3 5 Ep) Auy =0, (61)
1 du.
1

M, = N B LA + AM (62)

s 7 0wy Bolgr ey aM;
avec B. =T+ © n.. M. {63)
io ; ij 4

et les notaticns d&J8 utilisées.
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Le module de 1'aimantation ne s'exprime plus par une simple fonction

de Brillouin [133]. Cependant le terme correctif AMi, dont l'expression
est compliquée, est en général petit [39,132] devant le premier terme
de (62). I1 pourra Btre le plus souvent négligé en premigre approxima-—
tion. L'effet de l'anisotropie se réduit essentielilement & un effet

d'orientation.

Tout se passe comme si le crlstal exergalt un couple F sur
a3

le moments M par l'1ntermed1a1re d'un champ fietif d'anisotropie

-
H = -

1 3
T | tel)
1 1 au

> o
F,o= M ﬁa- (65)
1 1

Le couple qui doit &tre appliqué sur le cristal pour maintenir sa posi- -

tion est

T =- T (66)
1

1-4 - Existence et stabilité des configurations colinaires |

Dans une phase colinéaire de direction A, pour un champ I
donné, la partie anisotrope de Ea est une fonction des cosinus direc-
teurs du vecteur unitaire % de A

- _ .

. =+ ¥ V. =E_ = £ (4,7) + A(H,T,%) (67)

i i a 0
3 > . ;
En l'absence de champ, la fonction A(O,T,k) est invariante dans Jles
opBrations de symétrie du cristal. Ses extrema correspondent 4 des vec-

teurs k dirigés suivant les axes de symétrie d'ordre supérieur ou &gal

4 2 : cé sont done les seules directions de facile aimantation posgibles

[TB—BOJ. En présence d'un champ magnétique appliquéd ﬁ, une configura-
tion colinédaire ne peut exister gque si T est dirigé selon un axe de
symétrie. 81 cet axe est une direction de difficile aimantation en
champ nul, la phase colinfaire n'est stable gque si le champ est suffi-

samment intense,.

Scoit ﬁo le vecteur unitaire de 1'un de c¢es axes. La fonction
A(H,T,K) poss&de un extremum pour kK = KO. Pour de petits Zcarts angu-
laires 0; des aimantations ﬁi par rapport i io’ le développement de Ea
ne contient que des termes pairs en 6;, par raigson de symétrie. Il a

done la forme



0
_ > i L
E, = A+ A(ko) + i Ay 5t O(@i) {68)
Cl encore
> => - h
E, = A+ Alk ) + § a; (1 - kowug) + 0(e;) (69)
donec, dtaprés {6h4)
R
a. = M. 'ko
31 1
- =
E =E - % H_ M (70)
1 1
-
E = AO(H,T) + A(H,T,ko) + I Ai(H,T,kO)

. . . . > - cos
Les €quations gui permettent de trouver les directions u, 4 1'&quilibre
gont les mEmes que dans le cas isotrope si l'on remplace le champ

B .
effectif Hio par un nouvegu champ effectif

i, = #, + ﬁai (1T1)

1 10

il existe toujours d'aprds (67) un scalaire Ai(H,T) tel gue ﬁi= Ay ﬁi'
Ces relations sont valables pour de petites déviations par
P . =
rapport aux axes de symétrie. A cet ordre d'approximation les Mi
appartiennent au plan défini par et Ko' Enfin les conditions de
résonance ont la méme forme gue précédemment {chap. IIT, § 5).
i

€.
& + AL b . . L |o=
dét ( YiMi Al) 613 ElJ n1J o} - (T12)

Le crité@re de stabilité des configurations cclinalres correspondant

& une fréguence de résonance nulle est donc

asét = Q ' {13)

i 1) ij 71}
ou, en prenant les valeurs algébrigues sulvant A orientée par Eo

dé+ 'ﬁi §.. - €..mn,. M. | =0 (7h)

i 71 ij iy 1

- + .
RHappelons que Eij = cos eij = £ 1 suivant que ﬁi et Mj sont paralleles
ou antiparalldles.
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Explicitons les cas de deux et trois gous-réseaux

4 2 sous-réseaux

R I T fqp o My
) = 0
- 512 n12 ﬁg E + Eag + n12 ﬁ1
solt
1 e u[E, E, a0 )] - np(E, BE, W) ¢ E, T, =0 (75)

3 2. [= - =
i~ + H [Ha + O3+ n12(M1+M2) + }
1 (76)

+ H [H 1 Ha2+G+n12(M1+M2)(Ha1+Ha2)+O+(M1+M2+M3)(n12n31M1 +(})]

+ H E H +H H 2(n31 M40, M2)+C}+Ha1 M1(n12 Dy M1+C})+C}= Q

(+ O = somme sur les permutations circulaires des indices 1, 2, 2).

Ces critéres de stabilité appellent quelques remargues

e lies courbes H(T), définies par les différentes racines de ces &qua-
tions, ne sont pas facilement. calculables car il faut résoudre si-
multanément le syst&me d"'équations (62) gui donnent les valeurs des

aimantations Mi'

e Les quantités e.. n'apparaissent pas : les relastions sont valables,
en notation algébrique, pour toutes les siructures colindaires pos-
sitles. A chague configuration correspond une équation 4ifférente

donc une famille de courbes distinectes.

e« En l'absence d'anisotropie (H = H = H = 0) nous retrouvons
a, 8, aq
Evidemment les courbes du diagramme isctrope. On notera gu'au pas-
sage & la limite, 1l'une des racines tend vers zéro et le degré de

1'équation ast abaissé d'une unité.
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2 - DIAGRAMME DE PHASE DES FERRITES A POINT DE COMPENSATIORN

2-1 - Modéle & deux scus—-résesaux

Etant donné la difficulté de cglculer les proprié&tés des
configurations obligues, i1l n'est pas pogsible de calculer les champs
de transition thermodynamigues qui sont définis par 1'égalité des
Energies libres des deux phases. En &tudiant les limites de stabilité
des phases colinfaires, nouys ne pouvons espérer qu'un accord gqualita-
tif. Les faits essentiels pourront se discuter dans un modéle & deux
sous-réseaux. Nous verrcns ensuite comment l'on peut s'y ramener dans

le cas des ferrites grenats.

En reprenant les notations du chapitre III, et en supposant

|M20[>|M10|, les configurations colinfaires possibles sont
F M1 > 0 ME > O
AY s M s0 WM, <o (T > T )
) } 2 c
AT : M, <0 M, > 0 (T < 7)

A température finie, la sugsceptibilité différentielle dans les phases
- + o - . . . .
A et A n'est généralement pas négligeable puisque l'aimantation de
1'un des sous-réseaux est en sens contraire du champ. Pour en tenir
compte, nous appellerons MS l'aimantation totale spontanée en champ
nul, et nous poserons formellement
ﬁ + M =M + ‘ .
. 1 M2 MS(T) xH (77)
od y est positif et représente la susceptibilité superposée moyenne

entre 0 et H. En notant toujours A = -n > 0 nous poserons pour

12
simplifier les expressions

a = Ay (0 <« o < 1)
A = ﬁa ﬁ1 + | ﬁQ
1 fo (78)

=H +H . , +
Hy Ha1 Ha2 {dans la configuration A )

=_ +-—-— 1l 1
Hp H31 Hag {dans la configuration F)
h" = H E

a a
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Wous introduisons également un champ d'anisotropie effectif

_ A
H, = 7y ‘ (79)

et, pour comparaison, le champ seuil du diagramme isotrope corres-— -

pondant :

) = (80)

B o= A(M1 + M2

Four une direction "facile" A est positif. Au passage du polnt de

a en —HA Ponous

noterons donec EHA avee & = -1 pour T < Tc et e = 41 pour T > TC de

compensation 1l'inversion de la configuration change H
& = . - - - - +
fagon 4 traiter simultanément les configurations A et A .

2-2 - Champ appliqué paralldle & une direction de facile

aimantation

L'équation de la limite de la phase colinfaire s'éecrit

H2 (1-g) - H(:A M+ EHA) - AA + ne = 0 (81)-
ou encgore
i AMS + EHA A M + EHA 2 lf—(}\A_ _hE)
H= - —— 8 = + (82)
2 .
T - q 1T - - 1 - a

Loin du point de compensation le terme AMS est prépondérant (AMs > > Hé

le premier champ d'instabilité est

T—e ” He (83)

+
HE = Hs + Ha +

Alors qu'au voisinage du point de compensation les. deux branches de

la limite ge coupent en un point (To’ HO) tel que

kMS(TO) * eH, (T ) =0 (r & T,)

(84)
AA —~ h2
H =
o 1T - a
Le champ d'instabilité de 1a phase ferromagnétique est ;
HF
Hy & H + B, + - < H_ (85)
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Enfin lorsque l'aimantation M2 est nulle,

— : H3‘1
(M2 =0 Ha2 =0 ,nh=0, H =K ,H = 1_a)
1
il
+ — &y
H3 = H, = AM, + 2 —— (86)

Le point C est donc pratiguement le méme que dans le cas isctrope,

avec pour coordonnées

H =AM ' (87)

La forme du diagramme est représentée sur la figure 57.

Précisong le voisinage du point de compensation et montrons
qu'il existe une ligne de transition du premier ordre gqui sépare les
deux configurations inverses pour H z H_ . En effet, la limite de sta-
bi1ité H_ (T) de la configuration A se prolonge au deld de T, . Te

2
champ H. est alors le champ critique de renversement, par rotation &

1‘uniss§n de cette configuration, pour un monodomaine dont l'aimanta-
ticn spontange se trouve initialement en sens contraire du champ
appligqué. TI1 en est de méme pour la configuraticn AY Gont la courbe H;
se prolonge pour T < T . Dans la région du plan (H,T) située entre

+
5 < Ho’ les
deux phases issues des deux configurations inverses sont métastables

l'sxe des températures et les deux courbes limites pour H
l'une par rapport 4 l'autre.

Dans le voisinage immé&diat de TC nous pouvons considérer les

développements limités suivants

M_(1) = d|T—TC‘ {4 > 0) (88)
(E1 + ﬁ2)+ = a(T-T,) + ai + bHS + cHO +
(ﬁ1 + ﬁe)“ =-4a(T-T ) + aH - DH® + cHS + ...

Pour une température donnée, les variations correspondantes des Ener-—
gies libres des deux phases, guand le champ H est appliqué, sont

données par u

AG = —‘/ (_I\E1 + Ee) aH (85)
0
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Figure 57 : Diasgramme anisotrope suivant un sxe "facile"

HA

Ho

Ha L __

Figure 58 : Voisinage de TC suivant un axe "facile"
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p . . + - . + -
Les deux énergies libres G et G sont &gales si AG = AG , c'lest-
a-dire
b 2
- 7T = - =
E e 3¢ © (90)

Cette condition définit une ligne de transition de phase du premier
ordre, avec une tangente verticale au point de ccmpensation, et une
allure paraboligue. Les discontinuités d'aimantaticn et d'entropie &

la transition sont respectivement

Yy w?

3 (91)
AS = 2 b H

AM

Le détail des courbes zu voisinage du point de compensation est sché-

matisé sur 1la figure 58.

2-3 -~ Champ appliqué sulvant une direction de difficile

aimantation

Les champs d'anisotropie prennent de nouvelles valeurs Hé
1

et E! de telle sorte que H! M., + H! M, = A soit négatif. Pour
P a, 1 ay T2

garder des valeurs positives nous poserons A' = -A et nous primerons
les grandeurs dont les valeurs ont changg par rapport au cas précé-
dent. En faisant les substitutions A =+ -A', HA - HA, hg - h'2 1téqua-
tion de la limite devient

2 o} t l2 =

HZ(1 ~ a) - H(AM_ + eH]) + A4' + h'" = 0 {92}
Elle n'a de racines en H que si :

] 2 T 12
(MM + eHJ)T = B(XAT + 0'7)(1 - &) 2 0 (93)

Pour la .température de compensaticn et en champ faible cette condi-
tion ntest pas vérifiéde (MS(TQ) = 0 si i'on néglige l'anisotrople de
l'aimantation) : ls configuration oblique reste stable jusqu'er champs
intenses. L'égalité dans (33) définit de part et d'autre de T, deux
températures limites T' et T; pour lesquelles l'Zdquaticn a la méme

racine double

1
By o=\ AR (94)
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TL Te T% T

Figure 59 . Voisirage de T, suivant un axe "difficile"

.lA' ! L f
?HC?#HO ! H1+ .‘ '\./' 2
T2 Tc T+ T

Figure 60 : Diagramme anisotrope suivant un axe "difficile"



Ces températures vérifient

E_(T!) = 2H! 3 = (95)

d'oli la disposition géométrique de la figure 59.

Loin du point de compensation, pour AMS suffisamment grand, les champs

d'instabilité de la phase colinéaire sont

+‘ —
Het A ED (1 F o) , (96)
S
Hl
+ .
Hyt 4 Hl - oHDE R, » (97)
H‘l
HY A= H' - H' + — {98)
3 | 1-o ’
avee H' = Al <<h M,
a M 3

=1

Le diagramme aura donc l'allure représent&e sur la Tigure 6C.

2-4 - Diagrammes réels

. Le champ de transition thermodynamigue %ﬂlest en principe
celui qui correspond & 1'€galité des énergies libres des deux phases.
81 la transition est du deuxiéme ordre, c'est celul gque nous avons
calculé, puisque les deux phases sont toutes les deux instables. Par
contre, s8i la transition est du premier ordre, H, est compris entre.

th
les limites d'instabilité& des deux phases.

Dans le cas d'une anisctrople uniaxe, avec une seule direc-—
tion "facile", 11 est clair gque les deux limites seront du méme cBté
3

du diagramme isotrope et la forme des courbes est conservée.

Pour une symétrie cubigue, 11 existe plusieurs directions
"faciles" éguivalentes. En champ nul, elles donnent lieu & des phases
colinéaires gqui sont toutes &galement stables, car elles correspondent
& des "puits™ de la partie anisotrope de 1'énergie. £i l'aimantation
spontanée est importante, 1'énergie de champ démagnétisant impose une
subdivision de l'échantillion en domaines ferrimagnétiques et les dif-
férentes phases coexistent. Un champ tré&s faible, appliqué suivant
1'un des axes "faciles", est suffisant pour qu'une seule phase (A)

reste stable : celle gui correspond & la direction du champ. Par
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contre, au point de compensation, l'aiﬁantation gspontanée est nulle

et la situation est tout & fait analogue & celle des antiferromagné-
tiques cubiques. Les différentes phases {B) issues d'une direction
"facile" autre gue celle du champ se trouvent en situation "perpendi-
culaire" et restent stables. C'est au contraire la phase A "paralldle"
au champ gui devient instable au profit des autres pour H = Ho' Le

diagramme de stabilité de la phase A sera bien conforme aux figures

57T et 58 (H” } alors que celui des phases de type B correspondra aux

figures 59 et 60 {(HE ). Dans le cas d'une anlsotropie de symétrie
a1
cubique, plusieurs phases obliques différentes peuvent 8tre méta-

stables dans la r&gion du point de compensation. La ligne de transi-
tion thermodynamique peut donc se placer de fagon guelcongue par rap-

port au diagramme isoctrope.

3 - APPLICATION AUX FERRITES GRENATS DE TERRES RARES

3~1 - Approximation & deux sous-réseaux

Etant donné le trés fort couplage d'échange entre les ions
fer, ceux—ci peuvent &tre considérés comme un seul sous-réseau ggui-
valent dont l'aimantation MFe ne depend gque de la température [h1].

Le coefficient de champ moléculaire &quivalent avec le sous-rigeau des
ions terre rare est défini dans une configuration colinéalire par
n ﬁ + n ﬁ ) ‘

Lo 231 23 "2 (99)

ST
M1 M2 -

avec les mémes notations gue pour le grenat de gadolinium (voir ta-

bleau 5, chapitre III). Par ailleurs, les courbes d'aimantation M(H)

dans les'phases colinéaires [h1,13h,135] sont blen traduites par une

loi du type :

M= M _(T) + XO(T) H (100)

Cependant, nous ne pouvons pas appliquer ce mocddle 5 deunx sous-régseaux
sans précaution, pré&s de la tempdrature de compensation. Bn effet,
Pauthenet [h1] a montré que la susceptibilité superposée XO{TC) est
égale en premidre approximation § ~ %. Cecli condult 34 une valeur de

o = 1 dans le modéle précfdent. Autrement dit la phase colindaire
‘serait toujours stable et le champ HO tendrait vers 1'infini._Il nous
faut donner deux significations distinctes & n et A : n est 118 au
champ moléculaire gui agit sur les ions terres rares dans la phase co-
linéaire alors que A est défini dans la zone obligue et doit, en fait

&tre &valué dans un modéle 3 3 sous-Tréseaux.
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De fagon plus précise, ccnsidérons l'équation qui permet de
calculer 1l'aimantation MR du socus-réseau terre rare dans une approxi-

mation haute température :

s

T

-

{n M, + n' M_ + H) (101)

Mp = Fe R

ol n' représente l'interasction entre les ilons terre rare.

On en déduit

Y 4K : (102)

W n MFe + H

R
Au point de compensation ER + ﬁFe = 0, donc la susceptibilitéd diffé-
rentielle initisale X, prend la valeur

am_\
R 1
X (T ) = (———) = - (103)
o' ¢ dH H=0 n(Tc)

I=T
c

Ce résultat est valable guel gue gcil le nombre de sous-réseaux

considérds pour les ions fer et avec une constante de Curie ¢, qui
n'est pas nécessairement celle des lons terre rare libres,.

Par contre, si nous reprenons le cslcul du moddle & trols sous-réseaux
isotropes pour T = T, et ¥ = 0, les deux relations suviantes sont

vEérifiées

n l x T i x T i y -V
23 "3 e
(10k)
M1 + M2 + M3 = 0
d'old 1'on déduit, compte-tenu de (99)
= (o3 * Mlngy * M) A (105)
_ n12 + A :

Nous retrouvons ici une condition de stabilité de la phase obligue

n + A < 0. Elle exprime simplement que la susceptibilité dans la

).

. . . i
phase obligque (%) est plus grande gue dans la phase colinéaire (- =

8i on fait 1'application numérique svec les coefficients
d8ja utilisés pour le. grenat de gadolinium, on trouve

1
1-a

A= 67,5 kOe/uB/mole, n.= -72,4, et = 3,85, (108)
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(c)

(b)

(a)

Figure 61 : Forme des courbes d'aimantation théorigues pour les grenats
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Figure 63 : Champ d'inversion et champ coercitif prés de TC
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La formule Ho = VAL donnant le champ seuil su point de compensation
n'est donc valable gu'aux trés basses températures lorsque o #¥# 0. Son
utllisation pour des températures de compensation Zlevées [89,118,119,
136-138] conduit 3 une estimation beaucoup trop faible.

D'autre part la température eritique Tcg et la temp@rature de

compensation sont trés proches, car elles varifient

Tc2 = Cg[n' - n(Tcg)}

T, = Cei:n' - n(TC)]

{107)

La faible différence de susceptibilité entre les deux phases rend
difficile l'observation.des champs critiques par mesure d'aimantation
pour des temp€ratures voisines et supérieures 3 la température de
compensation. En effet, la susceptibilité X g diminue avec la tempdra-—
ture suivant une loil de Curie-Weiss et devient inférieure & % gui
varie peu. Les courbes M(H) et %% {H) préwvues, qui sont du type (a)
poﬁr T < T, figure 61, deviennent du type (b). Les anomalies diminuent

d'importance et disparaissent 3 la température eritique T, (figure 61c).
2

3-2 - Champ d'inversion et champ coercitif

A proximité de 'I‘C les cycles d'alimantation entre deux va-
leurs de champ +HIIl et —Hm pour _des &chantillens monocdomsaines sont sché-

matis€s sur la figure 62. Le champ d'inversion de la structure Hr = HZ
n'est pas nécessairement identique au champ coercitlf Hc' Ce dernier

est habituellement dé€fini comme le champ inverse qui annule 1'asimanta-
tion rémanente. Dans notre cas, cette dernidre est Egale & l'aimanta-

tion spontanée Ms' Les deux champs sont identiques, si |Hrlest infé-

M . . M
rieur & :f #+ }nMsl [138]. Dans le cas contraire H, est égal 3 :? et
tend vers zéro guand T tend vers T, (figure 63). Il présente alors peu

d'inté&r&t puisqu'il n'est d&fini que sur les courbes d'aimantation,
alors que H, peut tre mis en &vidence directement par des phénoménes
liés & la rotation des moments, comme 1'effet Faraday optigue. Remar-
quons que, loin du point de compensation, ce champ Hr tend vers la

valeur Ha = ﬁL des ferromagnétiques.
s
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3-3 - Diagrammes adiabatligues

Pour interpréter les mesures en champ pulsé, il faut Evaluer
les différences entre les diagrammes déterminés par des mesures iso-
thermes et ceux gqui sont observés dans des conditions adiabatiques. Le
calcul de l'eff;t magnétocalorigue que nous avons effectuéd pour le
grenat de gadolinium nous permei, par analogie, une comparalson guali-
tative. En effet, les mesures de Belov et ses collaborateurs [90,115]
montrent gue les caractéristiques essentielles du diagramme isotrope

sont conservées en présence d'anisctropie ; & savoir

¢ Dans une phase oblique et en champ faible (v 15 kOe), la température

ne varie pas avec le champ. L'effet magnftocalorique est nul.

e Dans une phase colingaire, la variation de la tempBrature est 1i-
~ * - . -~ dT ' - - - .
néalire. La dérivee H est positive en dessous de Tc et négative au-

dessus (tant que (%E est positif}.
" .

La construction ap?roximative des courbes isentropes T(E) permet de
placer les lignes de transition du diagramme adiabatique apparent,

par rapport aux lignes du,diagramme isotherme. La figure 64 cocrrespond
au.cas‘iséﬁrdﬁe..Pour une tempfrature initiale Ti’ lorsgqu'un champ
magnétique eat applidué gdiabatiquement, le point représentatif du
systéme dans le plan (H,T) décrit l'arc de courbe =t ; au point t,

le changement de phase se produit & la température T£ et 4 un champ
critique Ht correspondant au diagramme isotherme. Bn champ pulsé, on

mesure Ti et B, de sorte gue le diagramme apparemment observé passe

t
par le point a. 81 1'on suppose la transition du 2e ordre ou la cha-
leur latente négligeable, la température £volue dans la phase obligue,
selon la courbe tu. Le deuxidme champ de transition cbservé pour la

température lnitiale T, est H_.

En présence d'anisotropie, la construction n'est pas changée
pouyr une{direction "facile" (figure 65z) ; par contre, pour une direc-
tion "difficile", l'effet magnétocalorigue &tant nul dans la phase
oblique initisle, les points t et a de la ligne de transition infé-
rieure sont confondus pour T < Ti et T > T;. Les températures Tl sont
celles des points 1 et l+ dont -la tangente a la meme pente gue les
isentropes dans 1la phase colingaire.

Evaiuons l'ordre de grandeur des.corrections 4 apporter aux

mesures en champ pulsé pour une comparalson guatitative. Appelons ht
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a) direction "facile"

H
0 \/
Te T
b) direction "difficile”
Figure 65 : Diagramme adiabatique anisotrope prés du point de

compensation : —wisotherme
——adiabatique apparent
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et ha les pentes du disgramme isotrope isotherme et adiabatique appa-

rent. Soit m, 1'inverse de la pente des isentropes en phase colinéaire

(%%) | (107)

D'aprés la construction de la figure 64b on trouve facilement la rela-

tion entre ht et h

h _
h, = ———— _ (108)

Suivant une direction "facile™ la pente de la tangente & la limite de
stabilité est trés voisine de ht/2. La différence relative entre les
deux déterminations.du champ seuil minimum HO'(figure 65a) est en pre-

midre apprcximation

AH m h m h

o] t _ a
0#2+mht_2-mh (109)

Suivant une direction difficile, l'intervalle de température passe de
la 'valeur AT' = T' - T a la valeur AT' = TI - TI (figure 65b). Sa
variation est du second ordre en m ht' D'aprés les valeurs de m
connues [1?5], il faut s'attendre 4 ce que m ht ne dépasse pas 0,2 ;
seule une correction sur H_ sera donc Eventuellement nécessalire pour
une estimation des coefficients A et A' 1iés aux dérivées secondes de
l'anisotropie. Ces derniers sont sn effet reliés saux quantités direc-
tement mesursbles H0 et AT'. En supposant des variations linéaires de
Hs et MS en fonction de la temdprature au voisinage de.TC

Ho = by ‘T_— T

(110)

M
8

1
(=1}
i

|
=}

et en négligeant les termes h2 et h‘2 devant AA et XA' on obtient

A=hiﬂi (111)
b
2 .
1
A' = ht a (—_AE ) (112)

La derriére approximation revient & négliger Hi devant 2He H_  pour un
antiferromagnétique ; elle sera toujours justifiée dans les grenats

étudiés.
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Le diagramme en champ pulsé permet une estimation direction du champ
moléculaire agissant sur les ions terre rare. Dans un processus adia-
batigque, l'entropile totale reste constante ; comme le module de 1'ai-
mantation des sous-réseaux fer ne varie pratiguement pas, il en est de
méme de leur entrcpie ; l'entropie et le module de 1l'aimantation du
soug-réseau terre rare dcivent &galement rester constants. Pour une
méme isentrope (figure 6Lha) de température initiale T, 5 T, nous pou-
vons Ecrire gue le champ effectif total HR qui agit sur les ions terre

rare est le méme pour les deux champs critigues Ht et Hu
Hy = H + [n M [ =H - |n My
d'oud
Ho - E o= 2{n My (113)
pour Ti > Tc on a de mé&me
+ = ' (113)
,Ht Hu 2in MFel

Cecl sers d'autant mieux vérifié gque T sera proche de T, et que

l'effet magnétocalorique dans la phase oblique sera petit : le champ

H (Ti = Tc) est donc 4 quelques % prés égal a 2|n M

1 Fel'

4 - DIAGRAMMES EXPERIMENTAUX DES FERRITES GRENATS D'ERBIUM ET D'HOLMIUM

Nous avons &tudié les variations d'simsntaticon, sous champ
magnétigque pulsé, d'échantillons monocristallins sphérigques, pour
piusleurs directions du champ appliqué. Les transiticns de phase ma-
gnétigues sont mises en évidence par les changements caractéristiques
de la susceptibilité différentielle. Nous avons pris comme d&finition
du champ critigue la valeur du champ ol la susceptibilité a son maxi-
mum ou & défaut, sa variation la plus rapide. Les mesures sont faites

sur les deux premiéres alternances du champ pulsé.

-1 - ErIG

Les différents champs critdéres observés pour les trois &i-
rections prineipales d'application du champ ([T1OJ, [111] et [001])
sont reportées sur les figures 66, 67 et 68, Pour toutes les lignes de
transition, aucune hystérése n'a 28té mise en Bvidence. Elle est donc

inférisure, si eile existe, & 2 kOe environ.
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Suivant [110] (figure 66} on distingue treois ares de courbe
H1, Hy HB qui cocrrespondent bien au schéma gque nous avons pré&vu pour
un axe de difficile aimantation (figure 60). Les transitions sur H, et

1

H2 sont trés nettes entre 30 et 70 'K alors gue le saut de susceptibi-

1ité est assez faible sur H3 ; au-deld de 300 kOe 11 n'est plus pos-

sible de le distinguer parmi le défaut de compensation.

Selon [111] {figure 67) 1l'arc E, est 1limité aux températures
inférieures & 8 K environ et i1 est totalement absent pour la direc-
tion [001] (figure 68). Adlleurs, s'il existe, il est inférieur au
champ démagnétisant et le seul pic de susceptibilité observé corres-

pond au passage de l'aimantation de —MS é'+MS poeur I # 0.

Dans un intervalle de température de 1 XK autour du point de
compensation, les anomalies sont &vanescentes  en champs faibles et
aucune transition n'est observable en dessous de H3 (v 190 k0e).

b-2 - HolG

Les champs critigues pour les directions [111] et [110] du
champ appliqué sont reportés en fonctlion de la température initiale
sur la figure 69. Les champs critiques supfrieurs analogues A& ceux de
la branche H_, de ErIG n'ont pas pu &tre mis en &vidence de fagon

3

certaine.

Pour les températurea suffisamment basses, les transitions
sont bien visibles sur les courbes d'aimantation comme on pewnt s'en
rendre compbe sur les figures 70 et T1 ol nous avons tracé guelques
courbes d4'aimantation typiques. Celles-ci montrent toutes dans les
champs intenses, une partie linéaire dont la pente = varie trés peu

A
avec la température.

Prés du point de compensation, suivant [?11] il apparalt
un hystérésis gui augmente au fur et & mesure que la température se
rapproche de T . L'2tude détaillée du diagramme au voisinage du point
de compensation a &té possible en distinguant les transition en champs
croissants et en champs décroissants (figure 72). La zone "morte" ol
1'on ne détecte plus aucune varistion rapide de la susceptibilité
s'@tend de 136 & 138,5 K. La forme des courbes d'aimantation est alors
celle des figures T3 et Th, Sur cette derniére le champ de renverse-

ment Hr = H1 de 1la structure est supérieur au champ coercitif habituel.
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5 - DISCUSSION

Parmi les trois composé&s que nous avons &tudiés Jusqu'ici, le
ferrite grenat d'holmium est celui dont 1'@nergie d'anisotropie est la
plus grande et gui présente les phénomenes les plus marqués. Aussi nous

commencerons par l'examen des résultats qui le concernent.

5-1 - HolG

Nous constatons tout d'abord un accord trés sstisfaisant
avec les résultats obtenus par Levitin et ses collaborateurs sur des
polyeristaux [9?]. Leurs valeurs des champs critiques sont déterminées
esgsentiellement par détéctién en champ pulegé de l'anomalie de magnéto-
striction associée & la rotation rapide des moments magnétigues dans
1a phase obligue. Elles sont moins pr&cises puisgu'elles correspondent,
en fait, 4 une distribution continue de champs critiques et, par consé-

gquent, & des effets plus €talés en champ. Leurs valeurs moyennes, re-

portées sur la figure 69, sont bien situdes entre nos mesures pour les

deux directions [111] et [110]. La_pente moyenne ha du diagramme

adiabatigue wvaut 8,5 kOe/K_au point de compensation.

L'allure des diagrammes montre que [111] est une direction
de facile aimantation et [110] une direction "difficile". Ceci confirme
les mesures de couple de Psarson [38]. De plus & basse température,
l'accrolssement trés net de 1'€cart entre les deux diagrammes ainsi
que l'augmentation du premier champ seuil suivant [11@],7est conforme
4 une variation tr&s importante de l'anisotropie, beaucoup plus rapide
gque celle 'de l'aimsntatiorn spontanée. Tl est probable gu'en dessous
de 50 K, la phase cclingaire selon [1TQJ n'existe plus, car nous
n'observons plus de transition. Dans la partie des courbes d'aimanta-
tion qui correspond 3 la configuration colinéaire, on observe le
comportemant paramagnétigue des ions terres rares avec un effet de

saturation {figures 70 et T1).

Examinons le voisinage du point de transition

e Les figures‘TS et T4 montrent que les transitiocns au champ H2 sont
du premier ordre, avec un caractdre d'autant plus marqué que ls
température se rapproche de Tc' 81 1l'on agrandit les courbes au voi-
ginage du champ Hy on obtient 1'allure caract@ristique de la figure

75a qui correspond au schéma théorique de la figure T75b.
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e L& premier champ de transition H, observéd & la seconde et & la troi-

-~

sidme alternance du champ pulsé, correspond sans ambiguité d 1l'in-
version de la structure colinéaire. Les variations thermigues de H1

se placent bien dans le prolongement de celles de H  de part et

d'autre de T (figure T2). Nous pouvons donc supposir gu'elles sont
les manifestations exp@rimentales des limites de stabilité& que ncus
avons calculées pour les deux configurations AT et A (figures 58
et 63). La transition Hy est tounjours trés bien localisée alors que
la transition H, a tendance 4 s'étaler quand T - T.. De plus, sur
la figure T&, noug avons reporté les variations thermigques de Hy et

de son inverse QL : la trés faible courbure de ﬁL(T) permet une
- 1
détermination assez précise de H et T, par extrapclation. Les va-—

leurs ainsi trouvées sont H, = 2h kOe et T, = 137,6 K.

D'aprés les cycles d'aimantation observés au voisinage de Tc’ nous
avons tracé la variation de l'aimantation spontanée MS(T) {figure

77). La tempdrature de compensation sinsi définie vaut 137,0 X et

dM
ls pente 4 = de) est Bvaluée & 3,1.10'2 pB/K.Iﬁen que l'erreur
T
absolue sur la tempgrature soit de l'ordre ds 1 K, la précision re-

lative est bien meilleure. La différence observée entre TO et Tc

g5t donc significative.

Les mesures dl'effet magnétocalorigue de Belov [115] nous permettent

d'estimer le coefficient m = (%% a 5.10_3 K/kOe. La pente Ht du
s

diasgramme isctherme est donc 5 % plus &levée ; elle vaut 9 kCe/K.
La correction sur H0 est de l'ordre de 2,5 % et nous adopterons
comme valeur isotherme : H_ = 25 kOe. On en déduit la valeur du
coefficient A d'aprés las formule (111) :

A= a([111]) = 1,20 J/mole = 8,5.10" erg/cm>.
Pour la direction [?10] 1Lt'2cart AT' egst de l'ordre de 10 = 1 K 3
dtaprés (112) le cosfficient A' vaut denc '

Av = - A([110]) = 0,975 J/mole = 6,8.10h erg/cm>.

Les relations entre les coefficients A et les constantes usuelles

K K K, du dé&veloppement en fonction des cosinus directeurs

2 73

‘I ]
téerivent [139] pour les différentes directions

s
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affoo1]) = + 2x

K
A = - %— Gﬁ_+ ?f) {11})
K K -
+ K1 + %f - 7§” {(déplacement dans ie plan 110)
Ao =
- 2K, - XKy {(déplacement dans le plan 001)

Dens notre cas nous avons, en se limitant aux deux premidres cons-

tantes,
K
L 2
= = — + —
A 305 Y3
'
K, (114)
R
On en déduit
- - b 3
K1 = - 0,75 J/mole = 5,2.107 erg/om
- _ L 3
K, = - 0,45 J/mole = - 3,1.10" erg/em

2

La valeur de K, ainsi trouvée est en trés bon accord avec celle
mesurée par Pearson [38] (KT = SETOh_erg/cmB). Ce résultat deoit
cependant &tre considéré avec prudence car une faible variation de
A ou A' entraine une grande variation de K,. Dans 1l'hypothd3se ofl K

2
est supposé négligeable on obtient deux déterminations de K

2

1 aui

restent voisines et encore comparables 4 celle de Pearson

3

K1 -5 A= - 0,9 J/mole

K, = - A' = - 0,975 J/mole.

Nous pouvons donc coneclure gue notre détermination du champ Ho par
la variatlion du champ de renversement est trds proche de la valeur
théorique. Par conséguent les champs de renversement observis ep

champs pulsés correspondent effectivement aux champs d'instabilité

d'un monodomaine.

Rappelons gque les champs coercitifs observés dans les mé-
thodes gquasi-gtatiques sont de l'ordre de 50 Qe pour tous les grenats
[29—31]. Ceci montre bien gu'une différence Ad'énergie trds faible est
suffisante pour gu'il y ait nuclZation de domaines inverses et croig-—
sance de ceux-ci par propagation des parols crZées. Dans notre cas,
la nucléation des domaines correspondant 4 la phase inverse n'a donc

pas le temps de se faire.
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5-2 - ErlIG
L'allure tr&s semblable des diagrammes prds du point de

compensation montre que l'anisotropie est beaucoup plus faible que
dansg le cas de HolIG, et cecl est en accorgd avec les mesures de cou-
ple [381. Comme il n'a pas 4t€ possible de mettre en &vidence les
ligres de transitions prés de TC de fagop aussi précise gque pour
HoIG, 1l ne nous est pas permis de conclure immédiatement quant 4 la
nature "facile" ou "difficile" des axes [111] et [001], Beul, le dia-
gramme suivant [110] indique sans ambiguité que cet axe est de diffi-
cile aimantation (figure 66). A basse température, l'existence d'une
ligne de transition en dessous de 8 X pour la direction [111] {figu-
re 6T7) montre que ia configuration colinédsire correspondante n'est
pas stable dans cette région du plan H, T ; la direction de facile
aimantation ne pouvant &tre gque [OO?]. Cecl &8st conforme aux observa-
tions de Orlich et Hiifner [126] et de Belymeva et coll. [1h3, 1hhj :
ces autéurs ont constaté, & 4,2 K, queé la direction des moments des
ions fer est [001] en champrnul et . s'aligne avec [111] pour un champ
appliqué de 1 kOe dans cette direction. Si nous comparons &4 une méme
température 7T (<TC) les champs critigues H;'pour les trois directions
Etudiées (figure T78), nous constatons gu'ils sont situfs relativement

entre eux de la mBme fagon quelle que soit la tempdrature

g, ([001]) » i, ([111]),5 By ([110])

8i l'anisotropie du sous-réseau terre rare est prépcndérante, c'est-a-

dire si IHa'i > iHa |, 1a différence entre le champ de transition H;
1 ‘ .
pour la direction ¥ .et le champ de transition E, du cas isotrope se

met zous la forme _
> M, ' ) .
I e (1135)
e . s M M
8 2 :
ol M, et M, sont les vaﬁeurs des aimantations des sous-réseaux 3 la

trensition. Le rapport ﬁl varie peu avec la direction et, par consé-

guent e

& ([001]) > & ([111]) » & ([110])

Kous savons d&jd que A ([110]} est négatif. De plus, entre 8 et 60 K,
le fait qu'aucun champ critique H1 n'est observé prouve que ce dernier
doit &tre inexistant ocu inférieur au champ démagndtisant. Or, 1l'écart

H2 ([001]) - HE ([??1]) est de plusieurs kOe ; nous pouvons en déduire
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Figure 78 ¢ Comparaison des champs critiques H, de BrIG selon les trois

directions &tudides.

Figure 79 : Schéma pour l'effet Faraeday & champ constant selon une

direction "facile"
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que A ([OO?]) est positif, D'aprés Pears%n [38], & trés basse tempéra-
ture, K, est positif et K, est négatif (fg = - 6}, Les relations pré-

cédentes montrent que la constante K1, aiﬁsi gue A ([0011) restent

positifs jusque prés du point de compensation. L'autre coefficient
A ([111])Kdoit rester positif cu trd&s faiblement négatif, ce qui

implique —— - 3. Le changement d'axe facile vers 8 K se produit

£

lorsque rasse par la valeur - 9. Cecl provient de la décrois-

lH
AN A

K

sance avec la température de la constante K, qui change de signe &

1
une température voisine du point de compensation [38]; 1a constante
K, reste négative. Au-dessus de 8 K la direction [111] est la plus

stable, mais la phase selon [001] reste métastadble, '

La partie du diagramme, pour les températures voisines de
T, nous permet Ad'évaluer le champ effectif d'échange agissant sur
les ilons erbium., Les trols branches supérieures sont tr&s voisines at
ia valeur moyenne du champ sup&rieur est 192 k0e * 8, ce gui donne :

B, 7 g6 £ L kOe

Cette vealeur est en bon accord avec celle de Levitin [91]. Elle est
supérieure 4 celle que 1'on peut déduire de la susceplibilité au point
de compensation. Il semble done gque la tempé&rature de 80 K soit trop
basse pour pouvoir appliguer cette dernilre approximation., Remarquons
Egalement que le moment néest certainement pas celui de l'ion libre.
Les différentes valeurs que l'on peut déduire de nos mesures sont

résumées dans le tableau 8.

5-3 - Gd4dIG

A la lumi®re de ces résultats sur HolG et ErIG, nous pouvons
reconsidérer 1'interprétation des meéures en champs faibles sur GA4AIG.
La constante K1 de GAIG pour T = T , n's pas &tEé déterminée avec une
grande précision dans la littérature. Les mesures de couple de Pearson
[38] et celles de résonance de CGeschwind [1&5] montrent néanmoins que
la contribution des ions gadclinium est falible devant celle des ions
Fe3+ et favorise &galement 1l'axe E111]. Nous pouvons donc adopter la
plus récente détermination de la constante K1 de YIG comme valeur par

géfaut [39]

3

K, = - 7,5 . 10 erg/cm3

5i nous suppcsons la constante XK, négligeable, le champ Ho vaut 14 kOe.

2
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Cette valeur &levée, malgyé la faible anisotropie est due 3 la forte
valeur de l'@change. Nous n'avons pas observé de champ de renversement
de cet ordre de grandeur prds du point de compensaticn. Cependant, un
certain nombre de faits expérimentaux tendent & montrer que le diagram-
me de phase réel, observé de facon quasi-statique a une forme compara-

ble 8 celle de la figure 79:

e Les mesures d'effet Faraday 3 champ constant montrent (146, 101]
que l'inversicn de la rotation Qu Plan de polarisation se fait de
fagon différente selon que le champ est inférieur ou supérieur §

L,5 kOc. Dans le deuxicne cas, la variation de l'angle de rotation
est lin&alre avec 'ls température dans un domgine de température gui
augmente avec le champ. En dessous de #,5 kOe, au contraire, 1a
courbe © (T) prdsente un point d'inflexion 3 tangenteIVerticale pour
T = Tc. La rotation Faraday dépend directement de la projecticn de
llaimantation des ions fer sur la direction du faiscesu lumineux.
Dans lé phase oblique, et pour un champ donnd H1, le modé&le & deux
sous-réseaux prévoit une variation linéaire de cette projection avec
la température entre les deux points A et B (figure 79). Pour un
champ'He, 1'inversion de la structure a lieu au point C. Les courbes
d'effet Faraday théoriques sont celles des figures 790 et 7%e. Les
courbes expérimentales confirment donc 1l'existence d'un point triple

tel qﬁe I dont 1'ordonnée vaut 4,5 kX0e environ.

e Les mesures d'effet magnétocalorique de Belov et coll. [?15]
montrent €galement une forme de diagramme similaire 3 l'extrapolation
des deux branches du diagramme donnant la méme valeur {4,5 £ 1 x0e)

pour le champ correspondant au point I.

La différence entre la pente du diagramme gue nous avons
observée en champs intenses (8 kOe/K) et celle (10 kCe/X) de Bernasconi
et Kuse [101]déterminée par effet Faraday 4 10 kOe s'expligue donc '
eis@ment. Leur pente correspond au segment OB sur la figure 79 alors
que la nbire est pratiquement identique & celle du diagramme isctrope

et correspond au segment OB'.
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TABLEATU

8

Valeurs de différents paramdtres au point de compensation

ErIG HoIG GAIC unités
T 79 137 280 K
AM_
a = 5,2 3,1 1,0 10720 /mole/K
AT _
T
C
(AH%)
h =l— 12 8,5 8 kOe/u,/mole
a AT B
T
C
A (TC) 15,5 18,7 66 kOe/uB/mole
1
o c) 16,5 20 72 kOe/uB/mole
1 (1) gg (2) ol (3) s66t3) KOe
aff

(1) champ effectif agissant sur les ions terre rare.

{2) déterminé d'aprds les champs critigues au point de compensa-

tion.

{(3) déterminéd d'apréds la valeur de

Xy

(T ).

c
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CHAPITRE v

DIAGRAMME DE PHASE DU FERRITE GRENAT.D{YTTERBIUM

1 = MCDELE D'ENERGIE LIBRE POUR LE FERRITE GRENAT D'YTTERBIUM (YbIG)

Pour &tudier le ferrite grenat d'ytterbium, nous devons
faire intervenir de fagon plus d&taillée la structure complexe des
ferrites grenats de terres rares. Hous en rappellerons les traits
essentiels avant de développer le moddle microscopique d'énergie libre
proposé par Welf [96].‘Nous Ztudierons ensuite dans guelle mesure ce
modéle rend compte de l'anisotropie phénoménologique observée & haute
température, et de la description qui en & été faite au chapitre

précédent.

1-1 - Rappels sur la structure cristalline et magnétigque des grenats

‘Les ‘grenats ferrimagnétigques de ﬁerres rarés sont des
composés essentiellements ionigues gui cristallisent dans le systénme
cubique centré [1&7,1&8] ; leur groupe d'espace est Ia3d(0;0). La
maiile €lémentaire contient 8 formules RSFe5012 oli R représente un
s4tome de la série des terres raresg. La répartition des 160 ions sur
.les différents sites cristallographiques est bien déFfinie et invaria-
ble pour toute la série : tous les cations sont en positions particu-
liéres alors que les 96 ions oxygénefsont en position générale dépen~
dant de 3 paramdtres x, y, z. 16 iong Fes” occupent les sites [16a],
entcurés chacun par 6 ions oxygéﬂe aisposésisuivant un octaddre. 2L
ions Fe>' occupent les sites (Ehd)Lavec un environnement t&trafdrigue
‘de 4 ions oxygéne. Enfin les 24 ions terre rare sont sur les sites
{24e} : 1l'entourage de 8 ions oxygéne forme un dodecsaddre rappelant
un cube distordu. Nous admettrons pour 1'instant que la symétrie

ponctuelle de ce site egt orthorhombigue (Dg), les axes binaires &tant
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Figure 80 : Sites inéquivalents des terres rares
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figure 81 : Décomposition du multiplet fondamental des ions terre rare

Figure 82 : Structure non colinéaire coaxiale
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paralléles aux dlrsctions [001] et [110] et § celles qui s'en dédui-

sent par permutation circulaire des indilces.

Les symétries de la maille réduisent finailement 3 6 le
nombre de sites dont la disposition spatiale des axes binaires n'est
pas équivalente. Ils sont représentés schématiguement sur ls Figure 80
(d'aprds Dillon et Walker [149]). Les systdmes d'axes locaux se corres-
pondent 3 par 3 par rotation de %; gutour de la direction [111] et 2
par 2 par rotation Qag'autour des axes quaternaires communs. Nous
sommes donc en présence de 6 sous-réseaux magnétiéues distincts,

d'ions terre rare.

1-2 - Champ cristallin, interactions d'échange et anisotropie

. ‘ . + .
En ce gui concerne les 10ns Fe3 et Gd3+ gquil sont dans un

- . +
etat 5, ou l'ion Eu3

dans un état singulet, 1'effet du champ cristal-
lin est absolument négligeable devant les autres termes d'énergie.
Par contre,pour les aubtres ions terres rares, le champ cristallin de
symétrie D, léve totalement la dégénérescence des multiplets J en don-
nant des doublets ou des singulets selon que les ions sont de Kramers
(8m, Dy, Er, Yb) ou non (Tb, Ho, Tm). De nombreuses &tudes. de chanmp
cristaliin ont montré gue la décomposition des niveaux se fait géné-
ralement selon le schéma de ls figure 81, Etabli dans le cas de
1'ytterbium [93]. La séﬁaration des niveaux due au champ cristallin
étant de quelques centasines de cm_1, l'utilisation de fonctions de
Brillouin dans l'approximation du champ mol&culaire ne sera velable
qu'd haute température (T > ™ 200 K). A basse température, seuls les
niveaux les plus bas sont 4 considdrer, et on peut utiliser un hamil-
tonien & un ion avec un spin fictif g. Le terme d'énergie Zeeman
s'éecrit alors . '

- v, Hog.B _ (116)

Le pseudo—factepr g est un tenseur anisotrope qui ne con-

tient que troils valeurs principales By» 8.5 &, du fait de la symétrie

¥
orthorhombique des sites c.

Lt'étude comparfe des divers grenats [h?, 105] a montré que

les interactions d'échange sont de trcis types bien distincts
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e Les dinteractions (Fe-Fe) sont trés fortes, de l'crdre de 500 K
{350 cm_1) ; elles sont responsables de la Lemp8rature de Curie
Elevée et de l'ordre ferrimagnédtique des ionere}FSurles sltes a et
d. Elles sont pratiguement isotropes et constituent lsa meilleure
iilustration du ferrimagnédtisme de Néel et de l'hamiltonien

d'Heisenberg avec le YIG.

e Fntre terres rares les interactions (R-R) sont trds faibles, infé-

R -1 “ .
rieures 4 1 ecm et pourront &tre générslement négligies.

o Enfin les interactions {(Fe-R) sont de 1'ordre de 50 K {35 cm_1} et
ne sont pas isotropes. Dans la mesure ol elles sont plus faibles gque
l'interaction du champ cristallin, elles peuvent &tre traitdes par

un hamiltonien de spin du type Heisenberg.

A basse température, les sous-réseaux fer sont saturds 3

3+

' . : . ; . . -
tous les i1ons Fe ont leurs spins alignés dans upe direction u. Le

terme d'€change peut donc Se mettre sous la forme :

- M, .A.3 | (117)

e

. . ) : -
ol ﬁFe est l'aimantation régultante des ions fer selon u.

Dans l'approximation classigue du champ mol€culaire, cette
interaction d'échange serait représentde par un champ effectif ﬁeff
agissant sur le spin 3 comme 1e champ extériesur ﬁ, i’énergie d'échange
stéerivant alors

-

> -
Mg H oope 8- AN M, .g.8 : (118)

% =
- KB Fe

En fait, il a &té dZmontra [150,151] que les interactiopns
a'échange n'ont pas, en général, la méme anisotropie que les inter-
- actions du type Zeeman avec un vérizable champ extérieur. Les tenseurs
A et g ne se correspondent pas par une simple constante multiplicative.
Il faut tenir compte de la vraie nature tensorielle du champ effectif

d'échange.

Finalement, la contributicn aux énergies Zeeman et d'échange
‘des ions terre rare d'un méme site q se représentent par un
namiltonien de spin fietif & un ion [96]

- e o> ->
W= uBH.gq.gq ERCRE {119)
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Avec ces notations, le tenseur d'échange Gq a les dimensions d'une
Energie, alors que g, est sans dimension. Jlg se correspondent simple-—
ment par symétrie et s'expriment de fagon unique dans chaque systdme

d'axe locaux xyz. La symétrie D, leur impose alors une forme diagonale:

g, 0 0 G 0 0
= 0 0 G = 0 G 0

g gy
0 0 g, 0 0 GZ

La direction de guantification du site g est la direction du vecteur
- > > .
A = H + u G 120)
e (g B g )q (

dont les compcsantes dans les axes locaux sont (en omettant 1'indice g)

A =u. H g + u @ (a0 = x, ¥, 2) {(121)

L'énergie pour un doublet de spin fictif 8§ = % est
BE=F 44 (122)
o] 2
avee A = |K| ='V42 + 8% 4 A2k (123)
x y z

Les composantes du moment magnétigque sulvant les mémes axes sont

g, A& _
Sl T S (12h)

2E i 1
2 8H 2 A B

¥y o= - e = 4+

o YE
o

et se réduisent e2n champ nul &

o]
Aa = Yy Ga
u g G
o] o [+ o
w, = : — 1y (125)
2 2
2y fE u_ G
a 8 o

Ainsi l'anisotropie des tenseurs g et & a pour consdquences immédistes:

e l'anisctropie de la grandeur des moments magnétiques et celle de
l'8nergie dépendent fortement du champ extérieur H de Ffagon non
triviale ; de plus, eiles ne favorisent pas nécessairement les mémes

directions [96}.




"T6h'f

e Lgs moments des différents sites terres rares ne sont pas paralléles

. ) - ) . . .
d_la direction u de l'aimantation fer. Leur structure magnétique i

basse température est non coclinfaire [?29—131].

Dans la plupart des grengts, 1l'anisotropie de 1'énergie,

en l'absence de champ, impose la direcction [111] comme direction de
3+ '

facile aimantation des ions Fe L'arrangement des moments des terres
rares se présente comme un "double parapluie" d'axe [111]. En effet,
si la direction U est selon [111] 1les six sites se décomposent en

deux ciasses de 3 éites : 8 1'intérieur de chaque classe les moments
ont la méme grandeur, font le méme angle avec l'axe [111] et se corres
pondent par une rotation de %g autour de cet axe (figure §2). En
l'absence de champ magnétigue appliquéd, cette structure non colinfaire
des terres rares subsiste avec les mémes angles depuis 0 K Jjusqu'a

une température telle, que les premiers niveaux exXxcités commencent 3
&tre peuplés. Ensuite, elle évolue graduellement au fur et 2 mesure

du peuplement des niveaux supérieurs jusqu'd devenir presque entidre-
ment colin&aire pour des tempdratures supdrieures 3 1'écartement du
multiplet J fondamental [152]. Par contre, il est facile de wvoir gque
cette structure se dé&forme i toute température dds l'application d'un
champ magnétique, donnant lieu & une susceptibilité non nuile méme 3§
0K [153]. Si un champ faible H est appliqué selon 1'axe facile [111],
la symétrie gobale du systdme ne change pas et en parbiculier ﬁFe
reste colindaire a E. Mais,d&s que la direcction de H s'écarte de 1'"axe,
11 est évident que la symétrie est rompue et en particulier ﬁFe n'est
plus colindaire & H. Comme la structure est entidrement déterminde si
1'on connait la direction u de ﬁFe’ celle—ci apparalt comme le para-
métre fondamentsl de la discussion j en particulier 1'état d'dquilibre
du systéme des moments sous l'action d'un champ s'cbtiendra en cher-~
chant lsa direction u qui rend minimum 1'énergie libre du systdme. La

phase stable ainsi trouvée poss&de une symétrie axiale ou non selon

+ x . . L .
“que u et'H sont colinéaires ou non. Nous utiliserons désormais le

terme de phase coaxiale pour désigner la phase de symétrie axiale.

1-3 ~ Anisotropie macroscopigue

Nous allons voir dans quelle mesure le formalisme microsco-—
‘pigue précédent se ramdne au Fformalisme habituel de l'anisotropie

magnétique. La contribution & 1'énergie libre des terres rares est

6

= - by
F, KT q; W, Log 2 on A% (126)
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A _haute température

Pour x < 2, la fonction Leg Ch x est développable en série

entidre

=
228

17 8

X
= 2520 ¥ + o {(i27)

2
- X _
Log Ch x = - T2

X
+ =— -
b5
Bn champ nul, les Ag sont des fonctions homogénes de degré 1
. . . . . . > .
aussi blen vis—ad-vis des cosinus directeurs de u gue des valeurs prin-
. 2n . . .
cipales Ga‘ Chaque terme en x , aprés sommation sur les six sites,

fournit un polyrnome homogeéne de degré 2n en o a, d'une part et

19 ug} 3
Gx’ Gy’ GZ d'antre part. Les deux groupes de variables se séparent en
faisant apparaitre les polynomes symétrigues des cosinus directeurs

Pyy qui servent de base au dévelcoppement habituel pour la symétrie

cubigue :
P2 = a? + ug + ai =1
Pu = a?ag + a;ag + uga? {128)
P6 = u?ugai
ete...
Aprs8s regrcupement des termes et identification avec
Fp= 6kT Log 2 + I K Pprisoo l(129)

1

on obtlent les coefficients d'anisotropie sous la forme d'un dévelop-

pement en polyncmes homogénes en GX Gy GZ

K1 - 2: (kT)1_2n a

nxzl

n,l+1 (130)

81 T est suffisamment grand, les premiers termes sont prépondérants

9.9 9 1 3.1

Ko = ™% - 3 ¢ 5 * o

(kT) (&T)

Q Q

K, = 2’2 + 3’? + ... (131)
(xT) (kT)

o Y33,

2 5 )
(xT)
Le calcul des premiers Qn , est détailld dans l1'annexe E (§ 3).
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L'€cartement moyen A des niveaux peut 8tre A&fini par

= +/4 (a2
A= 3 (C—x

" définis par les premiers termes de leur développement d8s que le rap-

2 . . . .
+ Gy + Gi). Les coefficients d'anisotropie seront bien

port entre deux termes consécutifs sera petit devant 1, soit

% (ﬁ%)e << 1. Pour la plupart des grenats, A est de 1'ordre de 50 K
(35 em™1) ; aussi pour des températures supérieures & 100 K les cons-
tantes K1 et K2 sont_essentiellement déterminées par les termes Q2’2
et Q3’3. La discussion des signes de Kq et K2 en fonction des valeurs
relatives de GX,'Gy'et GZ est alors facile. Les résultats de cette
discussion sont consignés dans 1'annexe X ;3 1ls sont sensiblement dif-
férents de ceux de Sivardidre et Tchéou [15&} qui n'ont considéré gue
le terme Q2=2'

Lorsqu'un champ magnétique extdrieur H est appliqué les

formules sont encore valsbles si la phase est coaxiale (ﬁFe Vi %),

~

4 condition de remplacer systématiquement les composantes Ga par

Ea = Gu * Hga, (avec le signe + ocu - selon que le champ E agit dans

le mEme sens ou en sens contraire de l'échange)., Il s'en suit immé-

diatement que les coefficients K dépendent du champ par l'intermé-

diaire du tenseur g.

Enfin, les composantes GOC dépendent de la température par
1'intermédiaire de la variation thermigue de I'aimantstion des ions

fer

MFe ()

G (1) = Wy, (0) ° G (0) ' {132)

Cette variation ne peut se mettre sous une forme analytique simple.
Cependant, en premidre approximation, l'anisotropie du tenseur G se
conserve ; les termes Qn,l gardent un signe constant et 1'effet se
réduit & un facteur de température multipiicatif. L'aimantation védaul-

tante MR des ions terre rare varie CommE‘Hzgﬁﬁ qui est, & ces tempb-

ratures, €quivalent I E%E.L'anisotropie de l'énergie d'dchange fournit

done une contribution aux coefficients d'anisctropie macroscopigues

K,, dont la variastion er fonction de l'aimantation du sous-réseau est
trés différente de celle d'une anisctropie locale 4 un ion
K, v Tt ()3
{133)
6 5
By v T(Mp) ™"~ ()

Ceci ne modifie pas les approximations qui ont &té faites au chapitre IV.
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A basse température, c'est-d-dire pour kT < %, le développement pré-

cédent n'est plus valable et il faut comparer directement les valeurs

de F_. La limite quand T tend vers 0 est simplement

R

1 ‘
R~ Tz L fq (134)
- q

La discussion des différents axes "facilaes" en fonction de 1'aniso-
tropie du tenseur ¢ est £galement falte dans l'annexe E. Cette discus-—
sion 4 T = 0 et ecelle & haute température sont peut différentes,

exception faite des changements d'axe "facile" gui dépendent du rap-
K

port ¥ qui varie alors comme JE . Inversement, la disposition rela-
1 T

tive des composantes du tenseur & pourra €tre discut&e i partir de la

connaissance de l'axe de facile aimantation.

1-4% - Diagramme thécrique du ferrite grenat d'ytterbium (YuIG)

Les 2tudes de champ cristallin [92,93,155] ont montré gque
le multiplet EFT/2 des ions Yb3+ est décomposé en quatre doublets de
Kramers. Le fondamental est situé & 550 crnw1 environ du premier excité
et cette grande séparation rend négligeables les perturbations au
second ordre. La température de compensation est trés basse (< 8 K)
et l'aimantation spontanéde trés faible (0,07 g [83]) 4 la température
de 1'h&lium liqguide. L'aimantation résultante des six ions Yb3+ dé-
passe donc de peu celle des ions Fe3+. L'8cartement moyen du fonda-
mental d8 & 1'échange fer-terre rare est de 18 K (25 cm_]) d'aprés
les mesures de chaleurs spécifigues [107,156]. On en d&duit des ordres
de grandeur du champ effectif moyen {160 kOe) et de la température
critigue {18 K} du modéie isotrope & deux scus~réseaux. La partie
intéressante du diagramme (H,T) est donc située en dessous de 20 K et
entre 0 et 350 kOe. A ces tempratures, l'aimantation des ions fer,
ﬁue 1'on suppose &tre la mBme gue celle du grenat d'yttrium, YIG,
reste saturée & mieux que 2 pour mille [47] et peut &tre considérée

comme constante. D'aprés le modéle précédent, 1'énergie libre totale

s'éerit

6
= - bg _ > o
F kT qz;q Log 2 Ch o - M, u.E (135)

‘le second terme représente l'énergie de couplage des ions fer avec le
champ extérieur. Nous négligeons leg interactions entre les ions de
terre rare et les répercussions de leur aimantation sur celle des
ions fer. La tré&s faible anisotrcpie de ceux~ci, assimilée & celle

de YIG, est également négligée.




Figure 83 : Angles définissant 1z direction u




- 169m

Lo direction u est définie en coordonnées sphériques par
deux angles © et ¢ (figure 83). Les configurations d'équilibre pour B
et T donnés s'obtiennent en cherchant les minima de F par rapport &
® et ¢. Ceci ne peut se falre gue par un calcul.numérique & partir de
valeurs cdnnuesrdes tenseurs g et G du mod&le. Celles de g sont dé&-
duites indirectement par des mesures de résonance paramagnétigue sur

+ . -~ . - -.
3 dilués dans des grenats non magnétiques. Avec les alu-

des ions Yb
minates et les gallates d'yttrium et de luté&ecium, les valeurs princi-
pales de g varient peu d'un composé 3 1'autre [157—159] et peuvent

done Btre considérées comme une premiére approximétion. L'étude spec-—
troscopique de la décomposition du niveau fondamental dans YbIG donne

les wvaleurs du tenseur G [15?]»

Pour la recherche des minima de F guand la direction du
champ B oest quelcongue, Alben a utilisé uhe méthode de gradienf [160].
Cependant,lorsque le champ ‘est appliqﬁé sulvant un axe de symétrie
nous pouvons employer une méthode plus simple gqui conduit & des résul-
tats plus précis. En effet, les minima locaux, s'ils existent, doivent
se correspondre par les opérations de symétrie relatives & cet axe.
Comme en champ nul les directions de .facile aimantation sont les axes
[111] 3 il y aura en général, en champ faible, 8 minima que 1'on
pourra considérer comme issus de ces huit directicns D11] par conti-
ruité&. Nous avons vErifid ceci pour plusieurs valeurs de T et de H
dans les directions [001] et [1?1] de la fagon suivante : toutes les
directions U ont été explorées pour des valeurs de H et T dcnnées, en
faisant varier © et ¢ respectivement de 0 & 90° et de 0 & 360° par pas
de 3°. Pour se rendre compte facilement qu'aucune singularité particu-
iidre n'est présente et que tous les minima sont obtenus pour 0 = 45°
(plan 110) . La surface F(0,¢) a &té tracée & 1'aide d'un programme
de visualisation de surface mis au point par R. Siegfried. Une de ces
éurfaces est représentée sur la Tigure 8L. Ainsi les ecalculs se sim—
“plifient pour ces deux directions qui sont les plus importantes du
point de vue expdrimental. Il ne reste plus qu'un paramdtre (@) et la
détermination des minima se fsit de fagon trés précise en cherchant
les racines de %% = 0. En cutre, les différentes grandeurs thermody-
namiques dérivées de F, ont des expressions analytiques simples, et
sont calculables directement sans aveir recours & une différentiation
.numérique moins précise. On notera gue pour la direction [110] les

minima ne sont plus situBs necessairement dans le plan de symétrie 110.
P
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Les diagrammes théoriques ont €t& ainsi calculés pour les
directions [111] et [001] du champ appliqué, en utilisant 1l'un des en-
sembles de coefficients g et G déterminés par Wickersheim [151] et
choisis de facon gu'il existe un point de compensétion [160]. Ils sont
en accord avec ceux caleulés par Alben et sont représentés sur les
figures 85 et 86. Leur allure g&nérale est analogue & celles gue nous
avons observées pour les grenats d'holmium et d'erbium. Parmi les
caractéristiques essentielles il faut noter 1l'apparition de deux phases
obliques distinctes séparées par une ligne de transitions du premier
ordre, aboutissant an point de compensaticn. Ces transitions sont du
type ligquide-gaz car il n'y a pas de changement de symétrie. Selom
[001] la ligne se termine par un point critigue isclé A, alors gque
pour la direction [111], elle rejoint la ligne de transition entre
phase oblique et phase coaxiale. Il faut rappeler ¢ue ces diagrammes
sont calculés dans 1l'hypoth&se d'un &chantillon monodomaine et gue les
transitions sont définies par 1'2galité des €nergies libres des deux

phases.

2 - DIAGRAMMES EXPERIMENTAUX DE YbIG

Nog mesures. ont &té& faites sur trois monocristaux obtenus
par la méthode de flux : deux ont ét& taillés en forme de sphére
(@ ~3,8 mm) pour les mesures en champs pulsés et le troisiéme, plus

gros, laissé sous sa forme brute pour les études calorimétriques.

2-1 - Diagramme expérimental selon la direction [111]

2-1-1 - Etude en champs pulsés

Lesg anomalies de la susceptibilité différentielle %% au pas-
sage des transitions entre les différentes structures sont observées
éur le signal %%. Elles permettent de construire le diagramme de phase
"en reportant les champs critiques correspondants en fonction de 1la

température initiale de 1'échantillon (figure 87).

Au-dessus de 8 K, on observe trois anomalies dont 1l'ampli-
tude décrolt réguliérement au fur et & mesure que la température aug-
mente. La plus marquée correspond & la ligne de transition inférieure,
elle apparalt de fagon nette jusque vers 28 K. Sur la branche inter-
médiaire 1'anomalie consiste en un l&ger "pic" gul devient & peine
discernable aun-deld de 20 K. Le champ critigue supérieur correspond 8

une diminution brusque de la susceptibilitéd et la valeur mesurée est
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détermination en champ croissant seulement
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Figure 89 : Courbe d'aimantation en champ pulsé
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1z mé@me en champs croissants et en champs déeroissants. Au contraire,
Eour les deux autres, on observe un hystérésis important, surtout vers
les basses températures ol i1 atteint 15 k0e (figure 88). Les courbes
d'aimantation ont 1la forme caractéristique sttendue {figure 89)
entre les deux champs critiques extrémes, l'aimantation est approxi-
mativement proportionnelle au champ appliqué. Ls transition intermé-
diaire, gui n'est jamais visible sur ces courbes, sé&pare donc deux

configurations obliques dont les pPropriétés sont trés voisines.

Au-dessous de T K, une seule ancmalie de susceptibilité est
observée avec un hystérésis important (~ 5 kOe) et un chanp critique
moyen de l'ordre de 5 kOe (figure 88), La trensition supérieure n'a
pas 2t& mise en &vidence de fagon certaine, car le saut de susceptibi-
1ité diminue avec la température ¢t devient inférisur aux irrégulari-

té€s du signal de mesure.

_ Au volsinage immédiat dn point .de compensation les lignes de
transition interfdrent et 1la gituation est asses complexe. On observe
Jusgqu's troisg champs eritiques en champs ecroissants. Le Premier cor-
respond, comme dans HoIG, au Passage d'une structure coaxiale 4 1la
structure coaxiale inversge ; le second se produit au bassage coaxigle-
oblique. I1 existe un domaine de température immédiatement en~dessous
du point de compensation ofl, seul le troisidme champ critique est
cbservable (figure 88). .

2-1-2 -~ Etude en cnamps magné€tigues statiques

Nous avons effectué des nesures d'aimantétion trés précises
Par une méthode d'extraction dans un aimant supraconductaur [ho,hz].
Lia température de l'8chantillon est mesurée avec une précision de
l'ordre de 1 % 4 1'aide d'un thermoﬁétrg d résistance carbone {Allen
Bradely 68 2). Une deuxilme sorde de gcarbone sert & 1a régulation de
cette température gui est reproductible 3 quelgues mK prds au cours

d'un méme cycle d'expériences,

Les courbes d'aimantation isothermes Permettent d'étudier

les 1ignes infériesures du diagrammé qui sont peu inclindes sur 1'axe
des températures. Elles 6ht toutes la méme forme (figures 90 3 92}
un premier palier permet de d4éfinir une. aimantation gpontanée ; i1
est suivi d'une variation plus rapide au voisinage du champ de tran-
sition ; puis d'une parbie lindaire 3 peu prés identique d'une courbe
d 1'autre, ce qui est caracféristique d'une phase oblique. Fn dessous

de 9 K l'aimantation rémanente est égale 3 1taimantation spontanée et
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sa variation montre de fagon clazire l'existence d'une température de
compensation T, = 7,85 £ 0,1 K {(figure 92b). La transition s'étale sur
2 kOe environ et le champ critique moyen correspondant au maximum de
la susceptibilité différentielle passe par un minimum de 3 k Ce au
point de compensation. Le champ cbercitif est inférieur 4 150 0Oe. Ces
mesures sont en bon accord dvecicellés de Clark et Callen [83]

bien gue nos valeurs soient plus £levies dans la phase coaxiale.

La trés grande stabilité des bobines supraccnductrices permet
d'obtenir aisément les variations thermiques de l'aimantation & champ

constant. Celles-ci sont mieux adaptées & 1'8tude des lignes du dia-

gramme dont la pente est volsine de la verticale. Le rEseau des courbes

isochamps est représent?d sur la figure 93. Les trensitions se mani-
festent par des sauts d'aimantation d'autant plus grande que le champ
est plus &€levé. Nos mesures sont en bon accord guaslitatif aveec celles
de Levinson et coll. [88]. Leurs courbes sont déplacZes par rappert
aux ndtres, d'environ 2 K vers les basses tempérastures, et les transi-
tions ne szont pas mises en &vidence de fagon nette. La résolution de

nos mesures est suffisamment bonne pour :

- prouver l'existence de la transition entre phases obligues,

- déterminer la variation du saut d'aimantation le long de la ligne

de transition entre phases colinfaire et oblique (figure 9L).

Aucune hystéreése n'a &+t& cobservée, aussi bien en cham uten tempé-
- 2 -

ture.

2-1-3 - Effet magnétocalgrique

Le monoecristal utilisé (m = 1,79 g) a une forme approxima~—
tivement cylindrique suivant un axe [111]; I1 est serr? dans un collier
en cuivre gul supporte deux résisztances de carbone (68 §, Allen
Bradley), l'une pour la mesure des tempé€ratures et l'autre pour le
chauffage ; l'ensemble est suspendu dans un calorimdtre par quatre
fils en nylon. Un contact thermique entre l'&chantillon et le calori-
métre peut &tre Etabli par l'intermédiaire d'une languette en cuivre
{figure 95). L'eorientation exacte de 1'axe [111] suivant la direction
du champ est difficile 4 obtenir car elle est réalisde par le réglage
de la longueur des fils de suspension ; l'erreur d'orientation peut
atteindre cing degrés, Cependant, la bonne reproductibilité des mesures

d'un cyecle d'expériences & 1'autre montre que cette orientation n'est

pas modifiée lors du refroidissement de l'ensemble.
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Le champ magnétique est créé par une bobine supraconductrice
et sa stabilité sur une période de 10 heures est de 10 Ce. L'orienta-
ticn du cristal n'est pas modifiée lors de l'application du champ car
la languette du contact thermique, 1liée rigidement au cristal ne

touche le calorimdtre 3 aucun moment .

L'étalonnage de la température est réalisé 4 l'aide 2'un
thermométre 4 gaz pour différentes valeurs du champ appliqué de fagon

5 tenir compte de l'effet magnétorésistif de la résgsistance de carbone.

L'erreur absolue est de l'ordre de 0,01 K.

Pour diminuer les &changes thermigues avec le milieu exté-
rieur, un écran est dlsposé entre le calorimétre et le bain d'hélium ;
sa température est mainienue constamment aussi proche gue possible de
celle de 1'é&chantillon. L'enregistrement de 1'&volution de la tempé-
rgture de 1'&chantillon & champ constant permet de corriger les effets

des &changes thermiques résiduels.

Fn champ nul, 1'é&chantillon est porté & la température ini-
tiale voulue puis isoldé thermigquement. Il est alors soumis & une va-
riation linfaire trés lente du champ au taux de 1 & 2 kOe par minute.
Le température de 1'édchantillon et le champ mergnétigue sont enregis-

trés en continu en fonction du temps.

Au débvub de la variation du champ, on observe sur 1'évolu-
tion de la température un régime transiteire de type exponentiel dont
la constante de temps est estimée 4 40 secondes. Ce temps de réponse
est sans doute 11& & 1a propagation de la chaleur entre 1l'€chantillon
et la résistance thermomdtrique par 1l'intermédiaire des contacts méca-
nigues avec le collier. En rEgime permanent, les Ilsentropes expéri-
mentales sont paralléles & 1l'isentrope théorique pour laguelle 1'&-
chantillon et le thermomé@tre seralent en &quilibre thermique & chagque
instant. Le décalage en température est proportionnel & la vitesse de
variation du champ, & la pente de l'isentrope et & la constante de
temps. Les isentropes théoriques peuvent donc &tre ceonstruites faci-
lement & partir des courbes expérimentales. On constate alors que les
courbes en champ croissant et en champ décroissarnt scnt confondues
le décalage observéd entre courbes montantes et courbes descendantes
n'est qu'un effet d'appareillage et, en fait, 1'hystérésis intrinséque

4 l'€chantillion est inexistant (figure 96).
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Treois isentropes typiques sont représentées sur la figure
97. Pour une température_i;itiale de 12,8 K on observe trois comporte-
ments bien distinets. D'abord un refroidissement important de 1'&chan-
tillon, correspondant & une désaimantation des ions terre rare, montre
que le champ appliqué s'oppose 4 1'action du champ d'échange 4 aux
ions fer ; ensuite un &chauffement rapide gqui caractérise un change-
ment de phase avec dégagement d'une chaleur latente ; puls un refroi-
digssement beaucoup plus faible que le premier dans la phase obligue.
Avec une bempérature initiale de 6 X, le passage de la phase coaxiale
& la phase oblique n'est plus marqué gue par un changement de pente &
4,2 x0e ; cette pente est devenue positive en champ falble : l'action
du champ extérieur s'ajoute § celle du champ d'é&change et les ions
terre rare s'aimantent. Sur l'isentrope intermédiaire de température
initisle 8,15 K nous notons la présence de deux changements de pente
l'un 4 3,5 k0Oe, caractéristique de la transition entre structures
coaxiale et obligue ; 1l'autre plus étalé'correspondant au passage d'une

configuration obligue & l'autre.

L'ensemble des courbes obtenues, représentées sur la figure
58, permet une construction assez précise du diagramme de phase.
L'inversion de la.pente initiale des isentropes vers 8 K est une
preuve directe de l'existence d‘uﬁ point de compensation avec l'inver-
sion globale de la structure. Nous remarguons que l'inclinaison des
paliers intermédiaires (par exemple pbur 1la tembérature initiale 12,8%)
n'est pas identique & celle de la ligre de transition coaxiale-obligue.
Cet étalement de la transiticn a déjd . été& observé sur les sauts d'ai-

mantation (figure 9L).

L'8cart de température mesuré est inversement proportionnel
3 la capacité calorifigue de 1l'ensemble expérimental (coliier +
éehantillon). Dans la gamme de températures &tudiée, la capacité calo—
rifigue du collier n'est pas négligeable devant ceile de 1l'Zchantillon
(&8 tB K, elle en représente les 19 %). I1 faubt en tenir compte pour
accéder & 1'effet magnétocalorique propre & l'échantillon qui est
nécessairement plus grand que 1'effet mesuré. Malgré cela, la pente
des isentropes (v 0,07 X/kOe)} entre 12 et 15 K est environ 50 % supéd-
rieure & celle mesurée antérieurement!sur des polycristaux [8&,86].
Lieffet magnétocalorigue est donc plus faible pour les directions du
champ appligué, autres gque [13?]. Ceci est en accord avec le fait gue
l'on prévoit, en général un effet plus petit pour une configuration

obligque.
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2-1-% - Les chaleurs spéeifiques

Le montage expérimental est identigque & celui décrit précé-

demment (figure 94).

Les valeurs que nous avons obtenues en champ nul [156] sont
iégdrement supérieures & celles de Harris et Meyer E1OT] et la courbe
ne présente pas d'autre particularité gu'une "bosse" trds &talée qui
s'expligue par une contribution de type Sechottky du doublet fondamen-

. +
tal des 1ons Yb3 .

Les résultats sous champ'[iT] sont donnés sur les figures 99
et 100. Les anomalies observées, de forme approximativement triangu-
laire, ont une hauteur d'autant plus grande que le champ est plus
glevé. Elles sont caractdristigues des transitions du premier ordre.
Les anomalies () et () peuvent &tre attribufes aux deux changements
de phase d&Jj3 observés sur les mesures d'aimantation et notamment les
isochamps (figure 93). L'origine de la transition supplémentaire ()
est sans doute un éffé£ d'un défaut”d‘ofientatioh probﬁble de 1'échan-—
tillon. Les calculs montrent,en effet,que lorsque le champ‘est appli-
qué suivant une direction veisine g&e [111], la ligne de transition
coaxiale-oblique se dédocuble et 1l apparalt ftrois phases obligues au
lieu de deux. Nous 'avons pu vérifier sur les courbes d'aimantation
isochamp du méme cristal, gqu'il n'existe que deux sauts dl'aimantation
observables lorsque 1l'échantillon est parfaitement Qrienté, alors
gu'un troisidme, trds faible apparailt pour une désdrientation de

quelques degrés.

Pour un champ de 1,7 kOe, 1l subsiste une seule ancmalie qui
présente une structure plus complexe (figure 100). Elle correspond é
la rotation des moments de 180° gui accompagne l'inversion de la con-
figuration au passage de la température de compensation, Elle montre
gue cette rotation se fait par sauts successifs entre les différentes
directions [111] gul sont favorisées par l'anisoitropie, et donnent
lieu 4 autant de phases métastables prés du point de compensation.
Nous avons donc affaire 4 une suite de transitions dﬁ premier ordre

localisées dans un intervalle &troit de tempfratures.

Les maxima de chaleurs spécifiques fournissent une détermi-
nation trés précise des températures de transition. Celles-ci sont en

excellent accord avec le diagfémme obtenu par effet magnétocalorigque
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(figure 98). L'ensemble de ces mesures calorimétrigﬁes permet d'évaluer

c
daT

lignes de transition. L'application de la formule de Clapeyron donne

les variations d'entropie AS ainsi que les pentes le long des

alors des valeurs calculdes du saut d'aimantation AM qui scont & compa-

rer avec celles qui sont observées. Les différentes valeurs pour la

transition (3) sont données dans le tableau suivant!

TABLEATU 9

dH
c
Hc T 3T AB AM (UB/mole Yb3F85012)
{kOe) () (kOe/K) {(J/K/mole)| calculé mesuré
31,6 12,8 12 1,45 0,216 0,23
17,25 11,2 T 0,55 0,1h 9,15

Un aussi bon accord doit &tre néanmoins considédré avec prudence &
dH

c
aT
il est probable gque pour une orientation correcte, les anomalies C)

cause des erreurs faites dans l'@€valuation de et de A4S ; notamment

et (3) scient confondues,sugmentant ainsi AS.

2-2 - Diagrammes cxpérimentaux selon les directions [001] et [110}

2-2-1 - Etude en champs pulsés

Les champs de transition observés sont reportés en fonction.

de la température initiale sur la figure 101.

La transition supérieure est du méme type que celle gque ncus
avons observé sulvant [111], avee un point anguleux sur la courbe
dl'aimantation et le ddcrochement qui lui correspond dans la variation

de la susceptibilité différentielle.

A des températures initiales supérieures 3 27,6 X, un seul
champ critique, vers 10 kxOe, sépare deux parties distinctes dans la
courbe d'aimantation. Par analogle avec le diagramme de HolG et EriIG
sulivant une direction difficile, nous pouvons l'attribuer & la fin de

la rotation de l'aimantation de la direction [111] vers celle du

champ et &4 1'#tablissement de la phase coaxiale.
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En dessous de 27,6 K, un deuxigme champ critigue est observé,
marquant la fin de cette phase colindaire. Lorsque la température dimi-
nue, ces deux champs critiques se rapprochent ; ils ne se manifestent
plus que par des points anguleux dans la courbe de suscepbibilitsd dif-
Térentielle ; puis ils disparaissent pour une température d'environ
20 K laissant place & une variation continue de 1g susceptibilité. La

limite de 1la configuration goaxiale a bien la méme forme que celle gue

nous avons déj8 observée pour les autres grenats lorsque le champ est

appliqué selon une dlrectlon "difficile™

Les différences entre les diagrammes suivant les directions
[110] et [OO1J se manifestent surtout & 1'intérieur de la région ol

les configuraticns sont obligues. -

-Bulvant [110], nous obgervons treés nettement une transition
du premier ordre caractérisée par un "pic" de suséeptibilifé 2 toutes
les températures étudiées. Un hyster631s apparalt prés du point de
compensatibn; le dé&tail du dlagramme en champ creissants et en champs

décroissgants &tant donne sur la’ flgure 102.

Suivant [001], cette transition du premier ordre n'existe
de fagon nette gu'entre 8 et 10 XK. En dehors de ce domaine &troit de
température, la susceptibilité différentielle montre seulement un ma-
#imum plus ou moins é+telé dont la wvariation thermique correspond & la
ligne en pointill& sur la figure 101. Cette ligne n'est pas une véri-
tabledligne de transition mals seulement un prolongement de la ligne

de coéxistence obgservée entre 8 et 10 K.

2-2-2 - Etude en champs magnétiques statiques

Nous avens utilisé le méme dispositif expérimental que pré-
cédemment (méthode d'extraction dans un aimant supraconducteur) en
nous intéressant plus partlcullerement aux transitions entre phases

obllques

- Les courbes d'aimantation isothermes 3 la température de
1'hélium liguide {figures 103 et 104) montrent l'existence d'une
transition pour la direction [110] vers 9 kOe et au contraire l'absence

de transition pour la direction [001].
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Les courbes tradées & champ constant sent les plus intéres-
santes car les sauts d'simantation AM corfespondant aux changements de
phase oblique sont particulidrement bien visibles (figures 105 et 106).
Suivant [1?0], AM augmente continuement avec le champ et 1'allure de
la courbe laisse prévoir un maximum vers 75 kOe {figure 10T7). Ceci
tend a4 montrer gue la nature de lg transition (1er ordre) ne change
pas en champs intenses et confirme les mesures en champ pulsé, Par
contre, suivant [001], le saut d'aimantation AM commence par croltre
avec l'intensité du éhamp‘puis disparait brusquement : 1l'isochamp
tracée 4 45,8 kOe (figure 106) ne présente plus gu'un seul point sngu-
leux gqui s estompe rapidement gquand le champ pugmente comme le montre

~

la courbe 4 54,96 kOe. Nous pouvons donmc en conclure gue la transition

du premier ordre dlsparaat au profit d un_psesgage contlnu entre les

deux phases obllques. La ligne de coex1stence de ces deux phases dis-

tinctes en champ faible se termlne dona bien, comme le prévoit le
medéle théorique, par un point critique tout 3 fait analogue & celui

du changement de phase liguide-gaz (figure 86).

3 - DISCUSSION

3~1 - Accord qualitatif

Nous avons constaté que 1'accord entre les diagrammes expé-
rimentaux et les diagrammes théoriques eat qualitativement tré&s bon.
En effet, d'une part les lignes de transition observées ont bien
l'allure prévue et, d'autre part, le caract@re du ler ordre est bien
mis en évidence 13 ol le modéie indique des discontinuités notables
pour les diverses grandeurs. Cet accord n'egt pas remis en cause si
1'on change les valeurs des composantes des tenseurs g et G dans
d'assez larges proportigns, 3 condition de maintenir les axes ternaires
comme directicng de facile aimantation et, dans la mesure oll l'exis-—
tence d'un point de compensation est gonsefvé [119]. I1 reste donc &
savolr si un accord quantitatif est posgiple, c'est-d-dire s'il existe
umn ensemble de composantes qui rendent compte avec précision, des va-

leurs prlses par les différentes grandeurs thermomagnétiques.

Pour faciliter la confrontation avee le calcul, il est com-
mcde de simplifier 1g description des différentes phases en pPrésence.
Le param@tre fondamental &tant la direction u de 1'aimantation des

ions fer, l'anisotropie de 1'€nergie Libre F se traduit par l'exis-

[
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tence de "puits™ de potentiel pour certaines directions de u ; chaque
phase stable correspond & un minimum local de F; en champ nul, tous
les minima l¢caux corregspondent aux différents axes ternaires du cris-
tal. Lorsgu'on applique un champ extérieur suivant une direction donnée,
ces minima E€voluent de fagon continue et on peut donc désigner chacun
d'eux par la direction de 1'axe gui lui correspond en champ nul. Cette
identification n'est pas toujours possible en champs intenses, car
plusieurs minima peuvent venir se confondre, par contre, elle est uni-
que en champs faibles. Nous avens done affecté les différents axes
ternaires d'un numéro qui servira & désigner ls phase correspondante
(figure 108a). Les domaines d'existence des phases les plus stables

sont alors représentés schématiquement sur les figures 108b, ¢ &% d.

3-2 - Champ effectif moyen sur les ions terre rare

Nos mesures permettent de dé&terminer le champ d'&change

. . . +
moyen gul agit sur les ions Yb3

Ce champ peut se d&finir de plusieurs
manigres différentes., Dans une approximation & deux sous-résecaux , ol
les lons terre rare sont traités globalement comme un seul sous—rééeau,
ces définitions sont équivalepntes ; dans le moddle 3 six sous~réseaux,
elles n'ont de sens gue dans les phases coaxiales et de plus,leur si-
gnification est différente el ne conduit pas aux mémes wvaleurs. Nous
les examinerons successivement suivant le type de mesures qui servent

i les déterminer.

3-2-1 - Détermination en champs pulsés

L'évaluation d'un premier champ effectif moyen se fait & par-
tir des diagrammes obtenus en champs intenses pulsés, en utilisant la

nature adisbatigue des mesures.

Les mesures d'effet magnétocalorique nous permettent, en
effet, de construire, 4 partir des isentropes, le diagramme qui doit
§tre cbservé dans l'hypothdse adiabatigue pour une direction du chanp.
magnétigque selon [11?} (figure 109) ; la position des transitions est
définie par le milieu du palier ou le point d'inflexion des isentropes,
de fagon & pouvoir Stre comparée d'une part au maximum de la chsleur
spéeifigque et, d'autre part, au maximum de la susceptibilité dirfféren-
tielle obgservée en champs pulsés. Les champs critigues observés mon-
trent gque, malgré l'hystérésis, la pente du disgramme en champs pulsés

correspond bien & celle de 1l'hypothése adiabatique. Nous pouvons alors
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faire le méme raisonnement que pour ErIG au chapitre IV (p. 141) : pour
T > Tc’ le champ d'échange moyen est égal 4 la demi-somme des champs de
transition entre phases coaxiales ‘et obligues. Ceci revient 4 dire qu'sau
volsinage du point eritique €, la limite de 1a rhase coaxiale a une al-
lure parabolique, son diamétre conjugué par rapport & 1'axe OH &tant
horizontal. Cette propridté est vérifide par les points expérimentaux ;
elle permet de définir par construction le sommet O de 1s courbe, On
constate que ses coordonnées sont les mémes pour les trois diagrammes

{(figures 87 et 101).

H

P 155 = 5 kOe

T
cp

1]

27,6 = 0,3 K

Remarquons gue la valeur de la température critigue TC %& Tcp’ déduite
2

de la wvaleur de Hcp dans le modele 4 deux sous-réseaux, serait de 18 K
dans l'hypothése isotherme. L'effet magnétocalorique atteint donc 10 X

pour une température initiale de 28 K.

3-2-2 - Détermination & partir de 1l'effe: magnétocalorique

Les ions fer &tant compldtement saturés, la variation de
l'entropie magnétique provient uniquement de la variation d'aimentation
des ions terre rare. S8i nous avons affaire & un seul sous~réseau d'ions
72"

soumis & un champ effectif Heff et si la chaleur spécifique du
. , . . . H .
réseau cristallin est supposée négligeable, le rapport eff doit

. . T
rester constant dans un processus adiabatigue ; dans une phase
inéai = + 12

coliné&aire, Heff H = Hmc’ en appelant Hmc le champ d'échange moyen
dl aux ilons fer ; par suite

ar _ __ T (136)

dH H + H

me

Le pente initiale des isentropes (%%) varie linéalrement avec la tem~
pérature initiale. Le coefficient de ° proportionnalité est &gal &

+

; 1l change de signe au point de compensation avec 1'inversion

e de la structure.
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La pente ipitiale théorique du systame magnétique, comme s'il

gtait seul, est obtenue en multipliant 1a pente observée par le rapport

CR + C

C
. H , . .
rie¥ s'évalue expérimentalement 3 partir de ros mesures en champ nul

de la chaleur spécifique totale au thermne magnétique. Ce der-

en retranchant le terme de réseau CR qui est évalué d'aprés les mesures
de Harris et Meyer [TOT} sur le ferrite grenat de lutfcium {(LuIG). Les
résultats sont reportés sur la figure 110, La variation linéaire est
vérifige entre 10 X et 15 K ;5 on en dé&dult une valeur expérimentale

du champ'Hmc

z = 162 + 5 kCe

mne
A titre de comparaison, nous avons effectud la méme transformation pour
les mesures de Clark et Callen [BL] sur des polycristazux. Leur pente,
moins &levée, indique un effet magnétocalorigque moine grand suivant les

directlions du champ appliqué autres gque [1?1].

Le calcul avec le modéle & six sous-réseaux d'ions Yb3+ iné-
guivalents donne €galement une variation lin&aire pour (%%) . Avec le
groupe de composantes de g et G que nous avons utilisé pour calculer
les diagrammes théoriques, HmC vaut 149,5 kOe., On psut montrer que Hmc
s'exprime simplement en fonection, d'une part des dcartements des niveaux
d'énergie observés suivant [111] en champ nul et, d'autre part, de 1l'ai~
mantation spontanée résultante des ions terre rare M?11 selon cette‘

méme direction (cf annexe E § 5-2)

AT + A
N b
g =N _&8 ® (137)
me 2 MO
111
Etant donné que M?1? est 1&gérement supérieur & 10 Kys la valeur expé-—
. N A9 + AP .
rimentale de Hmc correspond & une valeur mcyenne _a b des interac-—

. . . .2 .
tions d'échange supérieure d'environ 7 % & celle guiest prise en compte
dans le cailcul. Pour améliorer l'accord avec l'expBrience, nous verrons
au § 3-L gu'il faut effectivement prendre des valeurs plus grandes pour

les composantes du tenseur G comme l'avait d&jd sugegéré Alben [160].

3-2-3 - Détermination & partir de la désaimantation des ions

terre rare

Dans une phase coaxiale, au-dessus de la température de com-
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. . . > . D
bensation, l'aimantation résultante Mtu des ions terre rare est dirigée
en sens inverse du champ appligud E. Celui-ci agit denc en sens contrsire
du champ d'€change provenant des ionsz fer at l'augmentation de 1'aiman-

\

tation du ferrite est due 3 la diminution de My, 2vec le champ. LI

s'annule pour un chanp H, o+ Pans un modéle 3 deux sous-réseaux, Hmo
est &gal au champ d'échange nMFe de sorte gue le champ effectif toteael
solt nul. Le point représentatif dans le diasgramme (H, T) est situd
sur une ligne d aimantation nulle gue nous svons étudiée dans les cha-
pitres précédents. Cette propriété a d&8ja 4t& utilisée par plusieurs

auteurs [91, 162J pour déterminer nM 8 diverses tempdratures et il

Fe
est intéressant a'en vérifier 1a validité.

. , + .
Dans le moddle & six sous-réseaux d'ions Ybo » 11 faut remar-

quer gue c'est seulement la résultante W qui s'annule par compensation

u
des aimantations M sur les six sites ingquivalents. Par exemple, selon
[111}, les ﬁq forment deux "parapluies" renversés dont les résultantes
s'opposent exactement. Chacun des sous-réseaux reste ordonng et il n'y
aura pas de fluctuations critiques comme le laisserait penser le modéle

simple.

Nous montrons dans l'annexe E (§ 5-1), que le champ H mo est
relié directement aux valeurs des composantes des tenseurs g at G par

une expression différente de celle de Hmc

+.
gXG gyGy gZGZ
2 2
&+
M g, L)

H = (138}

X
mo
(

t g

g8

+
2
X
De plus, i1 pe dépend pas de la direction d'application du champ. Nous
avons entrepris une mesure trég précise de H no &R utilisant l'installa-
tion de champs continus du Bervice National des Champs Intenses. La

courbe d’almantatlon,tracee g 22,7 K (figure 111) de fagon 4 se trouver

dans une phase coaxiale,donne la valeur

Hmo = 1L6,5 £+ 0,5 kOe
Il est & remarquer gu's L.,2 ¥ dans une Phase oblique, le champ corres-
pondant 3 Hmo’ c'est-d-dire pour leguel 1'aimantation totale est Egale
g 10 Hps egt notablement pius faible (129 = 0,5 K), cette dernidre valeur
€tant identique 2 celle de Clark et Callen [83].
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3-3 - Ailmantation spontanée et température de compensation

Lorsgu'on compare la courbe d'aimantation & 4,2 K suivant
[111] avec le moddle théorique, on constate un désaccord tris net
la susceptibilité initiale calculfe est d'un ordre de grandeur plus
petite que celle qui est observée (figure 112) : les sauts d'aimanta-—
tion & la transition sont également trés différents. (e désaccord
existe guelles que soient les valeurs utilisdes pour les composantes
de g et G, Par contre, quand le champ est appliqué suivant 1l'axe qua-
ternaire [001], l'accord est satisfaisant. L'explication doit &tre
cherchée dans un processus d'simantation particulier & la direction
[111], provenant de la ccexistence de plusieurs phases métastables en

champ faible.

En effet, un Echantillon refroidi en champ nul & 4,2 X doit
comporter hult types de demaines correspondants aux huit orientations
d'axe ternaire possibles pour l'aimantation spontande. Quand un champ
est appligqué sulvant l'axe quaternaire [001], il y a d'abord dispari-
tion des domaines dont l'orientation est contraire au champ (ils cor-
respondent aux .phases {1}, {2}, {3} et {4} de 1la figure 108 puisque
T < Tc) ; ensuite, les quatre domaines restants sont équivalents par
symétrie 3 ils continuent de coexisber pour toute valeur du champ.
Cependant, leur éguivalence permet de ne considérer qu'un seul type
de domaine, et le comportement sera identigue & celui calculd comme si
1'échantillon £tait monodomeine. L'observation d'ure aimantstion réma-
nente montre simplement gque le champ démagnétisant n'est pas suffisanm-
ment grand pour imposey l'apparition des domaines en sens inverse.
L'extrapolation en champ nul de la courbe d'aimantation définit une

w

valeur M, {001) qui est relide 3 1'aimantation spontande Ms par

M
M (001} = = (139)
© V3

Quand le champ est appligué suivant l'axe ternaire [111],
aprés disparition des domaines d'orientation contraire, il subsiste
deux phases différentes : la premisre ({1}) dont l'aimantation spon-—
tanfe est dirigée suivant [111] et la seconde ceonstitude par brois
types de domaines correspondants aux trois phases &quivalentes par
symétrie : {3}, {2} et {4} (figure 108). En-dessous de U4 kOe environ,
c'est la phase {1} gui est la plus stable et qui doit croitre en volu-

me aux dépens des autres ; au-deld du champ de transition calculd, elle
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doit au contraire disparaitre, les phases éqguivalentes {3}, {2} et (b}
étant alors favorisées. L'aimantaticn M (111) extrapolée 8 T = 0 ne
correspond pas & l'aimantation MS puisgue les valeurs expérimentales

sont (figures 112 et 113)

M (111) = 0,11 uB/Yb6 Fa

o 10 O2u

M, (001) = 0,12 uB/Yb6 Fe

o 10 OEh

et la relation {139) n'est pas vérifide., La vraie valeur de 1'aimanta-

tion spontanée est nécessairement

M, = /§'MO {001) = 0,21 np/mole Yhb Fe,y Og)

Une wvaleur de Mo {111) voisine de ﬂg indique une &quipartition approxi-
mative de 1'échantillon entre les quatre phases dirigées suivant le
champ ({1}, {3}, {2} et {H}). La forte susceptibilitd initisle observée
est donc due essentiellement 4 la présence des autres phases que (1}

elle correspond bien aux 3/4 environ de celle de la phase obligue.

La nouvelle valeur de Ms permet d'expliquer une autre diver-
gence entre le calcul et l'expérience au sujet de la position de 1la
température de compensatica Tc. On peut montrer, en effet, que ces @eux
quantités sont trés lides. Wous avons calculéd M, et Tc pour plusieurs

groupes de composantes de g et G choisis de telle sorte que

1) - les champs Hmc et Hmo calculés solent respectivement compris

dans les intervalles 155 — 160 kCe et 145 - 150 kOe ;

2} - les niveaux AZ et AE restent &gaux 3 23,2 en” ! at 26,4 em”
gul sont les valeurs expérimentales de Buchansn et Clark [87] observées
& une température de 7,6 K. Les poinkts calculés (Ms’ Tc) se disposent
approximativement sur une courbe régulidre {(figure 114). Nous consta-

-tons ainsi que nos valeurs expérimentales de M, TC, Hmc’ Hmo sont
trés cohérentes avec le mod&le utilisd.

3-4 ~ Détermination des tenseurs g et G

Nous avons adopt& au début de 1'étude, un ensemble de compo-
santes gui proviennent des mesures de Wickersheim [9&, 123], clegt-a-
3+

dire d'une part des mesures de résonance paramagnétique des ions Yb

dilués dans du grenat de gallium et d'yttrium (YGaG) et, a'autre part,
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TABLEATU 10
LulAlg | Yalg LuGagG YGaG LuIG YIg YBIG | pgpe
&, 3.842 3.87 3.653 3.73
[157]
gy 3.738 3.78 3.559 3.60
g, | 2.59% | 2.47 | 2.99k 2.85 [158]
Trg [10.174 | 10.12 [10.206 | 10.18 [155]
a, [11.906 | 12.000(72.188 12.280| 12.250| 12.376| 12.302
dh 1.760 1.7611 1.852 1.849 1.868 1.866 1.861
[163]
dg 1,939 1.937| 1.987 1,995 £.019| 2.019] 2.007 (2)
dg 2.383 2,432 2.393 2,428 2.385 2,43k 2.4h17
450 2.276 2,303 2.303 2.338 2.326 2.356 2.335
{1) abréviations Tfigure 115 - {2) notations référence [163]
a = paramétre de la maille cubique
distances caticens—anions : du = M3+(d) - 02*,
34 V- _ 3+ 2=
de = M (a) 0 ; dg {¥p ol )1
d,. = (ypoT - 0Ny, w3t o a3t a3t el

80
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des mesures spectroscopigues directes sur YbIG 3§ 76 K. Avec ces valeurs,
les écarts les plus importants entre les valeurs calculdes et l'expé-
rience concernent la position de la température de compensation (5,92 K
au lieu de 7,82 K), l'aimantation spontanéde & 4,2 X : {0,069 Hp au lieu
de 0,21 uB) et l'interaction d'€change moyenne. Nous aveons done cherché

4 savoir sl l'accord quantitatif pouvait &tre amélioré ou si, au con-
traire, le modéle &tait incapable de rendre compte avec précision de
1'expérience. Etarnt donné la nature trés différente des données expéri-
mentailes disponibles, 11 est difficile de mettre en oeuvre une méthods
d'affinement. D'autant plus que les calculs d'un seul minimum de 1'8ner-
gie libre et des grandeurs qui 8'y rapportent demandent environ 10 secondes
& l'unité centrale d'un ordinateur I.B.M. 360-65, compte tenu du fait

que nous employons une procédure simplifide. Comme de toute facon il
fallait déterminer quel poids il fallait affecter & chague type de ré-
sultats d'expérience, nous avons cherché guelles &taient les plus fiables
de maniére 4 pouvolr s'en servir comme pivots et considérer les autres

comme des tests de vérification. Nous avons ainsi retenu

a) La valeur 8e.l'aimantation spontanée quUe nNous AVeNs mesu-—

rée, les déterminations antérieures €tant errondes; elle fournit en fait
. 3+ N -

le moment résultant des ions Y¥b avec une grande précision puisque l'on

mesure seulement une différence petite devant la grandeur & mesurer.

_ b) Les écarts entre niveaux d'énergies déterminés par absorp-
tlon infra-rouge en champ nul 4 7,6 K par Buchanan et Clark [87]. D'une
part, iis confirment les résultats antérieurs de Sievers et Tinkham [95].
D'autre part, une faible variation avec la temprature n'étant pas écar-
tée [95], ils ont 1l'avantage d'8tre mesurés aux températures qui nous

intéressent.

¢) La valeur de Hmo que nous avons déterminée.

Cecl nous donne, en principe, quatre relations entre les composantes.
Une cinquiéme est trouvée en remarguant que la trace Trg du btenseur g
est remarquablement constanbe pour tous les groupes de valeurs expéri-
mentales de g g, 8, (tableau 10), Ceci est conforme aux calculs de
champ cristallin [93, ?55], dans lesguels la trace est rigoureusement
constante (1%) aux ordres d'approximations utilisés. EBn fixant cetbe

valeur, il ne reste plus qu'un paramé&tre disponible gqui pcurra &tre soit

g, soit GZ, par exemple.
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TABLEATU 11

Composantes expérimentales du tenseur G (en cm_1)

G o, G, aY Ay Rérérences
29,9 25,7 11,6 25,3 22,0 | [123] Wickersheim
30,6 26,1 11,8 25 g 22,4 | [94] Wickersheim et White
31,8 27,k 11,0 26,7 23,1 [95] Sievers et Tinkham
26,4 23,2 | [87] Buchanan et Clark

TABLEAT 12

Calculé Mesuré
£, = 3,75 G, = 31,15 en” e, = 10,22 KB 10,22 LB
&, = 3,65 Gy = 27,06 em” ] E o = 146, kOe 146,5 k0e
g, = 3,10 G, = 12,25 em” | H . = 155,35 kOe 162 kOe
Trg = 10,5 82 = 26, em” H,, = 156 koe 155 KkQe
Ag = 23,2 cm” | T, = 7,82 K
g = 1,85k uy | ([111], W0 ) = 22,30
Wp = 1,801 g ([111], %2 ) = 20,1°
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‘ Un premier groupe d'essais effectuds svec des valeurs de'Trg
comprises entre 10,18 et 10,23 montrent qu'un accord n'est pas possible
«+ 81 l'on veut garder la mime disposition relative des compo-

santes principales de g, on est conduit 4 des valeurs de GZ comprises
entre 15 et 21 cm_1. Cecl n'est pas possible car, selon Sievers et
Tinkham [95], une telle valeur aurait été nécessairement détectie dans
leur expérience. Ces auteurs, n'ayant rien observé en-dessous de
12 cm_ﬁ, ont pu affirmer que, & L8 K, GZ est inférieur & cette valeur.
D'autre part, la variation avec 1a température ne peut excéder 1 &
2 cm—1. ‘

8i 1l'on conserve une disposition relative des composantes
Gx’ Gy’ GZ voisine de celles de Wickersheim ou Sievers et Tinkham (cf
tableau 11) avec Gz < 13 cm_T, on s'apergoit gu'il n'existe de selution

que pour des valeurs plus grandes que Trg.

Une expérience toute récente est venue confirmer que cette
deuxiéme alternative doit &tre suivie : an effet, Filippi [16h] a8 mesurd
l'aimantation & saturation du gallate d'ytterbium & structure grenat
{¥bCaG) ; ses valeurs, sur deux montages différents sont 10,L6L et
i0,512 MB/Yb6Ga1002h' En admettant la proprigdté de conservation de la
trace du tenseur g pour les différentes matrices & structure grenat,
nous sommes conduits 2 prendre ls valeur Trg = 10,5 dans notre cas. I1
nous reste alors & choisir parmi plusieurs groupes de valeurs pour les

composantes de g.

Notre choix est fondé sur la remarque suivante : Hutchings
et Wolf [93] ont montré dans une Btude remarquable de champ cristallin
sur les lons Yb3+, que les variations des composantes principales de g
€taient étroitement lifes & celles des positions des ions oxygdre dans
les quatre matrices &tudides (LuAlG, LuCGaG, YAIG, YGad). Leur calecul est
capable de prédire des wvaleurs 8, » gy, g, dont la disposition relative
est exactement celle qui est mesurée par résonance paramagnétigue. 11 y
a donc une corrélation entre la disposition de 1'environnement en ions
oxygéne du site terre rare (24 ¢) et 1a disposition relestive des compo-
santes de g. La déformation de cet environnement ne peut se ramener 3
la variation d'un seul paramdtre. Cependant, si nous reportons les d4if-
férentes distances Yb3+ - 02T et M3+ - 0"~ en fonction du paramdtre de
la maille & des composés (figure 115), nous constatons une disposition
semblable des graphes. En effectuant une opdration identique pour les

valeurs g gy, g, déterminées par les mémes auteurs {figure 116), nous
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Figure 115 : Variaticns de distances anions-cations avec le paramétre de la

maille.
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Figure 116 Variations des composantes du tenseur g avec les paramétres de

la maille.
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remarquons que les graphes obtenus sont encore semblables. Ceci nous
permet d'affirmer que 1s disposition relative de g, gy et g, dansg

¥YbIG doit Etre beaucoup plus proche de celle de LuGaG que de celle de
YGaG qui est génfralement adopt&e en raison de la valeur plus voisine
de &g Les valeurs que nous bouvcns extrapoler de cette fagon, i partir

des données de résonance sont

g, = 3,65+ 0,05, &, = 3,55 % 0,05, g_ = 3,00 ¢ 0,10, Trg = 10,20+ 0,01

En effectuant une homothétie pour garder la méme dispositicn et se rame-

ner & la itrace mesurée sur YbGaG, nous obtenons

g, = 3,75 + 0,05
g8, = 3,65 + 0,05

, = 3,10 & 0,10
Trg = 10,50 + 0,05

On en déduit les composantes du tenseur G

1

15
27,06 (cm“)
12,25

I

¥
Z

A partir de ces valeurs, nous avons calculd le diagramme de phase sui-
vant [111] prés du point ¢ (figure 117) ; celui-ci & pour ordonnée

Hcp = 156 kOe, en trds bon accord avec les mesures en champs pulsés,
D'une maniére générale, l'accord est excellent dans les rhases coaxia-
les, en particulier, les moments des ions Yb3+ sont presque identiques
ainsi que les angles gqu'ils font avec [111] 8 b,2 X et H=0 (cf ta-
bleau 12), conformément aux récentes déterminations de Tchéou [152] par
diffraction neutronigue. Cet asccord est meins bon dans les phases obli-
ques comme on peut le voir sur la figure 111. La susceptibilité expéri-
mentale est plus grande gue celle qui est calculfe. L'étude du mcd&le

& trois sous-réseaux étudié au chapitre ITT nous permet de dorner une
explication simple de cette dernidre divergence : la susceptibilité
supplémentaire observée provient d'un, léger découplage entre les socus-
réseaux fer des sites a et d. Car elle est de l'crdre de grandeur de
Eig - On devrait done pouvoir améliorer le mod3le en considérant gque

1% direction % calculée est celle du sous-ré€seaun fer des sites tétra-
Edriques (d) puisqu'ils sont responsables de la plus grande partie des
interactions d'échange avec les ions terre rare [165]. La direction
des ions fer des sites a s'en dZduit en premi&re approximation en cal-
culant le faible &cart angulaire entre ces deux sous-réseaux qui est

-~

di 4 leur position oblique par rapport au champ.
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Nous devons signaler gue les valeurs de l'aimantation spon-
tanée et de la tempdrature de compensation doivent 8tre trds sensibles
& la présence d'impureté ou 3 un défaut de stoechiométrie. 8i ce der-
nier eat négligeable, par contre la substitution de plomb & la place
des atomes de terre rare dans les cristaux obtenus par les méthodes de
flux peﬁt atteindre 1 & 2 % [57, 161]. Le fait gque nous trouvions des
valeurs plus Zlevées gue les autres auteurs semble indiquer une meilleﬁ—
re gualité du cristal. L'effet de la substitution est de modifier les

valeurs apparentes de g dans les mEmes proportions.

Remarquons enfin gu'un si bon accord n'a sans doute ét& pos-
sible que parce que la magnétostriction est peu importante dans YbIG
[166]; elle n'entraine gu'une tré&s faible déformation de la symdtrie
du site terre rare. Celle-ci reste donc tr&s proche de la syﬁétrie
orthorhombigue D, dont nous avons pu utiliser les propriétés simpli-
ficatrices. Ceci n'est pas vérifi& pour tous les grenats, en particu-

lier, les grenats de tervbium et de dysprosium.
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CONCLUSTION

Dans ce mémoire nous avons approfondi l'étude expérimentale
et théorigue des structures non colinéaires induites par un champ
magnétique dans les ferrites grenats de terres rares. Nous avons no-—
tamment mis en oeuvre des champs magnéiiques pulsés tr3s intenses.

Nous pensons avoilir apporté les contributicns suivantes

8 — Dans les domaine des mesures en champ pulsé

- La construction d'un appareillage de champs pulsés de haute per-
formance, tant par l'intensité des champs cbtenus (500 kOe) que

par la précisicn des mesures.

- La mise en &vidence du caractidre adiabatique des mesures

Jusgu'auvx basses températures.

- Une analyse de 1l'augmentation de l'hystéré&se observéde en chanmnps

pulsés lors des transitions du premier ordre.

b - Dans 1l'étude des ferrites grenats de terres rarecs

- Une m&thode de résolution des équations de chemp moléculaire qui
nous a permis d'analyser les propriétés des diagrammes de phase
magnétiques des ferrimagnétiques isotropes 3 deux et trois
sous-réseaux et notamment celles de la phase non colinfaire

induite par le champ magnétigue.

- La vérificalion précise du moddle & trois sous—-réseaux par la
détermination expérimentale du diagramme de phase en champ

intense d'un monocristal de ferrite grenat de gadolinium.

- L'observation pour la premidre fols des champs critigues supé-

rieurs prévus pour les ferrites d'erbium et d'ytterbium.
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- La mise en €vidence de 1'influence de 1'anisotropie magnéto-
cristalline sur la stabilité des structures colinaires sy voi-

sinage du point de compensation.

- Une &tude expérimentale détaillée du diagramme de phase magné-
tique du ferrite grenat d'ytterbium (YbIG) selon trois directions

principaies du cristal.

- Une explication cohérente de toutes les propriédtés de YbIG qui
conduit & attribuer de nouvelles valeurs principales au tenseur
. . . . . +
traduisant l'action du champ cristallin sur les ions Yb3 dans

" ce composé.

Wous avons ainsi montré que les mesures en champs pulsés
apportent de précieux renseignements dans 1'étude des transitions ma-
gnétiques. L'analyse des diagrammes de phase et le succ®s du moddle
d'échange anisotrope dans le cas de YblG, nous permettent d'envisager
des progrSs importants dans l'interprétation des propriétés des autres

ferrites.
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ANNEXE A

CALCUL DES CONTRAINTES DANS LE PLAN MEDIAN

D'UN BOBINAGE DANS L'HYPOTHESE DU REGIME ELASTIQUE

1 — CONTRAINTES DUES AUX EFFORTS ELECTRODYNAMIQUES

Le mat€risu est supposd homogdne, de module d'8lasticité E
et de coefficient de Poisson n. Les contraintés axiales et de cisail-
lement sont nulles dans le plan mé&dian. Le probléme étant de révolu-

tion, les &quations sont celles des enveloppes &paisses [27] et se

réduisent 3 : {(voir figure A1)
f+E__....g,+éP.=O ‘ (A1)
r ar

P et ¢ sont les contraintes radiale et azimutale et f la densité de

force volumigue radiale :

dF 3 A

o T AT ' (a2)

Les &guations de compatibilitd entre d&formations et contraintes se

traduisent par

= E u du
o = > (_r +n dr)
T - n
(A3)
E du u
P = z lar * 0 )
T -

o u est le déplacement radial.

Il s'agit de déterminer la fonection u{r) gqui Jjoue le rBle de fonction

génératrice, De (A1) et (A3) on tire

du, tdo w107 prpy (Ab4)




_AQ_

La sclution générale de 1l'équation sans second membre est

u = Cor + —= {(A5)

et la méthode de wvariation des constantes donne finalement

AE i - n2 1
11=)\1r+—r——-"——}i:—~—.; rffdr (A6)

ol A1 et A, sont des constantes.

. r
Passons en coordonnée réduite x = o et posons
1

®
.
I
|
xluP
-
'\
m
5
fol]
M
~
(@]

o b
il I
| >

b

R(x)
(a10)
T{x)

1

=
+
s

&

Les contraintes et le déplacement radial se mettent alors sous la

forme

g
5
H
=
|
ol

+ T{x) (a11)

Q
b
il
>

X

B
+ =

2

X

|

2(x) = & [Cmn)ax + (1em) 24 (10%) (0]

La connalssance de la fonction g(x) et les conditions aux limites

(a12)

o
2
Il
|
]

permettent de déterminer les constantes A et B.



2 — APPLICATIONS

2-1 - Cas d'une forme polynomiale

Cherchons la forme de g(x) lorsgue

+00
a, f{x) = E: Yy XK {(A13)
I1 vient facilemené
y xK+2
_ 1 -1 K
gix) = - E(Y—Tx - Y_3X JLog x - £§21 TK:TTTK:gT , {A1h}
: K#-3
et
1 -2 1 -2 K+2+ K+1
R(x) = - 5 (Y;1 - Y_3X ) - E[k1+n)Y_1+(1—n)Y_3 X .}Log X —'Z—E:TTT%xgy Yg ¥
(A15)
-2 1 -2 1+(K+2 ) K 1
T(X) = “_g- (Y_1 - Y__3X ) - _2"|:(?+U)Y_1—(1_W)Y__3 X jILOg X EW 'YK
(816)

Ces formules généralisent les résultats de Lédon et Kuznetzov [28,29]
elles sont wvalables pour les valeurs nigatives de K et permettent

ainsi de traliter les cas de répartition en ;%. (A12) conduit &

r
A = 511 [pi - ae P, * R(1} -~ uQR(Q)J
v (817)
— u — ——
B = — [pi p, + R(1) R(a)}
o —1
2-2 - Cas d'une densité de courant constante
_NI | %o
J T (a~1) a

avec q =1 +
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Figure A1 : Schéma pour le calecul des contraintes

Figure AZ



H2

2

' £
. _ Q . - . = o]
Soit Pm =¥, 5 la pression magnétique et vo 2p (E:T)

o]
3 2
g{x) = v (% - ¢ &)
c' 8 3
+ 2+
Rlx) =+ (i—--H x® - q =2 x)
o' 8 3
_ 1+3n 2 1+2n
T(x) = v {—F = 1 3 x)
Remarque : pour un solénocide long
si o -+ 1 al ., 1 et q =+ 1
alors Eo
et B + h > 0
Vg 7 EPm

.

2-3 - Cas d'un bobinage fretté

m

Considérons deux milieux cylindriques juxtaposés (O et @

avee les mémes notations que précédemment

{mais affectées des indices

1 et 2 respectivement),figure A2. Dans le seccnd, la densité de force

volumigue est supposée identigquement nulle. Soit d e décalage orir

gine entre le rayon extérieur du premier cylindre et le rayon exté-

rieur du deuxiéme avant frettage.

a.
Posons : y = 3 et a = 4.

1 4

Les conditions saux limites sont

pour le rayon a, P1(1) = - p,
8,2 ' P2(CL) = - Pe
3

(continuité de p)

(continuité du déplacement
radial)




Te systéme

[ +1 -1
0 0
+1 - L
y
?—n? 1+n
¥
E, B,

et za résolution fournit les constantes AL, B,, A

s'éerit sous

forme matricielle

0 0

1
+ 1 - —

al

1
—_ + [P

1 2

1- 11n
E2 EE

o4 -

J

- Pi - 3(1)
- Pe
- R {y)
1—n$
_A_
ET
et B-.

2

giv)

J

Dans c¢chaque

milieu les contraintes et le déplacement radial sont donnés par (A11).

Ce calcul permet de traiter le probléme des contraintes dans
une bobine en hé&lice lorsque l'effet de peau est important 11 suffit
de décomposer radialement la bobine en deux parties une partie
interne entre a, et a5 a, + 38 ol passe la totalit? du courant, et

une partie externe qui joue uniguement un réle mécanique.

Les valeurs correspondant au cuprob8ryllium 3 1s tempé&rature

de l'azote liquide sont

E, = B 13400 daN/mm2

1 2

2
et pour HO = 500 kOe, Pm vaut 100 dsN/mn

3 - CCNTRATINTES D'ORICINE THEERMIQUE
Une distribution de temp&rature non uniforme @(r) provoque
des contraintes supplémentaires [27,30] données par
2 2 %2 v
(O
P = a E. ;5 ;Ej—a r 9(r)ar - r 2{r)dr
2" % " : A
1 1
a, r
2 .o &
T 2
g = 0. FE., — |——— r O({r)dr + ra(r)dr - »76¢(r)
a 2] 2
r a,~al
a a

(la contrainte suivant 1l'axe Oz ezt considdrée comme nulle). La dis-

trivution €(r) est analogue & celle du carréd de la densité de courant
J (r);md est le coefficient de dilatation linéaire.



ANNEXE B

CALCULS DE BOBINAGES

1 - CONFIGURATION DU CHEAMP A L'INTERIEUR D'UNE EOBINE

Considéronsg une bobine possfdant un axe de symétrie de révo-
D

lution zz' et un plan de symétrie xOy (figure B1).

Nous nous intéres-

sons plus particuliérement au champ dans le plan xOy.

A 1'intérieur du bobinage ol 11 existe une densité de

courant

J, =0
b ig = dlr)
i, =0

L] > = e . - e v oA
La relation V A H = J doit &tre vérifiée.

S8coit :
1 BHZ _ BHe R
r ae gz d
2H 2H
2z ar Yo
B(rHe) _aHr .
ar 30 Iy

la symétrie de r&volution autour de zz' impose
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Le systéme (E1) se rédduit donc &

LW (r,z) - o= K (r,z) = ilv) (2)

La symBtrie par rapport au plan xCy entraine en outre

d

7 Hr(r,O) = 0
finalement
d . —
ir HZ(r,O) = J(r)
ou encore
r
HZ(r,O) = Hz(a1,0) - jlr).dr.
&4
Posons
i, = H_(0, 0)
H1 = Hz(a?,O)
H2 = HZ(a2,O)
a
2
- : = NI _ :
H1—H2—f j(r).ar = 5= = £ H,

&y

L'allure de la courbe H {(r, 0) est donnée sur la figure B2).

2 - CALCUL DE HO ET DE £

Le contribution a H_ de la ligne de courant en (r,z)

2 i r2
d HZ =3 ; VE J dr dz
{(z+r7)
+
a2 z+b
N 1 } P dz
' = .
d'tol HZ(O,Z} 5 ior N 375
a, z—b (z2"+r")
82
_ 1 ztb . z=Db
=3 J dr.




a b+

no=
—
o
[
Fu
=

5

i

—

a b +r

a n

. . . 1 C .
Boit g = JO(QT) et En les quantités correspondantes.

81 on pose :

1 _ ot Va2+82 - o] 1
o a,8) = Log = arg BSh B T oars Sh 3
1+ VN 1+32
et
\/ 2
11(a,8) = Log o B+ ¥V1+8 arg Sh B - arg Sh £
\I 2.2 o
B+ Yo +3
o1
n = 0 E =
Q B 10
0= 1 51 - Log o
1
1
n o= o £, = Blu—1)
u'v1+82 - u2+82

3 - CHAMP AU VOISINAGE DU CENTRE D'UN BOBINACGE CYLINDRIQUE DE

REVOLUTION ET SYMETRIQUE:HOMOGENEITE

-~

Le d&veloppement § partir du champ au centre HO se falt &

1'aide de polynomes de Legendre (rér. [5], p. 232)

o

2n
- _ P
B, (5,0) = 5 [ Bon (2 By, (cos ©)] (83)
n=1 1

S a®® §_(z,0)

avec B, = - o] Z (BY)
2n H (2n)t 2n
0 dz 2=0



Le champ suivant 1'axe est

2 L 6
B (2,0) = H_|1 - Eg(;%) - Eh(;—1) - Eé(i) - .. (B5)
Le champ dans le plan médian
2 b 6
Iy 1 g (Ey" 3 5 (2 Sop Ly e (B6)
Hz(r’E) = H, T+ 3 EE(a ) 8 Eh(a b 16 E6(a )

1 _ 1 1
Sur le bord intérieur du bobinage

H1 = HO {1 +

H [1 + k] | | (B8}

=
iz}
o
|
coltw
=
£
+
=
o
+
| I
es)
-3

s}
1§

Remarquons que les coefficients E2n dépendent de la répartition de
densité de courant dans les bobinages. Ils n'ont &té calculés gue pour
les deux cas particuliers leg plus courants, & savolir les bobinages &

densité de courant constante (j = jo) et les bobines de Bitter

a
. . 1 ..
(i = Jo ?T) [5]. Le coefficient EQ

l'on peut veoir sur ia figure B3 qu'il dépend essentiellement de la

est en général prépondérant et

coordonnée réduite R, Il varie donc peu avec la loi de répartition de
densit? de courant qui intervient en pond&rant plus ou moins la

-
coordonnége o.

La formule la plus utile pour une estimation est celle du
solénoide mince

E A (B9)

a1 e

Pour le calcul deg efforts é&lectrodynamiques il suffit de remarguer
que dans les cas usuels : B 2 2 et h < 0,0k et en premiére approxi-

T

mation on prendra h = 0 sans grande erreur.

4 - COEFFICIENT DE COUPLAGE ECHANTILLON-BOBINAGES DE MEGURE

4-1 - Aire totale d'un bobinage vis—-d-vis d'un champ exté&rieur
homogene .
e 2
A = fﬂrg . % dr dz = 2b . % / ]'[1'2 dr
of 3 3, X 1
=5 »elag - ay) . 3
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_B'T_.

oti N est le nombre total de spires et § = 2b(a2 - a1) la surface de
la section droite
a3 _ a3
1 ~2 i T, 2 2
= - — = + +
A= 3 oy N 3(a2 a2, al )y

avec les notations habituelles

3

.1 2 a7 -
A = 3 N .

4h-2 - Rapport champ/moment d'un bobinage

Si le bobinage est parcouru par un courant i, son moment

total est

Le rapport champ sur moment du bobinage est

b 3 o+ Vo +p2
k=03 3, bee T —
2Ha,1 {(aa”=-1) 1+ 1+62

Pour un bobinage de mesure comportant peu de couches, l'expression

se réduit &

11
3
2lla’ 4p2

k{a+1) =

Les variations de k sont représentées sur la figure Bk.

4-3 - Coefficient de couplage

Si un échentillon sphérique de rayon R est placé au centre

et posséde une aimantation uniforme M, le flux correspondant & travers

le bobinage est

$ = u_ A M
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Figure B6 Coefficient de couplage en fonction du

coefficient d'erreur de position
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b-4 - Systé&me de bobinages compensés

Considérons un syst3me de deux bobinages compensés C, et C

1 et k2.

avec des rapports champ/moment k
La réalisation de la mesure d'un moment m situd au centre du

systdme est déterminée par le rapport

oll ¢ est le flux total A% au moment m & travers le systéme.

Pour un &chantillon sphérique d'aimantation uniforme M

m = % T oRM

et 1l faut donc chercher la géométrie des bobinages qui rend maximum

le coefficient n d&fini par

D'autre part sa variation en fonetion de la position 2z de 1l'8chantil-
lon par rapport au centre du systéme peut &tre &valude i partir des

développements des champs h, et h,_, de chague bobinage en se limitant

1 2
au 2e ordre
- _ 2
h7 = h10 (1 E1 z<)
_ _ P
h. = hEO {1 E; =z )
SO I B (k. - k. (1 - 1510 " B2 ¥ao ,2)
1 2 A111 A212 _ 10 20 k70 - kgo

E1 et E2 variant peu avec 1l'épaisseur des bobinages. Nous nous limiterons
4 des solénoldes minces pour la discussion qui suit. Enfin nous suppo-
serons Tix& un diamétre utile disponible 2d, et une densité de spires

unl forme.

no

En mettant n sous la forme n0(1 - E

Q P
n




- B10 -

les expressions de N, et E s'obtiennent facilement

& - disposition axiale : le seul paramdtre est B = % {figure B5)
3
R 1
o= 2 (B (—- )
0 3 'd 5 5
\/1+5 \/1+h5
-5/2 e me
(1+8°) - - - ? [(1+82) < (14hg®) J
g = 3 Vi+lg®  Visg®
=3 : :
1 _ 1
V1+32 V1+h32
b - disposition radiale : il intervient en plus le paramétre x = %
— 2 (B)3 x . x3'
o 3 ta - |
Vafeg?  Vieg?
-5/2 -5/2
p o= 3 (X% T o (1487
2

1 o
2 Vi2ee?  Vis?

On se raméne au seul paramétre B en remarquant gque Ny est maximum pour

une valeur de x, racine de 1'Zquation

3
ox*(x2 + 2)7 = g¥(1 + §?)

Les wvariations de n, en fonction de E sont tracées sur la figure R6
3
en supposant les foisonnements (%) et (%) égaux 3 1l'unité, Pour gue

l'erreur de positionnement ne dépasse pas 1 %o en admettant un déca-
lage possible z de C,1 mm avec un diam&tre utile 24 ~ 6 mm, il faut
E ¢ 1. On voit que la sensibilitd des deux systémes est sensiblement

Equivalente et la valeur de n, ne dépasse pas 0,35 avec le foisonne-

ment maximum.



ANNEXE C

ANALYSE DES 05CILLOGRAMMES

1 - CORRECTION DE DISTORSION ET DE LINEARITE D'UN CSCILLOSCOPE

Nous supposercns l'orthogonalité des traces verticales et

horizontales parfaitement réglées aingi gue leur parallélisme avec les

traits du quadrillage ("graticule") du tube cathodique.

repérer le spot P par rappert au cenire du quadrillage

d'axaes X0Y {figure C1). Les coordonnées de P sont donc

Cecl permet de
dans un systéme

les déviations

comptées & partir du centre. Fous. appellerons X' et ¥' leurs valeurs
luesg sur l'enregistrement photdgraphique, X et Y leurs valeurs réelles,
proportionnelles & la d.d.p. 4 mesurer. 1l s'agit de déterminer les
deux fonctions d'erreur x{X) et y(Y) définies par les Bcarts entre

valeurs lues et valeurs vrales '

X = X' +x(X)
Y = ¥Y' + y(Y)
Le principe de notre méthode est le suivant : un signal carré venant

du calibrateur interne de l'oscilloscope attague la veie X de facon &
donner deux spots trés fins distants d'environ 2,5 mm. Ces deux spots
sont ceﬁtfés successivement sur chaque intersection du quadrillage et
photogrephiés. Les dlstances mesurées AX' pour les différentes posi-

tions sont rapportées & la valeur lue AXS au centre;'de fagon 4 obte-

nir une mesure approchée de la dérivie de la fonction d'erreur,

Adx 1 - AX!

dX AX!
e}

La foncticn d'erreur s'en dé&duit par intégration. On opére de méme
g P

pour la vole Y. Les résultats des mesures permettent de vérifier

3Y \ax 3% \ay
exemple est donné& sur la figure €2, ol chague point est une moyenne

l'hypothése 2 (QE = 2 (gi) = 0 gue nous avions faite & priori. Un
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obtenue sur dix mesures. Leg courbes se représentent bhien par deg
portions de droite. Les courbes de correction absolue et relative qu'on

en déduit sont celleg des figures C3 et Ch.

2 - ANALYSE DES OSCILLOGRAMMES

Le probléme pesé est de retrancher correctement point par
point deux arcs de courbes ("mesyre" et "compensation") enregistrés
sur le film Polaroild. On s'arrange pour que le spct au repos, appa-
raigsse au départ de chague courbe sous la forme d'un point treés fin
qui sera pris comme origine. On reldve les coordonnées des origines
0' et 0", de plusieurs points P}... Pn—?’ P{... Pé_1
proints Pn et Pé qui. correspondent au champ maximum pour chacun des

et enfin des

arcs de courbe. Ces coordonn@es sont corrigées des défaubs de 1'oscil-
loscope d'aprés les courbes d'erreurs précédentes. Ensuite, une trans—
lation améne en colncidence les origines 0'et 0" des deux courbes.

Dans le cas ol les deux enregistrements ¢nt €48 faits avec un champ
maximum légérement différent, une homothétie de centre 0" est appliqude
i la courbe "compensation" de fagon & ce que l'abscisse du point P!
soit identique & celle du poini Pn' On retranche alors & 1'ordonnég yp
du point PP de la courbe "mesure" d'sbscisse x, lL'ordonnde y; du
point de la courbe "compensation" de méme abscisse xp obtenu par inter-
polation 4 partir des points relevés les plus voisins. Toutes ces
cpérations sont effectuées par un programme de calcul numérique a par-
tir des coordcnnées brutes des difrférents points. Les courbes ne sont
pas nécessalirement sur le méme film. De plus, pour chacune d'elles

on enregistre les spots produits par le calibrateur interne de 1l'oscil-
loscope de fagon & &liminer la d8rive du gain des tiroirs d'entrée et

d utiliser la stabilité en tension du calibrateur qui est tr@s honne

(< 0,5 7).



ANNEXE D

EVALUATION DES EFFETS DES COURANTS DE FOUCAULT

Assimilons un &échantillon conducteur placé dans un champ
magnétique variable H(t) & un petit circuit de résistance R et de self

inductance L. Il est le sidge d'un courant induit i tel @ue

ai , oo. oL an
Doagy © 8=, 51

o 8 est la surface du circuit vis-&-vis du champ. Pour une variation

geinusolidale du champ & partir de lfinstant t = 0,
H(t) = H sin wt,

le courant s'édcrit

i(s) = 1 sin(wt + are tg wrt) _ e 1
o 2 2
+
- w2 T2 i ®w T
L . u_ 8 HD
ol T = R €St la constante de temps du circuit et I, = T

: t
La puissance dissipée par effet Joule est : W =./” Rigdt,

J
‘ 0
elle se met sous la forme
2 2
7= f.V.% ung. ——21—5 wt + +_§%1§ singwt S Bl N S wt cos wt
T+w T T+w 7 T+w T
2t t
vt T byt T
+ (1me ) - —L— (1 - e 7

1+w212 V1+m2T2

ol f est un facteur de forme et V le volume englobé par le conducteur.
Nous nous intéressons au temps % oll le champ attelnt son premier ma-
Xximum HO et nous appelons € le rapport de 1'énergie dissipée & cet

instant 4 1'Energie magnétique WH = % u Hi.V correspondant au

o]
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volume V

LT (au ler ordre en wt)

wr > 1 —> & v o, (au ler ordre en :%)

le moment diamagnétique induit ast :

M (t) = - 8 (%)

L'intensité d'aimantation €gquivalente dans le volume V de 1l'&chantillon

peut B'écrire

wT << 1 —a n v f et

mT>>1ﬁ-ﬂ'\—'i
wT

Les courbes de e/f en fonction de n/f sont représentées sur la

figure D1.

Calculons le facteur de forme dans le cag partliculier d'un

tube mince allongé, de resistivité p (figure D2)

no
=
o

§=Ia", V=2bs8, R=p 2

. u_ ad
_ 5 b - L _ o b
L=w, 5p K (a)’ T RT 2p K (a)
r = ; z

K(g)

K(%) est un coefficient de r&ducticn par rapport au cas du solénoide

de longueur infinie pour leguel il wvaut 1. Tl est tabuld par Grover

[49] K(% > 1) H 1.




Dans le cas de corps massifs de forme sphérique ou cylin-
drique il faut connaitre exactement la répartition des lignes de cou-
rants. Il est alors né€cessaire de résoudre exactement le probldme de
la diffusion du champ magnétique. La constante de temps T d'amortisse-
ment des courants de Foucault s'identifie avec la constante de temps
de diffusion du champ magnétigue. Par analogie avec le proebléme de dif-

fusion de la chaleur [6,23,50,51] les solutiong sont des séries du

type
H(r,t) = X A (r,8) e B

nzl

Au bout d'un laps de temps de 1'ordre de Ty le premier terme est pré-

pondérant et les résultats précédents sont donc encore valables en

premidre approximation en prenant t = Tqn Pcur un cylindre massif de
rayon a
a2 Ho Mo a2
TR 0T
X
1
ol ¥y = 2,405 est 1la premidre racine de la fonction de Bessel de

premiére espéce JO.

Pour une sphidre de rayon a
o 2 Yo a?
1 2 p
A partir de cette derniére formule, nous pouvons évaluer la rfsistivité
pour laguelle wTt vaut 10_h. Les valeurs de p obtenues, pour différents
ordres de grandeurs du rayon & et du temps de montée Ty o= é% scnt con-
signées dans le tableau suivent.

t1+
Echantillon 50 us 5 ms
av
massif 1 mm |s000 ¥ | 50 *
* *
poudre 0,01 mm 0,5 0,005

g en ufl cm

Ce sont les valeurs de résistivitéd en dessous desquelles leg courants

de Foucault apparaissent de fagon notable sur las oscillogrammes M{H).
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ANNEXE E

PROPRIETES DES IONS DE TERRES RARES‘DANS LES FERRITES GRENATS

i

1 - WOTATIONS DES SITES INEQUIVALENTS ET FORMULES GENERALES

¢ Définition des notations :

LR, = repdre du cristsal : (100, 010, 001)
Rq = repére orthonormé du site g, ¢& {1, 2, 3, 4, 5, 61}
o€ {x, ¥, 2z} = indice des axes locaux du site {q} (repére Rq).

Pour avolr des relationsg simples entre les Indices dans les calculs,
nous avens choisi les sites et orienté les repéres Rq de fagon gqu'ils
se correspondent exactement par les rotaticns propres des axes [111]

et [001] du cristal

21 |
R (111, + =) = R, ~ R, > Rys Ry > Ry > Ry

3 1 2
fi (o001, -

=

Les axes sont définis dans le tableau E et représentds sur les fi-

gures B, et E,. Les relations enire les cosipus directeurs de

1 2
=
-+ MFe .
u = - M dans les axes locaux (ua) et ceux dans les axes du cris-—
Fe
tal (a1, P a3) sont &galement reportées dans ce fableau ; ainsi

que les correspondances avec les notations de différents auteurs.

Les tenseurs g et G sont diagonaux dans les axes locaux
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TABLEA AU

Site {qg} {1} {21} {3} 41 {5} {&1}
repére R1 R2 R3 RLL R5 Re
0x 110 011 101 170 017 101
Oy 710 071 101 110 G11 101
Oz 001 100 010 001 100 010
; + a2 u2 + as 3 + u1 u1 - u2 GE - u3 us - a1
*g vz /2 VE JZE vz /z
u T 9|85 T %ppry T Gg 0y Fagla, ba, e, +oa,
4 /2 Ve vz e /2 /2
'L}.Z D!.3 Of“I O!.2 053 0&1 [)‘.2
q
Hérpln [99] - D3 A1 - D_E o T D2 B3 - C3 B1 - C1 B2 - 02
Pearson EQBJ 1 3 5 2 U 6
Bertaut,
. - — ] 1 ¥
Tchéou [131] ©3 1 (-)¢, (-)cg € €2




. . - > .+
e Axe de quantification : Zq = (uB Heg + u G)
. - . 1
Y . = 2
e Nliveau d'énergie : Eq Eo + 2 Aq
(on suppose un spin fictif § = %)
e BEcartement des niveaux : A = IK | = Z A
q Q o

¢ Compcsantes de Aq dans Bq A=

e Compossasntes du moment ﬁq dans Rq

e Aimantation macroscopique sur le site g

A
= _ -+ _".q‘_
Mq = N uq th SR

N est le nombre de formules R6F81002h considérées.

2 - CALCUL DES Aq ET DES MOMENTS DANS LES PHASES COAXIALES

gi Tc est la température de compensation, alors

HE T <« T

B = ¢
-4% T » T

e}

En ommettant toujours l'indice g :

-+ +
A=u(GiguBH)

+
1 ot Batp B
He T2 Mp o A oo
La projection du moment sur u est
U
B 2 2 2
= — +
Hu 24A (2 & Gu Y & ¥p i s &y um)

Les wvaleurs en champ nul de A et uu sont

A9 = ’Z G2 U.2
s ) o
o

(E10)

(E11)



. . -+ .
L'aimantation totale selon u pour chaque site est

A
Mu = N u th 5%T (E12)

L'aimantation résultante totale selon u esd

M _ (E13)

Mtu =z
q
Lorsque u est dans le plan 170, les sites {2} et {3} d'une part et
{5} et {6} d'autre part sont équivalents. Lorsque_ﬁ est dirigé selon
{111], le nombre de sites indquivalents se réduit & deux que nous

notons {a} et {Db}

a // [111] fa} = {1} <« {2} < {3}

{p} = {4} «> {5} <« {6}
Pour la direction [111], 8 T =20 et H= 0 l'aimantation résultante
totale se met =zous 1a forme
' g G g G g G
M. = 3N X X, 4 ¥,z 2f1 .1 (E1h)
111 B AO Ao 2 AO AO
a b a b

3 - DEVELOPPEMENT DE L'ENERGIE LIBRE A HAUTE TEMPERATURE

&

o _ o] _q -
Fp = - B qu)1 Log 2 Ch —> , (e = RT) . (E15)

-1 -1 Ba
= - 68 Log 2 - B T Log Ch —53
q

La fonetion Log Ch x est développable en série pour x < 2

Log Ch x = % x° - f% xh + ﬁ% x6 - E%%E x8 +... (E16)
a'oll
2 b
A 3 A 5 A \6
- -1 _ B 9 B~ .t _ 2 4
Fp = - 66  Log2 - g g(zv) M g ( 2) L5 3(;3) (BT

- . . . . s
Qs Oy et aB étant les cosinus directeurs de la direction u par

rapport aux axes du cristal, on a

2 2
o + oy o - O
A? - (—l——:—g) 62 4 (—3————1) e + ag Gi
Ve x Jz ¥




Il suffit de remarquer que la symétrie ternaire autour de [1?1] sorres-
pond § une permutation cireulaire zur les Gps gy Gg, et que la symé-
trie qui failt correspondre les sites par rotation de 1/2 sutour de

1'axe gquaternaire commun se traduit par la permutation de Gx et Gy’

d'od
2
[+ - o o + o
Ai = ( L ) a” 4 [ = 6% 1+ 4° Gi
e /2 J 3
542 = 4% 4 A ¥ 's” ‘(= permutation circulaire/ a, o, o.)
qQ 1 4 : - 1 Ve "3
_ 2 2 2 2 2 2,
= 2(¢ <t Gy + GZ}(a1 *oag + u3)
by b
Doy = 8y oy 4 O
_ L L b 2.2 2 2
= (o, + Gy + 26, + 2GxGy)(a + o + u3)
P 2 2 L 2 .2
. e G+ Gy + 26 i G + e Gy (22 + 4242 » ague)
i P 1%2 273 371
- ) 2 _
En notant P2 = u1 + a2 + a3 = 1
_ 22 2 2 2 2
Ph = aa, + u2a3 + a3u1
o222
P6 = u1u2a3
et les Qn,l (GX, Gy’ GZ) tels que
F, =~ 668 ' Log2 +z 3 efrl g . P (E18)
R n,l+1 21+2
. 1 n=zl
_ 1.2 2 2
Q1,1 B N (Gx * Gy * Gz)
» 1 i k I 2.2
Q2,1 12x16 (Gx * Gy tes, 2Gxey)
1 H b b b, o o 2
Q2,2 12x16 [Gx * Gy th * th(Gx+Gy) 6GxGy



- - 1 |5 .6 .6, .6 21 22 2 2 Lo, .2
Q3,2 = I 5x60 [h (GX+Gy) 6GZ n GXGy(GX+Gy) + 3GZ(GX+Gy)
» 3 o%(ateel) o 3G2G2G2]
x X ¥y z
1 - 38 6 27 2.2,.2 2
3,3 hsx6h {6G (6 +Gy) 3 GXGy(Gx + Gy)
b 2L A2 45 L 2,22
o]e! (GX-!-G )+ 5 G (GX-I-Gy) 27 GXGyG ]

Etant donné le rdle particulier de GZ dans ces expressions, l'aniso-

tropie du tenseur G peut se représenter lar les gquantités

X = T et Y = o
Z Z

Gh 2 2
Q2 5 = ﬁ (X + ¥° -~ EXY + LY + ky - L)
G6
= 7 39 3.¢3y _ 27 . _ Ei o o _
Q3,3 2880 | 4 (X7+¥7) n XY(X+Y) 5 (XT+YT) + 27XY + 9(X+Y) s

Pour discuter le signe de ces expressions, il est commode de faire le

changement d'axe d&fini par la transformation

X = - (X+Y) Y = — (x+y)
V2 Va
y = = (¥-X) X = = (x-y)
/2 : V2
Les expressions deviennent
G: x X
Q2,2=m(y-g+1)(y+}%~1)
6
4 3 —.2 o
Q3 3 = 28;0 (x ~ vV2) [?: (x ~ V/2)° + 18/2 y ]
? 2
Les &guations Q2 5 = 0 et Q3 3 0 représentent des droites concou-
2 3

rantes du plan xy et les combinsisons de sigrnes correspondant aux 6

régions ainsi délimitées sont données sur la figure E3.




Figure E3 : Discussion des signes de K, et K & haute température

2

Figure Eb4 : Discussion des axes de facile aimantation & basse température



4L - DIRECTION DE PLUS FACILE AIMANTATION A BASSE TEMPERATURE

L'&nergie libre des ions terre rare a pour expression limite

guand T = 0 K @

- _ L
F, = 5 Iy ‘ (E19)

Soit en utilisant les m&mes notations ;

Foor =~ gf (é + ok K%l )
2 21+ ] BYH

Fian = 7% (3 3t 3 ) . (F20)
‘Gz v 1/ X+Y+2

Fli0 = 7 2 ( R+ ST ——TT__)

La cdmpafaison numdrique de ces trois expressions permet de déterminer
dans le plan (X,Y) les régions correspondant aux différents sxes de
facile aimantation. Elles sont représentées sur la figure EL. La nota-
tion symboligue 324 pour une région signifie que 1'inégalité ‘
Fii1 < Fyqg < Fpgq ¥ est vérifide. On remarque que l'allure générale
est treés proche de la discussion haute temp&rature ; notamment lsg
région ol [111] est favorable subit peu de modifications. On note en

outre que la région 110 est trés restreinte.

5 - CALCUL DES CHAMPS D'ECHANGE MOYENS

5-1 — D&finition de H
: mo

+
_ ngx " gyGy ] ngz
H =
2)

mno 2 2
npley + g, * &,

Secit (E21)

Remarquons que les sommes suivantes ne dépendent pas de la direction

>
u
2 2 2 2 2
= + +
T (E g, ua) E(SX gy gz)
q [s )
et
T (z 8,6, ) = e(gX <t gyGy + gZGZ)
q o
A A
8i —3 est suffisamment petit pour qu'on puisse remplacer th —3
2kT A 2kT
par EE%’ 1'aimantation résultante suivant U dans une pkase coaxiale

au—dessus de Tc se met alors sous la forme sulvante




- E10 -

W3 A; u: :
g * 4 _ _H
My, # TET (1 R (B22)

(& partir des relations E9, E12 &t B13 du § 2).

L'approximation faite est toujours excellente lorsque H esgt velsin de
E o car alors les Aq sont devenus trds petits. Hmo est donc le chanmp
pour lequel l'aimantation résultante des ions terre rare est nulle.

I1 a la méme signification que le champ molfculaire moyen que nous
utilisons au chapitfe IV et qui est par définition celul pour lequel
l'aimantation totale du ferrite est &gale & l'aimantation des ions fer
dans une phase colinfaire. Remarquons que Mtu s'annule pour H = K

mo
quelle gue soit la phase coaxiale considérée.

Cherchons une valeur approchfe de H o 8 partir des données

suivant [111] Z basse température.

Cn é :
’ o o o 0
+
. - . Aa ua Ab'“b
mno 2( 2 + 2 - 2)
Ug gx gy gZ
@] (o] O O Q o] o] Q
+ - -
g Mg M (A e s ) o (] - M) (8 -8y
T2 2. a 2 2
‘ +
N “B(g gy + 82)
Soit finalement
aet ag + by
Hoo el 2, 2 2 2, 2 (E23)
+ + g
N “B(gx Sy SZ)
Evaluons l'erreur relative commise
0,0 °o _ ,0
AH 3lM _Mbllﬂa A |
H o} o) o}
Migp (b *+ ay)
o) o] -1
dans le cas de YbIG, by + Ay 50 ecm
o] o] - 0
Miyqg v 10 g, M) S M| < 0,2 Mg
o o} -1 N AH
et IAa - Abl v i3 em o, d'ou H < 0,5 %
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5-2 — Définition de Hmc d partir de l'effet magnétocaloriqie

L'entropie des 6 sous-réseaux d'ions terre rare est

X  ox X
S, =1 8 =t kijlLog 2 Ch — - 2 gy -4 (E2k)
R qg ¢ a 2 2 2
A
ol xq = EE%' La pente des isentropes se calcule aisément dans
l'hypothése ol seule l'entfopie Sp intervient :
(gz) I DS B U S L
aH 5 3y Sg 3 (L xq) qu
T I 2u
= L4
a
pour # = 0 et u // [111]
o o o ‘
-1 {ar Mo T My 2 My ‘
TldE) =2 5w o (525)
o (A7 + a9 AL+ Ay

Cette relation dé€finit un champ effectif moyen & H = 0 et T #= 0

I et o (826)

Cela revient & mettre 1'8nergie d'échange des ions terre rare sous

la forme

1 - o} - =
T XA, = Fps - E LMD o= - H oW

On en déduit un ordre de grandeur de la susceptibilité perpendiculaire

dans un mod&le &quivalent 3 deux sous-réseaux

i Fe

X = — =

L oy E T
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6 - CALCUL ANALYTIQUE DES GRANDEURS THERMODYNAMIQUES

L'énergie libre F est une fonction d'état gui dépend des va-
. > > .. . . .
riables T, H et u. Les ninima locaux par rapport & la divection 3 sont

trouvés par les équations
P q

B
Eg =0 (£27)
u '
A chague minimuym %locsl, correspond une direction ﬁk(T,ﬁ) définie impli-

citement par (E27) et une phase stable dont 1'énergie libre est

F (T, H) = 7(1,E,3 ) (E28)

k

Les grandeurs thermodynamiques de cette phasge s'obtilennent par dériva-
tion de F

k’ _
Dans le cas simplifid od la direetion u est repérée dans le plan 110
par l'angle ¢ = ([110], ﬁ), on chbtient les expressions suivantes pour
: F(1,H,0,)
~ 1'énergie libre F (T,ﬁ) = (E29)}
k *v . 3F
l_pk(T,H) T = 0
- la chaleur spéecifigue :
2 2 3TH
e w ¢
Ck=—T-—?}C—=—T—%————g—+T‘2 (E30)
3T 3T 3°F
3@2
- le tenseur de gusceptibilité
3 3
x T TV E % 3
sl oH o
37T (E31)
() o2, a%r  PH5%¢
i3 BHiBHj BHiBQ BQF
2
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