Numérc ordre C.N.R.S.
A.O

THESE

présentee a

LUNIVERSITE SCIENTIFIQUE ET MEDICALE

ET LINSTITUT NATIONAL POLYTECHNIQUE
DE GRENOBLE

pour obtenir le grade

DOCTEUR ES:-SCIENCES PHYSIQUES

par

DANIELLE HERRMANN-RONZAUD

SUJET

Etude de composés
antiferromagnétigues isolants

soumis & des contraintes uniaxiales

Soutenue le 25 Octobre 1978 devant la Commission d!'Examen

M. A. HERPIN Président

MM, E.F. BERTAUT

. BLOCH

. LAJZERQWICZ Fxaminateurs
. ROSSAT-MIGNOD

. VILLAIN

Gt O™







UNIVERSITE SCIENTIFIQUE
ET MEDICALE DE GRENOBLE

Monsieur Gabriel CAU : Président
Monsieur Joseph KLEIN : Vice-Président

e - e e b e NV Ak R A A M M R T ma MM R R M e R e AR e e e P e e mw T A M e M e A e e kA L R s am  AI R Fe e S ML s s M e e e Ae om e e s

MEMBRES DU CORPS ENSELGNANT de 1'U.S,M.G,

PROFESSEURS TITULAIRES.

MM  AMBLARD Pierre
ARNAUD Paul
ARVIEU Robert
AUBERT Guy
AYANT Yves
Mmne DBARBIER Marie-Jeaune
MM. BARBIER Jean-Claude
BARBIER Reynold
BARJON Robert
BARNOUD Fernand
BARRA Jean-René
BARRIE Joseph
BEAUDOING André
BELORIZKY Elie
BERNARD Alain
Mme BERTRANDIAS Frangoise
MM, BERTRANDIAS Jean-Paul
BEZES Henri
BLAMBERT Maurice
BOLLIET Louis
BONNET Jean-Louis
RONNET-EYMARD Joseph
Mmne BONNET Marie-Jeatne
MM. BOUCHERLE André
BOUCHEZ Robert
LOUSSARD Jean~(laude
BOUTET DE MONVEL Lowis
BRAVARD Yves
CABANEL Guy
CALAS Frangois
CARLIER Goorges
CARRAZ Gilbert
CAU Gabriel
CAUQUIS Georges
CHABAUTY Claude
CHARACHON Robert
CHATEAU Robert
CHIBON Pierve
COEUR André
COUDERC Pierre
DEBELMAS Jacques
DEGRANBE Charles
DELORMAS Pierre

Clinique de dermatologie
Chimie
I.5.N.

Thysique

Physique apprafondie

Electrochimie

Physique Fxpérimentale

Géologie appliquée

Physique nucléaire

Bicsynthise de la cellulose
Statistigues '

Clinicue chirurgicale A

Clinique de Pédiatrie et Pudriculture
Physique

Mathématiques Pures

Mathématiques Pures

Mathématiques Pures

Clinique chirurgicale ot Traumatologie
Mathématiques Pures

Informatique (IUT B)

Clinigue Ophtalmologique

Clinique Hépato-gastro-entérologique
Chimie géndrale

Chimie et Toxicologie

Physiqgue nucléaire

Mathématiques appliquées
Mathématiques Pures

Géovgraphie

Clinigque rhumatologique et hydrologigue
Anatomie

Biclogie vigitale

Biologie animale ot pharmacodynamic
Médecine légale et tozicologic

Chimie organique

Mathémat.iques Pures

Clinique Oto-rhino-laryngclogique
Clinigue de neurclogie

Biclogie animale

Pharmacie chimique et chimie analytique
Anatomie pathologique

Géologie générale

Zoologie

Prneunophtisiologie




Mg,

Mle
MM,

DEPOKRTES Charles
DESRE Pierre

DODU Jaeques
DOLIQUE Jean-Michel
DREYFUS Beranard
DUCROS Pierre
FONTAINE Jean-Marc
GAGNAIRE Didier
GALVANI Octave
GASTINEL Nogl
GAVEND Michel
GEINDRE Michel
GERBER Robert
GERMAIN Jean-Pierre
GIRAUD Pierre
JANIN Bernard
KAHANE André

RLEIN Joseph
KO5ZUL Jean-Louis
KRAVTCHENKO Julien
LACAZE Albert
IACHARME Jean
LAJZEROWICZ Janine
LAJZEROWICZ Joseph
LATREILLE René
LATURAZE Jean
1AURENT Pierre
LEDRU Jean

LE ROY Philippe
LIIBOUTRY Louis
LOISEAUX Jean-Marie
LCNGEQUEUE Jean-Pierre
LOUP Jean

LUTZ Elisabeth
MALINAS Yves
MARTIN-NOEL Pierre
MAYNARD Roger
MAZARE Yves

MICHEL Robert
MICOUD Max
MOURIQUAND Claude
MOUSSA André

NEGRE Robert
NCZIEERRE Philippe
OZENDA Paul

PAYAR Jean-Jacques
PEPAY-PEYROUILA Jean-Claude
PERRET Jean

RASSAT André

RENARD Michel

REVOIL, Michkel
RINALDI Renaud

DE ROUGEMONT Jacques
SARRAZIN Roger
SEIGNEURIN Raymond
SENGLL Philippe
S1BILLE Robert
SOUTIF Michel
TANMCHE Mavrice

Chimie minérale

Métallurgie

Mécanique appliquée (IUT 1)
hysique des plasmas

Thermodynamique
Cristallographie

Maths pures ,

Chimie Physique

Mathématiques pures

Analvse numérique
Pharmacologie
Electroradiologie
Mathématiques pures
Mécanique

Geologie

Géographie

Physique générale
Mathématigques puros
Mathématiques pures
Mécanique
Thermodynamigue
Biologie végétale
Physique

Physique

Chirurgie générale
Biochimie Pharmaceutique
Mathématiques appliquées
Clinique médicale B
Mécanique (IUT I)
Géophysique

Sciences nucléaires
Physique nucléaire
Géographie

Mathématiques pures
Clinique obstétricale
Clinique cardioclugique
Physique du solide
Clinigue Médicale A
Minéralogie et Pétrographie
Clinique Maladies infectieuses
Histologie

Chimie nucléaire
Mécanique

Spectrométrie Physlque
Botanique

Mathématiques pures

Physique

Séméiologie Médicale (Neurologie)
Chimie systématique

Thermodynamique

Uralogie

Physigue

Neuro-Chirurgie

Clinique chirurgicale P

Microbiologie et Hygizne

Zoologie

Construction mécanique {(IUT I)

Physique générale

Physiologie



MM. VAILLANT Frangois
VALENTIN Jacques

Mme VERAIN Alice

MM, VERAIN Audré
VEYRET Paul
VIGNAIS Pierre

PROFESSEURS ASSOCIES

- e -y,

MM, CRABBﬁ Pierre
SUNIER Jules

PROFESSEURS SANS CHAIRE

Mie AGNIUS-DELORD Claudine
ALARY Josette

MM, AMBROISE-THOMAS Pierre
ARMAND Gilbert
BENZAKEN Claude
BIAREZ Jean-Pierre
BILLET Jean
BOUCHET Yves
BRUGEL Lucien
BUISSON René
BUTEL Jean
COHEN -ADDAD Jean-Pierre
COLOMB Maurice
CONTE René
DELOBEL Claude
DEPASSEL Roger
GAUTRON René
GIDON Paul
GLENAT René
GROULADE Joszeph
BACQUES Gérard
HOLLARD Duniel
HUGONOT Rolert
IDELMAN Simon
JOLY Jean-René
JULLIEN Piexre

Mme KAHANE Josette

MM, KRAKOWIACK Sacha
KUBN Gérard
LUT DUC Cuong
MICHOULIER Jean

Mme MINLER Colette

MM, PELMONT Jean
PERRIAUX Jean-Jacques
PFISTER Jean-Claude

Mle PIERY Yvette

Zoologie

Physique Nucléaire
Pharmacie galénique
Physique - Biophysique
Géographie

Biochimie médicale

CERMO
Physique

Physique pharmaceutique
Chimie analytique
Parasitologie

Géographie

Mathématiques appliquées
Méecanique

Géographie

Anatomie )
Energétique {IUT 1)
Physique (IUT I)
Orthopédie .
Spectrométrie physique
Biochimie médicale
Physique (IUT I)
M.1.A.G.

Mécanique dee fluides
Chimie

Géologie et Minédralogie
Chimie organique
Biochimie médicale
Calcul numérique
Hématologie

Hygigne et Médecine préventive
Physiologie animale
Mathématiques Pures
Mathématiques Appliquées
Physique

Mathématiques Appliquées
Physique (IUT 1)

Chimie organique -Pharmacie
Physique (IUT I)
Fhysique (IUT I)
Biochimie

Géologie et Minéralogie
Physique du solide
Phiysiologie animale




Mid., RAYNAUD Hervé M.I.A.G,
REBECQ Jacques Biologie (CUS)
REYMOND Jean-Charles Chirurgie générale
RICHARD Lucien Biologie végétale

Chimie micromoléculaire

Mme RINAUDO Marguerite
Ml SARROT-REYNAULD Jean Géologie

SIRUT Louis Chirurgie générale
Mme SOUTIF Jearne Physique gédndrale
MM. STIEGLITZ Paul dnecthdsiolagie

MM. ARMAND Yves
BACHELOT Yvan FEndocrinniogie
BARGE Michel Neuro-chirurgie
BOGUIN Claude Chimie organique
Mime BLERIEL Hélene Praimacodynamie
MM, —BOSY Machel Pédiatrie
BOUCHARLAT Jacques Psychiatrie adultes
Mme BOUCHE Liane Mathématiquas (CUS)
MM, BRODEAU Frargois Hathématiques (LUT B)(Persounne étraugdr-
habiiirée & &trve 5~
BERNARD Picrre Gynécologie recteur de thase).
CHAMBAZ Edmrond Biochimie médicale
CHAMPETIER lean Anatomie et organoginése
CHARDON Michel Géographie
CHERADAME Hervé Chimie papetidre
CHIAVERINA Jean Biologie appliquée (EFP)
COLIN DE VERDIERE Yves Maths pures
CONTAMIN Charles Chirurgie thoracique et eardic-vasculair.
CORDONNIER Daniel Réphrologie
COULCMB Max Radiologie
CROVZET Guy Radiolougie ,
CYROT Michel Physique du solide
DENTS Bernard Cardiologie
DOUCE Roland Physiologic végétale
DUSSAUD René Mathéwatiquas (CUS)
lima  ETERRADDSSL Jacqueline Physiologie
MH,  FAURE Jacques Médecine [dgale
FAURE Gilbert Urclogin
GAUTI%R Robtert Chirurgic géuérale
CIDON Maurice Geéologie

VIALON Pierre
VAN CUTSEM Lernard

GRDS Yves
GUIGNIER Michel

Céulogie
Mathémaciques appliquées

Chimie (IUYV 1)

¥hysique (IUT I)
Thérapeutique

GUITTON Jacques Chimie
HTCTER Pierre Chimie
JALBERT Pierre Histologie
JUNIEN-LAVILLAVROY Claude G.R.L.
KOLODYE Luecien Hématologie

LE NOU Pierre
MACHE RéAgis

MAGNIN Robert
MALLION Jean-Michel

Bactériologie-virologie
Fhysiologie végétale

Hygiéne et mddecine préventive
Médecine du travail

-a/ant



MM.

Mme

MARECHAL Jean
MARTIN-BOUYER Michel
MASSOT Christian
REMOZ Alain
NOUGARET Marcel
PARAMELLE Bernard
PECCOUD Frangois

PEFFEN René
PERRIER Guy

PHELIP Xavier
RACHAIL Michel
RACINET Claude
RAMBAUD Pierre
RAPHAEL Bernard
RENAUDET Jacqueline
ROBERT Jean-Bernard
ROMIER Guy

SAKAROVITCH Michel

' SCHAEKER René
* SEIGLE-MURANDI ¥rangoise

STOEBMER Pierre
STUTZ Pierre
VROUSOS Gonstantin

MAITRES DE CONFERENCES ASSOCIES,

DEVINE Roderick
KANEKO AKIRA
JOHNSON Thomas
RAY Tubina

MAITRE DE CONFERENCES DELEGUE

Pleplapinpuiielapmivy=AgyiF R e e R

ROCHAT Jacques

Mécanique (IUT I)

Chimie (CUS)

Médecine interne

Thermodynamique

Automatique (IUT I)

Pneumologie

Analyse (IUT B} {(Persomnalité étrangére

habilitée & &tre directeur
de thése),

Métaliuxgie (IUT 1)

Géophysique-Glaciologie

Rhumatologie

Médecine Interne

Gynécologle et Obstétrique

Pédiatrie ‘

Stomatologie

Bactérioclogie {Pharmacie)

Chimie-Physique

Mathématiques (IUT B) (Persomnalité é&tran-
gére habilicé a &tre
directeur de thase,)

Maths appliquées

Cancérologie

Cryptogamie

Anatomie Pathologie

Mécanique

Radiologie

Spectro Physique
Maths pures
Maths appliquées
Physique

Hygi2ne et Hydrologie (Pharmacie)

Fait & SAINT MARTIN D'HERES, NOVEMBRE 1977







INSTITUT NATIONAL POLYTECHNIQUE DE GRENOBLE ANNEE 1976-1977

Président : M. Philippe TRAYNARD

Vice-Présidents : M. Pierre-~Jean LAURENT

M. René FPAUTHENET

PROFESSEURS TITULAIRES

MM, BENOIT Jean
BESSON Jean
BLCOCH Daniel
BONNETAIN Lucien
BCNNIER Etienne
BRISSONNEAU Pierre
BUYLE-BODIN Maurice
COUMES André
DURAND Francis
FELICI No#&l
FOULARD Claude
LESPINARD Georges
MOREAU Renéd
FARTAUD Jean-Charles
PAUTHENET Rend
PERRET Rend
POLOUJADOFF Michel
VEILLON Gérard

PROFESSEURS SANS CHAIRE

MM. BLIMAN Samuel
BOUVARD Maurice
COHEN Joseph
LACOUME Jedn-Louis
LANCIA Roland
ROBERT Frangois
ZADWORNY Frangois

MALTRES DE CONFERENCES

MM, ANCEAU Frangois
CHARTIER Germain
GUYOT Pierre
IVANES Marcel
JOUBERT Jean-Claude
LESIEUR Marcel
MORET Roger
PIAU Jean-Michel
PIERRARD Jean-Marie
SABONNADIERE Jean-Claude

MMe, SAUCIER Gabriale

Radiod¢lectricitd

Electrochimie

Physique du solide

Chimie mindrale

Electrochimie et Electrométallurcgie
Physique du solide

Electronique

Radiodlectricité

Métallurgie

Electrostastique

Automatique

Mécanique

Mécanique

Chimie~Physique

Physique du solide

Servomdcanismes

Electrotechnique

Informatique fondamentale et appliquée

Electronigue
Génie Mdcanigque
Electrotaechnique
Géophysigue
Electronique
Analyse numérique
Electronique

Mathématiques Appliquées

Electronique

Chimie Minérale

Electrotechnique

Physique du solide

Mécanique

Electrotechnique Nucléaire

Mécaniquo

Mécanique

Informatique Fondamentale et Appliqude
Informatique Fondomentale et Appligude

CHERCHEURS DU C.N.R.S. (Directeur et Maltres de Recherche).

M. FRUCHART Robert

MM, ANSARA Ibrahim
CARRE René
DRIOLE Jean
LANDAU Ioan Dord
MATHIEU Jean-Claude
MUNIER Jacques

Directeur de Racherche

Maftre de Recherche
Maitre de Recherche
Maltre de Recherche
Maftre de Recherche
Maitre de Recherche
Maitre de Recherche







A Jacques et Canroline,
A mes parents,

A tous ceux qud me sont chers,

Avec foute mon affection.







Ce travail a €X8 reallisl sous £'egide de £'Institut Lalde-
Langevin de Grenoble, avece La collaboration sclientdfique du Groupe Hautes
Pressions du Laboratoire Louis Néef, C.N.R.S., Grenoble.

Planche 1 : L'Institut Lalle-Langevin, Grenobfe.
Vue du réacteun & haut §Lux et du hall des guides de neutlrons.







Je suis 1nes honorde de La présence de Monsieur Le Professeun
A. HERPIN, qui a accepil fLa pnééidahae de ce Jury de Thise.

A Monsieun E.F. BERTAUT, Directeur de Recherches au C.N.R.S.,
je dodis mon inditiation & La hecherche et mon entrée a L'Institut Lalie-
Langevin, ol {'al bEnifici® d'un environnement extrimement favorabile.

Je £ud suds reconnalssante de m'avedln suggéré une étude dans Le domadine
des thansitions de phases, actuellewent en pointe en Physique des Solides.

Ce thavall s'est copnendiisd Lonsgue Monsdeun Le Profedseun
D. BLOCH a bien voulu m'accuelllin dans son Ghoupe el me proposen Le
sufet de cette thése. J'aimerais Lul exprimern ma nrespectueuse ghatitude
pour La condlance gu'Al m'a ainsi témoignie, ainsd gue pouh Les consedlls
et Le soutien qu'il m'a constamment prodiguls. Qu'il me sodlt penmis de
Lui dire £'admiration que suscitfent en mod son savodlr, son dynamisme et
La présenvation au sedin du Groupe de napports amicaux,

J'al ew £a chance d'avoin Monsadeur J. VILLAIN, Ingénieur au
C.E.A., comme parhain. Je voudrais rendre hommage au dévouement et & fa
gentillesse avee Lesgquels A& a assumé sa charge.

Je nemerncie Monsieun ﬂe.Pnoﬁeééeun J. LAJZERQWICI de L'inténet

o

qu'il a porti a ce travail et de sa participation @ ce Jury.

Une grande partie de cefte dtude a 848 réalisbe en collabora-
tion avec Momsieur J. ROSSAT-MIGNOD, Ingéndieur au C.E.A., dont f'al ap-
précie La compétence el L'esphdll caiitique. Je suds heureuse gqu'll soif
membre de ce Jung.

Madame J. BROWN et Messdieuns C. VETTIER et P. BURLET ont pax-
Aicipt de fagon efficace & L'aboutissement de ces Etudes. La conception
et La mise au podnt des appareillages ont EXE effectules avee L'alde en-
thousiaste de Monsdleurn J. PAUREAU. Qu'ils sofenit fous bilen sincirement

hemernodés.,




J'asscede enfin dans une méme pense fous fes chercheuns et
techniciens qui ont activement pris pari a ce travadil, Mesdemodiselles
G. MENERCUD et C. MONARD qui ont ductylographil Le Zexite el Madame
TREVISSON qud a assund L'impressdion de ce mémodhe.



PLAN GENERAL

INTRODUCTION

CHAPITRE I : LES TECHNIQUES EXPERIMENTALES

I - Les caontraintes uniaxiales

1 - Intérét des contraintes uniaxiales

2 - Les appareillages dercontrainté upniaxiale
II - La diffraction des neutrons par la matiére

1 - L'intensité nucléaire

2 - L'intensité magnétigue
3 - Les neutrons polarisés
4

- La densité d'aimentatiaon

III -~ Les échantillans

CHAPITRE II : LE FLUORURE DE COBALT CDF2

I - Les structures cristalline et magnétigue de CDF2
1 - La structure cristalline
2 - La structurs magnétigue
IT - Le piézomagnétisme dans EOFZ'
1 - Le formalisme du pilézomagnétisme dans COF2
2 - Les dannées expérimentales
IIT - Les conditions expérimentales
1 - Les nsutrons polarisés

2 - Le dispositif expérimental

Pages

13
13
14
14
16

17

18

22
22
23

24
24
27

28
28
30




IV

VI

gtude des domaines magnétiques

L '
1 - Remargues préliminaires
Z

- Les résultats

La densité d'aimantation dans 1le fluorure de cobalt CDF2

1 - Intreductian
2 - Le modéle théorigque de Cowley et al

3 - l.es résultats

Conclusion

CHAPITRE III : L'ORDRE ANTIFERRCGMAGNETIQUE DE TYPE II : GENF-

II

I1T

RALITES SUR LES STRUCTURES MAGNETIQUES ET LES

PHENOMENES CRITIQUES

L'ordre antiferromegnétigue de type II

1 - Généralités sur les structures et les domaines
magnétiques
Z - Les modeles de struastures magnétiguess physiguement

acceptables

Le_transition antiferrgomagnétique - paramagnétiqus
17 - Le paramétre d'ordre
2 - Effet de la dimensionnaliité du paramétre d'crdre

sur la nature de la transition

Conclusion

CHAPITRE IV : L'OXYDE DE MANGANESE MnO

I - Introduction
IT La structure magnétique de 1l'oxyde de manganése Mn0
III - La transition antiferromagnétique - paramagnétigue

dans MnO

% - Les constantes élastiques

31
31
33

35
35
35
36

46

47

49

49

52

58
58

59

60

B1

63

64

65
65



2 - L'expérience de diffractipn neutronique

3 - L'interprétation des résultats

CHAPITRE V ¢ L'OXYDE DE COBALT CoO

I - Historigue
IT - La structure magnétique de l'oxyde de cohalt CoD
17 - Les structures magnétigues possibles
Z - L'expérience de diffraciion des neutrons
ITI - La transiticn ordre-désordre dans Co0
1 - Les résultats expérimentaux
2 -~ Discussion
CONCLUSION

BIBLIOGRAPHIE

68
72

85

87

BB
B8
94

1086
106
109







INTRODUCTTIOCN







Bien gque le mocdéle d'aﬁti?erromagnétisme ait &té proposé par
.. Néel d&s 18932, il faut attendrellfabrés—guerre pour assister a une
tude systématigue des composés correspondants. Parmi les premidres expé-
riences réalisdes, ung des plus‘rémarquaples est celle de Shull et Wollan
qui, en 1951, étudient la diffraction des neutrons per l'oxyde de manga-
nese, MnO, et mettent ainsi clairemént eﬁ egvidence 1l'existence des scous-
réseaux entiferromagnétigues. A Gfeﬁdble revient cette médme année un

role particulier, puisgue s'y déroule le "Congrés sur 1'Antiferromagnétisme”.

Malgré les nombreuses étudses menées depuls sur les composgs de
ce type, certaines de leurs propriétés fondamentales demeurent mal détar-
minées. Cette lacune doit Btre attribuge & l'existence de domaines magné-
tigques, gui irnterdisent 1l'accés & de nombreuses guantités caractéristi-
quas, facilement atteintes, & 1’aide de technigues macroscopigues, paour

las matériaux ferromagnétigues.

Nous nous sommes donc proposé de compléter 1'étude de divers
matériaux antiferromagnétigues, 1l'oxyde de manganésa MnO, 1l'oxyde de
cobalt Cold et le fluorure de cobalt CDFZ. Nous souhaitions emélicrer la
compréhension des phénomé&nes physigues, & partir d'expériences mettant

en jeu des contraintes upiaxiales. -

L'application de contraintes uniaxiales sur les échantillons

monoeristallins de MnO, CoO et CDF2 nous a permis :

- de les rendre monodomaines du point de vue magnéitiague pour mener &

bien des études Jjusgu’'alors irréalisables,
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- de reduire la dimensionnalité du paramétre d'ordre antiferromagnétigue
les caractéristigues de la transition antiferromagnétique-paramagnétique

ont ainsi é+té modifisges.

Oans le premier chapitre, nous traitons des techniques expéri-
mentales mises en oeuvre lors de ces travaux ; nous présentons les appa-
relilages gue nous avons congus pour appliquer des contraintes uniaxiales
aux échantillons et rappelons le principe des mesures de diffraction des
neutrons que nous avons accomplies. Dans le deuxiéme chapitre, nous déori-
vons les études relatives au piézomagnétisme de C0F2 et & son applicetion
& la détermination de la carte de densité d'eimantation de ce composé,
Dang le troisié&me chapitre, nous analysons les prapriétés magnétigues et
critigues des composés antiferromagnétiques de type II. Les résultats
obtenus en ce qul concerne 1'oxyds de manganése Mn0, premier composé an-
tiferromagnétique de type II &tudié, font 1'objet du chapitre guatre ;
ils sont relatifs & sa structure magnétique et au changement d’'oardre de
sa transition antiferromagnétigue-paramagnétique sous contrainte. lLes
recherches gue nous avons entreprises sur 1'oxyde de cobalt Co0 sont dé-
veloppés au chapitre cing. Une comparaison entre ces oxydes peut alors

&tra 8tablie en conclusian.



CHAPITRE I

LES TECHNIQUES EXPERIMENTALES







I - LES EONTRAINTES UNIAXIALES

1 - Intérét des contraintes uniaxiales

e la "contrainte uniaxiale", force s'exergant sur une surface
unité& dans une direction bien déterminée, & la "pression hydrostatique”,
isoctrope, les pressions gues l'on peut appliguer 2 un échantillon sont

trés diverses.

Notre cbjecti® est de briser la symétrie d'un monacristal magne-
tique afin, par exemple, de réaliser une structure monodomaineg, ou encare
de changer la dimensionnalité du param@tre d'ordre magnétigue. I1 faut,
pour ce faire, agir sur 1'échantillon selon un axe préférentiel et donc
appliguer un chemp uniaxial. Pour les corps antiferromagnétiques qui nous
intéressent, la réponse du systéme & un champ magnatique ou électrigue
sst faible. Les effets sont plus importants ei les excitations cholsles
sont des contraintes mécaniques uniaxiales ; ‘aussi avons-nous milis au point
divers appareillages permettant d’appliquer des contraintsas uniasxiales

et d'entreprendre simultanément. une large variété de mesures physigues.

2 - Les appareillages de contrainte uniaxlale

De nembreux articles décrivent des appareillages permettant
d’appliguer une contrainte uniaxiale & un échantillon[q]. Celle-ci est
‘en général dirigéde selon lesur axe de révolution. Ils sont peu appropriés
3 1'6tude de monocristaux & l'aide de la diffusion neutronigue, lorsgue
la contrainte doit &tre parall2le au plan de diffusion, C'est la raisan

pour lagquelle nous avons congu st mis au point des appareillages spécifiques.




Les matériaux utilisés et le choix des méthodes dépendent, bien
slr, du type de technique de caractérisetion que l'on cherche a4 mettre en

oguvre et des valeurs des contraintes & obtenir.

Toutes les mesurss devant &tre effectudes & hasse température,
nous avons construit un matériel gui pouvait Btre placé& dans les cryostats
standards mis & notre dispositian. Il fallait donc expleoiter un volume
cylindrigue, d'axe de révolution vertical et de dimensions scuvent trés
réduites, pour appliquer une contrainte dens une direction horizonteale.
Ces contraintes uniaxiales devasient Feu changer avec la température
(plage de variation : 4 K - 300 K) et &tre nomogénes. Suivent le type

d'experience, on 1imposait également au matériau
- d'étre transparent aux neutrons,
- d'EBtre bon conducteur thermique,

- d'8tre non magnétique dens 1l'intervalle de température considéré. Sou-

vent, ces propriétés devaient exister simultanément.

Enfin, un compromis restait & trouver pour les dimensions de
l'échantillon. I1 s'agit en effet de disposer d'un monocristal & la fois
de taille suffisamment grande pour que l'effet physique puisse &tre
observé dans de bonnes conditions et suffisamment faible pour que les

contraintes appliguées soient &lavées,

Quatre appareillages an aihsi &8té construits., Le tableau 1

déecrit leurs performances.

La contrainte est appliquée & l'échantillon & 1’aide 4'un systéma
de deux leviers symétricques. Pour 1le dispositif numéro 1, les leviers
sont actionnés de l'extérieur du cryostat. Leur commands {(figure 4(al)
comprend un vérin pneumatique & double effet, 1, dont la force est trans-
misze & un cylindre, 2, gui &carte les deux leviars en leudr partie supé-
rietire, 3. Ceux-cl sont libres de tourner autour d'axas fixes, 4., de
fagon & trensmettre la force & 1'échantillon, 5. La figure 1(b) donne lss
détails du dispositif mécanigue placeé autour de 1’échantillon (portion A
de la figure d'ensembls 1({a}). Ehegque levier transmet la compressian par
1'intermédiaire d'une vis, 10, d'une bille, 11, et d'un piston, 12, pou-

vant s'adapter aux faces du cristal.
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Figure

1o
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NN

Description de 1'appareillage de

tableau 1.

10 -

fal - Schéme de 1'instrument

vérin pneumatlique & double effet ;

cylindre d’appui ; 3 : levier ;

axe ; 5 échentillon ; 6 : cryostat

i faisceau de neutrons ;

teéte goniométrique ;
9 : corps de l'appareillage.
Le détail de la portion A sst présenté

figure 1(b).

{bl - Détail de la portion A de la fi-
1(al mécanisme autour ds
l'échantillon

2 : cylindre d'appui ; 3 levier

4 1 axe ;3 5 i échantlllan ; 8 : corps

de l'appareillage ; 10 : vis

11 : bille ; 12 piston s 13 et 14

pigéces en acier maraging ;
15 :+ feuille de plomh ; 16 : jauges de
contrainte ; 17

ti2lon ;3 18

suppeort de 1'échan-

support des pistons.

caontrainte numéro 1 du

.
»
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Les parties traversées par lss neutrons doilvsent gétre peu absor-
bantes : les leviers, les vis, les pistons ainsi gue leurs guides sont en
alliage d'aluminium 7048A-TE ; les billes sont en rubils lorsque les forces
de compressiaon sont inférieures & 7900 kgf. Au-dessus de cette valeur, 1le
rubis n'offre pius une résistance mécanigue suffisante : on lul substitue
de 1'acier si 1'absorption additionnelle des neutrons, qui en résulte,
n*affecte pas 1l'expérience. lLes axes des leviers [figure 1(b], 4] et le
cylindre d'appui (figure 1(b), 2}, fortement socllicités, sont en acler
maraging. Les leviers sont en contasct avec ces axes et ce cylindre par
1'intermédiaire de pidces en acler maraging (figure 1(b), 13 et 14].
Toutas las parties en acier ont subi un traitement ds "Sylf-Inuz", & base

[2], pour que les frottemsnts soient rédults. Entre

de soufre et d'azote
l1'échantillon et chague piston est placée une feuille de plomb, 15, ou de
téflon ; te matériau sert & uniformiser les contraintes dans 1'échantil-

lon.

i.a force appliguée au cristal est mesurée par deux jauges de
contrainte, 18, colléss sur 1l'un des leviers, dans une région de forte
déformation. L'une mesure des déformations positives, 1l'autre des défor-
mations négatives. Ces jauges sont montées dans les branches adjacentes
d'un pont d'extensométrie. Ainsi sont assurées leur compensation ther-
migue et une grande sensinilité. La déformation du levier est étalonnés
par comparaiscn des indications données par ces jauges et de celles
données par deux autres jauges, caollées sur les faces opposées d'un
échantillon de référence. Celui-ci est un parallélépipéde en alliage de
cuivre au béryllium (2 %), traité & 3415°C pendant ftrois heures. La
force appliguée & cet échantillen est déduite de la moyenne des deéforma-
tions enregistrées par chacune de ses jauges ée contrainte. L'étalonnage
résylte d'une série de mesures, faites & température ambiante et a
1'azote liquide. La figure 2 représente les courbes d’étalonnage obtenues
& 300 K et & 77 K.

E_(daN)

00 . ‘ Figure 2
Courbes d'étalonnage de 1'appa-
L reillage 1
400 \ v - A : & 300 XK
v - B :a 77 K.
e On a reporté la force appliguse &
200 fﬂ. l1’échantillan en fonction des indi-
cations des deux jauges de caon-
e trainte conllées sur un levier de
200 400 500 ARR) a0 la pince.




Planche 2 : Expérience de diffraction des neutrons & basse température
par un &échantillon maonccristallin soumis & une contrainte
uniaxiale et & un champ megnétigue.

Diffractomdtre D3 de 1'Tnstitut Lalie-lLangavin et apparsillage

de contrainte numéro 4 du tableau 1.
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Cet appareillage permet d'appliquer aux échantillons uns force
maximale de 800 kgf. Son intérét résids dans 1'utilisation d'échantillons
de grandes dimensions {surface d'appui jusgu's 15 mm x 5 mm ; épalsseur
jusqgu'a 5 noml). Les expériences réalisées ont montr& que l'inhomogénéité
de la contrainte n'est gue de B .% sur.un eristal de 3 mm x 3 mm de surface
d'appui. Lorsgue le température est modifiée, la coptrainte appliquée varie.

On la rétablit alors & sa valeur initiale 5 1'aide du vérin pneumatigue.

Les trois autres appareillages constituent des versions plus
performantes de ce dispesitif. Ainsi., les va;iations de contrainte avec
la température ont é&té réduites par 1'adaptation, entre les deux leviers,
d'un ressort adéguat, composé de rondélles Belleville. De méme, la gualité
de le centreginte a gté améliorée par un contect guesi-ponctuel antre ig-
viers et pf%tons. _

;a planche 2 montre le aispositif utilisé pour une série d'ex~

périences.

II - LA DIFFRACTION DES NEUTRONS PAR LA MATIERE

La diffusion des neutrons par la matiére est tout d'abord un
processus nucléaire. S5i les atomes diffhséurs sont magnédtigues, une dif-
fusion é&lectronique s'sjoute & celle dues au noyeu. Ii en ast par exemple
ainsi pour les &léments de la premié;e série de transition. Ces corps
possedent, de par leur couche Sd-inbompléfe, des électrons non appariés,
d'oll l'existence d'un moment magnétique. L'interaction de celui-ci avec
le moment magnétigue du neutron preduit donciune diffusion gui s'ajoute

~

a celle dug au noyau.

1 - L'intensité nucléaire

L'intensité nucléaire Iﬁ, du faisceau diffracté par une famille

h
de plans (hkl) de 1'échantillon, est propertiocnnelle &
* _ 2z
e eNT (o) exp (22B2in 8y
h ' h 2
A
avec FN = £ b (211 R.T )
il L, BXD - ).

n .

F% est le facteur de structure nucléairs, L{0) ie facteur de Lorentz,

B le facteur de température, O 1’éngle de‘Brégg. A la longueur d'onde,
'bn la longueur de diffusion de . 1'atome n, ;n la position de celui-ci dans
la maille et h le vecteur de diffusion, de composantes 1les indices de

Miller h, k et 1.




2 - L'intensité magnsétique

Le facteur de structure associé & la diffraction magnétique

gest vectoriel

2
ey
> e > > > e
Fﬁ = > b qn[h] M fn[h] exp (21 h.rnj,
2mc” n
avec E (h)l = E[E.EHJ - En.

e, m et Yo sont respectivement la charge, la masse et le rapport gyroma-
gnétique de 1'électron, c sst la vitesse de la lumire

92
|

2mc2

12

( ~ 0,27.10 cm), m est la valeur, en magnétons de Bohr, du maoment

=]

. &m > : ' . >
magnétigque du n atome,.fn(hl le facteur de forme de cet atome, e et Kn

les vecteurs unités dans la directicn du vecteur de diffusion et du mo-

me
atome.

ment magnétique du n®
51 la structure magnétique est colinéesire, le facteur de struc-
ture s'écrit

> s
f (h) exp(2li h.T ),

F

TR
I
N

2mc

=~

L'intensité magnétique est proportionnelle &

2 .
* e’y 2 12
ERED =) %y |z o f (B explemi BTG,
h ' h 2 n n n
2me n
avec qz(g] = sinza.

o st l'angle entre le vectesur de diffusion ﬁ et la direction commune des

moments magnétigues.

3 - Les neutrons polarisée

L'intérdt des expériences de diffraction des neutrons polarisés
réside dens leur grande sensibilité. Elles sont donc mises en oeuvre

lorsque les moments magnétigues & mesurer sont faibles.

La section efficace d'un cristal magnétigue est donnée par ;

Y 2
‘z m fn[;J] exp (201 g';n] s
zme” "

a0 _ > > >
a0 E [bn+[n.qn[h]]

-

—
ol N est le vecteur unitaire porté par le spin du neutron.
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Si la structure est colinédaire, c'est-a-dire si les vecteurs
- = 3 b L] L}
a5, des différentsz atcmes magnatiques sont paralléles, et si, en outre, 1ls

sont paralléles & la direction de polarisation des neutraons, on a
- < .
n.qnih] = =1,

suivant que les mements magnétigues des atomas sont paralléles ou anti-
paralli#les & la direction de polarisstion des neutrons. La section effi-

cace s'exprime alors plus simplement par

dans le cas d'un faiscesu de neutrons parfeitement polarisé st d'un

cristal ferromagnétique colinégairs.

La méthode des nedtrons polarisés consiste & comparer les
intensités diffractées dans les deux cas de polarisation. Le rapport de

ces daux quantités, ou rapport de renversement, vaut :

A
T FY .l
R(F) = =— = -0 .0
I~ N Mlz °
[r - e
31 la structure est centrosymétriqus, F% et F% sent réels. On pose alors
M
- R
N
s
1Y c
Fal s = —_— .
D'ol R (1 - Y]

=

Nous allons voir gue l'eon est souvent amené & tenir compte des imperfec-

tions de l'instrument et du cristal.
- Le premier type de correctlons expérimentales se rapports aux imperfec-
tions instrumentales proprement dites : la polarisation et 1’efficacité

de renversement non parfaites, ainsi que la contamination en A/2.

La polarisation est définie par le rapport

“lorsque le renversement ne s'effeciuse pas. NT et N7 o= 1 - N sont les pre-
portions de neutrons, respectivement polarisés positivement et néagati-
vement. Lors du renversement, cette polarisation devient -PE, avec

E = 28 - 1 si & est la probabilité de renversement du spin d'un neutron.
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Ces quantités sont déterminées, aux diverses longueurs cd'onde utiliseées,
4 partir des rapports de renversement R obsservés pour les réflexians
nolarisantes de deux échantillens témoins, (2003 de FBD,DBCOD,SZ at £111)
de CuZMnAls Dans nos expériences, nous élimincns la contamination en A/2
en plagant un filtre adapté devant le compteur.
- Le deuxidme type de corrections se rapporte & l'extinestion. due & la
traversée de 1'échantillon par les neutrons. Notons gue la correction
d'absorption est inutile pour des mesures relatives, qul affectent de
fageon identigue les intensités de diffraction dans chague sens de polari-

sation du faisceau.

Nous aurons principalement affaire & de 1'extinction sacondaire.

Celle-ci peut Btre interprétée & partir du modéle du cristal mosaiquata],

si le cristal est formé de petits domeines. L'intensite diffractés par un
domaine cohérent, en position de Bragg, diminue celle du falsceau inoi-

dent sur les deomaines cohérents sulvants. Cette extinction secondalrs

" bl

est caractérisée par un facteur "y", dont 1’expression simple est due &
Zachariasen[a] H
N|2

IFonsl® = vIF

chs
N, 2 A2

avec y = 1 - (F') g T

N
F~ est la facteur de structure nucléaire, g un parameétre d'extinctioan,

A la longueur d'onde utllisée et © l'angle de Bragg de la réflexion

ftudiée.,

4 - La densité d'aimantation

La densité d'aimantaticn, dans l'espace réel tripériodique du

cristel, est la transformée de Fnuriér du facteur de structure magnétigue
Fm, ocbtenu par diffracticn des neutrons polarisés :

+ 0B

+ 00 -+ 00
p(X, ) z} =%-‘ j j j . FM[h; K , 1) exp ZTTi(hX + Ky * 12)-

he-® k=-% ]=-«

Nous nols intéresserons & la projection de cette densité d'ail-

-+ L} »
mantation sur un plan perpendiculaire & 1'axe c du réseau cristallin :

Dg[x, y) 41 pix, y, z) c© dz

+ oo

[}

+ 00
> " F"h, k, 0) exp 2Tt C(hx + kyl.

h;—m = -0

1
8



ITI - LES ECHANTILLONS

Tous les échantillons sont des manocristeaux, fabriqués au
t£T7I par méthode de Verneuil. La neture chimigue de chacun d'eux a g&té
vérifiée par analyse de structure cristalline aux rayaons X et mesure de

température de Néel.

Ce moade de préparation fournit des cristaux de gualité moyenne
{exlistence de guelques pour-cent d'ihpuretés 3 mosalque €levés, de l'ordre
de 40' & 1 degré). Nous en avons recult certains, sous atmosphére neutre

d'argon, afin dteméliorer leur mosalque.

Ces échantillons ont &té taillés en forme de parallélépipédes
rectanglies de guelques millimé&tres d'arétes, les directions de celles-ci
Etant imposéss par las expériences & réaliser, Une attention particuliére
a été portée sur 1l’obtention de faces scumises & la contralnte paralléles,

planes et polies.







CHAPITRE 11

LE FLUORURE DE COBALT C0F2







L'on peut Btre étonné de ce gue le fluorure de cobalt CDF2
n'ait pas &té aussi largement &tudié gue le fluorure de manganése MnFZ.

Plusieurs raisons ont amené cette différence :

- Les études de densité d'aimantaticn dans des substances antiferromagné-
tigques, qui utilisent des neytrons polarisés, nécessitent la forte pré-
pondérance d'un domaine magnétigue dans l1'échantillon. Cette technigue,

longtemps confinée & 1'étude de composés ferro- et ferrimagnétigques, a

été slargie par Alperin et al en 1964(4). puis appliquée a la détermi-

(5]
5 .
obtenu un domaine majoritalre & 80 %, par simple refroidissement du

nation de la densité d'aimantatien de MnF Alperin et al aveient
monocristal. Jusqu'a présent, personne n'est arrivé & un tel résultat

pour COFz.

- Les phénoménes physigues gui entrent en-jeu sont plus complexes dans

CDF2 gue dans MnF2

dans MnF 1'ion Mn2+ est dans 1'état fondamental S, donc presque

2 3
complétement affranchi de 1'influence du champ cristallin électrique.
lL'anisctropie magnétigque proyient essentiellement des interactions

dipolaires ; elle est donc faible.

. dans CDFZ, i1'ian CD2+ est dang 1’état fondamental F, o0 la dégéné-
rescence aorbitale est levée par le champ cristallin. L'importante
géparation des niveaux d'émﬂgie signifie gue l'effet des interactions
spin-orbite doit Etre plus grand pour C02+ gue pour tous les autres

(8)

gléments de transition .
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Nous avons entrepris 1'é&tuds de CUFZ :

- parce que la ftechnigue d'application d'une contrainte uniaxiale gus
nous avons mise au point nous permettait de réaliser la structure mono-
domalne nécessalre, en Jouant sur les propriétés de piézomagnétisme

du composé ou sur 1la création d'un champ alterné.

- parce gue l'effet piézomagnétique dolt &tre le plus intenses dans le
fluorure de cobalt, ol l'influence du champ cristallin est la plus

importente.

Nous rappelierons tout d’abord les structurss cristalline et

magnétique de CoF puisqu'elles conditionnent l'exilstence de piézomagné-

2)
tisme. Nous développerons snsuilte le formalisme du piézomagnétisme, puis
donnerons le résultat de nos études, suf l'obtentiaon d'un monodomaine et
sur la densité d'aimantation dans ce composé. Ce travall doit permettre

d'envisager ultérisurasment 1’examen des propriétés critiques de DDFZ[JJ-

I - LES STRUCTURES CRISTALLINE ET MAGNETIQUE DE.CDF_2

1 - La structure cristalline

CDF2 cristaliise dans le.réseau tétragoneal "rutilae”, de symétrie
1

45 14 (8
P7rnm [D4h), comme les autres fluorures du groupe du far .

La maille &lémentaire [(figure-3), construilte sur les param&tres
[+ o
a = 4,83851 * 0,0002 A et ¢ = 3,1786 + 0,0003 A & 25°C, comprend deux faor-

mules chimigues C0F2. Les catiaons Coz+ se distribuent sur deux sites :

Nf—=

1 1
0, 0, @ et PR

Chague ion CDZ+ est en coordination octaédrique de fluores, situés en
position : '

vl 1 "1 1 1
X s X U X X U E"'X:E X:'é' et E K, E"'X; Ea

ol x vaut 0,308 % D,003 3 températufe ambiante et 0,303 £ 0,001 a 50 KFSJ.

Il possiéde denc un environnement local arthorhombigue.



Figure 3 : Mallls €lémentaire

du fluorure de cobalt CDFZ.

Les signes "+" repérent les

cetions appartenant & 1'un
des deux sous-~réseaux anti-
ferromagnéetiques ; le signe

"-" pgpére le cation appar-

tenant & l'autre sous-

réseay.

2 - La structure magnétique

C0F2 s'ordonne magnétiguement & 37,7 K, sans modification de
1a symétrie cristelline. Les moments magnétigques portés par les ions
Coz+ gont peralléles & 1l'axe E et se répartissent sur deux soUsS-Tr@seaux,
dont chacun est assccié & un site cationigue (figure 3). La mallle magné-
tique est donc identique & la maille chimique[1oj. Deux domaines distincts

3 180° peuvent coexister dans ce type de composés [(figure 4].

Domcine A %d}@ (1) %CT)% O

Domaine B @(P@ (T) @(P@ O

O Co2*
@ F-

Figure 4 : Domaines antiphasés, A st B, en présence dane les fluorures

de type EDF2




IT -~ LE PIEZOMAGNETISME DANS CDF2

lLe piézomagnétisme est 1*apparition d'un moment magnétigue
dans une substance soumise & une cdntrainfe. Considéraons en effet les
deux sous-réseaux éguivalents d'uﬁ oomppsé éntiferromagnétique. 51 1la
symétrie de ce corps est telle qﬁe 17on puisse trouver une contrainte
modifiant les voisinages des atomes magnétigques de fagon & rompre cette
équivalence, un falble ?errimagnétismé,ﬁé:a induit. La mise en évidence
expérimentale de cet effet a été réalisée par Borovik-Romanov, sur CDFz
et MnF2(11]. '

Pour ces fluorures, Moriya s'intéresse plus preécisément par
le calcul au piézomagnétisme dans la direction de 1'axe g. Il montre
gu'un moment magnétique non nul peut B&tre induit dans cette dirsction
par application d'une contrainte suivant 1'axe cristallogrephique
[110][q2]. Considerons en effet les deux sites cationiques. Les champs
cristallins correspondants scnt semblables, & une permutation des axes
x et y prés. Lors d'une compression linéeire dans le plan [001), et plus
particulierement suivant la direction [110], ces' champs cristallins
sont différenciés. Les moments magnétigues associés aux deux sous-réseaux
deviennent alars inégaux, car les facteurs de Landé g ne sont plus idan-
tigues. Une aimantation m apparait en conséquence. Suivent 1'auteur, une

compression de 100 kg/cm2 devrait Induire un moment magnétigue de
3

0,6.10 Uy par ion, c'est-&-dire urne aimantation macroscopigue de
0,2 C.G.5,
1 - Le formalisme du piézomagnétisme dans CGFZ

De fagon générale, le piézomagnétisme est 116 & l'’exlstence,
dans le potentiel thermodynamique de la substance counsidérée, de termes
linéaires dans les composantes du tenseur des contreintes t et du champ

magnétique ﬁ. Ainsi, le fluorurs de cobalt peut présenter du pidzomagné-

tisme, de par sa symétrie particuliére DJ: [13). L'énergis libre,
développée & l'ordre 1e plus bas, En_termes invariants dans les trans-
formations de ce groupe,s'écrit(14] :
1 2 2 1 +Z 1 2
P > ava + vyJ txBomt o 7 bom
+ glv.m + A
KMy vymx} + 1(rnxTyZ + myTXZ]\)Z
+ v
n?[ Tyz ¥ Vxsz]vz ¥ 2 szy z
*n VT -m Ao- 2 Z 3
2 Yy Txy . > Ty mBTS'



Dans cette expression :

-5
- 3 est le vecteur unitaire porté par 1'aimantation alterncée MSt = 5,-5

o * . , PR , +5t
al S1 et 82 sont les deux spins de la maille &lémentaire. M peut

-
donc s'écrire : Mou,
> , . > e
m est 1'aimantation résultante 81 + 82,
F est le champ magnétigue appligué,

xy Tyz et T sont des contraintes de cisaillement, respectivement

appliguées dans les plans (110), (011) et (101],

-~ a, B, b, e, A1, 12, n, et Mo sont des constantes, foncticns de 1la
température,
- 5 est la matrice de rigidité.

of

-
L'aimantation m est donnée,en Tonction du champ magnétique et

de la contrainte, par

rnx B XL Hx ¥ AL TyzYz’
m_ = H + A T s 1
y XL Y L zx'z (1]
m, = XA’HZ ¥ Aﬁ’Tnyz'
avec i
= 1 = 1

X 7 iy T B + b

B -5

8
A='e?”1 A - "12.
1 B - o2 / B + b

“a

données par

B
v e v _efe M
X a 02 a ' e2 toxVz
B - — B - =e
° - a0 (2)
B
v - e Hx e |8 M ° A1
= - = - - T,V
Y a e2 a E2 vz 2.
g - =2 - =
e | ® 7
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Sachant que 1a mapgnétostriction s'exprime par

Ba = gf , Nous obtenons.pour une contralnte nulle
Eyz = - AL.VZ Hx
= - A H
ezx vz Y%
fxy T 7 AA’vz Hz'

Ces relations sont comparables & celles gue nous avons écrites en (1),

Noteons d'allleurs gue ce résultat procéde de 1'identité thermodynamique

ae am,
1

31 nous introduiscns les expressions (1) et (2) dans 1l'énergie libre,
nous faisons appareitre uns combinaison du champ magndtique appligué et
de la contreinte ; elle est couplée au peramétre d'ordre antiferromagné-
tigue MSt. Ce tarme peut &tre formulé de fagon & définir le champ

A:
alterne H :

. Ll.,st _ _ _st,st
Txsz ﬁ; * [Tysz * TZXHy] win, c HE o,

L'existence du champ alterné a été mise en é&vidence sur le grenat de

dysprosium et d'aluminium[15].

Nous considérerons plus particulidrement, par la suite,
1'effet de piézomagnétisme induit dans le fluorurs de cobal: CDF2 par
une contrainte da direction [110]. Le formalisme que ncus venons
d'expliciter nous a permis d'obtenir la terme de couplage 1 H_ corres-

Xy 2

pondant. Il est & rapprocher de l'invariant *HXH HZMit donné par Alben

(18 Y
et al ]. Ces auteurs maontrent gue l’existence d'un champ alterné est
cenditionnés par la symétrie du composé. Il faut en particulier gue les
champs uniformes aeppligués puissent agir différemment sur les daux

soUs-réseaux, C'est bien )le cas polr CGFZ.

Le champ alterné HSt 8 toutes les gualités d'un champ gui se
couple au paramétre d'ordre antiferromagneéticue. Il a méme effet gu'un
champ dont le signe est positif ocu négatif suivant le sous-réseau anti-
ferromagnétigue considéré. Son signe détermine celui du parameétre

d'ordre{18).
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Nous produirons un champ alterné dans COFZ, gxploitant sa pro-
priété remarquable de distinguer les domaines ; elle nous servira a
induire la structure monodcomaine épprupriée 3 ncs études, Si la combinai-
son ce contrainte uniaxiale T et de champ magnétigqus ﬁ rompt de fagon

tangible 1'égalité d'environnement des deux sites de cobalt, le champ

alterné, donc l'effet, seront importants.
Remarquons que l'aimantation m est non nulle & toute tempé-

rature, en présence du champ alterné. Il ne saurait donc y avoir, dans

ces conditions, de transition de phase.

2 - Les données expérimentales

Les valeurs absolues des constantes, intervenant dans l'expres-
sion (3) du champ alterné, se dédulsent de celles des coefficients piézo-
magnétiques. Les mesures sffectuées par Borovik—Romanav[11], a 26.4 K,

donnent

[a | = 2,14.10 ° 0e .
L ‘
10 -1
lA//j 8,15.10 0e .
A
ﬁ£ =34,04.10 7 bar 1
[m]
A L
ﬁﬁl =12,99.1O_7 bar 1.
(]

|AL| g été déterminéde indépendamment par Prokhorov et Rudashevskil, gréce

(17)

34 des expériences de magnétostrliction Leur résultat =st en accord

avec le précéedent.

Compte-tenu de ces valeurs numérigues, 1l'expression du cham
P

alterné devient :

st -7 -7
H = 12,88.10 H_+ 34,04.10
Tyylz (TyZHX + TZXHy] Oe,

cl 1 est donnée en bar.

Une estimation du schamp alterné, capable de rendre un &chan-
tillon monodomaine, peut 8tre effectuée & partir des mesures d'hysté-
'résls de Boraovik-Romanov. Ainsi, le champ alterné vaut 1,15 Oe pour un
champ Hy de 1 kUe et une contrainte Ty de 340 bar. Des mesures ds
Prokhorov et Rudashevskii, on déduit un champ alterné de 0,14 Oe, & 4,2 K,

pour un champ HZ de 22 kOe et une contrainte Txy de 5 bar.
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Nous montrerons qu'il faut un champ alterné beaucoup plus
intense - de l'ordre de 32 Ué - pour obtenir des échantillons monodomaines
par refroidissement sous champ, dans le cas des cristaux mis & notre
disposition. La valeur du champ alterné nécessaire dépend de 1'échantillon,
puisque ce sont principalement les défauts qui affectent les mouvements de
parocis de domaines, comme 1l'ont sugpgérd des expériences réalisées sur

Mangqa}.

La caomparalison des ceoefficients AL et Aﬁ,, dans l'expression
de Hst, laisse apparaitre gue 1'effet attendu est maximum pour un champ
externe dirigé sulvant x ou y, aveec une contrainte respectivement dans
le plan yz ou xz. Un effet valant le tiers du précédent est obtenu guand

le champ est appliqué suivant z et la contrainte suilvant [110].

ITI - LES ECNDITIONS EXPERIMENTALES

1 - Les neutraons polariseés
a - L!iptéret _des neutrons polarisés_dans_le_cas_du_fluorure de
gobalt _Cof,

L'utilisation de neutrons polarisés est justifiée pour E0F2 :

- par la nécessité de mesurer de faibles contributions magnatiques. Dans
le processus classiqgue de diffraction des neutrons par un matériau
magnétique, la radiation est principelament diffractée par la densité
de spin sphérique, localisée sur chaque atoms magnétique. I1 existe
des écarts & cette sphéricité du nuage électronigue, gue nous désirans
étudier dans le cas de UDFZ..L'accéa a4 ces effets de covalence implique
lz mesure de faibles contributions, interdites en cas de sphéricité, a
des réflexions nucléaires pures. Cas intensités, petites, ne peuvent
Btre mesurées précisément, ou mBme seulement détectées, gqu'en faisant

usage des techniques de neutrons polarisés.

- par l'obtention de rapports ds renversement R ne demeurant pas Egaux &

un. Deux scrtes de conditions doivent alors &tre respectées :

. des conditians ds symétrie du composé : R est différent de un lorsque
facteurs de structurs nucléaire et magnétique sont mon nuls, et
n'admettent pas un déphasage de 90°. Il en est ainsi pour la structure

rutile.
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. des conditions de répartition en deomaines. Nous avons vi gue deux
domaines antiphasés sont en présence dans CDFZ [figure 4}. D'aprés
les études précédentes, sur MnFZ, nous savons que le rapport de ren-
versement R dépend de la fraction 8 du volume cristallin, de itype A
per exemple, expos£e aux neutrons, de maniare & se repprocher de un
larsque B tend vers un demi. Afin de pouvolr analysar la diffraction
magnétique liée & la covalence, il faut connalitre les populations
relatives des deux domaines. Plus la prépondérance de 1'un d'eux
s'affirme et plus la détermination ces facteurs de structure magné-
tigues "interdits” est précise. I1 s'agit donc d'utiliser un echan-
tillon proche d'une configuretion de monodomaine. Or les échantillons
dont nous disposions présentailsesnt une équirépartiticon des deux do-

maines, d'ol la nécessitéd d'intervenir avec des champs externes.

ot v  est le volume de cristal occupé par le domaine "positif’ et v  est
"le volume occcupé par le domains "négatif". L'échantillon comprend alors

la répartition en domaines :

N S -
B =3

Tl nous faut tenir compte des guatre sections efficaces :

2 N2 # +

Tt 1t (F) vy , avec

A [--——2——~9][1+y1

3

1 - g1 + al(1 + ¥) {F) FET VIR

<
]

1'% est la section efficace due au domaine "positif" pour des neutrons
+
polarisés dans le sens positif, et vy * gst le facteur d'extinciion

correspondant.

- 2 -
' (21 - ST *

1

1 - g1 + al){1 - vi (F

e
[}
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Le rapport de renversement mesuré est alars donné par

G SRR S0 N IR BRS¢ ST S0 | SR

(177« 277901 - PY1 - EY ¢+ (17T 2+ T1TTI(1 ¢ PYCA + E)

ol P et E sont respectivement la polarisation et 1'efficacité ce renver-
sement. Ncus mettons donc en évidence ls résultat important, gue cette
technigue de mesure permet d'accéder & la populetion des .domaines. 0On

déduit en effet o de l'expression de R :

(ep-rePE) (0102 v+ =% v ¢ Ue-roreE) [(2 v (1ep? 4T

- (4}
(1+P-R+RPE) [(1-v12 vy - (1+p)% y**] + (1-P-R-RPE) [(e)? v - (1-p? y? 1

Notons gue o ne peut &tre directemsnt calculé a l'aide de cette formule,

puisgu'il intervient dans 1'expression des facteurs d'extinction y.

2 = Le dispositif expérimental

Nous savons cgue le terme dépendant de la polarisation, dans le
section efficace, est proportionnel & le projection du vecteur d'inter-
action magnétique a sur la direction de polarisation ﬁ [ﬁ.g]. Pour des
moments magnétiques orisntés suivant l’axe E, E est maximum et dirigs
suivant le méme exe dans le cas des réflexions (hkD). Selcn la technigue
classique d'utilisation das neutrons polarisés, la direction de polari-
sation est paralléle au champ appliqué st & 1'axe principal du diffrac-
tométre. Nous plagons donc 1'échentillon monocristallin de fagon & ce
gue- 1l'axa T soit parallele & 1l'exe principal du diffractomé&tre. Nous ie
soumettons & une contrainte uniexiale [110], m&me si cette configuration

n'est pas celle guil rend le champ alterné maximum.

Le monocristal de C0F2 est taillé en forme de parallélépipede,
.de (1,5 x 1,5 x SJmm? I1 est comprimé sur ses facss (140), de

(1,5 x B]mmz, a4 l'aide dé 1'appareilllage de contraints numéro 4 du
tableau 1. L’ensemble appareillage de contrainte - é&chantillon est placé

sur 1l'un des diffractomé&tres & neutrons polarisés, D3 ou D5, de



>

1*Institut Laue-lLangevin, dans un cryostat & température variable, muni
d'une bobine supraconductrice. L'&lément chauffant, habltuellement uti-
lisé pour réguler les température dans ce cryostat, a dd &tre supprimé
pour ménager la place du dispositif de contrainte., Ncus l'avons donc
remplacé par une résistance chauffante, adaptée sur les leviers de la
nince, et avons placé une résistance de carbone prés de 1'échantillon,
afin de dé&terminer sa température. lLe cristal peut tourner autour de son
axe E, afin d'&tre amené en peosition de réflexion ;5 nous avons, pour
cela, solidarisé 1le haut de la tige de contralnte, sortant du cryostat,

et le mouvement w du diffractométre. .

IV - L'ETUDE DES DOMAINES MAGNETIWUES

1 - Remarques préliminaires

Pour évaluer o, nous gvons principalement tenu compte des
réflexions de la famille (210), qui sont les plus sensibles aux variations
des populations de domaines. A leurs intensités, qui correspondent & une

somme des indices de Miller h, k et 1 impeire, contribuent & la fols le

terme nucléaire, uniquement cdi au fluore, et le terme magnétique.

De l’examen des rapports de renversement, asssocliés & ces ré-

flexions, naus déduisons immédiatement les premiers résultats

- la combinaison de champ et de contrainte, appliguée & 1'échantillon

. au-dessus de sa température de Néel TN' agit sur la répartiticn en
domsines. Un cyclage a travers la température de transition ne produit
aucune variaticon significative du rapport de renversement obtenu, &

champ et contrainte fixés.

Si 1'ovn fait varier le champ, mé&me de fagon importante, bien en-dessous
de TN - a 4,2 K par exemple - R n'est pas modifi&. En revenche, un
changement de valeur de la contreinte & cette température affecte 1la

population de domaines (figure 5].

- Une inversion de sens du champ modifie cette répertiticn en domailnes.
Mais 11 faut pour cela, & 247 bar par exemple, un champ égal a 5 kUe
au minimum. Bien gue les résultats ohtenus ne scolent pas trés precis,

une hystérésis semble se dessiner (figure GJ.
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Figure 5 : Variation des popu-~
lations de domaines avec la
contrainte, sous champ constant
et & 4,2 K.

La courbe A correspond au
cristal refroidi sous 550 bar
et 45 kOe, la courbe B au cris-
tal refroidi scus 400 bar et

45 kOe, et le peint C au cristal
refroldi sous 247 bar et

71 kOe.

Figure B : Evolution des popu-
lations de domaines avec le
champ appliqué, sous 247 bhar

et a 4,2 K,

La courbe A correspond au cris-
tal refroidi sous champ de 7,1
kOe, la courbe B au cristal
refroidi sous -7,1 kQe. Les
points encerclés correspondant

& des valeurs peu précises.



- 33 -

- on peut reller 1'effet de piézomagnétisme observé & la direction de le

contrainte. Si celie-ci est dirigée suivant la direction [110], le
rapport de renversement de la réflexion (210) est toujours inférieur

4 un, alors gue cslul de la (120) est toujours supérieur & un. Ces
résultats peuvent &tre interprétés en terme d'envirannement des ions
cobalt : les ions cobalt, situés entre deux sommets opposés (A st B de ls
figure 3) de 1'octaddre de fluores, que la contrainte rapproche, ont

un moment diminué vis-&-vis dg ceux de l'autre site.

7 - les résultats
a - Le_traitement _de_l'extinction_secaondaire

L ’extinction par 1'échantillon a &td déduite de trols expé-
riences

-

une mesure & 1'aide de neutrons non polarisés, sur une poudre de Con.
Nous avons ainsi déterminé le rappeort y entre diffusions magnétique et

nucléaire, non entaché d’extifnction, pour les reflexions de type (210].

ure mesure des intensités intégrées -pour des réflexions (hkO) du mono-
sristal, & 1'aide de neutrons non polarisés, & 50 K et & 4,2 K. Le
rapport y, déduit pour les reflexions (210), est incompatible avec la
veleur obtenue pour ce méme rapport .& partir des mesures sur poudre,
si 1’extinction est calculée en utilisant l'expression

P12 - Fh

en revanche, réalisé si :'cn fait intervenir les sections efficaces des

2
+ |FM| des meutrcns non polsrisés. L'agcord entre y est,

neutrons polarisés. lLes relations pertinentes sont alors :

. |F|2 (1 + YJZ, pour les neutrons d'un état de spin,

. , .
. IF[Z = |FN| (1 - Y]Zr pour les neutrons dans l’autre état de spin.

Ce résultat montre gque la dimension des domaines antiferromagnétiques

est bien supérieure a celle des blocs mosalgue, dans le cristal non

contraint.

une étude de la loi de veriation de l'extinction avec la longueur
d'onde des neutrans. Nous avansg ainsi mesuré les rapports de renverse-
ment de plusieurs groupes de réflexions équivalentses., & bas sngiles,
pour quatre longueurs d'onde différentes (1,052 R, 0,584 R, 0,74 R et
0.50 R].
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Nous avons gstimé la valeur asbsolue du rapport vy &
0,738 + 0,005, pour les réflexions (21C). Nous avons dé&finl un modéle
d'extinction & partir d'un affinement par moindres carrés sur legs fac-
teurs de structure nucléaires, en utilisant les amplitudes mesurées sur
monocristal & 50 K. L'extinction, limitées au type secondaire, & Eté&.
orise en compte par un facteur "y". Les paramétres de 1'affinement

"

étaient la position "x" des atomes de fluors, le facteur d'extinction
"e" gt un facteur dféchelle. Le meilleur accord, chtenu aves un facteur

de véraclté de 0,031, correspond & :

0,035
0,303 .,

n

L'extinction est elors de 20 % dans le cas des rétlexions les plus

touchées.

b - Les_populations_de_domaines

Nous avons déduit les populations de domaines de la formule (41,
par un calcul 1iératif de o, uitlilisant le paramétre g précédemment éva-
lug & partir des mesures de neutrons non polarisés. Ce calcul converge
rapidement.-ll montre gue 85 % du volume du eristal sont occupés par un
domaine, lorsgue la contrainte [110] vaut 550 bar et le champ [001]

45 kOe. Notre gonfliance sn une valeur de cet crdre de grandsur s'est
accrue apreés analyse des données aux guatre longueurs d'onde. Des rapports
de renversement des réflexicns (210), nous avcons en effet déduit une

valeur consistaente de 94 %.

e - Congclusion

Les expériences gue nous avons menges a blen montrent que le
champ altern& intense, induit dans un cristal de C