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INTRODUCT TON

Les domaines antiferromagnétiques ont été peu et tardivement étudiés.
Deux raisons principales peuvent &tre invoquées pour expligquer ce fait: en
premier lieu ces domaines sont difficiles & mettre en évidence; d'autre part,
et 4 la Qifférence des domaines ferromagnétiques, leur étude ne débouche pas

gur des applications immédiates dans le domaine technique.

Cette &tude est pourtant importante d'un point de vue fondamental: 1t
interprétation du comportement de nombreuses substances antiferromagnétiques
nécessite la connaissance et la compréhension de leurs structures en domaines,
de maniére analogue au cas ferromagnétique. Ceci est, il est vrai; moins im-
nédiatement évident dans le cas antiferromagnétique que dans le ferromagnétique
parce que la structure en domaines affecte la propriété la plus spectaculaire
du corps ferromagnétique, son aimantation macroscopigue. Rien d'aussi frappant
n'a lieu pour un corps antiferromagnétique subdivisé en domaines. Mais l'exis-
tence des domaines antiferromagnétiques se manifeste & travers toute une sé-
rie de mesures magnétigues. A titre d'exemple citons leur effet sur‘la varia-
tion de la susceptibilité en fonction du champ, qui a amené L. Néel (1953) a
proposér, 4 titre d'hypothése, leur existence; notons également que les mesures
d'anisotropie magnétocristalline sur les antiferromagnétigues cubiques par des
méthodes analogues & celles utilisées pour les ferromagnétiques sont trés per-
turbées, ou méme randues impossibles du fait de la subdivision en domaines;
remarquons enfin que cette subdivision empéche la détermination des directions
des moments magnétiques dans le cas de la diffraction des neutrons sur un
monocristal ¢'un matériau cubigue antiferromagnétique colinéaire.

Le premier chapitre de ce travail est consacré a quelques rappels sur
les antiferromagnéticques (en particulier & la symétrie des structures anti-
ferromagnétiques) et & l'exposé succint des connalssances actuelles, d'ordre

théorique et expérimental, sur les domaines antiferromagnétigques et sur les




distorsions du réseau qui leur sont associées.

Nous avons utilisé pour la réalisation de ce travail deux techniques
sensibles & la déformation du réseau associée 4 1'ordre magnétique: biré-
fringence optique et la topographie aux R.X. par transmission. La premiére,
relativement simple et rapide, est limitée aux métériaux transparents et aux
distorsions du réseau d'une certaine importance. La seconde, lente et exi~
geante, permet 1lfétude de cristaux presque parfaits non transparents & la
lunidre, est sensible & de trés faibles distorsions du réseau, et met en
&vidence simultanément les domaines antiferromagnétiques et les défauts du
yéseau eristailin (disiocations, amas d'inclusions, etc...); elle est donc
une méthode de choix pour 1'étude de l'interaction des parois magnétiques
et des défauts du cristal. Le deuxiéme chapitre est consacré a l'exposé et
5 1'examen des deux techniques utilisées, en insistant sur la mé&thode de Lang,
ainsi qu's une bréve présentation de guelgues résultats de la théoxie dyna-
mique de la diffraction des R.X., outil indispensable pour 1'interprétation

des clichés obtenus par topographie aux R.X.

L'étude expérimentale des domaines antiferromagnétigues dans un mono-
cristal de K Co Fg , et une &tude préliminaire de la subdivision en domaines
dans un monocristal de X Ni Fy font 1l'objet du troisiéme chapitre. Nous ¥
mettons en é&vidence les domaines antiferromagnétigues dans les deux cas {qui
sont tels que les ordres de grandeur des distorsions du réseau associées &
1'antiferromagnétisme y sont trés différents), et gtudions, dans le cas du
cristal de K Co F3, le degré de reproductibilité des configurations obtenues,
1'influence des contraintes externes et en particulier du collage, et l'action
d'un champ magnétique sur les domaines. Nous egsayons, également, d'interpré-
ter certains des contrastes qui apparaissent & l'intérieur d'un domaine sur

les topographies aux R.X.

I,'enserble du travail ainsi gue les voies de recherches qu'il ouvre

sont: enfin discutés en conclusion.




CRAPITRE 1

LES DOMAINES ANTTFERROMAGNETTQUES

T -1 - Quelques rappels sur Les antiferromagnétiques

Toute une série de corps, qui semblaient paramagnétiques en premiére
approximation, montraient un comportement ancormal de la courbe de suscepti-
bilité en fonction de la température. Cette courbe apparaissait séparée en
deux domaines distinets pour T > TN et T < TN' Des anomalies de chaleur
spécifigue et de dilatation, se produisant aussi a la température TN , indi-
qudrent qu'il s'agissait d'un point de transition de phase. L. Néal {(1932)
et Landau (1933) interprétérent ces résultats & l'aide d'un modéle a deux
sous-réseaux, les spins de l'un étant antiparalléles & ceux de l'autre. La

. confirmation expérimentale de ce modéle a été fournie par des études de dif-
fraction de neutrons (Shull, 1951). Depuis la signification du terme "antifer-
romagnétisme" s'est considérableﬁent élargie et englobe aujourd'hui des ma-
tériaux magnétiques & plus de deux sous-réseaux ou possédant des arrangements
de spins plus complexes, qui peuvent méme avoir une petite aimantation ré-

sultante.

Nous nous bornerons ici au rappel de quelques résultats cbtenus en
considérant, dans le cadre d'un modéle & deux sous-réseaux antiparalléles,
que l'interaction d'échange antre deux moments magnétiques est décrite par

un hamiltonien de Heisenberg-Dirac:

> >
(Jij est 1'intégrale d'échange et Si Sj sont les opérateurs moment cinétique
correspondant aux atomes i et j) et en appliquant 1'approximation du champ

moléculaire.




I1-1-a- Hypothéses et résultats de la théorie du champ moléculaire

de 1'antiferromagnétisme

Pour mettre en &vidence les hypothdses de l'approximation du champ
moléculaire, partons de l'opérateur hamiltonien de Heisenberg-Dirac pour M

atomes par unité de volume:

N
H=-2 7 Iy, Ei.Ej (1.1)
i=1
31
qul s'écrit aussi:
M
o o-- 1 8.0z 3,35 (1.2)

1 Y g Y

Le moment magnétigue de 1l'atome est:

-

>

© &tant le magnéton de Bohr et ¢ le facteur de Landé. -
MB g

Cn a alors:

N
> >
e =- TR (1.4)

en posant:

m)-
U {(1.5)

I.'approximation du champ moléculaire consiste & négliger les fluctua-

> -> -
tions de Hi et & les remplacer par Hm = <Hi> . Cette approximation donne en
général de bong résultats, hormis au voisinage du point critigue et & l'ap-

proche du zéro absolu.

les expériences décrites dans ce travail sont réalisées dans des zones
de température ol l'on peut considérer que l'approximation du champ moléculaire

est parfaitement valable.




Si l'on se borne aux % premiers voisins, J,, = J et:
M >
I
=2 T (I.6)
™ 2 uz N
9 g

W Stant le coefficient de champ moléculaire.
Quand il existe deux sous-réseaux B et B, on a trois sortes d'interactions:

1) entre atomes appartenant au sous-réseau A, caractérisée par le coefficient
de ch molé ire W ;
champ lécula I
2) entre atomes appartenant au sous réseau B, caractérisée par le coefficient
de champ moléculaire WBB ;
3) entre atomes appartenant & 2 sous-réseaux différents, caractérisée par le
coefficient de champ moléculaire WAB'
Nous traiterons des corps antiferromagnétigues isolants pour lesquels
le couple entre moments se réalise & travers 1'interaction de superé&change
(voir Herpin, 1968, p.439). Jij est alors négatif. Cela implique que W“B ast
négatif. Posons W = W , les deux sous-—réseaux A et B étant identiques, on

AR

7 = = W* > 0.
a VAA WBB ¥ 0

On peut ainsi écrire:

E = W' i? +w§i
B A B
(.7}
-> _ —)'- . -+
HB “WBJA+W MB

-+ >
Les aimantations Mp et MB sont colindaires, & basse température et en

1'absence de champ extérieur, & une direction cristallographique A.

+
Au voisinage du zéro absolu, et en présence d'un champ extérieur B

perpendiculaire & A, on arrive & une susceptibilité:

1
X = - ﬁ = cste {1.8)




figure T.A: susceptibilités principales d'un corps antiferromagnétique en

fonction de la température.

+
X/ , correspondant au cas ol H est paralléle 4 A, a une expression plus com~

pliguée. Elle s'annule & 0°K et croit en fonction de T en atteignant xﬂwa TNE

La température de Néel, T_ , obtenue i partir de cette théorie, vaut:

N

::-C— L
TN 5 (W W} (I.9)

olt C est la constante de Curie qui dépend du moment cinétique de l'atome et

de son facteur de Landé.

I -1-b~-Antsotropie et magnétostriction antiferromagnétiques

L'hamiltonien de Heisenberg-Dirac est invariant dans une rotation de
1l'ensemble des opérateurs moment magnétique. Il ne privilégie donc aucune
direction. Or dans un cristal les moments magnétiques s'orientent spontané-
ment parallélement & certaines directions cristallographiques. Trés tdt divers
auteurs ont suggéré que le couplage spin-prbite est & la base des mécanismes
regponsables de cette anisotropie dans les métaux ferromagnétiques. Ces ména-
nismes sont, schématicuement, dgalement liés au champ cristallin (associé a
la symétrie du cristal) qui produit un blocage de 1'orbite selon une certaine
direction; les spins sont alors, par l'intermédiaire du couplage spin-orbite,
"sensibles” & leur orientation par rapport au cristal. Ce mécanisme ne fait
pas intervenir 1'existence d'une aimantation macroscopique non nulle et est

done parfaitement valable pour les antiferromagnétiques.

On trouve deux types de tentatives dfexplication de l'anisotropie ma-

gnétocristalline. Les premiéres s'appuient sur des modéles dans lesquels les




moments sont localisés. Les secondes utilisent des modéles d'électrons iti-
nérants, l'interaction spin-orbite jouant alors le réle d'énergie perturba-
trice de la structure de bande, et cette perturbation &tant & l'origine de
1'anisotroplie magnétique. Ces derniéres tentatlves d'explication qui, il
faut le dire, rendent mieux compte de l'expérience sur les métaux 3d, ne
sont valables que pour des conducteurs. Nos substances antiferromagnétigues
dtant isclantes, c'est sans doute aux modéles lecalisés gu'il nous faut

avoly recours.

La plus ancienne des théories phénoménologigques de l'anisotropie,
fondamentalement basée sur des considérations de symétrie, est celle d'Rkulov
(1236) (voir Hexpin, 1968, p. 335). Pour les cristaux cubiques elle méne 3

une expression de l'énergie du type:
W, =Ko + Ky (03 03 + p.c.) + K 0% o2 of (I.10)

ol XK; et Kﬁ sont les constantes d'anisotropie et les ai'sont les cosinus di-
recteurs de l'aimantation (de l'aimantation des sous-réseaux dans le cas des
antiferromagnétiques) par rapport aux axes quaternalires u cristal. Femarquons
que les mesures de la constante Ky d'anisotropie des ferromagnétiques et anti-
ferromagnétiques ménent 3 des ordres de grandeurs similaires. Mais pour bien
faire, il faut comparer un ferromagnétique isolant 4 nos antiferromagnétiques.
Récemment Escudier (1973) a mesuré les constantes d'anisotropie du YIG ferri-

magnétigque que nous confronterons aux mesures de Nouet (1973) sur quelgues

perovskites antiferromagnétiques:

2,4.10%ergs/cm’ K (RoCoF3) = 8.10%ergs/cm?

(93]

BO °K K (YIG}

3

fur

240 °K K {(YIG) = 10 exgs/cm K (KNiF3) < 5.10 %ergs/cm

Les énergies mises en jeu sont donc du méme ordre de grandeur dans les

deux cas considérés.

Notons que l'introduction de l'anisotropie conduit 4 une correction,
qui est en général petite, sur la valeur obtenue de yb,mais ne modifie pas

le fait que X_L? Xﬂ'




Le méme mécanisme physique est également & la base de la magnétostric-
tion dans les ferro et antiferromagnétiques: la distance d'éguilibre de deux
atomes dépend de la direction des moments magnétigues. La théorie phénoméno-
logique de la magnétostriction (théories des paires, Héel 1954) ne fait ap-
paraftre que des puissances d'ordre pair des cosinus directeurs des aiman-
tations. Ceci constitue une expression mathématique du fait que la magnéto-
striction joue de la méme fagon pour les ferromagnétigues et les antifervo-
magnétiques colinéaires. Pour tout ce gui concerne les phénoménes magnéto-—
&lastiques, les résultats cobtenus pour les ferromagnétigques peuvent donc

&tre appliqués aux antiferromagnétigues.

1 -2 - Syméinie des structures antiferromagnétiques

Landau (voir Landau et Lifshitz, 1967, p. 512} a été le premier &
signaler 1'étroite relation entre les transformations ordre-désordre et les
changenments de symétrie, le groupe de symétrie de la phase ordonnée étant

un sous~groupe du groupe de la phase désordonnée.

Remarguens dés lors, et nous vy reviendrons un peu plus loin, gue c'est
cette perte de symdtrie qul peut donner lieu & des domaines dans la phase ox-
donnée: ces domaines seront connectds par les éléments de symétrie perdus au

cours de la transition.

Mais cette perte de symétrie ne doit pas nous faire espérer, dans le
cas de la transition magnétique, de grandes modifications par rapport aux
paramétres cristallins de la phase haute température. En effet, les forces
les plus importantes gui maintiennent la cohésion du solide sont associéesg
aux électrons de la couche extdrieure; ces interactions conduisent & des
structures non magnétiques.Seule 1l'interaction d'échange, relativement faible,
entre les €lectrons 33 ou 4f des atomes desséries de transitions conduit &
une structure magnétique. La perte de symétrie se traduira donc par une

faible déformation par rapport & la phase non magnétique.

I ~2~a~ Les groupes de svietrie magnétiques

L'abaissement de la symétrie associé & la mise en ordre magnétigue




peut ne pas &tre visible par les méthodes classiques d'étude des structures
cristallographiques. C'est la cas par exemple pour le fer dont la magnéto-
striction est de l'ordre de 10 5. La diffraction de F.X. sur poudres mettant
difficilement en évidence des déformations du réseau < 10_“, le fer semble
donc &tre cubique tant au dessus qu'au dessous de la température de Curie.
Et pourtant cet abaissement de symétrie (cubique & guadratique dans le cas
du fer) est réel et indépendant de la magnétostriction. L'un des axes du
cube (disons 6% par exemple) est physigquement privilégié par rapport aux
deux autres axes (6% et 6?) dans le cas d'un monocristal aimanté & satura-

tion.

Cette perte de syméﬁrie qui n'est pas vue par les méthodes classiques
de diffraction des R.X. est aisément mise en évidence par d'autres mesures
{mesures d'aimantation, diffraction des neutrons,...)}. Souvent le groupe de
symétrie purement cristallographique rend compte de cet abaissement de symé-
trie par rapport & la phase désordonnée. Mals quelquefois il n'en est pas
ainsi, et il est nécessaire, pour tenir compte du fait physique cdue des di-
rections qui sont équivalentes dans le groupe de symétrie purement cristal-
lographique ne le sont pas en réalité, de généralisexr le concept de groupe

de symétrie.

On est donc amené & considérer un groupe de symétrie magnétique qui
tienne compte de l'arrangement des moments magnétiques et du réseau cris-

tallin.

Partons pour cela de G, groupe A'espace par rapport auguel est inva-
riant le cristal dans sa phase haute température. Il existe un groupe plus

général qui laisse invariant le cristal:
G° =G x §

od £ est le groupe des translations et inversions du temps. Cette générali-
sation ne présente pas d'intérét dans la phase non magnétique du gristal.

Mais dans sa phase ordonnée, et du fait que le moment magnétique est un vec-
teur axial gul change de sens quand on change le sens du temps, elle devient

essentielle.




Nous pouvons quand méme restreindre les dimensions du nouveau
groupe en observant que méme dans la phase ordonnée les translations
du temps ne jouent aucun r8le. Il est donc loisible de xéduire £ & A, groupe

de deux &éléments: l'identité E et l'inversion par rapport au temps E'.

Le groupe de symétrie magnétique G' sera donc un sous-groupe de
G =G x A qui ne contient pas E'. En effet si le cristal magnétique était
- >
invariant par rapport & E' cela voudrait dire que U = -1, et donc que le

corps n'aurait aucune structure magnétigque.

Une recherche systématigue des groupes G' & partir des 230 groupes d'

espace cristallographiques conduit aux 1421 groupes magnétiques de Choubnikov.

Pour illustrer ceci, considérons la phase ferromagnétique du fer; il
s'agit d'un réseau guadratique, résultant d'un cubique faiblement déformé se-
lon 1'un des axes d'ordre 4. Sa classe cristalline magnétique comprend un

(2}

axe d'ordre 4 , C, ', suivant leguel sont dirigés les moments magnétiques,

deux axes du second ordre combinés avec l'opération E' (Céx)E' et Céy)E')

(Z)

d'un miroir perpendiculaire & Cy et de deux miroirs, combinés avec l'opéra-

{a) {

tion E', perpendiculairesd Ci et Czy). 11 est facile de voir que, du fait

des combinalsons avec E', ce groupe permet l'existence.d'un vecteur axial ﬁ
dirigé suivant l'axe tétragonal. Pour obtenir la classe de symétrie purement
cristallographique il suffit de remplacer l'opérateur E' par l'identité. On
obtient ainsi la classe 4/mmm (qui, elle, n'admet pas l'existence d'un vec-
teur axial).

Remarguons gue la classe de gymétrie purement cristallographique peut
8tre identique & la classe de symétrie correspondant & la phase non magnétique.
C'est notamment le cas des composés magnétiques hexagonaux ou guadratiques

dans la phase haute température, et dont la direction du vecteur moment ma-

gnétigque est selon l'axe d'ordre supérieur.

1 -2-b - La théorie de Villain - Application aux cubiques simples

La théorie de Villain (1959) permet, sous certaines conditiong, de
dire gquels sont les groupes d'espace magnétiques G' compatibles avec un
groupe d'espace G, et guelle est la structure magnétique la plus stable pour

un systéme d'interactions données.
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Villain, en partant de l'hypothése, trés souvent vérifide, que les
porteurs magnétigues se trouvent situés aux noeuds d*un réseau de Bravais,
en considérant que les moments ne sont couplés que par des interactions &'
&change ou de superéchange et en ge plagant dans le cadre de 1'approximation

du champ moléculaire, arrive 4 l'expression de la température d'ordre:

28 (s + 1) >
T, = Ty . (ko) | (I.11)

- -
ol C{kp) est le maximum de I (k), transformée de Fourier des interactions at

échange:

> ik (51 -F)
1 [y, =T,
Tk} = X JRR' e {1.12)
Y
Rl‘
Il indigue, pour T = TC , la forme (I.13):
>0 - >
h = oL = I'
SR Aa cos(kg.R ¢a) {I.13)

(o= x1 x2 %3

>
des solutions du systéme reliant les valeurs moyennes SR des moments magneti-
.
ques situés au noeud R du réseau au champ moléculalre vu par ces moments;
puis il démontre que cette forme de solution est valable pour toute tempéra-

ture, et qu'il s'agit d'une solution stable quelgue soit T < TC'

- -+
La condition sur ko (maximisation de C(k)) méne aux structures magné-

tigues possibles du corps.

Remarquons, avant 4'applidquer ces résultats, gue:

1) il n'y a pas d'hypothése sur la portée des interactions; il est
donc possible soit de se limiter aux premlers voisins soit d'in-

troduire des interactions plus lointaines.

2) pour les solutions antiferromagnétiques 1'hypothése des sous-

réseaux n'est pas introdulte & priori.

3} 1'anisotropie magnétigue n'est pas prise en considération; il
est pofsible de l'introduire & postéricri; dans le caz antiferro-

magnétique ce sera elle qui, fondementalement, fixera la direction




des moments magnétiques gue la scolution de Villain ne détermi-
ne pas. '
Nous appliguerons cette théorie & la structure cubigue simple, puis-
que telle est la structure des pérovskites sur lesquelles nous travaillons.
Nous nous bornerons & considérer les interactions entre premiers et secondsg

-
voisins {fig. I.B). Dans ces conditions L (k) s'écrit:

;(E) = 20, & coska a~ 4J, & cosku a coskB a (I.14}
o o
B>o,
oi et B ==x, X, X3
/| "
< ;/{f/x

|

o
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Figure I.B: Interactions magnétigques dans un cubigue P.
En dérivant par rapport 3 ka on ohtient le systéme de trois équations:

sinku a {Jy + 2J2 % coskB a) =0 {1.15)
B

Examinons les solutions de ce systéme:

1) kx =k = kx = 0 . En remplagant ces résultats dans (I.13) on voit gu'
1 3

1

A4

X2
'agit -d'une solution ferromagnétigue.

]

4 ~
L t=1

2} si coskB a= — pour tout 8, les termes entre parenthéses du systéme

J1
47Ty
(I.15) s'annulent. Cela conduit & une solution hélimagnétigue mais celle-

ci n'est pas stable et ne doit pas &tre considérée.

3) On a aussi, et c'est le point gui nous intdresse ici, trois solutions

antiferromagnétiques, usuellement dénommées A, C, G.




¥ A/ﬂj - Structute A (fig. I.C.a): elle cor-
T
o respond 4k =k =0etk =-—.
X1 X2 X3 a
En reportant ces valeurs dans (I.13)

o
\\ﬁ:

on voit qu'il s'agit de plans ferroma-

.+
Vf);/A gnétiques alternés selon Oxa. Cette

<

direction n'est plus équivalente aux

-> -+
directions 0Ox; et Oxz et la structure

A A 2 > %2 est, par consdquent, quadratique. La
xlﬂ// maille magnétique est quadratique (a,
(a) structure A a, 2a), le motif étant constitué par
X iy 7 & deux atomes.
i e
/ - Structune C (fig. I.C.b): elle cor-
" ' L {/A respond a kx1 = kxz == g'et kx3= 0. I1
s'agit d'un empilement de plans ferro-—
a Bi f/A magnétiques alternés perpendiculaire-
‘ ment 4 l1'une des directions <110>. La
iy - i = X2 maille magnétique est cubique centrée
xlw// {2a, 2a, 2a}), le motif étant constitué
(b) st{ucturenc par 4 atomes.
3/ / / V
///V /;f - Structune G (fig. I.C.c): elle cor-
) 4 {/X respond & la solutien kx1= kx2= kxa=-g
qui conduit & un empilement de plans
- Py ferromagnétigues alternés perpendicu-
ﬁjﬁ lairement aux directions <111>. La
3 {/f . % maille magnétique est cubigue & faces
#//J ' centrées (2a, 2a, Za} le motif étant
*1 (c) structure G constitué par 2 atomes.

Figure I.C: Structures antiferromagnétiques possibles pour un cubique P.

Il est important de remarquer gue dans le cas de la structure C
la symétrie du motif magnétique abaisse la symétrie du groupe ponctuel de
cubigque 4 guadratique (6;1 et 6;2 sont €quivalentes entre elles, mais ne
le gont pas a 6;3). Par contre le groupeponctuel de la structure G est réel-
lement cubique, méme en tenant compte du motif magnétique. En effet les
quatre directions <111> sont égquivalentes ainsi d'ailleurs que les trois

directions <100>.




Dans tout ce qui précéde la direction du moment magnéticque n'a pas
&été déterminée {puisgue le ¢m de 1la forxrmule I.13 ne 1'a pas &té€). Pour déter-
miner la symétrie réelle du cristal antiferromagnétique, une fois que 1l'on
sait gqu'il posséde une structure A, C ou G, il faut connaitre la symétrie
du motif cristallographique et cette direction. Le groupe de symétrie réel
sera donc un sous~groupe de la structure magnétigque obtenue.

=

Les distorsions magnétostrictives associées & 1l'antiferromagnétisme
seront donc déterminées par l'abaissement de symétrie de cubigue & guadra-
tigque et par la direction du moment magnétique dans le cas des structures
A et C, tandis gqu'elles ne seront fonctions gue de la direction du moment

magnétique dans le cas de la structure G.

Cela revient a4 dire que si un antiferromagnétique de structure G
posséde un axe d'ordre 4 pour T inférieur & TN , le moment magnétique des
sous-~réseaux est dirigé suivant <100>, tandis.que si sa symétrie ponctuelle
est plus basse, la direction du moment magndtique doit dévier par‘rapport

a <100> (nous supposerons bien sfir que le motif cristallographique n'est pas

Qe

la base de la perte de symétrie en gquestion).

1 -3~ Les domaines antdpernromagnitiques

I -3-2a - Définition et considérations générales

La subdivision d'un ferromagnétique en domaines permet d'abaisser 1'
énergie magnétostatigue de 1'échantillon, et, par ce biais, l'énexgie totale
du systéme. Telle est la raison principale de 1'existence de ces domaines.
Rien de semblable ne se produit dans les corps antiferromagnétiques, dont
1'aimantation macroscopigue est nulle. Les domaines antiferromagnétigues
dont l'existence a été proposée par Néel (1953) pour expliguer l'accrois-
sement de la susceptibilité avec le champ magnétigue ont une origine toute

différente.

Considérons un antiferromagnétique possédant plusieurs directions A
a priori équivalentes. C'est le cas, notamment, des substances cubiques de-

venant guadratiques ol rhomboédriques dans la phase antiferromagnétique. Un




monocristal est alors généralement subdivisé en domaines, dans chacun des-
quels la direction d'antiferromagnétisme occupe l'une des directions équi-

valentes.

Bien que les domaines ferro et antiferromagnétiques proviennent de
phénoménes physiques trés différents, les énergies des parois sont probable-
ment du médme ordre de grandeur dans les deux cas. Cela pourrait porter &
penser que les domaines antiferromagnétiques ne sont pas stables en 1'absence
de défauts du cristal. Ceci n'est pas nécessairement vrai, et méme dans un

cristal parfait nous aurions formation de domaines.

Pour justifier 1'affirmation précédente, et donc lexistence des domaines
il est nécessaire de se référer 4 leur mécanisme probable de formation, c'est
a dire & la cinétique de la mise en ordre lors d'une transition de phase de
deuxiame espéce (qui est le cas général pour les substances antiferromagné-
tiques, Mn O constituant, i1 est vrai, une importante exception - Bloch et

Maury, 1972).

I.M. Lifshitz (1962) a étudié ce probléme et a remargué gue la réorga-
nisation du systéme ne se fait pas, comme dans le cas des transitions de
premiére espéce, & partir de la crcissance de germes ordonnés dans une ma-
tiére désordonnée. Ln effet, a TN . les phases ne se distinguent pas. L'or-
dre est probsblement atteint, dans le cas gui nous intéresse, & travers une
succession continue d'états, chacun d'eux étant thermodynamiguement plus fa-

vorable que le précédent.

Considérons, pour fixer les idées, le cas d'un aniiferromagnétique cu-~
bique dont les axes de facile aimantation sont les <100>. A TN 1l'oxrdre a
courte distance &tant établi, l'apparition en un peint du cristal, supposé
parfait, de l'une des 3 directions d'antiferromagnétisme est accidentelle.
On aura donc une série de petits volumes microscopiques correspondants aux

trois domaines possibles qui, trés prés de T, ne se distinguent guére du

point de wvue du réseau (la magnétostriction gtant trés faible). La probabilité
de chague domaine étant la méme, les trois domaines occupent une méme propor-
tion du volume total. A mesure gue T décroit, les domaines deviennent diffé-
rents, et l'énergie de paroli croit. Les régions, au début microscopiques,
bougent et s'assemblent, "gonflent" donc, de fagon & faire diminuer cette

énergie. Ceci a été représenté & deux dimensions, et pour deux domaines




possibles, dans la figure I.D (a) (b) {c).

N |

a . b cC cli

Figure I.D: Schéma de la cinétigue de la formation des domaines lors d'une

transition de deuxiéme espéce.

I1 est bien évident que des contraintes dans le cristal peuvent, lors
de la formation des différents domaines, imposer une direction préférentielle
d'antiferromagnétisme. Dans un cristal réel les directions ne sont, locale-
ment, vraisenmbablement pas équivalentes du fait des tensions internes dies
aux défauts de tout ordre du réseau cristallin (surfaces, dislocations, in-
clusions, etc...); tous les domalnes équiprobables n'auront donc pas des
volumes é&quivalents, et des configurations similaires se reformeront systé-

matiquement.

On pourrait penser que la forme des domaines antiferromagnétiques de-
vrait &tre plus compliquée que celle des domaines ferromagnétigues puisqu'il
n'y a pas de pSles magnétiques gui imposent aux parois de séparation le pa-
rallélisme & une direction, (fig. I.D.c' par exemple). Mais il est néces-
saire de tenir compte de l'énergie élastique supplémentaire qutune telle
forme et orientation des parois imposerait au cristal. En effet, un domaine
magnétigue étant une région Au cristal dans laquelle le motif constitué par
les moments magnétiques est triplement périodigue, la paroi antiferromagné-
tique est donc un défaut du réseau magnétique; mais elle est aussi un défaut

du réseau cristallographique (les déformations associées a la magnétostric~

tion se produisant dans des directions différentes dans les domaines adja-

cents)et la continuité du réseau ne peut subsister que pour quelques orien-
tations privilégides des parois. Ce sont les distorsions du réseau gui peu-
vent empécher (et empéchent pour la plupart des substances étudidées jusgu'a
présent) une orientation et forme arbitraires des parois. On pourrait espé-

rer voir des formes et des orientations trés différentes de celles des fer-




romagnétiques dans des antiferromagnétiques & trés faible déformation

magnétostrictive.

I -3 ~b Les parois antiferromaonétiques

Comme pour les ferromagnétiques, la minimisation de la somme de 1'é-
nergie d'échange, l'énergie d'anisotropie et l'énergie élastique conduit,
dans le cas général, & des parois s'étendant sur guelques dizaines de dis-

tances interatomiques et & une rotation progressive de la direction des spins.

Yamada {1966) a obtenu, pour le NiO et le !0, une fonction approchée
donnant la variation de la direction des spins dans une parci et a pd esti-
mer 1l'épaisseur et 1l'énergie d'une paroi (001) séparant deux domaines dans
leaguels la distorsion rhomboédrique se fait selon deux axes <111> différents.
I1 a obtenu 80 ; (20 a) et 4 ergs/cm2 pour le NiO, et 9 ; et 20 ergs/‘cm2

pour le MnO.

Ces résultats sont & comparer aux valeurs cbtenues pour les ferroma-
o
gnétiques (pour le Fe, par exemple, Kittel et Galt , 1956, donnent 1000 A,

300 a, et 1,8 ergs/cmz) dans les métaux de transition.
Mais il n'est pas possible d'étre trés affirmatif en l'absence de

toute étude approfondie d'ordre expérimental sur les parois antiferromagné-

tiques.

I -3 ~c¢~ Effet d'un champ maagnétique et d'une contrainte

trace de 1
/\ a a

champ magnétique
sur un systéme de

domaines antiferro-

magnétigues.

Figure I.E: Schéma pour l'effet dun




Considérons, (fig. I.E) dans une substance antiferromagnétigue, deux
domaines adjacents avec des direction d'antiferromagnétisme perpendiculaires
entre elles: Ay et Ap. Si 1l'on soumet le cristal & un champ magnétique di-
rigé suivant, par exemple, A) nous aurons des énerglies magnétiques - ‘;'VX!/ u?
pour le domaine i et - %—V'X 1% pour le domaine @ od Vet V' sont les
volumes de ces deux domaines. Comme X_L? X#' le champ tend & augmenter le
volume du domaine () au détriment de celui du domaine ) . 11 se produira

donc un déplacement des parois sous l'effet d'une pression magnétique égale
. 1

- 2 n
a 3 (XL. %”) H° par unité ds surface.

Les parois antiferromagnétiques sont stabilisées dans les cristaux
réels par les défauts du réseau: inclusions, dislocations, etc... Pour vain-

cre cette énergie de stabilisation, il faut que H > H Le phénoméne

seuil’
est similaire au processus d'aimantation d'un ferromagnétique subdivisé en
domaines d4'aimantations antiparalléles. Il y a quand méme deux différences

importantes:

1} 1'ordre de grandeur de la pression magnétique sur une paroi dans

les cas ferro et antiferromagnétiques;

2) le degré de réversibilité du déplacement de ces parois.

Nous savons que la pression magnétique par unité de surface sur une

> > 4
- Ms y . Avec H = 10" oe,

o o
paroi dans un ferromagnétique est égale & H.(MS .

- 1
X * 10 *ergs et M= 10° gauss, on cbtient:

v 3 2
Pantiferro 10% dynes/cm

"

Prerro 10° dynes/cm?

c'est 4 dire que l'ordre de grandeur de la pression dans le cas ferromagné-
tigque est 10® fois plus élevé gue 1'ordre de grandeur de cette pression

correspondant au méme champ dans le cas antiferromagnétique.

Mals pour pouvoir réellement comparer les déplacements de parcis
sous l'effet d'un champ dans les cas ferro et antiferromagnétiques il fau-
drait aussi pouvoir estimer 1'énerglie de stabilisation dans les deux cas.
On peut le falre dans le cas ferro ou ferrimagnétique & partir de la valeur

du champ coercitif. Nous n'avons pas de moyens de mesure aussi immédiats




pour les antiferromagnétiques. Si les champs de fuite et les inclusions

non magnétiques ne jouaient pas un réle essentiel, on pourralt alors con-
gidérer que l'énergie d'interaction entre une paroi et les défauts devrait
stre du méme ordre de grandeur dans les deux cas. Si ce n'est pas le cas
(et c'est vraisemblablement ce gui arxrive effectivement) nous pouvons con-
sidérer que l'énergie de stabilisation d'une paroi antiferromagnétigue est
inférieure 4 celle d'une paroi ferromagnétique, puisque les autres origines
de l'ancrage des parois sont probablement communes aux deux cas considérés.
Cet argument nous conduit & diminuer le facteur 10° gui, d'aprés le calcul
d'ordre de grandeur effectué précédemment,existe entre les pressions magné-
tigues appliquées sur une parol ferromagnétique ou sur une paroi antiferro-

magnétigue par un méme champ.

Venons en au probléme de la réversibilité du phénoméne. $i on aiménte
un ferromagnétique par déplacement des parois de Bloch, puis on annule le
charmp magnétique, l'échantillon se désaimantera partiellement en suivant
sa courbe d'hystérésis, pour diminuer son énergie magnétostatique; les parois
ne reprendront pas leur position initiale mais ne se borneront pas non plus
4 se placer au minimum d'énergie cristalline le plus proche de la position
atteinte. Par contre, lorsqu'on supprime le champ magnétique aprés le dé-
placement d'une paroi dans un antiferromagnétique, les domaines qui ont di-
minué de volume ou disparu n'ont pas de raison de se former & nouveau, et
on conserve en champ nul la configuration atteinte. Donc, pour H > Hseuil
{qui est, il est vral - et cela complique évidemment le détail du phénoméne -~
fonction de la position de la paroi) le déplacement de la parol antiferyoma-

gnétique est irréversible.

Un autre mécanisme par legquel peut agir un champ magnétique sur un

antiferromagnétique subdivisé en domaines est la rotation de la direction

d'antiferromagnétisme. Les résultats d'expériences sur le NiQ indiquent gue

pour ce corps, ce mécanisme est gecondaire par rapport au déplacement des
parois pour des champs faibles, mals peut devenir prédominant dans des champs

plus &levés (Roth, 1960).

Remarquons gue le couple exercé par un champ magnétique sur la direc-
tion d'antiferromagnétisme est faible par rapport au cas ferromagnétique.

. >
En effet, soit Ap la position initiale qui fait un angle ¢ donné avec H.
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>
Figure I.F: Schéma pour le calcul du couple exercé par H sur la direction

d'antiferromagnétisme .

Ag tournera d'un angle § pour atteindre sa position d'équilibre (nous suppo-
sons, pour simplifier, gque l'interaction d'échange est trés supérieure a
1'énergie correspondant au champ appliqué et que 1l'énergie d'anisotropie,
et donc que les aimantations des sous-réseaux sont toujours colingaires).

Alors l'expression du couple qui s'exerce sur A est:

) ‘

dw H :

== = 2 -y i 2 (B+ - K sin2 I.16
a0 5 (x %ﬂ) 5in [ (@ ¢)] in28 ( )

Nous savens gue ¥ l=>x£ . 81 1l'on néglige l'anisotropie; 1l'en retrouve pour

1téquilibre le trés classique résultat 6+¢ = g—, c'est 4 dire que les mo-

ments magnétigues se placent perpendiculairement au champ appligué.

Le couple exercé sur la direction de ferromagnétisme est de 1l'ordre de
H.Mg , tandis que Tyntjiferro ® XHZ. Pour les valeurs typiques déja utilisées

= 10" cgs et T = 103 cgs. La aussi nous retrouvons un fac-

r|ferr<:: antiferro

teur 10°% entre les cas ferro et antiferromagnétiques.

Nous pouvons conclure de l'examen des mécanismes qui modifient la
structure en domaines d'un antiferromagnétique gue pour obtenir des effets
comparables 3 ceux gque l'on cbtient habituellement dans les ferromagnétiques
il faut soumettre l'échantillon 3 des champs magnétigues beaucoup plus im-

portants.

Il n'en est pas de nmime pour les contraintes: une faible pression

appliquée 3 un &chantillon antiferromagnétigue peut, en favorisant 1'une
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des directions A par rapport aux autres, le rendre pratiquement monodomaine.
Le déplacement des parois sous l'effet d'une contrainte est plus aisé que
dans le cas ferromagnétique puisque ce déplacement ne crée pas d'énergie
magnétostatique, et que l'ancrage des parois antiferromagnétigues est pro-

bablement plus faible gque celui des parois ferromagnétigues.

I - 4 - Obserwvations et mises en éuidence des domaines antdferromagnétiques

L'hypothése des domaines antiferromagnétiques, proposée pour expliquer
une série d'anomalies dans le comportement magnétigue de certains corps,n'a
re¢u que tardivement une confirmation expérimentale. En effet, ces domaines
sont difficilement observables, puisgu'ils n'ont pas d'aimantations macro-
scopiques. Les méthodes clagsigques pour l'obserxvation des domaines ferroma-
gnétiques (effets Kerr et Faraday) ne peuvent donc pas les mettre en évidence.
La méthode de Bitter qui "voit" les champs de fuite au niveau des parois,
est également impuissante. On peut, par contre, les observer optiquement
"dans des matériaux transparents, et ol la déformation du réseau associée 4
1l'antiferromagnétisme est assez grande, par microscopie électronique ou méthodes
topographiques aux R.X. La simple mise en évidence de leur existence, par

contre, est possible par de multiples techniques.

Les premiers travaux d'ordre expérimental sur les domaines antiferro-
magnétigues ont été réalisés par Slack (1960) et Poth (1960) sur le WiO,
A lfaide de la diffraction des neutrons et de la biréfringence optique; ils
ont établi les bases sur lesquelles devalent se poursuivre toutes les études
postérieures, en étudiant 1'aspect cristallographigque d'un cristal subdivisé

en domaines et en définissant les parois T et S.

I -4-a- Les domaines dans le Hi0 ; observations optiques; Tes domaines
TetS

Le NiQ est paramagnétique, de structure NaCl (cfe} pour T > TN = 525 °K)
Ay dessous de TN il devient antiferromagnétigue et la structure cubique subit
des déformations magnétostrictives, dont la plus importante est une contrace-

tion selon 1'un des quatre axes <ill>.
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Les mesures de diffraction neutronique effectuées par Roth (1238)

L2t L . .
ont montré gque les moments magnétiques portés par les wi2" &taient disposés
en plans (111) ferromagnétigques, empilés selon la direction de 1'axe l}ll]

qui a subi la contraction (fig. I.G}.

C\VO\K

A o

Figure I.G: Structure magnétique du NiO,

Pour T < TN ¢ l'axe de contraction n'étant pas le méme partout, il a
se forme des domaines séparés par des plans {100} ou {110} (fig. 1.H):
il s'agit des parois T ("twin walls™) . Un deuxiéme type de parois se produit
guand, dans une régon d'axe de contraction donnée, il y a un changement sur
quelgues distances interatomiques de l'orientation da spin (qui dans le NiO

est toujours confiné dans le plan (111)): il s'agit des parois 8§ ("spin rota-

tion"). Z¢\ e
R
s
, >~ II e o e AX@ de contraction
I ~
\.
I ™o o > 90Q°
| 4
O g S U
A
ol
kﬁ‘§y i |

Figure I.H: Schéma des domaines T (la déformation est tras exagérdée) .

Slack a pu tracer la carte des domaines T dans un monocristal de NiGC & 1°
aide de la réflexion spéculaire qui permet d'cbserver les parois T en mettant
en évidence les écarts entre plans atomiques au niveau des parois, qui pro-

duisent des différences dans la réflexion d'un faisceau de lumiére. Roth a
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~

aussi observé les domaines T 4 l'aide de lumiére polarisée transmise a tra-
vers l'échantillon, entre analyseur et polariseur croisés. Ces deux méthodes
sont indirectes dans le sens o0 elles ne vaent que la déformation du réseau
associée & la structure en domaines, et non la direction d'antiferromagnétisme.
La diffraction des neutrons (Roth, 1960) fournit des informations directes

sur les directions d'antiferromagnétisme présentes dans le cristal, et sur

la proportion du volume total cccupé par les domaines gqui leur sont associés,
mais ne permet pas de situer spatialement ces domaines dans 1'échantillon.

En effet, l'intensité d'une reflection magnétique (hkl),
2 2
I(hkl) «|F(hkD) |? |g(hk1) | (T.17)

ol F(hkl) est le facteur de structure magnétique et g{hkl} dépend de 1l'orien-
tation relative de H et de (hkl). Donc I{111} ne Aépend pas de 1l'orientation
du gspin dans le plan {111}, et renseigne sur les pourcentages correspondant
aux quatre types de domaines possibles; I(hkl) avec (hkl) # {111} fournit

des informations tant sur les domaines T que sur les domaines S.

Kondoh (1963) a observé en lumiére polarisée par transmission, entre

analyseur et polariseur croisés, des domaines & 4 1'intérieur des domaines T.

Tant Roth et Slack que Kondoh, puis Kondoh et Takeda (1964), ont étudié
le comportement des domanes antiferromagnétiques en présence d'un champ ex-
térieur, ou lors de 1l'application d'une contrainte ou d'un traitement ther-
mique, en obtenant des résultats trés semblables. Le champ seull de dépla-
cement deg parcis T et S varie selon 1'échantillon, étant de 1'ordre de
SOQO oe ce gui équivaut a4 une pression magnétique de l'ordre de 100 dynes/cmz.
Aprés plusieurs applications de ﬁ, allant jusqgu'a 30 000 oe, les parois T
s'immobilisent guelquefois, probablement piégées par des défauts du cristal.
L'application d'une faible contralnte (quelgues centaines de dynes/cm2 }
'déplace les parois, de maniére réversible si l'application est trés courte,
de maniére irréversible dés gue l'application atteint guelques secondes. La
structure en domaines d'un cristal se simplifie considérablement aprés un
recult. Le cristal, réchauffé au dessus de sa température de Néel, puis re-
froidi, ne change sensiblement la structure des domaines qu'aprés le premier
cycle, leg cycles suivants redonnent 3 peu prés la méme configuration, pour
quelques échantillons. D'autres cristaux ne gardent aucune mémoire de la

configuration des domaines antiferromagnétigues antérieure.
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I -4-b5 - L'observation des cdomaines antiferromagndticues par des
néthodes topographigques

Les méthodes topographiques (c'est & dire les techniques qui étudient
les variations d'intensité & l'intérieur du faisceau réfléchi sur une fa-
mille de plans (hkl) du cristal au moyen d'une plague photographigue rlacée
dans le faisceau ou en dressant une carte des intensités) ont &té, trés tot,

mises 4 contribution pour l'étude des domaines antiferromagnéticgues.
P

En ce gqui concerne la topographie aux R.X., il s'agit d'une méthode
indirecte: les domaines sont vus par le biais de la déformation du réseau
associde 4 la mise en ordre du cristal, comme pour les méthodes optigques.
Mais la sensibilité aux déformations et désorientations est trés supérieure
4 celle que 1l'on obtient avec la lumiére polarisée. Les méthodes topographi-
gues aux P.X. permettent donc de faire des études dans Qes échantillons qui
ne sont pas transparents 4 la lumiére, et d'chtenir des renseignements sup-
plémentaires dans tous les cas. Une bréve description des diverses méthodes

topographiques sera développée au chapitre II.

La topographie aux neutrons, par contre, est une méthode directe, sen-
gsible simultanément aux déformations du réseau (de la méme facon que les R.X.)

et 4 la direction d'antiferromagnétisme dans le cas des réflexions magnétiques.

Les deux technigues furent utilisées pour la premiére fois la méme
année. Sailto (1962), en utilisant la méthode de Berg-Barrett d'une part, et
une méthode de double cristal en réflexionde 1'autre (c'est & dire en étu-
diant la surface du cristal) a observé les parois T dans divers échantillons
de NiQ, et a pu, puisque les méthodes topographiques aux R.X. mettent en évi-
dence simultanément les parois de domaines et les défauts du cristal, essayer
d'étudier leur interaction. Malheureusement la gualité de ses cristaux né

lui permit de tirer gque des conclusions trés générales.

Alperin, et al, (1962) ont étudié un échantillon de MnF, , antiferro-
magnétique uniaxe, 4 1l'aide de neutrons polarisés. Cette technique n'est
pas d'application générale pour l'étude des domaines antiferromagnétiques
pulsqu'elle nécessite que les réflexions magnétiques et nucléaires ne solent
pas séparées, et donc que les atomes de spins opposés vérifient certaines

conditions de symétrie. Le MnF; dans lequel des domaines du type N et B
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Figure I.I: Schéma & une dimension des domaines antiferromagnétiques dans

un systéme uniaxe.

se forment, vérifie ces conditions {les cercles sans fl&che indiguent des
atomes non magnétigues). Remarquons que les deux domaines A et B seralent
identiques si la symétrie &tait plus élevée (fig. I.I.c); alors, d'une part
les neutrons seraient sans effet, et, d'autre part, la notion méme de domaine

antiferromagnétique & 180° n'aurait plus de sens.

Pour réaliser leur étude, Alperin et al. ont déplacé une fente le long
du ecristal et mesuré pour chague position de la fente le rapport des inten-

sités avec les deux polarisations possibles dec neutrons:

_Ii (N + m)?
L w-m?

R = ==
ol N et M sont les facteurs de structure nucléaire et magnétique. Si o est
la fraction des domaines A, R est une fonction de o telle gque R(0,5) = 1.

Donc la mesure de R permet de situer spatiallement les domalnes A <t B sans
toutefois pouveoir déterminer leur forme ni observer les défauts du cristal

(i1 aurait fallu, pour cela, un balayage & deux dimensions).

La méthode de Lang (topographic aux rayons X en transmission avec trans-—
lation du cristal et de la plaque) a été utilisée par Blech et Meieran (1966)
pour l'étude des domaines dans le Ni0. IXls ont observé les domaines T {(mals
pas lez domaines 8), et, en comparani les images obtenues sur dJdes réflexions
selon diverses familles de plans (hkl), ont identifié l'axe de contraction

correspondant d chaque domaine.

Toute une série d'études a &été réalisée en utilisant la méthode de

Berg-Barret sur le NiO avec application de champ magnétique (Yamada, Saito,
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Shimomura, 1966), sur le Co0 (Saito, Nakahigashi, Shimomura, 1966) , sur du

Ni0 épitaxial (Vernon et Spooner, 1967}.

Les parois § ont été observées, en méthode de Lang, par Shimomura et

Nakahigashi (1970} dans le NiO.

Récemment Ando et Hosoya (1971 et 1972) ont étudié les domaines anti-
ferromagnétiques particuliers du chrome par la méthode du double cxistal en
réflexion aux R.X., et par topographie aux neutrons avec détection sur pla-
que photographique: ils ont pu ainsi montrer gue la taille des domaines,

3

gue la théorie prévoyait de l'ordre de 10 1% om® Stait en réalité de 1l'ordre

de 10 2 cma.

Les méthodes topographiques ont done jusqu'd présent permis 1'obser-
vation des domaines dans des matériaux qui ne sont pas transparents 4 la
lumiére, une étude plus fine des ddsorientations du réseau assocides § 17
ordre magnétigue, et une apprcche gualitative du probléme de l'interaction
entre domaines et défauts du cristal. Dans le cas de la topographie aux neu-
trons appliquée aux domaines antiferromagnétigques, celle-ci a permis de

dégager un ordre de grandeur physique important.

I -4~ ¢~ Mise en évidence des domaines antiferromagnétiques par d'autres
méthodes '

Les domaines antiferromagnétigques ont pl &tre obssrvds par microscopie
€lectronique dans le Co0 (Remaut, Lagasse, Amelinckx, 1964} en obtenant des
résultats similaires, pour 1l'échantillon trés aminci qu'ilils utilisaient, &

ceux gu'ont cbtenus plus tard Saito et al. (1966).

Au deld des guelques techniques qui permettent de les observer, les
domaines antiferromagnétiques manifestent leur existence au travers de mul~
tiples mesures physigues. Nous avons mentionné plus haut gu'ils modifient
les intensités des pics de diffraction magnétique (Roth, 1960). Ince et
Platzker (1968) ont nis en évidence.les domaines dans un monocristal de
RbMnF3 & la température de 1'hélium liguide par résonance antiferromagnétique.
Varret et Imbert (1973} ont &tudié la possibilité d'obtenir un monodomaine

magnétigque en appliquant des contraintes sur un monocristal de KFeFi; pour
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cela ils ont utilisé la spectroscopie Mossbaler.

D'autre part remarquons gue les domaines antiferromagnétiques font
sentir leurs effets, et de manidre fort gdnante, quand il s'agit de mesurer
1'anisotropie d'un antiferromagnétique cubigue, ou d'établir la carte de

spin d'un composé, etc...

1 - 5 -~ Distornsions assocdies aux parods magnéiiques

I -5-a-~ Interét du orobléme

Deux raisons principales nous portent, dans le cadre de ce travail, &

nous intéresser aux distorsions associées aux parois magnétiques.

En premier lieu, elles collaborent & la détermination de la conficgu~
ration en domaines de 1'échantillon dont 1'étude est le but principal de ce
travail. Bn effet, la stabilité 4'une parol ne dépend pas uniquement de son
énergie par unité de surface, mais aussi de la minimisation des contraintes

crédes par la magnétostriction dans les domaines adjacents.

En deuxiéme lieu, les deux techniques expérimentales utilisées, c'est
a4 dire la biréfringence optigue et la topographie aux R.X. par transmission
ne sont sensibles, comme nous lﬁvons dé3a fait remarquer précédemment, qu'd
la déformation du réseau associée a4 1'ordre magnétique. Il est donc d'une
importance primordiale pour l'interprétation correcte des images obtenues de

connaitre ces déformations dans chacun des cas possibles.

Remarquons que, dans ce probléme, l'existence d'une aimantation ma~
croscopigue non nulle ne joue pas un rdle essentiel , et que, par conséquent,
nous pouvons considérer gue tout ce qui a été &tabli concernant les effets
élastiques et magnétoélastiques pour le cas ferromagnétique s'appligue sans

modifications notables au c¢as antiferromagnétique.

La déformation spontandée d'un volume d'un ferro ou d'un antiferroma-
gnétigue cubique aimanté de maniére homogéne et inclus dans une matrice

=

infinie identique & lui-méme est donnée par Kittel et Galt (1956):
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3 i
e;[i).i =3 Am (ai - 5‘)
(1.18)

D
eij = 3 1111 O Gj
oft A1gp et Ayy1 sont les constantes de magnétostriction et dj les cosinus

directeurs de l'aimantation par rapport aux axes quaternaires du cube.

a3
L'élongation observée dans une direction B ($;82P;) s'écrit:

= ¥ e.. B.

ey By B. (2.19)
1]

o1
1 2

hipo est donc l'élongation dans la direction {100}.

(a) (b) {c)
Figure I.J: Déformation magnétostrictive d'un systéme de domaines.

Considérons maintenant, par exemple, un ferromagnétique cubique dont
les axes de facile aimantation sont les axes guaternaires {cas du fer) et
dans lequel on trouve (fig. I.J.a) une série de parois qui forment un Y,
Si Ajpo est supérieur & 0, le domaine II tendra & devenir le domaine en
pointillé de la fig. I.J.b. Or la présence des domaines I et IIT ne le lui
permet pas (fig. I.J.c). Donc, dans un échantillon subdivisé en domaines,
le tenseur déformation ne peut pas &tre de la forme (I.18); il devra y

avoir une déformation supplémentaire. La déformation totale s'écrit:

{I.20)
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+ - . . . ;
ol e 4 correspond 4 la déformation élastique du cristal.

Nous négligeons, dans ce qui suit, la déformation & l'intérieur des
parois, dont le volume est petit, pour ne considérer gue les déformations
induites par l'existence de ces parois dans les domaines magnétiques, ce
qui est énergétiquement le phénoméne principal, et expérimentalement le

phénoméne chservable.

I -5 - b-Distorsions dans un achantillon magnétique subdivisé en domaines

Rieder (1959}, dans une trés belle &tude, a calculé pour les cas par-
ticuliers les plus importants les déformations et contraintes supplémentaires
dans les domaines de Weiss et les parois de Bloch de monocristaux ferroma-
gnétiques, considérés comme des milieux infinis, des types fer (c'est a
dire que les axes de facile aimantation coincident avec les axes guaternaires
de symétrie}, nickel (les axes ternaires sont de facile aimantation) et co-

balt (l'axe senaire est l'axe facile, le cristal est uniaxe).

Il a 6té amené 4 classer les parois de Bloch en deux groupes suivant

o

qu'il existe encore une contrainte totale 4 l'intérieur des domaines adja-
cents (groupe I) ou que la contrainte totale est nulle & 1'intérieur des
domaines et n'a une valeur non nulle que dans les parois elles-mémes

(groupe II). Remarquons que toutes les parois appartiendraient 4 ce deuxiéme

groupe si la magnétostriction &tait nulle.

Seules sont considérées les parois sans charge magnétique, c'est &
dire telles gque (El - ﬁz).§=0 , avec ; vecteur normal au plan de‘paroi et
ﬁ vecteur aimantation. En réalité ce qui importe est la différence des
distorsions d'un coté et de l'autre de la paroi: en effet c'est cette dif-
férence qu'il faut considérer quand on tient compte de l'énergie élastique,
et c'est aussi cette différence gui permet 1l'obserxvation des différents

domaines par les méthodes indirectes citées plus haut.

Ainsi, les parois a 180° dans les ferromagnétiques ou dans les anti-
ferromagnétiques colinéaires , qui sont telles que la magnétostriction

de part et d'autre de la paroi est identique, appartiendront nécessalrement
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au groupe II, et ne seront pas vues par topographie auz R.X. (si ce n'est,
faiblement, &.cause de phénoménes de surface ~ Polcarova et Lang, 1968; Kroupa
et Vagera, 1969) ni par biréfringence optique. Ce sont les énergies Aa'ani-
sotropie et magnétostatigue, et non les énergies élastique et magnétoélas~
tique, qui déterninent gue seuls guelques plansg du cristal peuvent &tre des

parois & 180°.

L'autre cas important de paroi dans les matériaux magnétiques cubiques
est la paroi A 90°. Nous nous bornerons ici & rappeler les résultats obtenus
par Rieder pour le cas des cristaux du type fer (et donc du type des perovskites

antiferromagnétiques auxguelles nous nous intéressons):

P 3 i . . \ x . P
tan de volr Groupe Tenseur déformation élastigque a l'intérieur
rol & ig. 2 1 . e e , . .
paxal g de la des domaines, infiniment loin de la paroi.

90° paroi

e e+ 3 A

gz = T Byy T T T 100
{oo1} I.K.a I + + ¢

exx = exy - eXZ = eYZ = O
{110} I.K.b IT ej4 =0 ¥i,]

e+ e+ + e+ 9+ 0

= = g = = =

22 ¥Y XX h-4ts Kz
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e+ = ._/E. )\

VZ = 2 100

| \
pz /1 / N7 AT

- / LA/ A1\ A
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Figure I.K: Schéma des parois a 90° usuelles dans un corps ferromagnétique

du type fer.
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+
En ajontant au tenseur de déformation é€lastique @i le tenseur de déforma-
tion magnétoélastigue egj donné par {I.18) nous obtiendrons dans chaque cas
la déformation totale; mais il faut également tenir compte (chose que Rieder

ne fait pas) des rotations (c'est & dire de la partie antisymétrique

Ju, ou,
§§£ - 5;1 du tenseur) pour obtenir le tenseur distorsion.
3 i

Kléman et Schlenker (1971) ont appligqué la théorie continue des dislo-
cations au calcul des contraintes, déformations et rotations d'origine magné-
toélastique, arrivant a4 des formules générales de la distorsion pour une

paroi infinie, et considérant les cas particuliers ici cités.

D'aprés la théorie continue des dislocati ns, une région ol la dis-
torsion varie est une région oft il existe des quasidislocations infinitésimalks
dont la densité est donn€e par:

de

Opi = £ Ehik —-51':{-;' (1.2%1)

lk

ol Epky est une composante du tenseur unitaire antisyvmétrigue dua 3é ordre,
et 0y la somme des composantes selon Xj des vecteurs de Burgers de toutes
les dislocations qui traversent l'unité de surface perpendiculaire a l'axe
Xh’

Le tenseur déformation magnétoélastique egj donne lieu & une densité

+

de quasidislocations agj , & laguelle il faudra ajouter une densité 0j4 re-
présentant la déformation élastique, qui rendra compatibles les déformations
des domaines adjacents. On aura donc:

o+

oy = - af (1.22)

ij
A partir de (T.21) et {(I.22) il est donc possible, puisque 1l'on connalt

les egj (donnés par I.18), de remonter aux distorsions du réseau (en enten-

dant par 14 les déformations élastiques et les rotations) et les contraintes

dans les domaines, en appliguant la loi de Hooke.

L'application de la théorie continue des dislocations est avantageuse

car on peut obtenir directement le tenseur différence de distorsion d'un
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domaine par rapport & l'autre sans avelr 3 passer par de longues considéra-
tions géométriques. Elle est aussi un outil de choix pour llexamen de 1'influ~

ence des défauts cristallins sur le processus magnétigue.

I -5-c¢c~ Laparoi {110} a 90°

La paroi {110} a 90° posséde la remargueble propriété, dang les maté-
riaux que nous considérons (magnétique cubique type fer}, d'étre la seule
gui ne provogue pas de contrainte & longue distance (donc de type II) tout

en n'étant pas une paroi & 180°.

Or de nombreux auteurs (Chikazumi et Suzuki, 1955, Polcarova 1969,
Polcarova et Lang 1971) ont signalé gque cette paroi n'était pas plane mais
en zig-zag. Tant Chikazumi et Suzuki que Kaczer et Zeleny (1960) ont montré
que l'orientation qui rend l'énergie de paroi minimum est 3 environ 62° par
rapport au plan {100} qui contient les deux vecteurs aimantation. Ces calculs
ont été faits en minimisant la somme de l'’énergie d'anisotropie et de 1'é-
nergie d'échange. Kléman et Schlenker ont tenu compte, en plus, de 1'énergie

magnétoélastique et ont pu montrer que pour une lamelle d'épaisseur supérieure

1]

quelgues microns la paroi en zig-zag abaissait l'énergie totale par rapport
a4 la paroi plane {110}. Ils ont aussi pu estimer la période des zig-zag dont

l'ordre de grandeur serait 4.

Les plans de zig-zag sont proches du plan (111) ou (111). Or nous avons
vu qu'une paroi {111} & 90° crée des contraintes & distance. Mais les con-
traintes créées étant de signe contrairve pour les deux directions du
zig-zay, 3 longue distance elles se compensent et cette paroi a, du point de
vue des domaines adjacents, des propriétés similaires & celles de la paroi
{110} plane. Ne tenant pas compte de cette annulation des contraintes & lon-
gue distance, Chikaura, Mori, et Nagakura (1273) tirent de leur calcul =~
également basé sur la théorie continue des dislocations - les conclusions
que la parod (110) plane est énergétiguement favorable pra rapport & une
paroli du'type (111} Qé&s gue la distance entre deux parois successives est

supérieure & 101 , {ce gui est juste) et que le "zigzaguement"de la paroi

ne doit pas avoir lieu, {(ce gui ne 1'est pas).
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Tous les calculs théoriques faits pour une paroi {110} ferromagnéti~-
que sont probablement valables dans le cas antiferrcmagnétique puisque ce
sont les mémes énergies qui sont mises en jeu, leurs ordres de grandeur
étant similaires (énergies d'échange d'anisotropie, élastigue et magnéto-
élastique) . Les parois {110} pourraient donc présenter des zig-zags

également dans les composés antiferromagnétigues.
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CHAPITRE T1

METHODES EXPERIMENTALES

11 - 1 - Les mdthodes topographiques - La méthode de Lang

II = 1- a - Introduction

Les méthodes cristallographiques classiques fournissent une image du
réseau réciprogue d'un cristal. Il est possible d'en tirer des renseigne-
ments sur la structure du cristal et sur son degré de perfection. Mais elles

ne permettent pas de localiser les défauts du réseau.

Les méthodes topographiques utilisent un faisceau diffracté par le
cristal et en forment une image (photographie ou carte d'intensités). Les
défauts du réseau cristallin entrainent, sur une rélfexion adéquate, une va-
riation d'intensité ou de direction du falsceau ré&fléchi, et sont donc vi-
sibles sur 1l'image obtenue. Les méthodes topographiques permettent donc de
déterminer la répartition des défauts (amas d'inclusions, dislocations,
bandes de croissance, macles, parois de domaines, etc...) dans le cristal;
mais le mécanisme de formation du contraste étant scuvent complexe, 1l'in-

terprétation des images obtenues est quelquefois difficile.

II - 1 - b - Exposé schématique de quelques méthodes topographigues

Toute une série de technigques topographiques qui permettent 1l'obser-
vation des défauts cristallins soit en surface soit & l'intérieur du cristal
ont été dévvloppées récemment. Nous allons décrire briévement les principes

et domaines d'application des plus importantes d'entre elles.
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Méthode de Schulz

::::::;iztrﬁﬁ%f N
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Figure IL.A: Schéma de la méthode de Schulz

Elle utilise un spectre blanc de R.X. et permet (fig. II.A) de mettre
en évidence des désorientations d'une certaine importance du réseau cris-
tallin {sous-joints de grains, etc...). Une technique analogue, en trans-
mission, a été utilisée par Guinier et Tennevin. La méthode est intdressan~

te pour des cristaux assez lmparfaits.

La méthode de Berg-Barrett

7] m 1 mm
40 cm \\\ /;ij 1
- e
L
; / e 7 plague

{%ﬂ‘ 7//f// i photo
AN

Figure II.B: Schéma de la méthode de Berg-Barrett.

Le falsceau incldent est en position de Bragg pour une rale caractéris
tigue de la radiation X. En plagant la plaque photo trés prés de 1l'échan-
tillon (fig. II.B) on arrive & obtenir une résolution de l'ordre de quelques
microns et & mettre en &vidence des faibles déscorientations (dislocations

par exemple) grace aux variations d'intensité du faisceau diffracté associées
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a ces défauts. Cette méthode peut aussi &kre utilisée en transmission.

La méthode du double cristal

Figure II.C: Schéma de la méthode du double cristal.

Le cristal & étudier est le €2, Cl étant un cristal parfait de réfé-
rence, identique et paralléle a C2. Le faisceau incident est en position
de Bragg pour une rale caractéristique pour le cristal Cl. Ce dispositif
est trés sensible aux déscrientations puisqgu'il permet d'cbtenir une lax-
geur de courbe de réflexion du cristal C2 trés fine par rapport a la lar-
" geur que lbn cohtiendrait si on illuminait directement le cristal C2 avec
une raie spectrale. Des désorientations de 1'ordre de la seconde d'arc peu—
vent &tre obserxvées. Il s'agit d'une méthode trés fine, servant a4 Studier
des cristaux Qresque parfaits. Elle peut &tre utilisée, dans le cas de cris-

taux peu absorbants, en transmission.

La transmission anormale

e
20 com ‘,? Mw"»—u.‘
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Figure II.D: =Schéma du dispositif pour la transmission anormale.
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bans un cristal parfait les faisceaux réfractés et réfléchis sont
couplés pour former, comme nous le verrons plus en détail un peu plus loin,
un"champ @'ondes" , qui se propage le long des plans réflecteurs. L'éner-
gie transportée par ce champ d'cndes peut &tre trés peu absorbée par rap-
rort au faisceau de R.X. se propageant 1oin des conditions de Bragg {(effet
Borymann). Mais tout écart & la périodicité du réseau cristallin entraine
une absorption normale"” et done une réduction de 1'énergie du champ d'ondes.
A la sortie du cristal le couplage entre les ondes réfractées et réfléchies
cesse dfexister; on recueille les deux faisceaux (transmis et réfléchi),
maintenant séparés, sur des plagues photos; les défauts sont vus comme des

“creux d'intensité”.
Cette méthode s'appligue 3 des cristaux presgue parfaits trés absor-

bants (tels gue Ut > 10 , oil U est le coefficient d'abscrption et t 1'é&-

paisseur du cristal).

I =1 - ¢~ La méthode de Lang (1959)

La méthode de Lang (19592} est sans doute la plus évoluée des méthodes
topographiques. Elle est généralement utilisée entransmission, mais elle pour-
rait &tre utilisée en réflexion. Le falsceau ingident de E.X. tombe selon
un angle BB de Bragy pour la rale Ko; sur une famille de plans (hkl) du

cristal C {voir figure II.E ci-dessous}.

Foyer

s,
SHRE

ANSAVEINANY

Figure IT.E: Schéma de la méthode de Lang.




Ce falsceau a une divergnece suffisamment petite pour que cette raie soit

la seule & &tye réfléchie par le cristal. Une fente F, placée aprés le cris-
tal, empdche que le faisceau direct n'atteigne la plague photographique sur
laquelle on recueille le faisceau réfléchi.

Sections: L'échantilion est irradié & l'aide d'un fin pinceau de R.X. (dont
la divergence est habituellement de 1'orxdre de 1'). L'image d'un point P,
situé sur le trajet du faisceau divect, apparait alors sur le cliché enP*: il
y a, au moins en ce qui concerne les images directes, une correspondance

biunivogie entre l'abscisse sur le cliché et la profondeur dans le cristal.

Topographies par translations: Un grand volume du cristal peut &tre exploré

en ajoutant au schéma des sections une translation simultanée de plague et
cristal selon la double fléche de la figure II.E. La topographie par trans-
lation {que nous appelons simplement topographie dans ce gqui suit) est donc

équivalente & une superposition de sections.

Remarquons gue la divergence importante en méthode de Lang est celle
que voit un point du cristal, et non la divergence totale du faisceau de
R.X. Ceci a comme conséquence, vues les caractéristiques géométriques du
foyer (petit et relativement lointain), que le faisceau peut é&tre relative-
ment haut et divergent, de fagon & illuminer toute une tranche du cristal
étudié; la divergence verticale vue par un point du cristal sera noncbstant

faible et il n'y aura pas de perte de résolution.

Les images obtenues sur les topographies sont, dans une certaine ap-
proximation gue nous préciserons ultérieurement, des projections sur la
plaque photographique du défaut qui leur a donné néissance. Ceci permet, en
général, & 1'aide d'une série de topographies, de déterminer la nature et

1l'emplacement du défaut.

Les sections constituent un outil précieux pour l'étude des mécanismes
du contraste, ou, dans une seconde étape, pour une &étude plus approfondie
a'tn ou dfune série de défauts. En effet, le détail des images obtenues sur
une topographie est &'interprétation plus difficile que dans le cas des sec-
tions, méme en ce qui concerne les seules images directes, puisque 1'inten-
sité en B', par exemple (cf. fig. II.E) proviendra en gros de 1'intégration

des intensités diffusées par tous les points du cristal compris entre E et sY.
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La résolution de la méthode de Lang dépend essentiellement de fac-
teurs géométriques du montage, du foyer et de la radiation utilisée, de
la ré&flexion choisie, des émulsions photographiques employées. Dans les

meilleures conditions elle est de 1l'ordre du microm.

Dans ce travail les temps de pose nécessaires pour obtenir une topo-
graphie sont de 1l'ordre de 20 heures. Cette valeur est représentative des
temps de pose moyens en topographie aux R.X., avec des générateurs classi-
ques. Un générateur de R.X. modeyne, & anticathode tournante, les réduirait

d'un facteur 10.

La méthode de Lang n'est applicable qu'd de bons cristaux, c'est a
dire tels que leur densité de dislocation soit inférieure a 10% em~2. C'est
une méthode lente et délicate, et l'interprétation des images obtenuss est

gouvent difficile.

Elle 2 par contre toute une sérlie de domaines d'application, dans
certains desquels elle est seule ou presque 4 permettre une étude: défauts
dans les solides (dislocations, macles, amas d'inclusions, etc...), domaines
ferroélectriques, ferromagnétiques, antiferromagnétiques. Elle permet la
comparaison de ses résultats avec ceux qui sont obtenus par 4'autres méthodes
puisqu'elle est non destructive. Elle constitue une méthode de choix pour
1'étude de 1'interaction paroigs~défauts car elles les met en évidence si-

multanément.

I1 - 2 ~ La théorie dynamigue pour Le chistal pargatt

Plusieurs théories interprétent les intensités de rayons X diffractées
par un cristal. La plupart des travaux de radiccristallographie utilisent
les théories géométrigue et cinématique. La premlére permet d'étudier les
réseaux par le biais des extinctions et la seconde méne a la détermination
des motifs par 1'intermédiaire des intensités relatives des différents *
faisceaux diffractés. Leurs prévigions sont en accord avec l'expérience pour

la plupart des cristaux
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La théorie cinématique néglige la petite déviation des R.X. du fait
de 1'indice de réfraction du cristal (trés légérement inférieur a 1), mais
surtout ne tient pas compte de l'interaction entre l'cnde réfléchie et 1!
onde réfractée au voisinage de la condition de Bragg. Ce couplage ne peut
&tre négligé que dans la mesure oll on peut admettre que les volumes &lémen-
taires successifs du cristal émettent des ondes qui n'interférent pas, c'est
4 dire dans le cas ol le cristal est trés imparfait. La théorie cinématique

n'est donc pas adaptée & 1l'étude de trés bons cristaux.

Or la méthode de Lang, gque nous utilisons, ne peut étudier que des
cristaux presque parfaits. La théorie dynamique des R.X. gul tient compte
des effets négligés par la théorie cinématique est donc un outil indispen-
sable pour la ccompréhension de la formation des images, et l'interprétation

des contrastes.

Il - 2 - a - Propagation des rayons X dans un cristal

. La théorie dynamique traite, en partant des équations de HMaxwell,
la propagation d'une onde plane dans un cristal, c'est & dire un milieu
dont la constante diélectrique est une fonction périodique des coordonnées

spatlales.

Il existe plusieurs excellents exposés de la théorie dynamique pour
les cristaux parfaits. Citons, dans une liste gqui n'est pas exhaustive,
James (1963), Batterman et Cole (1964), Authier (1969). lNous nous bornerons

ici au rappel de quelques résultats importants.

La théorie dynamique montre qu'une onde incidente plane engendre,
dans un cristal, une superposition d'endes planes dont les vecteurs d'ondes
sont lids par des translations de vecteurs du réseau réciproque. Cette as-

sociation d'ondes planes est un champ d'ondes. Dans le cas des R.X. 1'exci-

tation de plusieurs ondes est 1l'exception; en général on se place dans des
conditions telles que seules deux ondes ont une amplitude non négligeable:

-
l'onde réfractée, de vecteur d'onde ky,et l'onde réfléchie sur un ensemble

-
de plans réticulaires, de vecteur d'onde ky. Ces deux ondes jouent un rdle
symétrique; elles sont liges tant gu'elles sont dans le cristal. Le point

d'union P ("tie point") caractérise le champ d'ondes.
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Figure II.F: Condition géométrigue pour que 1'onde de vecteur OP solt

+
réfléchie (h est un vecteur du réseau réciprogue du cristal).

Notons que ces champs d'ondes ne sont pas une abstraction mathémati-~

que; ils ont une réalité physique comme l'a montré Authier (1961}.

La théorie géométrique de la diffraction des R.X. indigue qu'il se
produit une réflexion sélective si §O= ﬁH + ﬁ , ot Eb est le vecteur dtonde
de 1'onde incidente, demodule A=, ef kycelui de 1'onde réfléchie. Ceci
veut dire que le lieu géométrigque du point d'union P est 1'intersection des
deux sphéres de rayon A~! et de centres O et H (6% = g). La théorie dyna-—
migue, en tenant compte du couplage de ces deux ondes 4 travers le réseau,
va introduire une modification fondamentale & ce rxésultat, ou, ce qui est

dguivalent, 4 la trés classique loi de Bragg.

I - 2 -b - La surface de dispersion

La théorie dynamique conduit & toute une surface de l'espace réci~
progue, la surface de dispersion, ol la condition de diffraction est réa-

lisée.

Il existe une grande similitude entre la surface de dispersion (gui
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définit la variation du module de ]h«:o , par exemple, et donc celle de l'in-
dice de réfraction n selon la direction du vecteur d'onde, puisque

l§b| = nlﬁl ol ﬁ est le vecteur d'onde de l'onde incidente dans le vide)
et la surface des indices des milieux anisotropes. De méme que sur cette
dernidre la direction de propagation de l'énergie associée & un champ d'

ondes est la normale a la surface de dispersion au point représentatif.

+
On montre que la coupe de la surface de dispersion par le plan (koﬁﬁ)

est une hyperbole (fig. II.G).

Figure II.G: Surface de digpersion au voisinage de la position de Bragg.

2 1l'&chelle de 1a figure, les points O et H, noeuds du régeau réci-
progque, se trouvent 3 plusieurs kilométres. Les droites T4 et T§ , asymp-
totes de 1'hyperbole sont en réalité des arcs des deux .cercles de rayon
n[—k>' et de centres O et H, représentés sur la figure IT.F; c'est & dire que

OLp = n[k! . Remarquons que ces asymptotes font enftre elles un angle ZGB .
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En réalité il v a deux surfaces de dispersion (chacune d'élles com-
portant deux nappes) qui correspondent aux deux polarisations possibles,
0 et m, des vecteurs B et E. Cela se manifeste dans les diverses expres-
sions obtenues par la théorie dynamigue & travers un facteur de polarisation

C, gui vaut 1 pour la polarisation 0 et cos20g pour la polarisationT

Alnsi on obtient, pour 1'écart S;8sentre les sommets de 1l'hyperbole

(grandeur qui sera importante par la suite):

re A C |Fﬁi
81 82 = - (Ir.1)
T V cosfp
ot r, est le rayon classigue de l1'électron

(=]
A la longueur d'onde des rayons ¥

C le facteur de polarisation

: >
FE le facteur de structure du cristal pour la réflexion H(hkl)
V le volume de la maille élémentaire

GB 1'angle de Bragg.

I1 - 2 - ¢ - Les conditions aux Timites

La condition 4 la limite se tradult, pour une onde incidente plane
arrivant sur un cristal semi-infini limité par un plan, par la construction
de Huyghens-Snell. Considérons cette construction dans le cas qui nous in-
téressera le plus tout au long de ce travail, c¢'est & dire en transmission
(cas de Laue). Pour simplifier, nous avons représenté sur la figure II.H le cas
de Laue symétrique c'egt & dire tel que la normale & la face d'entrée du cristal

soit un vecteur qui appartienne & la famille de plans réflecteurs.

+
L'onde incidente sur le cristal dans le vide, de vecteur d'onde k
> 5
est représentée par OM = k . La position correspondante & la loi de Bragg

e
est OL, . On définit 1'écart & l'incidence de Bragg qui caractérise parfai-

tement l'cnde incidente et donc les champs d'ondes excités:

L M
08 = (1I.2)
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R c

vers H

Figure II.H: Construction de Huyghens~Snell dans le cas de Laue symétrigue
a) espace ryéciprogue

b) espace direct

En particulier 1l'intensité de Ll'onde ré&fléchie dépend de 1l'écart

4 1'incidence de Bragg de 1'onde incidente.

Une onde plane, gue nous supposerons polarisée o ou w , de vecteur
d'onde % = OW dane le wvide, va exciter les deux champs d'ondes représentés
par les points P et 9O, intersections de la surface de dispersion et de la
droite ﬁ% . s g¢tant parall@le & la normale & la face d'entrée du cristal.

65 et Hp ' 5b et ﬁb sont les vecteurs d'ondes de 4 ondes (correspondant 3
2 champs d'ondes) gui se propagent dans le cristal 4 partir de 1'onde inci-
dente %. Nous appelkrons, par la suite, ob et 5@ ondes de type O et ﬁ% et ﬁb

ondes de type H.

Remarquons qu'une opde non polarisée engendre quatre champs d'ondes

gui se propagent dans le cristal.
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E la sortie du cristal les deux ondes d'un champ d'ondez cessgent 4°
&tre couplées. Il en résulte deux ondes pratiquement paralléles aux direc-

tions incidente et réfléchie.

Notons, sans entrer dans les détalls, gue la construction de Huyghens-
Snell pour le cas en réfl@xion (caz de Bragg) est analogue & celle dgue nous
avons décrite, hormis le fait qu'elle peﬁt.conduire 4 un phénoméne nouveau
par rapport au cas de Lauve: la réflexion totale de 1l'onde incidente quand
la normale 4 la surface du cristal ne coupe pas la surface de dispersion. La

largeur du domaine de réflexion totale est de l'ordre de guelques secondes.

Dans l'expérience l'onde incidente est sphérigue. Cette onde peut
&tre décomposée en ondes planes gui, dans tous les cas usuels, excitent non

une série de points mails toute la surface de dispersion. Un pinceau de rayons

X arrivant en & (cf. fig. 1I.H.b) donne naissance & des champs d'cndes gui
se propagent dans tout le triangle ABC (triangle de Borrmann). Remarguons
que quatre champs d'ondes se propagent le long d'une direction AR comprise

entre AB et AC.

II - 2 ~-d - Effet Borrmann ~ Franges de "Pendell6sung" et de Kato

La transmission anormale des rayons X, ou effet Borrmann, et une con-
séquence de l'existence du champs G'ondes, c'est & dire du couplage entre
onde réfractée et onde réfléchie, et n'est donc pas prévue par la théorie

cinématique.

Loin de la cendition de Bragy, 11 se vérifie gue 1'absorption des
rayons X est un effet de masse, principalement di § l'effet photodlectrique.
Prés du point Loyr le couplage entre les deux ondes qui se propagent provogue
de nouveaux phénoménes: 1l se forme dans le cristal un systéme d'ondes sta-
tionnaires dont les ventres (les noeuds) se trouvent sur les plans réticu-
laires pour la branche de la surface de dispersion la plus lointaine (la
plus proche) de L,. Ainsi les champs d'ondes correspondant & la branche
proche de L, seront trés peu absorbés, tandis que ceux qul correspondent

& l'autre branche le seront beaucoup. L'effet est maximum quand la condition

de Bragg est exactement vérifise.
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Considérons maintenant un cristal illuminé par une onde plane et

illimitée (fig. II.I ci-dessous).

Figure II.I: Origine du phénoméne de"Pendelldsung”
a) espace réciproque

b} espace direct

Les champs d'ondes excités dans le cristal, pour une polarisation
dornée, sont caractérisés par les points P et Q. Provenant d'une méme onde
incidente, ils sont cohérents et interférent : il apparait un phénoméne de
battement (gu'Ewald a appelé "Pendelldsung’, terme qui est maintenant &'

w

usage courant) conduisant & un €change périodique d'€énergie: la direction

de propagation de l'énergie varie périodiquement avec la profondeur dans

le cristal entre les directicns incidente et réfléchie. La période de cette

variation est Ipiw Pour le cas de Laue symétrigue, et quand A8 = 0 :
1 T V cosfp
As s = {£1.3)
lSl Szl £ A C|FH|

A est appelé période de solution pendulaire, distance d'extinction, ou

période de Pendelldsung. Son rdle est trés important en théorie dynamique.

Dans le cas réel, l'onde est sphérique et limitée. Les champs d'ondes
représentés par P et @ sont alors spatialement sépards et ne peuvent inter-

férer. Mais les champs A'ondes correspondant & F et P' (fig. II.I.b), points
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conjugués de la surface de dispersion qui se propagent dans la méme direc-
tion peuvent le faire (rappelons que toute la surface de dispersion est

axcitée).
On montre gue, dans ce cas, le lieudes maxima d'intensité des ondes

du type H est, dans le cristal, une famille de cylindres hyperboliques gqui

ont pour assymptotes les directions incidente et réfléchie. (fig. II.J.a}.

A ] vl
N

b
/a

i

D

Figure II.J: Phénomdénes de battement; franges de Kato.

Il est alors aisé de voir que les images obtenues lors d'une section
seront du type de celles de la figure II.J.b pour un cristal qui a la forme
d'une lame & faces paralldles, et du type de celles de la figure II.J.c
pour un cristal taillé en forxme de coin. Dans ce dernier cas 1'écart entre
deux sommets successifs des hyperboles correspond & une variation d'épais-
seur du cristal égale 4 A. L'image obtenue sur une topographie par trans-

lation est un réseau de franges, les franges de Kato, qui constituent des

lignes d'égale épaisseur (figure II.JF.d). Elles sont fréquemment observées

sur les bords des cristaux étudiés par la méthode de Lang.
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Ces phénoménes nécessitent que les deux branches de la surface de
dispersion soient & peu prés également cxcitées. Or nous avons vu (effet
Borrmann) que les champs d'ondes correspondants & l'une des branches sont
beaucoup plus absorbés que ceux qui sont associés & l'autre branche. Pour
que ces effets soient facilement observables, il faudra donc travailler

avec des cristaux peu absorbants.

11 - 3 - E4fet des imperfections cnistallines sun La propagation des
nagons X et La distnibution d'intensites du faisceau n@fLEchi.

II - 3 - a - Origine du contraste des uéfauts.

Si le cristal est parfait, la théorie dynamique prévoit une distri-
bution d'intensité dans le folsceau réfléchi fonction de 1'absorption du
eristal (fig. II.X) {notons que ce résultat ne tient pas compte des phéno-

ménes de Pendellidsung).

Ny Lo

gk
\

Figure II.XK: Distribution d'intensité dans le falsceau réfléchi (théorie

dynamigue) .

Les écarts &4 la structure périodigue gui entrainent des distorxsions
du réseau cristallin modifient la propagation des rayons X dans le cristal
et done cette distribution d'intensités du faisceau diffracté. Dans le cas

de la méthode de Lang, les éléments & partir desquels sont étudiés les
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défauts du réseau cristallin sont la courbe de réflexion (courbe de 1'in-
tensité diffractée en fonction de l'angle d'incidence du faisceau -

"rocking curve") et surtout le contraste obtenu sur la plague photo.

Le contraste produit par un défaut donné provient de multiples phé-
noménes distincts, et dépend de la radiation et de la réflexion utilisées,

de la position du défaut, de l'épaisseur de cristal et de sa nature , etc..

Le paramétre qui caractérise la déformation du point de vue des

rayons X est la variation de l'écaxt & 1'incidence de Bragqg, §(ADY. Ce

paramétre est 4 comparer pour une interprétation du contraste a8 , largeur

intrinséque de réflexion du cristal (c'est & dire largeur & mi-hauteur du

pic de la courbe de réflexlon pour le cristal parfait et une divergence
nulle du faisceau incident). La théorie dyvnamigque indigque que, pour le cas

de Laue et en négiigeant 1l'absorption,:

2 xo A |yl C
§ = (11.4)
T Vo sin 28p

On montre que cette valeur est identique 4 celle de la largeur du
domaine de réflexion totale, dans le cas de Bragg. L'orxdre de grandeur de

§ est de quelques secondes dfarc.

Authier (1966) donne deux Fformulations de §(AB) , l'une é&tant plus
commode que 1l'autre en fonction du difaut dont il s'agit. Ainsi, si i'on
a une région parturbée du cristal G&(AD) = AB® - AD (AB' est l'écart & 1'
incidence de Bragg pour le région perturbée que nous considérons, et A8
1'8gart & l'incidence de Bragg pour le cristal parfalt) s'écrit, en fone-
ticn de l'angle de rotatlon des plans réflecteurs Y = (;,;') (—rt et ;'
sont les normales & ces plans), de ¢, angle entre la normale au plan d'in-
cidence et 1l'axe de rotation des plans réticulaires, et de la variation

de la distance interréticulaire &d:

2 84
§(A8) = vy cosg - ~§tg6 sy tg § (TE.5)

3
ou bien, en fonction du vecteur déplacement, ulx):
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1 3 (h. )
+ U
a0y = - k sin2B BXH (I1.6)

-+ > s
od h = kg - hg et §%— représente la dérivation dans la direction réfléchie.
I

L'influence des défauts se falt sentir, dans la méthode de Lang, de

trols maniéres principales:

1) une fraction des régions trés déformées se trouve sous l'incidence
de Bragg pour des rayons du faisceau direct gul ne le sont pas pour le cris-
tal parfait (dans le cas qui nous intéresse, rappelons gue la divergence
est de l'oxdre de !' pour les sections, et de 2' pour les topographies,
tandis gue la largeur intrinségue de réflexion § est de l'ordre de quel-
ques secondes d'arc),et donnent donc naissance 4 un faisceau réfléchi et

aux images directes. Ce type d'imege est également appelé ginématique, car

la région qui en est & l'origine est petite par rapport & A , distance 4
extinction, et donc la diffraction provenant de cette région ne répond pas

4 la théorie dunamique mais & la théorie cindmatique.

2) les régions & déformation lenteménlt variable induisent des pertur-—
bations sur le trajet des champs d'ondes gul se propagent & 1l'intérieur du
triangle de Borrmann. Ces petites variations de l'écart & 1l'incidence de
Bragg ont pour effet de courber les champs d'ondes, puisque prés de la con-
dition de Bragg (et c'est le cas pour les champs d'ondes gue nous considé-
rons) la moindre variation du point représentatif sur la surface de disper-
sion méne & une grande variation de la direction de propagation. Ce phéno-

-

méne est & l'origine des images dynamigues.

3) Les régions trés déformées, ou dont la déformation varie brutale-
ment, constituent, du point de vue des champs d'ondes qui se propagent dans
le triangle de Borrmann, une région de "mauvails cristal" ol le couplage entre
les ondes n'existe plus. Les champs d'ondes "sortent” donc du cristal par-
fait, pour y "rentrer"” & nouveau une fois la région en question traversée;
ceci. entraine une multiplication des champs d'ondes qul interférent entre

eux et donnent lieu 4 l'image intermédiaire.

Remarquons gue la proportion d'images directes ou dynamiques est

fonction de yt, absorption du cristal. Pour Ut £ 1 les images directes sont




largement prédominantes; pour 1 £ Ut £ 10 on observe simultanément les
images directes et dynamiques; si Ht 2 10 seul le contraste Borrmann est

visible.

Examinons, plus concrétement, le cas des images d'une dislocation.

IT -3 -0 - Images d'une dislocation (Authier, 1367)

Il est plus simple 4'étudier le contraste de 1l'image d'une disloca-
tion pour une section puls de voir ce que devient l'image pour une topo-

graphie.

Une ligne Qe dislocation crée un champ de déformation dans le cris-
tal, maximum au coeur de la dislocation et gui déeroit jusqu'd deveniy

nul & l'infini.

Figure II.L: Images d'une dislocation.

Soit une dislocation iscolée [} aguli coupe le plan de figure par

exemple en P et Q (fig. II.L ci-dessus). Son influence est triple:

1} au point P la dislocation coupe le faisceau direct. Une partie

de la région gui entoure P { celle dont la désorientation par rap-~
port au cristal parfait est supérieure 4 une ou deux fols la largeur
de la courbe de réflexion) se trouve en posgition de Bragg pour une
partie du faisceau direct, et réfléchit de 1l'intensité en P', image

directe de P.
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2) la ligne de dislocation coupe en 9 le trajet des champs d'ondes
qui se propagent & l'intérieur du triangle de Borrmann, et dévie une
partie de l'énergie de son trajet initial, donnant naissance & 1%'i-

mage dynamigue.

3) on opbtient des franges d'interférence que produisent les champs
d'ondes en entrant & nouveau dans du "bon cristal" aprés avoir tra-

versé la dislocation; ces franges constituent 1l'image intermédiaire.

Remarquons que les ondes Qu type PP' ont un grand écart & l'incidence
de Bragg et vont subir l'absorption normale; si Ut est trés grand, elles
seront trés fortement absorbées avant d'atteindre la face de sortie, et le
renforcement de 1'intensité en P', clest & dire l'image directe, n'appa-

raitra pas.

L'intensité de l'image directe dépendra aussi fortement de la ré-
flexion et du cristal utilisé, & travers le facteur de structure F{hkl):
le contraste de l'image directe est d'autant plus fort gue le facteur de

structure est plus grand.

La largeur de l'image directe d'une dislocation est la projection
sur la plague photo de la distance gui sépare les régions qui sont & l'ori-~
gine de l'image, de part et d'autre du coeur de la dislocation {ces régions
correspondent, comme noug l'avons signalé précédemment, & des variations de
1'&cart & 1'incidence de Bragg gul sont supérieurs & l'orxdre de grandeur de
la largeur de la courbe de r&flexion). Ceci méne 3 des largeurs de l'image
de l'ordre de guelques microns et, si le profil de réflexibn du cristal est

trés étroit, peut conduire & des images doubles (Authier et Pétroff, 1964).

Notons enfin que 1'image directe est toujours ncire {c'est a dire
plus illuminée que le fond, puisque l'on se référe toujours au négatif
obtenu sur la plague, quel gue soit le sens de la déformation. Ceci est
naturel pulsqgue 1'énergie diffractée par un défaut 3 partir du faisceau
incident est toujours une énergie supplémentaiire par rapport a celle gue

diffracterait le cristal parfait.

Les régions qui contribuent & la formation de 1l'image dynamigue sont

heaucoup plus €loionés du cceur de la dislocation que celles qui produisent
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1'image directe. Ce fait, et plus généralement leur mode de formation,
expliquent gue 1'image dynamigue est plus diffuse que 1l'image directe;
mais, selon les cas, la largeur et le contraste de ce type d'images varie
beaucoup. Intuitivement il est facile de voir (fig; II.L) gu'au point Q
de dislocation "fait ombre" par rapport au trajet AQ" et gu'il y aura en
0! un creux d'intensité, et donc une image blanche. En fait 1l'image dyna-
migue peut également présenter un contraste noir-blanc ou noir-klanc-noir.
Ces images sont sensibles au sens de la déformation du réseau, et peuvent
donc, dans certains cas, inverser leur contraste dans les réflexions hkl

et hkl.

La visibilité de l'imaca d'une dislocation est aussi fonction de la
valeur du produit K . 3 ol 3 ast le vectenr déplacement de la ligne de
dislocation. Ceci est 1ié au trds classigue critére d'extinction des dis-
locations K-. g = 0 , qui demeure l'outil le plus utile pour l'identifi-
cation de g , vecteur de Burgers de la dislocation (bien qu'il ne soit pas
une condition rigoureusement suffisante, dans le cas général) (Howie,
whelan, 1962). Quand &4 la direction de la ligne de dislocation elle-méme,

elle peut &tre déduite & partir de considérations géomatriques simples

basdes sur une paire stéréo (réflexion du type hkl et hk1) .

Il - 3 - ¢~ Contraste créé par un défaut plan

La méthode de Lang met en évidence tout défaut gui produit une dis-
torsion du réseau suffisante: c¢lest le cas, bien siix, des dislocations,

mais aussi des défauts ponctuels (amas d'inclusions) et des défauts plans.

La présence de fautes d'empilement (ou plus en général de fines la-
melles en position de macle ou encore d'une fine zone hors diffraction)
modifie totalement la distribution d'intensités et donne naissance & des

systémes de franges complexes (Authier, 1968). Le mécanisme qui est a la

base de la formation de ce systéme de franges est, comme pour l'image in-
termédiaire d'une dislocation, la ﬁultiplication des champs d'ondes qui se
produit quand les rayonx X, aprés &tre sortis du "bon cristal pour tra-

verser la zone hors-diffraction, entrent d nouveau dans du "bon cristal"!
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11 - 4 - Contrasite cnde parn une parod magnélique

11 - 4 - a - Contraste d'une paroi de domaine

Du point de wvue des rayons X , les parois ferromagnétiques, anti-
ferromagnétiques et ferroélectriques se manifestent de la méme fagon: &

travers la distorsion du réseau associde & l'ordre.

Deux cas peuvent seiprésenter: soit la désprientation relative‘de
deux domaines adjacents est petite par rapport a la divergence du.faisceau
incident, et ils sont donc également illuminés sur la topographie, scit
cette désorientation est grande par rapport 3 la divergence du faisceau,
et les deux demaines diffractent selon des pics différents de la courbe
de réflexion. Dans le premier cas {dont l'exemple le plus connu est le
Fe-51) la paroi est vue 4 chuse des déformations de réseau dans son voisi-
nage, le contraste étant alors analogue & celui d'une dislocation, ou bien
grice & la faible variation de 1l'écart & 1'inqidence de Bragg entre les
deux domaines adjacents. Dans le second cas (qui correspond au Ni-O et
au Ba Ti O3, par exemple) seule une famille de domaines est illuminée, 1'
autre ou les autres ne diffractant pas. La paroi ne se distingue pas du
reste du domaine, si ce n'est par des phénoménes d'interférence gui peu-
vent résulter de la forme “enrcoin" du domaine, etc... On peut prévoir un
cas intermédiaire o les deux domaines seraient illuminés dans des propor-
tions différentes, ces proportions variant selon le point de la courbe de

réflexion ol l'on se place.

Nous avons vu que les méthodes topographiqgues sont incapables de
distinguer deux domaines ayant la méme déformation. C'est le cas des do-
maines & 180° dans les ferromagnétigques. Nous négligeons dans ce travail,
ainsi qu'on le fait en général dans les expériences de topographie, la dé-
formation & l'intérieur des parcis dont le volume est petit. Remarguons que
dans le cas de domalnes ferromagnétigques & 180° ceci est une approximation
particuliérement bonne. En effet, Rieder a montrd gue, pour le milieu infini,
la déformation totale a 1'intérieur de la paroi est constante, et égale a celle
des domaines adjacents.

Quelques chose d'analogue arrive probablement dans le cas des parois

d'antiphase magnétique (fig. IL.M) dont l'existence dans les matériaux anti-

ferromagnétiques a &té suggérée par Remaut, Lagasse et Amelinckx (1964).
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Figure II.M: Parois d'antiphase magnétigue.

La déformation est &videmment la méme dans les deux domaines d'anti-
phase adjacents -~ gui sont identiques - et on peut penser que la déforma-
tion 4 l'intérieur de la paroi d'antiphase dolt &tre tré&s proche de celle
de la paroi de Bloch & 180°, donc de la déformation des domaines adjacents.
Sans faire d'hypothéses sur le volume d'une telle parci, nous pensons pou-
voir affirmer gue, =i elle existe, elle ne sera vue ni par la méthode de

Lang ni par la biréfringence optique.

II - 4 -b - Visibilité et contrasie des parois & 90° dans les matériaux

magnétiques du type fer

Les parois 3§ 90° seront, par contre, décelables par les mé&thodes
topographigques dans toutes les réflexions ofl les plans véflecteurs {(hkl)
auront subi une distorsion suffisante duv fait de la subdivision en domaines.
ou, ce qui est &quivalent, dans toutes les rdflawions oll la variation de 1
écart & 1l'incidence de Bragg entre les domaines est non nulle et suffisam-

nent grande.

Polcarova et Gemperlova {1969), en partant des résultats de Rieder,
et en tenant compte en plus des ryotations du réseau (obtenucs a partir des
conditions aux limites sur la parcel) ont calculé les distorsions et les
variations de l'écart A4 1l'incidence de Bragg pour diverses réflexions de
deux domaines séparés par une paroi (110) & 90°. Elles ont montré que
§(AB) = 0 , et done que la paroi est invisible si (%1 - gz) . g =0 , oy
g; et gz sont les aimantations des deux domaines adjacents. Ce résultat
est indépendant du Ut du cristal et est en accord avec l'expérience {Pol-

carova et Kaczer, 1967), et avec le modéle utilisé de la paroil (110) & 90°
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(voir figure II.N ci-dessous): la parci est considérée &tre, du point de
vue du réseau, une macle cohérente (macle par pseudo~-mériédrie réticulaire) .

Ce résultat découle également des formules obtenues par Kléman et Schlenker.

Figure II.N: Schéma de la macle cchérente selon un plan perpendiculaire

au plan de macle.

Cette r&gle avait &té établie pour le Ni O sous une forme légére-
ment différente { adaptée au cas antiferromagnétique) par Rlech et Meleran
{1966) . Elle se vérife également pour le YIG (Patel, Jackson, Dillon, 1968)
et dans nos expériences, mals ne rend pas compte du contraste obtenu lors
de 1'étude de domaines dans des orthoferrites (Patel, Van Ultert, Mathiot,
1973) . Une explication possible de ce fait serait & chercher, d'aprés ces
auteurs, dans les distorsibns magnétoélastigques de ces matériaux ol la tran-
gition entre domaines serait trés étalée et la rotation des plans réflec-

teurs graduelle.

Nous pouvons, pour les antiferromagnétigues cubigues dont A est selon
1'un des trois axes d'ordre 4, dresser le tableau II.1 ol A; et A, sont les
directions d'antiferromagnétisme des domaines I et II, I et III, ou IT et IIX

(I , IT , III correspondant & A selon Ox, Oy, Oz}.

Une ambiguité se pose lors du calcul de Ay, - A ; nous avons can-
gidéré (ce gui est équivalent aux considérations de Blech et Meieran pour
le Ni O) les directions orientées de fagon gue leur composante normale soit

conservée en traversant la paroi, par analogie avec le cas ferromagnétigue.
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Tableau II.1: Parods de type (110} a 90° et négflexions ol elles sont
eteintes.

Remarquons que dans le cas antiferromagnétique une paroi du type
{101) (qgui sépare deux domaines des types I et III dans un échantillon de
surface (001)) peut traverser totalement le cristal, tandis gu'elle ne se
manifeste qu'en tant gque parci de domaine de fermeture dans le cas ferro-
magnétigue (puisque l'apparition en surface d'un domaine du type IIT entral-

nerait 1'augmentation de 1'énergie magnétostatique du corps en question}.

Polcarova et Lang {1968} et Schlenker, Brissonneau et Perrier (1268}
ont étudié expérimentalement et expliqué les contrastes, respectivement,
des réflexions complémentaires 110 et 020 d'une paroi de type (110) a 90°

dans le Fe3% 5i.

Pour les réfkxlons pratigquement réalisables sur une plaguette
cristalline antiferrcmagnétique de A selon <100> et de surface {001},
le contraste prévu sur les topograrhies et sections est, dans le cas de

la paroi (110), le méme que celui qui a été obtenu pour le Fe Si. Dans
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le cas de la parcoi (101}, le type de contraste est fonction {(tant dans le
cas antiferromagnétigue gue dans le ferromagnétique) de la valeur de la
constante de magnétostriction: si Ajpo est grand les deux domaines diffrac-
tent indépendamment, c'est a4 dire selon deux plcs distincts de la courbe

de réflexion; dans le cas contraire les deux domalnes diffractent simul-
tanément, et on peut espdérer retrouver un contraste analogue & celui de

la paroi (110) du Fe-S5i, guand le cristal de faces (001) est incliné par

rapport au faisceau incident (Pelcarova et Lang, 1968).

ouand les deux domaines sont simultanément en réflexion on se trouve
dans un ¢as analogue & celul d'un cristal possédant une faute d'empilement
et l'on peut donc rencontrer des franges trés semblables & celles gque
Authier (1968) a mis en évidence lors de l'étude du contraste provogué par

ces défauts plans.

IT - 5 ~ La biné{ningence optique

Les propriétés optiques des milieux anisotropes sont bien connues.
Nous ne les rappellerons donc pas ici. Disons simplement que pour l'obser-
vation des domaines antiferromagnétiques dans nos &chantillons nous mettons
&4 profit le passage, associé 3 1l'ordre magnétique, de la symétrie cubique
dans la phase paramagnétique {(pour laguelle le cristal est donc optique-
ment isctrope) & une symétrie plus basse dans la phase antiferromagnétigue
{le cristal devenant alors uniaxe 5'il posséde encore un axe d'ordre 4 ou

3, et biaxe dans le cas général).

Nos études optigues de domaines antiferromagnétiques se voient limi-
tées par le fait que nous devons travailler i basse température (puisque
les Ty des substances que nous &étudions sont inférieures & la température
anbiante) , et qu'avec le cryostat optigue dont nous disposons il n'est pas
possible de tourner 1'échantillion autour d'un axe perpendiculaire aun fais-
cean de lumiére incident. Nous sommes, par conséquent, touwjours dans le cas
d'illumination normale & la face, entre polariseur et analyseur croisés,
d'une plaquette monocristalline. Nous travaillons en lumiére blanche, et

=

ce gue nous mesurons est l'intensité lumineuse & la sortie de l'analyseur.
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Pour un cristal uniaxe il est facile de montrer qgue cet éclairement s'écrit,
dnas le cas d'une radiation monochromatigue, :
. 2
I = a% sin*2a sin 7? (IT.7)
ou O est l'angle de la direction du polariseur et de "l'axe rapide" du
cristal et ¢ est le déphasage entre l'onde ordinaire et 1l'onde extracrdi~

-

naire, qui est proportionnel & l'inverse de la longueur d'onde considérée.

En lumiére blanche, les extinctions indigudes par (II.7) guand la
direction de polarisation de 1'onde incidente coincide avec une ligne neutre
du cristal sont maintenues, ainsi que les points d'éclairement maximum pour
les positiong diagonales & g- . Certaines longueurs d'ondes, qui satisfont
4 la condition ¢ = 2mg (g entier) sont &teintes par l'analyseuxr, qui trans-—

met les autres radiations avec leurs intensités respectives.

Ce sont les extinctions totales gui nous permettent de déterminer,
dans les cas favorables, les directions d'antiferromagnétisme des Jiffé~
rents domaines. En effet, remarguons gque si la lame cristalline est taillse
normalement 4 l'axe optique, elle est toujours éteinte entre polariseur et
analyseur croisés. Si, par contre, elle est taillée parallélement & 1'axe
optique, elle est caractérisée par une biréfringence maximum et ne s'éteint
que dans le cas ofi la direction de polarisation de l'onde incidente coin-

cide avec une ligne neutre,

Le cas du cristal biaxe est plus compliqué, et nous n'en parlons

pas ici.




CHAPITRE 111

OBSERVATION DES DOMAINES ANTIFERROMAGNETIQUES
DANS DES ECHANTILLONS DE K Co Fs ET DE K NL Fy

111 - 1 -~ Plan des expérniences

Dans ce travail nous avons étudié les structures en domaines d'un
échantillon de K Co F3 dans des conditions expérimentales diverses, et rxé-
alisé une étude préliminaire des domaines dans un échantillon de K Ni Fy.

Nous nous sommes attachés & 1'€tude de ces substances parce que ce
sont les seuls corps antiferromagnétiques susceptibles d'une subdivision
en domaines dont le point d'ordre se situe entre la température ambiante
et celle de l'azote liquide (zZone de température couverte par nos cryostats

d rayens X et optigue ) et dont nous disposions en bons cristaux , c'est &

dire tels que la méthode de Lang leur soit applicable.

Notre premier obijectif a été de mettre en évidence l1a structure en
domaines de l'échantillon de KCoFjet de dresser le plan de cette configura-
tion. Nous avons ensuite étudié le degré de reproductibilité d'une struc-
ture lors d'un réchauffement jusqu'id l'ambiante et d'un nouveau refroidis-
sement jusqu'’au dessous de Ty et nous avons testé, dans la mesure de nos
possibilités ewpérimentales, 1'influence de la vitesse de refroidisement.
Puis nous avons observé 1'influence des contraintes sur la formation d'une
configuration en procédant & de nouveaux collages de 1'échantillon, c'est
4 dire en appliquant de nouveaux systdmes de contraintes. Finalement nous
avons étudié 1l'influence d'un champ magnétique sur une structure déja for-

mée et lors de la formation de la configuration.

L'étude des échantillons de X Ni Fa , gqul est en cours, n'est nul-
lement répétitive par rapport & celle réalisée sur le cristal de K Co Fi.
En effet, on ne sait rien sur la déformation du réseau asscocide 34 l'ordre

magnétique ({hormis le Ffait qu’elle est trés faible) ni sur la direction
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des moments magnétigues dansle K Ni F3. Aucune étude expérimentale n'a été
réalisée antérieurement sur les domaines antiferromagnétiques dans des ma-
tériaux dont les distorsions magnétostrictives sont de cet ordre de gran-

deur; l'étude de ces domaines peut donc apporter de nouveaux éléments pour

la compréhension du sujet.

11T - 2 - Quelqued propriités des 4Luopbrovakites K Co Ty et K NL Fy

III - 2 - a - Structures cristallographique et magnétique du X Co Fiet
du K Ni F3

Les composés ionigues de formule ABX3 cristallisent souvent selon
la structure perovskite. C'est le cas des composés qui nous intéressent
(K Co P3 et R Ni F3 ); ils sont cubigques simples dans leurs phases para-

magnétiques, et leur groupe d'espace est le P m3m (fig. III.A ci dessous).

s
® 0L -0

OC02+ ®/ i OC\ /®

Ni2t

Figure TII.A: Schéma de la structure pérovskite

Au dessous de T = Ty le K Co F3 et le X 1 3 deviennent antifer-
romagnétiques. Les diagrammes de diffraction de rayons X sur poudres ont
mis en évidence une distorsion quadratigue dans le K Co B , tandis qu'

elles ne décélent pas d'écart a4 la structure cubique pour le K ¥i F .

Les expériences de diffraction neutronigue sur poudres (Scatturin

et al., 1961) ont montré que la maille magnétique est cubique & faces
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centrées - structure Na Cl -~ de paramétre double du paramé&tre cristal-
lographique; la structure antiferromagnétique est donc la structure G (voir
fig. I.D.¢). Mals, du fait de 1'utilisation de poudres, la direction des

spins reste indéterminée par rapport aux axes cristallographigques.

Nous avons résumé dans le tableau suivant les différentes mesures
physiques d'intérét se rapportant au K Ni F3 et au K Co F3 gue l'on trouve

dans la littérature.

K Co Fy K Ni Fy
=3 ] a [« [+]
R&E. a A |a A ic A c-a Ty H a A |ja A Ty u
298°K | 77°K | 77°K a °K (bg) |298°k | 77°k | °K (g)
1 114 4,95 275 4,39
2 {4,089 _ 4,014
3 3,33 2,22

i 4,069 | 4,057 | 4,049 |2.10-? | 135 3,92 | 4,015 4,002 | 280 2,19

2,5.

h 4,069 | 4,061 | 4,050
L1073

117 4,010 246

5 4,010 | 3,999

Hirakawa, Hirakawa, Hashimoto, 1960.

R

Okazaki, Suemine, 1961,

-n

Scatturin, Corliss, Elliot, Hastings, 1963.

Machin, Martin, Nyholm, 1963.

=a

Nouet, 1973.

Sy AN & AN

Nos mesures.

Tableau III.1: Quelques paramdires cristallographiques ef magnétiques des
composgs K Co F3 et K Ni Fs.
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Les mesures que nous avons effectudes ont été réalisées & partir
des réflexions du type h0OQ sur un monocristal de K Ni ¥z, de la méme pro-
venance gue ceux que nous utilisons dans ce travail, au laboratoire de

Spectrométrie Physique (Rapport de Cristallographie, DEA, 1972).

1II - 2 - b - Caractéristiques optiques et radiocristallographiques des
&chantillons

Le X Co Fj3, optiguement isotrope dans sa phase paramagnétique,
devient en premiére approximation uniaxe dans sa phase antiferromagnétique.
Cette approximation n'en est pas une si la déformation observée par les
méthodes radiocristallographiques classiques est la seule que subit le
cristal. S§'il y a un abaissement de symétrie supplémentaire (c'est & dire
si le cristal n'est pas réellement quadratique) la phase¢ antiferromagnéti-
que du X Co Fiyserait trés légérement biaxe. Cette petite déformation sup-
plémentaire, si elle existe, peut également é&chapper & la méthode optique
employée, vu que la sensibilité aux déformations de notre dispositif est

relativement réduite.

Nous ne savons, par contre, rien sur les. propriétés optiques du
K Ni F3 pour T { Ty ., puilsque, d'une part, nous ne connaissons pas la dé-
formation magnétostrictive du réseau, et, d'autre part, aucune mesure op-
tigue n'a été faite précédemment, & notre connalssance, sur la biréfrin-
gence de la phase antiferromagnétigue du K Ni F3. L'expérience que nous

décrivons 4 la fin de ce travail indique que cette hiréfringence existe et

est visible 4 1'aide du microscope polarisant dont nous disposons.

Nous avons résumé dans les tableaux III.2 et III.J les paramétres
intéressants du point de vue de la topographie aux rayons X concernant les
&chantillons de K Co Fyet de K Ni Py dont nous disposons. Les réflexions
indiguées sont celles que nous avons effectivement utilisées; elles cor-
respondent aux réflexions telles que l'intensité diffractée soit importante
et que leur géométrie soit compatikle avec le plan de surface de nos échan-
tillons (plans {(001) pour le K Co Fi et (210} pour le K Ni F3) et avec les

contraintes gu'impose le fait gu'ils se trouvent dans un cryostat lors de
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leur &tude par la méthode de Lang. Le facteur de structure F(hkl) donne une
indication de l'intensité de la réflexion, et la péricde de solution pendu-
laire est indispensable & 1'interprétation des phénoménes de diffraction

dynamique des rayons ¥ apparaissant sur les clichés.

Mo Ko (A = 0,714 1) Ag Ku (A = 0,559 1t)
Ut pour l'échantillon
utilisé (t =0,28mm) 202 bl

Réflexion F (hk1) b {en®) Atenu){ € (en °) A (en 1)
100 15,97 5,0 65,6 3,9 83,9
110 28,84 7.1 36,2 5,6 46,3
200 50,68 10,1 20,4 7,9 26,2
220 39,58 14,4 25,7 11,2 33,3
400 29,22 20,5 33,7 15,9 44,2

Pableau ITI.2: Panam@tres concemnant La diffraction dynamique des rayons X
par L'Echantiflon de K Co Fj.

Nous avons utilisé, dans le tableau gul précéde, les valeurs de
Nouet pour les paramétres cristallins du X Co F3 ; nous utilisons les

nétres pour ceux du K Ni ¥y (voir tableau III.3, page suivante}.




Mo Ko (A = 0,714 W) Ag Xy (A = 0,559 W)
pt pour Yéchantillon
utilisé (t = 0,28 mm) 2,2 1,1
-l

Réflexion F(hkl) BB(en°) A {en ) GB(en°) A (en W)

110 29,80 7,2 33,5 5,7 42,9

200 51,23 10,3 . 19,3 8,0 24,8

210 13,61 11,5 72,4 9,0 93,3

220 40,06 14,6 24,3 11,4 31,4

400 29,48 20,9 31,9 16,2 41,9

Tableau III.3: Paraméties concernant La diffrnaction dynamique des nagons X
par £'échantillon de K Ni Fi,

ITT - 3 - Disposdtifgs expérimentaux wtilists

Nous utilisons, pour nos topographies, un générateur Hilger semi-
microfoyer (dimensions approximatives du foyer: 0,1 x 1,4 m’ ce gui méne

& un foyer apparent de 0,07 x 0,1 mm?) sur lequel est montée une chanmbre

£
Fh
3

.
- =
ristal est

4

[0
)
el

de Lang du type Authier-Rimsky. Le faisceau diffracté par 1
recueilli sur des plagues nucléaires Ilford L4 dont 1'émulsion a 50 ud’

épaisseur.

Nous avons utilisé, pour le collage de nos échantillons, la colle
3M EC 826 dont le comportement & la température de l'azote liquide est rela~
tivement satisfaisant. Disons néanmoins que ses caractéristiques élastiques

ne permettent son utilisation que pour des petits monocristaux (dont le
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volume est, pour fixer les idées, inférieur & 10 mm?3 pour le type de maté-

riaux utilisés ici).

Nous disposons, pour 1'é€tude par topographie aux rayons X des é-
chantillons dans leur phase antiferromagnétique, d'un cryostat & l'azote
adaptable sur la chambre de Lang. Il a &té congu par le bureau d'études et
réalisé par les services techniguescentraux du C.N.R.S. Le refroidissement
de l'échantillon se fait grdce & un gaz d'échange (héliuwm 4 faible pression)
ce qui permet d'obtenir une température homogéne d'environ 78 °K (mesurée
4 l'aide d'un thermocouple) au niveau de 1'échantillon. Un systéme de ro-
tation, commandé de 1l'extérieur, permet de falre tourner 1l'échantillon dans

son plan. Un schéma de principe de l'appareil est donné en annexe.

Nous avons monté un petit électroaimant adapté au cryostat rayons
X, dont l'entrefer est de 20 mm, 2t gui atteint, sous 110 volts, 10 500 Qe

dans la partie centrale de 1'entrefer.

Un petit cryostat optique, également congl par le hureau 4'études
et réalisé par les services techniques centraux du C.N.R.S., nous a été
livré il y a quelques mois. Il s'adapte sur notre microscope polarisant
Leitz (Orthoplan-ﬁol) et permet de refroidir l*échantillon jusqu'a 84 °K
environ. Un gaz d'échange (hélium & faible pression} est prévu ici aussi
pouf réduire les gradients de température au niveau de 1*'échantillon. Ce
montage, dont un schéma de principe est donné en annexe, permet de faire
des observations de biréfringence optigue dans les phases para et antifer-

romagnétigues de nos é&chantillons.

I1 nous faut dire que, malheureusement, la comparaison des images
optiques et topographiques n'est valable que dans les grandes iignes de
la structure en domaines et dans la mesure ot elle se révéle étre fonda-~
mentalement réproductibie puisqu'il est nécessalre de réchauffer au des-
sus du point de Néel puis de.refroidir a nouveau si on veut passer de 1°'

observation aux rayons X & l'observation optique ou vice~versa.

L'adaptation'd‘une régulation de température est prévue i bréve

échéance sur les deux cryostats.
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111 - 4 - Consddénations phidiminaines & £'étude d'une structure en
domaines dans K Co Fs

Nous disposions, au début de ce travail, des échantillons de K Co Fj
et de K Ni F3. Trois raisons, d'importance inégale, nous ont conduits &
entreprendre d'abord l'étude des domaines antiferromagnétigques dans le
X Co Fi3. En premier lieu, le plan (001} de surface du K Co F3; permettait
de se limiter aux réflexions symétriques, dont le réglage est un peu plus
gsimple que celui des réflexions asymétriques; d'autre part, et ceci est un
peu plus important, la qualité cristalline de 1l'é&chantillon de K Co F3 est
supérieure & celle de 1l'échantillon de K Ni Fi; mais surtout les distor-
sions magnétostrictives principales du K Co F3 sont connues, tandis que
celles du X Ni F3, trop faibles pour étre décelées par les études classiques

de radiocristallographie, ne le sont pas.

La connaissance de la déformation magnétostrictive et de la struc-
ture antiferromagnétique du K Co F3 nous a permis dé tirer certaines con-
clusions sur l'orientation de la direction d'antiferromagnétfsme: en effet,
nous avons déja signalé, au paragraphe I - 2 - b que si un antiferromagné~
tigue de structure G posséde un axe d'ordre 4 dans sa phase ordonnée, le
moment magnétigque des sous-réseaux est dirigé suivant cet axe. MNous pou-
vons donc en déduire gue, du moins en premidre approximation, le moment du
K Co F3 ( qui a une structure antiferromagnétique du type G et qui subit,
lors de la transition magnétique, une déformation quadratigque) est selon

ltaxe <100>.

Un calcul d'ordre de grandeur, basé sur le modéle de la paroi-macle
cohérente, et sur la valeur numérique donnée par Nouet pour Ai1o¢ du K Co F3
( - 1,7.10'3) indique que pour une réflexion Ag Ko 200 la variation & 1!
écart 4 l'incidence de Bragg §(ADG) entre deux domaines dont les directions
d'antiferromagnétisme sont [100] et [bOi] est de 1l'ordre de 9 minutes d'arc.
Cette valeur est trés supérieure 4 la divergence du faisceau incident, et
il faut donc s'attendre & priori au fait que les différents domaines puis-
sent diffracter, dans certains cas, selon des pics différents de la cour-
be de réflexion, et donc que les topographies obtenues ne donnent 1'image

que d'une partie du cristal.
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L'étude d'une structure en domaines dans le K Co F3 se fait donc, évidem~
ment, & partir des ilmages topographiques (topographies et sections) mais
nécessite é&galement la connaissance des courbes de réflexion mesurées i

partir de la diffraction des différentes régions du cristal.

Il est utile, avant d'aborder l'étude d'une configuration en domai-
nes, de connaitre les défauts contenus dans notre &échantillon. La figure
IX.B montre une topographie du cristal de K Co F3 4 la température ambiante
(donc dans sa phase paramagnétique); il s'agit d'une réflexion l'IO,r qui
montre simultanément tous les défauts du cristal (un seul des défauts "B"
apparaissant, par exemple, sur les réflexions du type 020). Une série de
topographlies et de sections nous ont permis de caractériser ces défauts.

En haut l'on peut observer une région A de relativement mauvais cristal,
avec une densité de dislocation élevée. Les régions marquées B sont des
bandes de croissance. On observe également, en C, des défauts de surface.

Mais une grande partie du cristal ne présente pas de défauts importants.

I1T - 5 ~ Etude des congigurations Ay et Ay dans Le K Co Fs

L'échantillon de K Co Faétudié a été cbtenu par une méthode de
flux par J. Nouet;il provient d'une lamelle cristalline de faces paral-

2

léles 4 (001); ses dimensions actuelles sont 2,7 % 2,5 mm* et 0,28 mm

d'épaisseur.

Lors de l'étude des configurations 2y et Az l'échantillon de
K Co F3 était collé par un coin sur environ 0,8 x 0,2 mm® . Les structures
en domaines Ay et Az correspondent & deux refroidissements successifs, a
quelques jours d'intervalle, de la température ambiante 3 celle de l1'azote
ligquide. Une série de refroidissements antérieurs et postérieurs a montré
gue l'allure générale de la structure en domaine était conservée; nous re-

viendrons plus en détail sur ce point au paragraphe III - 5 - e.

Les notations a , b , etc... qui caractérigsent une topographie
indiquent le pic de la courbe de réflexion sur lequel cette topographie

a €té prise. Les bords arrondis que l'on cbserve sur la plupart des clichés
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corresporident & l'ombre du porte échantillon. La face collée de 1l'échan-

tillon correspond 3 la face de sortie des rayons X.

111 - 5 - a - La configuration A;; résultats

Les figures III.C 4 III.F sont des topographies effectuées sur 1'
échantillon de K Co F3 au cours d'un méme refroidissement 3 78 °K (rap-
pelons gue Ty (K Co F3) = 117 °K). Le point de collage est le coin supé-
rieur gauche. Lors de ce refroidissement les courbes de réflexion des ré-
flexions 110 et de la réflexion 020 présentaient deux pics de diffraction
pour le raie Kgj, a et b. Les topographies ont été réglées sur ces pics.
Chacune de ces topographies (fig. ITI.C) ne donne l'image que d'une par-
tie du cristal. Les limites des régions qui diffractent sont paralléles
a £IOQ]; Les résultats sont trés analogues sur les rvéflexions 020. Nous

appellerons cette structure en domaines A;.

La courbe de réflexion correspondant 4 la réflexion 200 n'a gu'un

seul pic Ko, , et tout le cristal est illuminé sur la topographie (fig.III.E).

A l'intérieur des régions illuminées l'on remarque une série de
lignes. La figure IIT.C.b montre un guadrillage essentiellement paralléle
a [100] et [OIO] » mals avec des petites déviations par rapport & ces di-
rections dans certaines zones. Celles de ces lignes guli sont paralléles &
[ouﬂ ne sont pas visibles sur une rélfexion 020 (fig. III.D), tandis que

celles gui sont paralléles & [100] sont éteintes sur la réflexion 200.

Ces lignes ont le méme espacement sur les topographies 110 et 200;
il ne s'agit donc pas de phé&noménes dynamiques (rappelons gue A , distance
d'extinction, est fonction de la réfleQion hkl, et que - tableau ITI.2 -
il existe un facteur 2 entre A{110) et A(ZOO)) Un faible contraste en£re
les lignes les plus marquées laiSSé croire que ces phénoménes dynamiques,
correspondant au fait gue la subdivision en domaines produit des régions
"en coin" en position de Bragy, (comme nous le verrons plus bas), existent

mais sont masqués par le contraste de ces lignes, plus important.

La figure III.F montre les images, sur deux réflexions symétriques,

de la paroi perpendiculaire & la surface située prés de la zone de collage.
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Figure III1.B: Topographie & tempé€rature ambiante. Ag Ko, 110. Echantillon

de XK Co Fj3

J

Figure III.C: Configuration A; en domaines du K Co Fi3. Topographiesd 78°K. '

Ag Koy , 110.



Figure III.D: g Kg 020, 78°K.

Figure III.E: Mo Ko 200, 78°K.

Echantillon de K Co F3. Echantillon de K Co Fy.

Pigure III.F: Réflexions symétriques 110 et 110, 78°K, montrant l'inversion de

contraste de la paroi, séparant des domaines du type I ot TI.
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h

Figure ITI.G: Section 110 Bg Ko, (superposée & une topoegraphie servant a lo-

caliser avec précision la position de la section).

2

AN N

cl Bdb

Figure IILI.H: Diagramme schématique de la structure en domaines T corres-

pondant & la configuration A;.
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Remarquons gue le contraste s'inverse quand on passe de la réflexion 110

a la réflexion 110.

La figure ITI.G montre une section centrée sur le pic a. On y
voit, en particulier,deux lamelles intercalées dans le domaine correspon-
dant au pic b gue l'on pouvait déjad deviner & partir de 1l'obsgervation des

topographies.

11T - 5 - b - La configuration A;; discussion

Le premier point a4 éclaircir concerne la direction des plans de
paroi qui séparent les régions du cristal gui diffractent selon les pics
a et b. L'étude de la direction des lamelles que l'on voit sur la section
IIT.G résout, dans ce cas particulier,le probléme puisque cette méme sec~
tion indique gue toutes les parols de séparation sont, dans cette confi-
guration, paralldles (hormis, bien-sfir, la paroi perpendiculaire aux faces

du cristal situde sur le bord supérieur gauche des topographies).

Nous supposerons que les plans de paroli appartiennent a la famille
de plans d'axe [100]. Cette hypothése semble découler des diverses topo-
graphies obtenues. Un calcul trigonométrigue montre alors que, pour la
réflexion utilisée, l'angle V que fait la parol avec la surface (001) est
tel que:

V2

_tgn
tgvs= tg By  2cesfg - tg V (I11.1)

ol N est l'angle, expérimentalement mesurable, que fait la direction de
1'image de la parol (c'est 4 dire l'image du bord du domaine ou de la

lamelle) avec le bord de la section, et BB 1'angle d= Bragg.

L'angle mesuré N vaut 7,5 °; on obtient alors V = 45,6 °. Ceci est
en bon accord avec la théoire qui prévoit que les parois & 45° de la sur-
face en moyenne {compte tenud'un zigzaguement possible) sont énergétique-
ment favorables puisgu'elles ne produisent pas de contraintes & longue
distance. L'accord est également bon avec les renseignements fournis par les
topographies; en effet, la projection d'une paroi & 45° de la surface (001)

sur la plagque photographique a une largeur, sur une réflexion 110, de 1,1 t
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ou 0,9 t (t étant l'épaisseur du cristal) selon le signe de l'angle que
font surface et paroi. Cette largeur correspond a celle de la région du
cristal ol on a superposition des deux domaines ; la mesure réalisée sur

les topographies de la fig.III-C méne effectivement & 1,1 t, avec t = 280 u.

Nous pouvons affirmer que la séparation entre les deux régions
qui diffractent selon les deux pics de la courbe de réflexion est a 45°
de la surface, et est paralléle au plan (0133 {ce dernier résultat prove-
nant de la mesure de la largeur de la projection de la paroi, mais surtout
de considérations géométriques & partir de la section IXII-G, en tenant
compte du vecteur diffraction ; et de la position du cristal pendant cette

section).

A 1'intérieur de la région qui diffracte selon le pic a (fig.III-C-a
et fig.III~F) et prés de la zdne de collage, on peut observer une paroi (110)
perpendiculaire & la surface de 1'échantillon. Remarquons que le contraste
de cette paroi est inversé sur des réflexions symétriques 110 et 110. Ceci
est tout & fait analogue & ce qui se passe, pour ce mé&me plan de paroi,
dans le Fe-Si. Or, comme nous le verrons un peu plus loin (tableau III-4)
le 6(AB) théorique entre les domaines est nul dans le cas ou &'angle o que
font_la normale & la surface et un vecteur parallé&le & (ﬁ; + %) est nul ;
la finesse de l'image de la paroi nous indigue que nous nous trouvons bien
dans ce cas. Polcarova et Lang (1968) ont également obtenu une image de
la paroi (110} pour o = O dans le Fe~Si, et l'ont attribuée aux distorsions
proches de la paroi provoguées par le zigzaguement de celle~ci. Les parois
(110) antiferromagnétigues dans le K Co F, sembleraient donc, du point de
vue du zigzaguement, se comporter de la méme fagon que les parois {110)

ferromagnétiques.

Dans sa phase antiferromagnétique le cristal est donc, en premiére
approximation, divisé en domaines tels que 1'axe d'antiferromagnétisme occu-
pe des directions <100> différentes dans deux domaines adjacents. Nous ap-
pellerons dans tout ce qui suit domaines T, par analogie avec la description
de la division en domaines du Ni O réalisée par Roth et Slack (voir I-4-a)
les domaines correspondants & ces distorsions cristallographiques importantes.
Remarquons guand méme gue cette dénomination est peut &tre discutable puisgue

ces domaines sont associés a la direction du spin, les domaines T de Roth et

de Slack ne 1'étant pas (ou du moins pag de fagon aussi directe).
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Passons, maintenant, & la discussion du contraste a 1'intérieur des
domaines T. On peut observer, bien siir, les défauts visibles sur la topo-
graphie a la température ambiante, mais surtout toute une série de lignes,
en gros paralléles aux directions[loo] et [610]. Disons gue ces lignes se
situent trés probablement sur la surface de sortie des R.X.. Cette affir-
mation est justifiée par la variation de directions de ces lignes sur les
"accidents" correspondants & la face de sortie dés R.X. : ainsi sur la
fig. III - E, et en partant du bord droit, nous observons que les lignes,
initialement paralléles & [blcﬂ , se "tordent" vers le haut guand elles
rencontrent la sortie de la premidre lamelle, reviennent & leur position

initiale entre les deux lamelles; le phénoméne se répéte quand elles ren-

contrent la face de sortie de la deuxiéme lamelle.

Ces lignes sont associées i de faibles distorxsions. Elles s'étei-
gnent dans certaines réflexions (nous nous occuperons plus en détail de
ce point lors de la discussion de la structure B)}. Nous pouvons les inter-
préter comme étant 1'image,'provenant du voisinage de la face de sortie des
R.X., de parois de domaines séparant des régions du cristal présentant de
faibles distorsions les unes par rapport aux autres, distorsions gui n'em-—
pé@chent pas que toutes ces réglons se trouvent simultanément en position
de diffraction. Ces régions ne seraient donc plus quadratiques ; ceci im-
pligue, comme nous l'avons signalé au paragraphe I - 2 - b, que la direction
d'antiferromagnétisme ne serait plus exactement paralléle & <100>. La mé-

thode de Lang ne nous permet malheureusement pas de chiffrer cet écart.

Nous appelerons cette seconde sorte de parois de domaines, toujours

avec Roth et Slack, parcis S.

Les grandes lignes de la structure en domaines T peuvent é&tre com-
prises sans avoir recours aux domaines . Nous avons mis en évidence due 1les
parois sont du type {011} , c'est~3-dire, comme nous l'avons signalé précé-
demment, des parois qui ne produisent pas de contraintes a longue distance,
et qui permettent aux domaines adjacents de subir la déformation correspon-
dant & la magnétostriction spontande, avec une petite rotation d'un domaine
par rapport & l'autre. La détermination du plan des parois gui séparent les
régions qui diffractent selon les pics a et b se fait a partir des sections
et des mesures de largeur de 1'image de paroi sur les topographies. Il nous

-

reste & déterminer les directions d'antiferrvmagnétisme des différents
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domaines. Ceci est trés simple dans notre cas, du fait de 1l'existence du
petit domaine "en coin" prés de la zdne de collage. En effet, pour gue la
paroi (110) ne provogue pas de contraintes 4 longue distance, elle doit
séparer des domaines de types I et II (rappelons notre convention : les
domaines de types I, IX, III ont des directions d'antiferromagnétisme se-
lon Ox, Oy, 0z). De méme, la paroi (011) doit séparer des domaines de

types II et III. Le domaine intermédiaire est donc nécessalrement du type II.

Nous pouvons en déduire le diagramme schématique de la configuration Al, en

ce qui concerne les domaines T, de la fig. III - H.

Disons, pour conclure cette discussion, que ce modéle explique pour-
quoi la courbe de réflexion, qui présente deux pics selon les réflexions 110
et 020, ne présente plus gu'un seul pic selon la réflexion 200. En effet le
§ (AB) entre les deux domaines de type II et III est nul sur cette derniére

réflexion.

III - 5 - ¢ - La confiquration A2 ; résultats

(Schlenker, Baruchel, Nouet, 1973)

Les figures III - I et III - J correspondent 3 un nouveau refroidis-
gsement 4 78 K, 1'échantillon étant toujours collé de la méme fagon que lors
du refroidissement antérieur. On obtient ainsi une configuration gui a de

nombreux points en commun avec la précédente et que nous appellerons A,.

La courbe de réflexion de la réflexion 110 (Fig. III - I) présente,
pour la configuration A,, guatre pics KO, correspondant 4 autant de régions
du cristal. Les topographies III - I - a, ... & sont réaliscées en se pla-
gant successivement sur les guatre piecs, dans l'ordre dans leguel ils ap-
paraissent sur la courbe de réflexion. La distance angulaire moyenneJde
deux pics est 5,5° (ce point sera discuté en détail lors de 1'étude de la

structure B).

Nous retrouvons un domaine magnétique "en triangle" sur le bord su-
périeur gauche de la topographie (fig. IIXI - I - b}, c'est-d-dire le coin
de collage {bien qu'on cbserve &galement un "décrochement" qui contient la

direction [Olcﬂ de la paroi (110), entouré d'une région de contraintes) et
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et des limites de régions qui diffractent selon un pic donné paralléles &

(100].

On peut cbserver, comme avant, 1'ensemble du cristal sur une réfle-~
xion 100 (fig. III - J)}. Nous observons, dans la partie droite du cristal,
des ralies paralléles & EDid], [iloﬂ et [ITQ} (qui apparaissent, mais sont
masquées par d'autres contrastes, dans les topograbhies IIT - I). Les mémes
lignes ont été observées sur des réflexions 200 et 400, et ceci confirme
gu'il ne s'agit pas de phénoménes d'interférence des R.X.. Les lignes en
guestion changent de direction selon les zdnes du cristal et il est possible,
comme nous le verrons, d'associer ces zdnes aux domaines diffractant sépa-~

rément de 1a‘fig. I1r - I.

III - 5 - d -~ La confiquration A, ; discussion :

Nous nous trouvons en présence, pour l'interprétation de la configura-
ticn A,, d'un point nouveau par rapport a4 la configuration A, : le grand
nombre de pics de la courbe de réflexion. En effet, chaque type de domaine

diffractait, dans la configuration A,, selon un seul pic.
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Pig. III - L : Schéma des arrangements possibles d'une structure en domaines
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Figure ITI.J: Structure Az , K Co F3 . Mo K , 10QG.
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Figure TIT.K: Diagramme schématique de la sturcture en domaines T correspondant

a4 la configuration Ajz.
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Mais remarquons, et cela éclaire ce point, que le fait gque deux do-
maines diffractent sur des pics différents ne veut nullement dire, & moins
qu'ils ne solent adjacents, que ce sont des domaines de types magnétique-
ment différents. Ainsi, si les deux domaines de type I de la fig. ¥IIT - L - a
diffractent selon un méme pic de la courbe de réflexion, il n'en est pas de
méme pour les domaines du type I de la fig. III - L - b, olt les rotations
s'ajoutent : les deux domaines du méme type di ffractant alors selon deux

pics distincts de la courbe de réflexion.

Remarquons dés lors (et nous y reviendrons quand nous discuterons les
structures en domaines B) que dans une situation comme celle de la
fig. III - L - b, la distance angulaire, mesurée sur la courbe de réflexion
d'une réflexion 110, par exemple, entre l'un des domaines de type I et le
domaine de type II n'est pas la méme que la distance angulaire entre le
domaine de type II et 1'autre domaine de type I. En effet, dans un cas la
variation d'angle de Bragg produite par la variation de la distance in-
terecticulaire s'ajoute 4 la rotation du réseauw, tandis gqu'elle se retran-

che dans l'autre.

Comme pour la structure A,, nous sommes en présence de parois & 45° de
la surface, gqui se placent maintenant non seulement selon (0113 mais aussi
selon (011), imprimant une courbure d'ensemble au cristal. Diverses lamelles,
intercalées dans des domaines diffractant selon un autre pic que celui sur
leguel elles diffractent, rendent difficiles les mesures de superpositions
de domaines pour déterminer les orientation des paroig ; en effet les la-
melles ont pour effet de "prolonger" la projection du domaine sur la topo-
graphie, et donc la largeur de la "paroil apparente“. Nous nous sommes donc
basés sur une section pour déterminer la direction des parois, et nous avons
procédé de la méme fagon que pour la configuration A; pour la détermination
des directions d'antiferromagnétisme des différents domaines. Le modéle de
la fig. III - K en est le résultat. Il est en accord avec la courbure d'en-
semble du cristal qu'indique la courbe de réflexion, compte tenu du falt
que §-est <1 pour le X Co F, (figs. II - L - b et IT - L =~ c). Disons que
la succession des pics de la courbe de réflexion correspond 34 une rotation
croissante des rvégions car 1'ordre de grandeur de la rotation du réseau
est, pour la réflexion 110, supérieur & celul de la variation d'écart a
1'incidence de Bragg causé par la variation de la distance entre plans

réflecteurs.
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Les traces des domaines § sont &galement visibles sur les topo-
graphies correspondantes & la configuration A;. La liaison entre le chan-
gement de directions des lignes cbservées et les faces de sortie des do-
maines T est plus nette ici que lors de la configuration A;. La fig. I11 - J
montre une variation radicale de la direction des lignes (de 0310] a [11@])
quand elles rencontrent la face de sortie du domaine correspondant au pic ¢
(sur laguelle on observe également la trace de la lamelle d intercalée),
ces lignes reprenant leur direction initiale en passant dans le domaine

correspondant au pic b.

Fi

IIT - 5 = e - Discussion d'ensemble des configurations du type A :

Nous avons constaté, sur les deux configurations présentées, ainsi
gue d'autres, antérieures et postérieures, réalisées sans décoller le
cristal du porte-échantillon, une "semi~reproductibilité" : prés du point
de collage il se forme un domaine du type I, le reste du cristal étant
composé alternativement de domaines des types II et III, séparés par des
parois (011) ou (011) ; on observe, sur les domaines qui ne sont pas im-
médiatement voisins du point de collage, des lignes situées sur la face
de sortie des E.X., que l'on interpré&te comme étant des traces de parois 5.
Mais le détail (nombre de domaines T des types II et III, position et nom-
bre des lamelles intercalées dans les domaines principaux, traces des pa-

rois 8) varie de configuration & configuration.

Cette semi-reproductibilité est indépendante de la vitesse du re-
froidissement ; il faut dire que la gamme de temps de refroidissement de
la température ambiante & celle de 1'azote liquide, gu'il nous est possible
dtutiliser est réduite : 8 minutes pour le refroidissement le plus rapide,

80 minutes pcur le plus lent.

Le cristal se refroidit de maniére homogéne, puisqu'il est plongé
dans un gaz d'échange ; aucun gradient de température ne peut &tre invo-
qué pour expliquer que l'allure générale de la structure en domaines soit

conservée de refroidissement 34 refroidissement.

Deux phénoménes pouvaient donc &tre & la base de la seni-reproducti-

bilité observée : les contraintes internes du cristal ou les contraintes
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du collage. L'effet du collage sera net une fois les configurations B étu-
diées ; disons dds maintenant gue le changement de point et la réduction
de la surface de collage ont entrainé une structure principalement formée

par un domaine T avec guelques lamelles intercalées.

Nous attribuons donc, essentiellement, la formation des structures A
aux contraintes de collage. Nous ne pouvons malheureusement pas chiffrer
ces contraintes, et, pis encore, nous sommes dans 1'impossibilité de leur
donner un signe : en effet, remarquons que les structures R, et A, cour-
bent le cristal dans des sens opposés. Nous ne pouvons, donc, que consta-

ter l'action du collage, sans préciser son mécanisme.

I1 serait peut &tre possible de tirer un ordre de grandeur approxi-
matif de la contrainte appliquée par la colle en tenant compte des résul-
tats de l'application de divers champs magnétiques lors du refroidissement
ou sur une structure déjd constituée du type A. Mais cela nous gemble si
incertain que nous ne le ferons pas. Nous donnerons simplement ici les
résultats d'application du champ magnétigue sur 1'échantillon collé de la
fagon que nous avons indiqué : le refroidissement sous un champ de 3 300 oe
paralléle & [001] {genle direction dans laguelle il nous est facile d'ap-
pligquer un champ magnétique, a4 cause de la géom&trie du cryostat), con-
duit 4 une structure en domaines du type 2, od l'on assiste, par rapport
aux structures &, et A,, a4 une prolifération de pics dans la courbe de
réflexion, et donc 34 une courbure d'ensemble du cristal. Une nouvelle ap-
plication du méme champ suxr l'échantillon refroidi ne modifie pas les
domaines. Une application d'un champ de 9 300 ce sur 1'échantillon &

froid méne & une réorganisation des domaines T et 5.

Maintenant gu'il est bien établi que les parois antiferromagné-
tiques qui apparaissent, pour l'essentiel, dans le ¥ Co F3 sont des parois
du type 110 & 90°, et avant de passer & 1'étude des configurations B, il
nous semble utile d'étudier de fagon plus systématique les variations de
1'&cart & 1'incidence de Bragg entre domaines pour les réflexions utili-

sées.

Le tableau III - 4 indique les valeurs de §¢A8) entre deux domaines
adjacents pour les réflexions 110 et 020 dans le cas de suvbstances anti-

ferromagnétiques dont la direction des aimantations des sous-réseaux est
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un axe quaternaire, et donne des valeurs numériques pour le K Co Fj.

Remarquons que §(A8) (voir formule II ~ 3) se r&duit, dans le cas
simple des réflexions symétriques utilisées, et pour les ordres de gran-
deur expérimentaux de Y et de BB & s

8d

8§(ABY = 5 tg eB + &0 (TII - 2)

Le terme %§<tg GB représente la variation de l'angle de Bragg que
produit la variation de distance interatomigue, et 06 est la variation

d'angle d'incidence causée par la rotation du réseau.

Les 6(AQ) entre domaines pour des réflexions utilisées mails non
mentionnées sur le tableau III ~ 4 se déduisent par pexmutations circu-

laires.




Tableau ITII-4

~ Variation de l'écart & l'incidence de Bragg pour les parois usuelles

et les réflaxions utilisées dans le K Co Fi-.

& |6 (A8) |ag pour les |[8(48) lMo pour les
Réflexion |Domaines = Parois 86 _m (48 | 2 réflexions symé— |2 réflexicns symé-
trigues {en minutes)|trigues ({(en minutes)
(1} (1)
110
w 1 L
I-TT | 2 Ayes 5 c 5 (Aol to 8 1,25° 1,25 1,6 1,6
2 1102
101
020 I-I1I o 16T o 0 0 e e o
011 3 3
II-ITT = Xiygo - = A100 - = Ay (3 * tg 6) 7,75" 10,25" 7.4 10,6"
2 - 2 2 B
o1l
— {3 =
1761 3 Xi08 sin o 3|A100 sin ol 18|sina| |18|sina| |18|sina| |18|sina]
I-II 0 - .
110 o 0 o] ) 0 0
3 101
1io I-III 7 Xiao o1
3vV2 3, .
3 011 =G Moe| - T Mee2 % tg 0)) 5,95 6,8" 5.8 6,05
TI-IIT | % Ayge
01T

(1) Valeurs numériques en prenant Ajgg =

(2) Cas
(3

3

tp~ﬂ.H01 pour le K Co F3

étudié par Schlenker, Brissonneau et Perrier (1968)

(Nopet 1973)

Cas étudif par Polcarova et Lang (1968) ; o est H_msmﬁm que font la normale & la surface,

{paralléle &

- > h
{001)), et un vecteur paralldle & (ko + M¢. Un terme analogue apparait en (2),

mais est alors négligeable.
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111 - 6 - Efude des confdgunations B dans Le K Co Fu

Les configqurations du type B ont été obtenues en collant 1'échan-
tillon par un autre coin et en réduisant & un tiers de la précedente la sur—
face de collage. On assiste, ieci aussi, & une semi-reproductibilité, puis-
que l'on obtient, pour tous les refroidissements, un domaine T principal
(que nous verrons étre de type III} et des domaines du-type 1 et II sur les
bords et séus forme de lamelles intercalées dans le domaine central. Ces
lamelles sont mobiles de refroidissement en refroidissement, mais 1'allure

générale de la structure en domaine est conservée.

Nous disposions, pour l'étude de cette structure, des sections,
topographies et courbes de réflexion, mais aussi des images optigques résul~
tant de la biréfringence du cristal dans sa phase antiferromagnétigqu , puis-
que le cryostat optique adapté a4 notre microscope polarisant nous avait été

livré.

I11 - 6 - a ~ Confiquration B,; étude par topographic aux rayons X.
Rasultats de 1'application d'un champ magnétique.

Les figures III.! et III.N sont des topographies effectudes a 78°K,
une fois 1'échantillon recollé. Le point de collage est maintenant le coin
supérieur droit sur les clichés présentés. On observe des régions de con-
trainte au voisinage de ce point qui se perdent a mesure que l'on s'éloigne.
Lors de ce refroidissement la courbe de réflexion présentalt trois picé,
que nous appellerons dans 1'ordre a, b et ¢, sur toutes les réflexions <110>
ou <200> utilisées. Nous nommerons cette configuration, dans ce qui suit,

By .

La figure ITI.M correspond & une réflexion 110. On observe sur
la figure III.M.a des domaines étroits sur les bords et deux lamelles prés
du point de collage; sur la figure ITI.M.b un domaine T central, dont 1'
image recouvre toute celle du cristal a 1'exception d’une étroite bande sur
le bord supérieur et dans lequel on retrouve le quadrillage caractéristique
des réflexions du type 110; sur la figure III.M.c des domaines sur les guatre
bords du cristal et deslamelles d'épaisseurs diverses intercalées dans le do-

maine principal. Un autre cliché, également centré sur le pic ¢ mais moins
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exposé ne permet plus de volr toutes les lamelles, mais montre par contre
une série de lignes paralléles & [IIO] dans le domaine du haut de la figure

IIf.M.c.

Sur la réflexion 200 (fig, III.N) certains des domaines observés
sur la figure III.M sont &teints. Le cliché III.N.b montre toute une sdrie
de lignes essentiellement paralléles & [Qld}, et qui subissent guelguefois
des déviations par rapport & cette direction lors de leur rencontre avec
la sortie des lamelles intercalées dans le domaine central. On observe

aussi, sur le bord supérieur de la figure, quelques lignes paralléles &

[t10].

Sur une réflexion 020 on peut voir les domaines éteints sur la
figure III.N tandis que ceux gui sont observés sur cette figure sont

eteints.

L'étude systématique de la courbe de réflexion est résumée dans le

tableau III.5, gue nous commenterons lors de la discussion.

BEcart angu- Ecart angu-
Réflexion laire des laire des Aioorésultant (x 103)
pics a etbi pics bet ¢
110 5,57 4,4°
————————————— from o o e e e - 1,45 * 0,2
110 4,4 5,3
020 8,5 5,7
—————————————————————————————————————— - 1,45 * 0,15
020 5,8 8,51
el ek L) Ty —— oS T e e S bl e g e T B i ——— ke T ik pny e bl o sl Py
110 4,4 5,6 - 1,46 £ 0,2
200 8,5 S,7! - 1,45 * ¢,15

Tableau ITT.5: Etude de La courbe de réflexion de La configuration B
{Radiation Mo Koy)
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Figure III.M: Configuration B dans le K Co Fgy. Mo KO, ZEO , 78°K.

Figure III.N: Configuration B; dans le K Co Fj . Mo Koj 200 , 78°K.
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Figure III.0Q: Résultats de l'application d'un champ d'environ 10500 Oe

dirigé suivant !OOll sur la configuration B,. Mc Kg; ETO, 78°K.

(a) Configuration B {b} aprés application d'un champ.

Figure III.P: Modéles schématiques des structures en domaines T correspondant

(a} aux figures ITI.M et III.N
{b) & la figure III.O.
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Les topographies de la figure III.O ont &té cbienues aprés appli-
cation pendant quelques secondes d'un champ de 10 500 Oe environ, paralléle
a [001], sur la configuration B étudiée. La courbe de réflexion ne présen-—
tait alors plus que deux pics (en vérité il était possible de deviner un
troisiéme, mais son intensité é&tait si faible qu'il était quasi-impensable
d'essayer de faire des topographies en se centrant sur lui) gue nous avons

appelés o et B.

Nous n'avons donc plus affaire & un domaine central et quelques
lamelles, mais & deux domaines gui occupent des volumes de cristal 4 peu
prés équivalents. Il est possible d'associer ces domaines 4 ceux qui exis-
taient avant l'application du champ magnétigue. Le domaine correspondant
au pic 0 présente, dans sa partie supédrieure, un petit décrochement en
demi-cercle qui permet de l'identifier avec le domaine central, qui cor-
respondait au pic b. Le pic B est & une distance angulaire de 5,4' du pic
0 sur une réflexion 110. Fn comparant ce résultat & ceux du tableau ILX.5
on peut conclure que les domaines diffractant selon le pic B proviennent
probablement de la croissance des domaines qui diffractaient selon le

pic c.

ITI - 6 - b - Résultats de 1'étude par biréfringence optique d'une
confiquration B,

La figure IIT.Q.a est une photographie prise au microscope et, en
lumiére transmise, du monocristal de K Co F3 utilisée dans ce travail. On
y voit des défauts de surface produits par le polissage chimique. A tempé-
rature ambiante le cristal s'éteint totalement entre polariseur et analy-

seur croisés.

La figure III.0.b montre ce qui est obtenu, 4 85°K, entre analy-
seur et polariseur presque croisés, de fagon que les domaines goilent iné-
galement illuminés mails gu’aucun d°’eux ne soit totalement €teint. Nous
appelerons par la suite cette configuration B . Le domaine que 1'on voit
sur le bord supérieur des photos II1.Q.b correspond au domaine supérieur
de la photo III.M.c..On observe également des petits domaines sur les

bords de 1l'échantillon comme sur la configuration Bj.




Cette technique ne nous permet pas de choisir entre les deux orien-
tations possibles de la lamelle, mais la largeur de son image nous indique
1l'orientation par rapport & la surface des parois de sé&paration entre do-

maines.

Nous avons signalé au paragraphe II - 5 qu'une lame optique taillee
normalement & 1'axe optique est toujours é&teinte entre analyseur et pola-
riseur croisés, tandis qu'une lame taillée parallélement & 1'axe optique
ne s'éteint que pour la direction de polarisation paralléle a 1fure des li-

gnes neutres.

L'expériecce indique que le domaine central est toujours éteint
entre analyseur et polariseur croisés tandis gue les domaines sur les bords
et la lamelle ne s'Gteignent gue pour certaines positions du polariseur,
ces positions &tant distantes l'une de l'autre d'un angle g—. Ceci montre
que le domaine central est tel gue son axe 2 est perpendiculaire & la surface
de l'échantillon, tandis que les autres domaines ont des axes paralléles a
cette surface. L'observation optigue nous permet donc de déterminer directe-
ment sans passer par des considérations géométriques la direction de l'axe

d'antiferromagnétisme.

1mm
' — |

E 1

Figure III.Q: Résultats de l'cbservation optique de la configuration Bz

a) en retirant l'analyseur du trajet de la lumiére,

b) entre analyseur et polariseur presque croisés.
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II1 - 6 - ¢ ~ Résultats de refroidissements sous champs magnétique.

Nous avons recollé 1l'échantillon par le méme coin par deux fois
aprés l'étude des configurations By et Bz. Les configurations obtenues ont

été trés similaires 3 la configuration By .

Nous avons alors procédé 3 des refroidissements sous champ magnéti-
que: 8 000 Oe de l'ambiante jusqu'd BO°K, puis 10 500 Oe de 160°K & 90°K
{(nous étions, dans ce deuxiéme cas, limités par 1'échauffement des bobines).
Le résultat a été le méme, négatif et surprenant, dans tous les cas: la con-
figuration obtenue était essentiellement formée par un domaine central dont
l'axe Z'étaitperpendiculaire 4 la surface, et deux dcmaines des types I et

II sur les bords qui se rejoignaient au point de collage.

111 - 6 - d - Discussion denserble des confiqurations B

Les configurations B; et Bz ont en commun le domaine central, les
petits domaines sur les bords et les lamelles intercalées dans le domaine
central. L'cbservation optique indique que 1'axe @'antiferromagnétisme du
domaine central est perpendiculaire & la surface; ce résultat pouvait éga-
iement &tre déduit des considérations élastiques pulsgue les deux autres
possibilités (A selon Ox ou Oy) ne sont pas compatibles avec, simultanément,
des parois des types (011) et (101) qui séparent le domaine central des do-
maines sur les bords. Cela nous méne au modéle schématique de la figure

1XI.P.a.

Mais le détail de chague configuration est loin d'&tre simple (nous
pensons en particulier & la structure B,, &tudiée par une méthode trés sen-
sible qui met en évidence de tréds faibles désorientations): prés du point de
collage on peut observer (fig. III.M.a) un domaine en "dague", ou ées la-
melles qul se perdent; ces domaines résultent probablement de contraintes
externes mais puisqu'ils occupent un trés faible volume par rapport au volume
total du c¢ristal, nous pouvons les négliger en premigre approximation, pour

tirer des conclusions générales.

Nous obtenons, a partir de 1'étude des courbes de réflexions,

Aioo= 1,45 * 0,15 , valeur plus faible que celle qui a été obtenue par Nouet,
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mais plus élevée que celle gui découle des résultats de Machin, Marxtin et
Nyholm. Outre le fait gue 1a chambre de Lang nous permet une plus grande
précision gue celle de Nouet, cette différence peut &tre dfie & ce que cet
auteur a réalisé ses mesures sur des échantillons qu'il a fait croitre par
d'autres méthodes que le flux, ce qui a pl conduire & une stoéchiométrie
différente de celle de 1l'échantillon gqu'il nous a envoyé. Le fait d'obser-
ver deux valeurs distinctes pour les écarts angulaires (a, b) et (b, <)y
valeurs qui &'inversent dans la réflevion symétrique, est parfaitement en

accord avec les prévisions comme nous i1'avions signalé au paragraphe I1I1-5-4.

Nous assistons, comme pour les configurations A, & 1'extinction des
parois S dont la trace sur la surface de sortie des rayons X est paralléle
a ﬁ, sur les r&flexions 020 et 200. Mais il n'en est pas de méme sur les
réflexions du type 110 ol certaines lignes paralléles & ﬁ sont observées.
I1 ne nous est, pour le moment, pas possible de tirer des régles d'extinc-
tion et nous n'avons pas encore de modéle des domaines $ & proposexr. L'
dtude approfondie des domaines 5, au moyen de sections et en présence de

conditions expérimentales diverses, fera l'objet de recherches ultérieures.

On assiste, aprés application d'un champ magnétique d'une certaine
importance dirigé suivant [001] sur la configuration By, & une croissance
des domaines dont 1'axe g est paralléle a EJOQ] au détriment du domaine
central dont 1'axe Z est paralléle a [bOl]. Ceci est conforme aux prévi-
siong qui auraient plt étre faites a priori. On pourrait, par contre, &tre
surpris de la quasi-disparition, lors de cette apdication du champ, des
domaines dont l'axe g est paralléle a [9101. Une explication possible de
ce fait est qué la croissance simultanée des deux types de domaines favo—
risés par le champ aurait pu conduire, vu la configuration initiale, & une

configuration élastiguement défavorable.

Remarquons {voir fig. III.L et III.N pax exemple) gue les domaines
S se réorganisent en méme temps que les domaines T lors de l'application du

champ magnétique.

Au bout de toute une série de manipulations sur notre échantillon,
nous avons observé un ancrage rigide des parois: la structure en domaines
T réapparait toujours de maniére identique; il y a reproductibilité et pas

seulement semi-reproductibilité. L'application d'un champ magnétigque ou
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méme le refroidissement sous champ ne modifient pas cette configuration.

Nous n'avons pas d'interprétation de ce phénoméne. Disons simplement gu'il
semble u'apparenter & celui qui a été observé par Roth (mouvement visqueux
puis immobilisation des parcis sous faibles pressions et champs magnétiques

de 20 & 30 000 Gauss) dans le cas du Ni O.

111 - 7 - Etude préliminaire du K N4 Fi

Nous présentons ici, & titre de comparaison, des topographies d'un
monocristal de K Ni F3 de faces paralléles i (210), de 0,25 mm 4'épaisseur
et de forme irréguliére (les cotes moyennes étant 3,5 et 5 mm), résultant
d'une croissance par méthode de flux et gqui nous a été envoyé par Madame
B. Wanklyn (Oxford). Cet é&chantillon a été poli mécaniquement et chimi-

quement .

On peut voir sur la figute III.R.a une image du cristal (Ag Ko ,
110) & température ambiante, c'est 4 dire au dessus de sa température de
Néel. On observe des zones trés perturbées,A,sur les bords, des franges,
B, des réseaux de dislocations, C, et ce qui semble &tre des défauts de

surface, D.

A 78°K, dans la phase antiferromagnétigue (Ty = 246°K) (fig. III.R.Db)
1a méme réflexion (dont la courbe de réflexion ne présente toujours qu'un
seul pic Xo;) montre toute une série de lignes a 45° dans un sens ou dans
l'autre par rapport & la direction [001]. On observe &galement, par endroits,
une "structure fine" & l'intérieur des lignes a 45° de [001] gui forment des
angles d'environ 30 et 120° par rapport & [001] {l'incerftitude sur ces angles
étant grande du fait de la trés petite longueur des lignes formant cette

structure fine).

L'cbhservation optigue du méme échantillon montre qu'ad température
ambiante le cristal s'eéteint enkre polariseur et analyseur croisés, a 1'
exception de quelques points isolés. La figure III.S.a montre une photogra-
phie du cristal & la température ambiante. A 85°K entre analyseur et pola-
riseur croisés (fig. ITI.S.b) on cbserve des zZones claires et sombres, sé-—

parées par une ligne sombre en zig-zag irréguliers. A 1'intérieur de
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Figure III.R: Echantillon de K Ni F3 . Ag Ko , 110, 78°K.

Tmm b

———

Figure II11.8: Echantillon de K Ni Fa; cbservation optigue:
a) & température ambiante
b) & B85°K entre polariseur et analyseur croisés.
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chaque zone il est possible de voir toute une série de franges.

Ces résultats montrent que le K Ni F3 ne garde pas (comme ltavait
affirmé toute une série d'auteurs & partir des diagrammes de poudres) la
gymétriecubique dans la phase antiferromagnétique, mais ils ne permettent
pas de chiffrer la distorsion. Ceci montre simultanément la puissance et

les limitations de la méthode de Lang.

Or il ne nous semble pas raisonnable d'entreprendre une étude des
domaines dans le K Wi Fs3 sans avoir quelques informations sur sa déforma-
tion magnétosctrictive. Nous comptons, pour cela, mettre & profit le dif-
fractométre a basses températures mis au point par F. Sayetat (1974). La
sensibilité relativement &levée de cet appareillage et le fait d'avoir ob-
servé les déformations magnétostrictives par biréfringence optique nous

permettent un certain espoir de succes.

Nous pensons, comme nous 1'avons déja signalé, que 1l'étude des
domaines dans le K Ni F3 peut apporter de nouvelles iumiéres sur le sujet.
En effet, aucun corps & déformation magnétostrictive aussi faible n'a été
étudié par le passé et il n'est donc pas possible, a priori, de faire des
suppositions sur les caractéristiques des domaines qul se forment dans un
&chantillon tel gue le nétre. Si la déformation &tait guadratique, cela
permettrait la double comparaison des deux corps de méme structure anti-
ferromagnétique mais dont les constantes de magnétostriction sont trés
différentes, K Co P3 et K Ni F3 et des deux corps ferro et antiferroma-
gnétiques‘Fe~3%Si et K Ni F3 dont les constantes de magnétostriction ont

probablement des ordres de grandeur similaires.
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CONCLUSTON

L'étude d'un monocristal presque parfait d= K Co ¥y dans sa phase
antiferromagnétique par la méthode de Lang et biréfringence optique nous
a permis de montrer que les domaines T, associés a la distorsion " gquadra~
tique du cristal, sont séparés pour l'essentiel par des parois du type (011),
c'est & dire des parois qui n'impriment pas de contrainte & longue dis-

tance dans le cristal.

Nous avons, d'autre part, établi que les configurations de domaines
T sont principalement déterminées par les contraintes que produit la colle
qui fixe le cristal sur le porte-échantillon, et non par les contraintes

internes du cristal.

A 1l'aide de la méthode de Lang, nous avons mis en évidence de fai-
bles désorienfations i l'intérieur des domaines T qui peuvent s'interpré-
ter comme étant des domaines S; l'existence de ces domaines implique que
la direction d'antiferromagnétisme dévie par rapport & la direction de 1'
axe quaternaire, et que la symétrie réelle de la phase antiferromagnétique
du K Co F3 est au plus monoclinigue. Disons que tout n'est pas résclu en
ce qui concerne les domaines S: nous ne savons pas interpréter le fait que
seules les images provenant du voisinage de la face de sortie des rayons X
sont visibles sur les topographies et sections, et nous n'avons pu établir
siirement les régles d’extinction des contrastes observés. Ces problémes
feront l'objet de recherches ultérieures. Remarquons guand méme que 1'ap-
plination 2'wn ohaenp maghZtique entrafne une réorganisation simultanéde des
domaines T et 8 et que le contraste des défauts disparait sur les réfle-
xions magnétiques, en topograprhie aux neutrons {Schlenker et Baruchel, 1974)

ce qui constitue des demi-preuves de 1l'origine magnétique des domaines S.

L'étude des courbes de réflexion obtenues nous a permis de mesurer
la magnétostriction spontanée du K Co F, 4 la température de l'azote liqui-
de. La valeur obtenue se situe entre les valeurs extrémes citées dans la

littérature.
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A titre de comparaison nous avons jugé utile de reproduire une to-
pographie et une photo entre polariseur et analyseur croisés d'un échantil-
ion de X Wi F3 dans sa phase antiferromagnétique. Cette étude, dont nous
croyons que les résultats peuvent denner lieu & des apports originaux sera
poursuivie une fols que nous aurons gquelques informations sur les distor-

sions magnétostrictives du K Ni Fj3.

En ce qgui concerne le K Co Fa nous comptons nous attaquer, dans
1'immédiat, au probléme de 1'obtention d'un monodomaine. En effet la con~
naissance de la facgon de produire systématiquement (et simplement) un
moncdomaine ouvre la voie & toutes les mesures magnétiques perturbées ou
rendues impossihles par la subdivision en domaines, ainsi qu'd la résolu-

tion du probléme des domaines S et 8 la détermination de la direction réelle

d'antiferromagnétisme grice 4 la diffraction des neutrons.

Nous pensons également mettre, dans un proche avenir, en évidence
les domaines antiferromagnétigues dans le K Co F3 au moyen de topographie
aux neutrons. Cette technique, encore trés jeune, mais en plein dévelop-
pement, constitue une méthode directe d'observation des domaines puisqu'
alle est sensible, 3 travers les réflexions magnétiques, & la direction

des moments magnétiques et non pas seulement aux déformations du réseau.
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