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I' NTRODUCT | ON

Les hypothéses du champ moléculaire et du champ
structural ont &€1é émises par P. Weiss dés le début de ce slécle.
Quelgues décennies plus Yard, Heisenberg frouvait l'origine du
champ moléculaire dans une interaction liée 3 | "indicernabilité
des électrons, appelée interaction d'échange. Van VYieck montra
par la suite que le couplage spin-orbite dans le champ électriqgue
créé par les ions du crisfal, rend compie du champ strucfural,

appe |é depuis champ cd'anisotropie.

Jusqu'd ces derniéres années, les matériaux magnétiques
&tudiés é&talent principalement formés de fer, de cobalt ou de
nickel. Le champ motéculaire di aux interactions entre les
couches électroniques 3d peu localisées est trés important,
tandis aue le champ d'anisotropie est petit, le faible couplage
spin-orbite entrainant le blocage presque Total du moment orbi-
tal. Le rapport du champ molécuiaire au champ d'anisotropie est
frés élevé et les structures magnétiques sont généralement coli-~
néaires. Les parois entre domaines ferromagnétiques, dont
| 'épaisseur dépend du compromis entre les interactions d'échange
et {'anisotrople magnétocristalline, s'étendent sur plusieurs
centaines de distances interatomigues ; elles se déplacent faci-

lement sous |feffet d'un champ magnéfique faible.

La premiére partie de 1'&fude que nous présentons
porte sur les propriétés magnétiques des alllages TBAI2 o T
représente un élément de terres rares de la seconde série. Dans
ce cas le champ d'anisotropie est beaucoup plus élevé que celul
des matériaux & base d'éléments 3d ; le champ d'échange est au
contraire beaucoup plus faible. Cette situation se rencontre
également avec le dysprosium métalligue et avec de nombreux

alliages de terres rares tels que TGa, DyZn, TNIi, TCoNi. Les




interactions d'échange entre les atomes de terres rares sont
faibles car elles s'effectuent principalement par |'intermédiaire
des électrons de conduction ; en effet la couche 4f, responsable
du magnétisme de ces éléments, est profonde et de faible extension
spatiale, La valeur trés élevée du champ d'anisotroplie est due

& un couplage spin-orbite important. Les moments magnétiques sont
étroitement 1iés aux directions cristaltographiques ; les struc-
tures magnétigues peuvent &tre non colinéalres du seul fait de

| tanisotropie magnétocristaliine. Les parcis entre domaines ma-
gnétiques sont étroites ; |'effet d'un champ magnétique sur de
telles parols conduit & un processus d'aimantation original. Nous
avons mis en évidence pour la premiére fois ces nouvelles pro—'

priétés sur le composé Dy Al,.

Aprés un apergu historique des propriétés cristalio-
graphigues et magnétiques des alllages de terres rares avec
| 'atuminium, nous décrivons dans une premiére partie les pro-
priétés cristallographiques et magnétiques des composés TBAIZ'
L'étude de DySAI2 a été effectuée sur un monocristal, les struc-
tures magnétigues de Tb3A12 et Dy3A12 ont &été déterminées par

diffraction neutroniaue.

La seconde partie est consacrée a la mise en évidence
du processus d'aimantation particulier associé & des parois
étroites. Nous traitons ies conditions de stabilité des parois
étroites et nous comparons le champ coercitif propre a ces pa-

rois au champ coercitif mesuré,
Dans une troisiéme partie nous étudions |'influence

des parcis é&troites sur les différentes propriétés magnétigues

des substances ferromagnétigques fortement anisotropes.




HiT 5STORI QUE

Nocus rappelons ici les principales éftudes métallur-
giques, cristallogiraphiques et magnétigues effectuées sur les
alliages de terres rares avec |'aluminium ; nous faisons ensulTe
le point sur |'étude des parois entre domaines magnétiques dans
les composés ferromagnétiques & forte anisotropie magnétocris~

taliiine.

i - PROPRIETES METALLURGI!QUES ET CRISTALLOGRAPHIQUES

Buschow et Van Vuch+(1} ont pubifé en 19265 les pre-
miers diagrammes d'état entre les méiaux de terres rarecs ef
[ *aluminium. Sept composés intermétalliques apparalssent avec
les terres rares d¢o la premiére série et cing avec celles de
la seconde. Nous avons représenté & titre dlexemple {(figures !
et 2) les svstimes néodyme-aluminium et erbium-~aluminium. La
phase de Laves TAi,, isotyps de MgCu2; (Vernick et Geller,
1960(2))

ment par réactions péritectiques. La phase TBA'21P qui existe

une fusion congruente ; les autres composés se for-

seulement pour les Terres rares légéres, présente deux variétés
cristalloaraphiques @ une forme gquadratique & haute température
et une forme oirthorhombique & basse température (Buschow,

2965(3}}, Bu lanthane au gacoiinium, les composés TA!

jut]

ont

z
2
i

structure hexagonale de type SnNi, ; pour les terres rares de

3

plus petit rayon atomique, s sont cuhigues de type AuCu3
A
/

il
(Buschow et Van Yucht, 1964(% ). La s*ructure des composés TA|
est du type CeAl du lanthane au praséodyme, et du Type DyAl

du praséodyme au thulium., Ces deux types de structures ne difié-

rent que par |'arrangement des mémes motifs : chaines dlalu-
g p 9

minium, et prismes trigonaux, dont les sommets son¥ CCCUpPEés
(5,6)

par des atomes de terres rares (Bécie et lemaire, 1967 1.
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La phase TzAl, est quadratique et n'existe qu'avec les Terres

rares de la seconde ségquence. Les composés TZ?;)sonf orthorhciu-
biques de type SnNi, (Buschow et van der Goof ). Les composés
TSAI présentent a h;ufe température une forme cubique, de Type
AuCu3 ot 2 basse température une forme hexagenale, de fype SnNi3

(Buschow et van Vucht, 1967(8)}.

2 - PROPRIETES MAGNETIQUES

Les séries de composés TAIZ, T!—\l3 et TAl ont fairtT
| fobjet de nombreuses études magnétiques. Les composés TAI2 sont
ferromagnétiques, leurs températures de Curie sont comprises
enfre 5 et 170 K (Williams, Wernick, Nesbitt et Sherwood, 1962(9)
Ltordre ferromagné+ique.a été vérifié sur NdAl, et DyAlp par

diffraction neutronique (Nereson, Otsen et Arnoid, 19660101y,

Les composés GdAlL, TbA!B, DyAI3 et HOA!3 sont antl-

ferromagnétiques ; ErAl; es¥ ferromagnéfique, Les autres composés

TA!3 ne sont pas ordonnés a 4,2 K (Buschow et Fast, 1966(11)).

Les composés équiatomiques TAt ont &é1é &tudiés par
(123
)

Bécle (Théss, 1968 ). Leurs propriétés ne présentent aucune
continuitéd d'un métal de terre rare & |'autre. NdALl et TbAl

sont antiferromagnétiques jusqu'a des champs atteignant 80 kOe.
GdAl, DyAl, ErAl, &t TmAl scont métamagnétiques. les structures
magnétiques des composés TAI, déduites de mesures de diffraction
neutronique, ne sont pas colinéaires, ef sont étroitement liées &
[ 'arrangement des prismes frigonaux ; ces résuitats mettent en
évidence la forte anisoiropie magnéfocristailine de ces composés

(Bécle, Lemaire ef Paccard, 19700177,

Les propriétés magnétiques des composés T Al, font
(14)

| tob jet de ce mémoire. Durant ce travail, Buschow a publié
une étude magnétique du composé DyBAiz. || observe un cemporie-

ment ferromagnétique pour toute température inférieure a la
température de Curie (105 K). Nous n'observons ce comportement
que si l'échantillon a été au préalable refroidi sous champ.
Aux températures inférieures & 20 K, la courbe de premiére
aimantation présente une transition de type métamagnétique avec

une forte hystérése.

*
A




3 - PAROIS ENTRE DOMAINES MAGNETIQUES DANS LES COMPOSES

FERROMAGNETIQUES A FORTE ANISOTRCP!E MAGNETOCRISTALLINE

(15)

Des 1963, Trammell , en étudiant les effets d'un
champ cristallin cubique sur les ifons terres rares a remarqué
gu'une forte anisotropie magnétocristal line pourrait créer des

parois trés étroites entre domaines magnétiques, dans lesquellies
I'aimantation spontanée basculerait brusquement. En 1970, dans un
article ofl il discute de l'origine du champ coerciftif des maté-

riaux ferromagnétiques, Zij!sfra(16}

a prévu l'existence d'une
coercivité intrinségue pour un matériau fortement anisotrope.

A la méme épogue, nous avons mis en évidence dans les composés
ferromagnétiques a forte anisofropie, un nouveau processus dfai-

mantation di & des parois &troites entre domaines magnéTiques(17).

En 1971, Egami et Graham(ia) ont attribué &8 l'existence de telies
parois le champ seuil observé & basse température sur le dyspre-
sium, et ont fait |'analogie entre la barriére de potentiel qui
s'oppose au mouvement des parois et la force de Pleirls nécessaire
pour déplacer une dislocation, La méme année, dans un article o0

il calcule |e champ seull associé & une paroi é&troite, Zijlsfra(19)
a noté ia similitude entre les parois des matériaux ferromagné-
tiques trés anisotropes et celles des matériaux ferroélectriques.

Récemment Taylor(ZO)

a publié une étude en champs pulsés, du
composé DyNiCo qui présente des parcis étroites ; il observe une
décroissance du champ coercitif avec la vitesse dl'application du
champ. Ces résuiltats ne sont cependant pas utilisables, les per-
tes trés importantes par hystérésis ayant été totalement négli-

gées. Egami(Z])

a observé le méme phénoméne sur le dysprosium ;
l[a valeur, peu élevée du champ coercifif n'entraine que de faibles
pertes par hystérésis. ||l n'a cependant pas pu mettre en évidence
la loi reliant le champ coercitif & la vitesse dlappiication du

champ ex¥érieur,




PREMIERE PARTIE

ETUDE CRISTALLOGRAPHIQUE ET MAGNETIQUE

DES COMPOSES 7 Ai2
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CHAPI TRE 1

PREPARATION - STRUCTURE CRISTALLCGRAPHIQUE

Les échantillons poiycristalilins ont été préparés dans
un four & iévitation puis recuits plusieurs jours sous hélium.
Nous avons con*rolé leur pureté & |'aide de rayons X par l|a
méthode de Debye et Scherrer. Un monocristal de DyBAI2 a été
préparé par la méthode de Bridgman, puis orienté aux rayons X
par ta méthode de Laue. lLa détermination exacte de la structure
cristallographigue & été réalisée a |'aide de la diffraction

des rayons X et des neutrons.

1 - METHODES EXPERIMENTALES - PREFARATION .

Les composés Ho Al, et ErzAl, ont une fusion congruente.
Les autres compcsés TsAl, se forment par réactions péritectiques
dans un intervaile de températures de 10 & 20 degrés seulement.
L'obtention de composés exempts de toute autre phase nécessite
des recuits & 950°C, qui sont d'sutant plus efficaces que la
tallle des grains est petite. Seule une trempe rapide & partir de
la fusion satisfait cette condition.

Les constituants de pureté 99,99 ¢ pour {faluminium
et 99,9 % pour les terres rares sont fondus par lévitation sous
atmosphére d'hélium dans un four & induction haute fréquence.
Cette méthode &évite tout contact entre |7atliage en fusion et un
creuset et permet d'obtenir une trempe brutale. Lorsque la
bobine de lévitation est alimentée par un courant haute fré-
quence (500 kHz), |'chantillon est le siége de courants de
Foucault ; leur interaction avec le champ non uniforme de la

bobine produit des forces électromagnétiques qui contrebalancent




la pesanfeur et produisent un brassage trés efficace qui rend

le liquide parfaltement homogéne. ta trempe dans une lingotiére
de cuivre blogue les différentes transformations péritectiques.
La solidification s'effectue par nucltéation d'une muititude de
microcristailites de trés faibles dimensions et non par le
grossissement de certains d'entre eux., Les alliages obtenus

sont recuits sous hélium pendant 24 heures, dans un four a résis-
tance ; le parcours quadratique moyen, déduit du coefficient de
diffusion, est comparable & la taille moyenne des cristallifes ;
les atomes peuvent diffuser entre des grains de phases différentes
dans des temps relativement corrects. La pureté des composés

obtenus est contrélée par la méfhode de Debye et Scherrer.

A la température ambiante, les intensités diffractées
par les rayons X ou les neufrons ont &té mesurées afin d'affiner
ia structure cristallographicue ; un compteur explore le plan

équatorial de la sphére d'Ewald, en tournant autour d'un axe

passant par 1'échantiltion. Pour |'étude aux rayons X, nous
Q
avons utilisé la radiation Ka du cutvre (X = 1,54051 A), pour
el
f'étude aux neutfrons X = 1,125 A. Les calculs nécessaires 3

I 'affinement simulitané des positions atomicues et des facteurs
d'agitation thermique individuels ont été effectués sur la
calculatrice CAE 510 du Laboratoire & |'aide des programmes éta-

blis par BaSSE(ZZ).

Nous avons préparé un monocristail de Dy3A12 par la
méthode de Bridgman. Celte-ci consiste a déplacer lentement la
zone en fusion de {'échantillon piacé dans un creuset d'alumine
recristallisée dont l'extrémité inférieure est conique ; un
germe unique, formé dans ta pointe du creuset,peut se développer.
La solidification est alors atteinte par grossissement du germe
initial et non par nucléation. Nous avons obtenu un barreau
monocristallin de 3 cm de hauteur ; la température de la zone
fondue était de 1100°C et la vitesse de transiation de

I ecm/heure.




2 - STRUCTURE CRISTALLOGRAPHIQUE

a - Affinement de la structure du composé TbSAl

2
La structure cristaliine de TbSAiZ a été étudiée a
partir des intensités diffractées par un échantilion polycris-
taliin., La maille cristallographique est guadratigue avec les

paramétres

@
a = 8,283 A,
o
c = 7,581 A,
Nous avons observé {a reéegle d'existence h = 0,
k+l = 2n, quil estT caractéristique des groupes d'espace Pﬂznm,

F’an2 et P42/mnm. La structure de TbBAIZ isotype de Hf3A|2 appar-

tient au groupe sznm ; les atomes de terres rares se répartissent

suivant trois sites : 4b(1), 4c(2), 4c(3), ceux d'atuminium

suivant deux sites : 4c(1} et 4c(2) (tableau i-1). L'affinement

aboutit aux coordonnées atomiques portées sur le tableau |1-2.

Ces valeurs sont en +trés bon accord avec celles observées par

Baenziger et HegenbarTh(Zz)
1 I

de confiance, R = ———%TT—Tgn, obtenus par fes rayons X et les

c

neutrons sont respectivement de R = 7,9 % et R = 3,2 4.

dans le composé GdzAl, . Les facteurs

TABLEALU =1

Fositions atomiques relatives aux sites 4c et 4b
X [ 1
ije 4b (0, 5 z) H (7, O, z) H {0,

Site 4c (x, %, z) ; (x, x, z) ; {=+x,




T ABLE AU | =2

% Coordonnées atomiques et facteurs de température de la

structure du composé Tb3A12 décrite dans le groupe d'espace P42nm

o : - - e >

L Atomes Positions X y z B{AT)

Th(1) 4b 0 > 0,500 0,6

Tb(2) 4 0,152 0,152 0,250 0,6

Tb(3) de G,205: 0,205 0,725 0,6

ALCT) 4c 0,377 0,377 6,031 1,0

ATCZ2) 4c C,396 0,396 0,439 1,0
Dans les tableaux 1-3 et 1-4, nous comparons les va-

leurs des infensités diffractées aux rayons X et aux neutrons
a celles calculées aprés le dernier cycle d'affinement. Les

distances interatomiques sont portées dans le tabieau -5,

Le facteur de confiance obtenu sur le composé DyAl,
étudié par diffraction neufronique & la température ambiante
est R = 3,6 # en utilisant les positions atcmiques déterminées

précédemment.

Les composés TBAI2 ont tous la méme structure cris-
talline. Les paramétres de ia mailile décroissent du gadolinium
au thulium conformément & la propriété de contraction des
lanthantdes (tableau 1-6).
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TABLEAU I=-3

Intensités catculées et observées dtun é&chantiilon

polycristallin de'Tb3A|2 (radiation du cuivre}

| 0 I 1 h ki o I I
C C o] C C (o]

0 7,595 2 2 2 2 23,84 3 n.o

1 7,950 1 n.o 004 24,07, 20 -

1 9,600 2 1 331 24,154

0o 10,75 0 n.o. 303 24,517 e -

2 11,77 3 3 4.2 0 24,70

0 12,06 26 32 31 3 25,173 19 o1

1 13,44 0  n.o. 402 25,18

2 14,06 33 31 11 4 25,40 2 n.o.

0 15,32 41 39 42 1 25,50 0 n.o.

2 16,05 119 121 41 2 25,83 51 49

1 16,45 13 14 33 2 26,47§ 69 95

2 16,97 101 97 204 26,66

0 17,17} 69 o1 32 3 27,06 3 n.o

1 17,35} 21 4 27,27 36 39

1 18,20 35 34 422 27,70 30 27

3 18,65 7 5 430 27,83 I n.o

319,46 7 7 51 0 28,43 )

2 19,50 2 n.o. 5 0 1 28,55? 55 58

0 19,68 4 3 4 31 28,55

1 20,60 4 3 224 29,08 62 59

3 21,74 0  n.o. 51 1 29,13

0 21,93 0 n.o. 41 3 29,50 16 14

0 22,64 38 41 33 3 30,04 n.o

2 23,18 1 n.o 31 4 30,24) 83 24

0 23,35 3  n.o 52 0 30,19}

1 23,47 8 9 4% 2 30,62 19 24

R = 7,87

R




intensités nucléaires calculées et observées sur Tb3A12

N O N

——

Lt ol W NN NN

1

N O N - - O
SN O

—h

poy

NSO =

[s RN

TABLEAU | -4

0
(neutrons » = 1,125 A)

5,52
5,61
6,96
7,83
8,55
8,77
9,78
10,22
11,10
11,64
11,93
12,31
12,45
12,56
13,13
13,48

36,3

70,1
122,8
362,5
51,3
438,0 |
318,8 |
5,5 ]
139,2
49

813%,6

N.0.

28,4

n.o.
63,5
130,1
365,8

129,7
32,5

t2.




TABLEAU [ =5

Distances interatomiques dans TbBAEZ

Atomes

Prisme |

>3
P T e S S Y
NN
— e e

Prisme |1

ALC2)
AT(2)
AlL(2)
AL(2Z)

Voislins

Tb{1)
Tb(2)
Tb(3}
Tb(3)
ALCT)
ATCT)
AlLCZ)
AT(2Z)
Te{2)
Tb(3)
Tb(3)
Tb(3)
Tb(3)
AlC1)
ATCT)
AlCZ)
AT(Z)
Th{3)
ALCT)
ATCT)
AT(Z)
ALCZ)
AlLCT)
AtCZ)
Al(2Z)

Th(2Z)
Tb(2)
To(3)
Te{3)

Tb{2)
Tb(2)
Thi3)
To(3)

Nombre de
voisins

—_ R R e PN R RN e = RN RN BN

b — by —

RS R S B

Distance

3,78
3,66
3,42
362
4,83
3,28
3,41
4,74
3,55
3.65
4,02
4,72
3,88
3,10
3,12
5,19
3,19
4,79
3,06
3,15
3,11
3,13
2,87
3,09
2,43

L L AN A
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WOy PO

(W R WA R W R
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TABLEALU | -6
Paramétres cristallins des composés TBAE2
Composés a C
GdAl, 8,34 7,59
TbBAl2 8,28 7,58
DysAl, 8,20 7,51
H03A12 8,15 7,48
ErsAl, 8,10 7,47
TmBAI2 8,07 7,47
b - Description et discussion de la structure

La structure de ces composés peut &tre décrite par
des chafnes d'atomes de terres rares (site 4b) et des chaines de
prismes trigonaux dont ies somme+is sont occupés par des artomes
de terres rares (sltes 4c(2) et 4c(3)) et les centres par des

atomes dfaluminium. L7axs de ces motifs es? paraliéle & l'axe ¢

de la maille., Nous avons représenté (figure |-1} la perspective
de la structure et (figure |-2) sa projection sur le plan (CO01).
La stabilité de cet édifice s'explilique par de simples

considérations stérigues ; ies atomes de terres rares forment
le squelette et ceux d'atuminium, plus petits, se placenT aux
centres des prismes qui sont en fait légérement déformés ; dsux

types de prismes alternent le long de !'axe ¢ {(figure |-1).




CHARITRE b

ETUDE MAGNETOSTATIQUE DES COMPOSES TBAI2

1 - TECHNIQUES EXPERIMENTALES

Nous avons effectué les mesures d'aimantations sur un
électro-aimant, par la méthode d'extraction axiale proposée pAar
P. Weiss(24) et précédemment décrife(24’25), dans des champs
compris entre O et 24 kOe. L'échantillon & étudier est fixé a
I'extrémité d'une tige placde & I'intérieur d'un cryostat.
L'zimantatlon est proportionnelle & la déviation d'un galvano-
mé&tre balistique lors de |'extraction de |'échantillon d'un
systéme de bobines de mesures. Cefte déviation doift étre corrigé
de |'effet d'images magnétiques. La température peut varier
entre 1,5 K et ta température amblantfe ; eite est déterminée
soit par mesure de la pression sur un bain d'hé!iuh fiquide soiT

par ls valeur d'une résistance de platine ou de carbone.

Ces champs s'étant avérés, dans certains cas, insuffi-
sants, nous avons utilisé des champs atteignant 80 kOe, produ’.
par une bobine sans fer(26) du type Wood ; celle-ci est consti-
tuée de quatre enroulements en spirales, en série. les spires
sont isolées par un fil de nylon trés fin. L'eau de refroidisse~-
ment circule entre les spires. La bobine fournlt un champ maxi-
mum de 80 kOe lorsqu'elle est parcourue par un courant de 5 KA.
La génératrice !'alimentant fournit alors une puissance de
1,7 MW, Le champ est uniforme & 1 # prés sur une longueur de

22 mm ; ce faible gradient permet i‘'extraction de i'échantillon

entre deux bobines de mesure identiques et enroulées en sens IpvVaT”
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Au-dessus de la température ambiante, nous avons déter-
miné les susceptibilités magnétiques & I'aide d'une balance de

transiation du type Foex et Forrer(27).

2 -~ ETUDE MAGNETOGSTATIQUE DES COMPOSES POLYCRISTALLINS T3A12

a - Mesures dans le domaine ordonné

Le composé Gd3A|2 est ferromagnétique ; ta vartation
thermique de son aimantation spontanée est en bon accord avec
celle déduite de ta fonction de Briilouln 87/2 (figure 11-1). Son
aimantation & saturation absolue est de 7,15 vp par atome de
gadolinium, sa ftempérature de Curie Oc est 282 K, le champ mofé~-
culaire moyen au niveau d'un atome de gadolinium est de 1300 kOe
a8 0 K. Ces valeurs sont trés voisines de celles du gadolinium
métaliique 00 (7,12 ug, 289 K et 1400 k0e).

Entre 10 et 190 K, les variations isothermes de |'ai-
mantation du composé Tb3A52 avec le champ mettent. en évidence un
fort ferromagnétisme (figure [1-2) ; |'aimantation rémanente
sfannule &8 190 K. Lorsque IaITempéra%ure décrolt en-dessous de
10 K, I'aimantation mesurée & champ constant diminue. En parti-

culier a 4,2 K la courbe d'almantation présente un caractére

métamagnétique : en champ faible, I'aimantation varie lindaire-
ment avec le champ, avec une susceptibifité élevée. A partir d'un
champ seuil H_ d'environ 30 kCe, elle croflt brusguement pour

]

atteindre sa valeur @ 20 K. En champ décroissant, les courbes
d'aimantation & 20 et 4,2 K sont pratiquement confondues. Le champ
seuit décrolt rapidement entre 4 et 5 K, i1 s'annule de maniére
évanescente vers 10 K, température de transition en champ nul

(figure t1=-2),

Le comportement du composé DyBAI2 est semblable & celul
du composé TbBAlz‘ L'aimantation mesurée sous champ constant
(figure I1-3) est faible aux basses températures. A partir dfune
température critique fonction du champ appliqué, elle croit
brusquement et passe par un maximum avant de décroltre. A 4,2 K,
DyBAl2 (figure 11-4) présente en champ faible une aimantation

finéalre avec le champ ; & partir d'un champ seull de 21 kCe,
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i'aimantation croft rapidement et aftteint 2,6 Mg par atome de
dysprosium sous 70 kOe. En champ décrolssant ia variation de
{'aimantation est linéaire ; la suscepTibilité correspondante
est sensiblement égale & la susceptTibilité Initlale observée
dans les champs faiblies., A 34 K, le composé OysAl, a un compor-
tement typiquement ferromagnétique (figure 11-4}) ; I7aimantation

rémanente décroft lorsque la température croft et s'annule a la

température de Curie ferromagnétique dont la valeur dépend du

+rai fement thermique et de |'écart & la stoéchiométrie. Celle-cl
peut atteindre 76 K lorsque |'échantilion trempé est déficifaire
en dysprosium ; laz valeur mesurée la plus élevée (106 K) corres-

pond & un échantillon recuit huit jours & 950°C.

La variation du champ seuil avec la température permet
de déflnir une température de transition en champ nul de 20 K.
Aux températures supérieures & 20 K Je composé DyzAl, présente
un caractére ferromagnétique ; aux températures inférieures 2
20 K, si le champ est Inférieur au champ critigue, 11 a le comporn;

+tement d'un antiferromagnétique.

H03A12 a un comportement magnétique semblable, bien
que moins marqué ; & 4,2 K le champ seuil n'est gue de 1 KkOe
{figure [1~5). Ces trcis composés sont ferromagnétiques entre
leur température de Curie 9. et une température de fransition O,
(tableau |1=1) ; en-dessous de cette température, ils ont le
comportement caractéristigue d'un métamagnétique & tres forte

anisotropie.

Contralrement aux composés précédents, ErzAl, et Tm Al,,
ne présentent pas d'aimantation spontanée en champ faible, quelle
que soit la température. En-dessous de leur fempérature de Née l,
9 K pour Er3A|

3 K pour Tm A|2' ils sont métamagnétiques

2’ 3
(figure 11-6), mais les variations isothermes de leurs aimanta-
tions n'ont pas d'hys+érésis en champ. L'anisofropie magnéto-

cristaliine de ces derniers composés doit &tre plus faible.




....‘,.._-.,.,a._w..\gxi ]

paf

P

&

=7

gk TR e o
i""’éﬁ g S dmh o F el ; ] PEE Y A H, T g R T T b Tl s Wil N
d ety LA 1 o DR OR BN B e LI WL b Y 1 ﬂ ,‘.:%":rﬁﬂ =/ il




A
3

xqﬁé?ﬂr :

AT
L

]

Y B
5
3

F,




TABLEAU b1

Résultats expérimentaux pour les composés TBAl2

) me mc
Composés GN(K) 9+(K) BC(K) GP(K) (mesurd) (Hund)
Bd AL, - - 282 285 8,3 7,94
TbBAI2 - 10 190 125 10,1 9,72
DysAl, - 20 76 31 11,2 10,64
HozAlL, - 1K 33 10 11,1 10,60
ErzAi, 9 - - - 3 10,1 9,58
TmBAl2 3 - - - 10 7,8 7,56
b - Etude de la susceptibilité des composés TBAIZ dans
le domaine paramagnétique
A haute température, la variation de |'inverse de la
susceptibilité des composés TBA}2 suit une loi de Curie-Weiss
(figure t1-7 et figure 1t-8)}. Nous avons observé que les tempéra-
tures de Curie paramagnéticues dépendent de la texture de |%échan-
tillon massif étudié, donc de la direction cristallographique

suivant itaquelle est effectuée ta mesure. Pour cette raison, les
Gchantilions ont tous &té trempés aprés fusion, dans une méme
lingotiére, et taillés de fagon & ce qu'ils présentent une texture
d'orientation semblablie. Les températures de Curie mesurées sont
portées tableau |1-1, Les constantes de Curie ramenées & un atome
de terre rare conduisent pour tous les composés a4 des moments
effectifs légérement supérieurs & ceux des ifons libres correspon-
dants, calculés en utilisant {a régle de Hund (tableau il-1}.

Le rapport du moment mesuré au moment calculé est sensiblement

constant pour toute lta série et vaut environ 1,04. Des valeurs de
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moments effectifs des atomes de terres rares supérieures a celles

des ions libres T3+ ont déiad été observées dans des alliiages du
gadolinium avec l’argenT(Zg), le cadmium(zg), i'or(zg), I'indiumtzg),
e cuivre(zg), I’yT?rium(BO}, le Ian?hane(BO). Ces résultats

s'interprétent par une contribution des électrons de conduction a
la valeur du moment. L'origine de cette contribution relativement

importante semble 1iée aux interactions d'échange entre les
électrons de conduction eux-mémes, plutdt qu'a la polfarisation

due aux intferactions du type Rudermann-Kittel.

c - Discussion

N

La comparaison des aimantations & saturation absolue
et des températures de Curie du gadolinium métallique et du gado[inim
dans Gd;Al, montre gque dans les composés TSAIZ, les intferactions :
magnétliques dépendent davantage du nombre des électrons de conduc=-
tfion que de l|a ceoncentration en atomes de terre rare ; en effef,
ltaluminium comme les ferres rares, en général, apporte frois

électrons de conduction 38 Ia structure de bande du composé.

Sur fa figure 11-9, nous avons représenté la variation

des températures de Curie ferromagnétiques ec'eT paramagnétiques

N
o, en fonction du numéro atomique de la tTerre rare alliée. Selon

@p’ ainsi que celle des températures de Néel 0, et de transition

la température, il existe trois domaines différents : un domaine
paramagnétique {(ncn hachuré), un domaine ferromagnétique (hachuré)
et un domaine particutier (quadritlé) ayant & la fois un caractére
ferromagnétigue et antiferromagnétique. Dans ce dernier intervalle
les courbes de premiére aimantation sont caractéristiques d'un
comportement métamagnétique, mais les variations Isothermes de
Itaimantation obfenues en champ décroissant indiqueat qu'un ordre
magnétique & forte aimantation spontanée peut &tre stable en champ

nui. L'intervalle O, - 9, du domaine ferromagnétique diminue rapi-

dement lorsque le rempli:sage de la bande 4f de !['atome de terre
rare alllié augmente ; il s'annule pour le composé ErgAl,. Pour
tous les composés présentant un tel domaine ferromagnétique, la
température de Curie paramagnétique est positive, pour les autres
elle est négative. Le gadolinium se trouvant dans un &tat S5, le

composé GdBAI2 reste ferromagnétique a basse température. Avec les
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sutres terres rares, les effets du champ cristaliin liés a la
valeur élevée du moment orbital, conduisent a une forte anisoirople
magnétocristalline : dans le domaine ferromagnétique, les composés

ont une aimantation gqu'un <champ de 70 kOe ne suffit pas a saturer.

Le comporfement particulier observé sur les composés Tb Al,,

Dy3Al2 et HOSA|7 34 basse température peut s'expliquer par cette
forte anisotropie. La configuration des moments induite par le
champ serait stabilisée en champ nul par |tanisotropie malgré fla

forte aimantation spontanée de ces composés.

3 - ETUDE MAGNET{QUE DU COMPOSE MONOCRISTALLIN Dy3A12

a - Mesures dans le domaine ordonné
Nous avons &tudié sur une bille monocristailine de
3 mm de dismdtre !'aimantation suivant les principales directions

cristal tographiques., Pour des températures comprises entre 20 K
et la température de Curie, |'aimantation suivant |'axe ¢ présente
un cycle d'hystérésis trés &étroit (figures [1-10 et 11=12). En
champ faible la courbe de premiére aimantation est une droife de
pente égale & I|'inverse du coefficient de champ démagnétisant,
clest-a-dire 3/4 I u.c.m., cm™> De_1 ; pour des champs supériecurs
au champ démagnétisant, un terme dfaimantation variant Iinéaife-
ment avec le champ se superpose & ['almantation spontanée
{figure {1-10). En~dessous de 20 K nous avons retrouvé les pro-
priétés particuliéres observées sur I'échan#illon_polycr¥s+a|lin
(figure 11-11). A 4,2 K le cycle d'hystérésis s'élargit et le
champ coercitif afteint 21 kOe (figure [1-12)., La courbe de pre-
midre almantation ne ressembie plus 3 celle d'un matériau ferro-
magnétique ; |'aimantation varie peu ef |inéairement jusqu'a un
champ seuil, voisin du éhémp coercitif & partir duguel elle
augmente brusquement. Le champ seutl: décroft rapidement lorsqgue
la température crott jusqu'a 10 K puis s'annule de manieére égva-

nescente vers 20 K. La susceptipilité déterminée en champ faible

sur la courbe de premiére aimantation est égaie & la susceptibll
superposée mesurée dans {es champs supérieurs & 25 kQe., L'aiman-
tation rémanente (figure 11-10) décrolT trés brusquement a 20 K

mais ne s'annule qu'd 105 K, température de Curie du composé.
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Nous avons représenté (figure 11-13) la variation Ther-
mique de |'aimantation dans des champs de 80 OCe et 2900 Ce.
L'6chantillon refroidi hors du champ présente & 4,2 K une faible
aimantation qui croft brusquement & partir d'une température cri-
tique GT fonction du champ (courbe ab). Pour des champs de 80 Oe
et 2900 0Oe, @+ vaut respectivement 30 et 20 K, En fempérature
décroissante !'aimantation acquise est presque fotalement conser-
vée ; on observe cependant une viscosité aux ftempératures volisines
de OT' Lorsque la température décroflt lentement (0,5° par minute),
|Taimantation diminue au passage de 0, (courbe b 12c). Si |'échan-
tillon est refroidi brusquement de 40 & 4,2 K, aucune diminution
de l'aimantation n'est observée (courbe bl'c'). La courbe bi"c"
est obtenue pour une vitesse de refroidissement de 4° paf minute.
Si aprés avoir induit jes aimantation en c, c', ou c" on &éléve
la température, les aimantations fendent vers une méme valeur a
fa température critique ; les variations obfenues sont alors

représentées par les courbes ¢23b, ¢c'2'3b et c"2"3b.

Selon les axes ce difficlle aimantation [100] ou [110],

une trés faible aimantaticon spontanée, environ 3 % de |'aimanta-

tion mesurée selon l'axe e substiste (figure 11-14}). Sa varia-
+ion thermique n'est pas monotone : elle d.minue brusquement au
voisinage de 65 K, température définie par |'Intersection des

deux fangentes d'inflexion, et elie s'annule & 105 K, température
de Curie. Un défaut d'orientation du c¢ristal ou sa mosalque (157}
peuvent expliquer !'aimantation spontanée résiduelle observée

entre 6% el 105 K, L'inverse de la susceptibilité perpendiculaire

passe par un minimum & 63 K, qui semble associé a la variation

particuliére de |'aimantation spontanée observée (figure il-15).
b - Mesure dans le domaine paramagnétliqgue
Nous avons représenté (figure |l=15) la variation ther-
mique de I'inverse de la susceptibilité moléculaire mesurée
parallélement et perpendiculairement & I'axe ¢. Les susceptibl-
lités paralléle i/X# et perpendiculaire 1/X| obéissent & la loi
de Curie-Weiss, pour tes fempérastures respec?@vemenT supérieures

4 105 et 200 K. Les températures de Curie paramagnétiques qu'elles
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définissent sont 9” = 95 K et @} = 20 K. La vateur du moment
effectif est égalte suivant les deux directions (11,1 uB) av,
et en accord avec celle mesurde sur un échantllion polycristal-

lin (11,2 ug) .

c¢ ~ Discussion

{'scart entre les températures de Curle paramagnéiiques

@/ et 0, conflirme le caractdre fortement anisocirope de DYBAIZ’
déjad observé sur les variations isothermes de | taimantation d'un
&dchantillon polycristaliin et sur celles mesurées suivant les
di fférents axes cristalliographiques du monocristal. Ces mesures

permettent d'évaluer & 450 kOc environ ie champ dlanisotropie.

Le champ coercitif et |'aimantation rémanente sont généralement
associés & une anisotropie 4levée ; le champ seuil ef le champ

coercitif ftoujours voisins décroissent brutalement vers 20 K en

méme temps que |'aimantation rémanente ; le fransitlion de Type
métamagnétique observée sur DyEA!Z est donc probablement liée &
ia forte anisotropie magndtocristalline de ce composé.

La valeur peu £levéo de |'aimantation sponfanée mesuirés

3 4,2 K suivant 1'axe de facile aimantation (5,95 pB/Dy) et 13

susceptib! |iTé superposée & cette aimantation, indiguent que Ii=z

structure maanétique des momenvs est non colinéaire & basse
température. te minimum de 1/x| a 65 K s'expliqueraitT alors par

| Yapparition d'une composante antlferromagnéiique dans le plan

de base.

La variation thermique de {'inverse de la susceptibilite

paramagnétigue 1/Xﬁ mesurée selon |'axe ¢ de tacile aimantation

est linédaire. Le champ moléculaire ef les coefiicients du poten-
+iel cristalliin selon cet axe, zu niveau de chaque atome, sont

donc pratiquement indépendanys du site cristzllographique occu G,
[ &

Au coniralre, i'écar- & la loil de Curie-Weliss de jfinverse.de !a
susceptibilité perpendiculeire 1/yx| peut s'interpréter par des
coefficients différents du potentiel cristailin du plan de base

selon que les atomes de dysprosium occupent le site 4b ou ies

sites 4c,




CHAPITRE P

ETUDE PAR DIFFRACTION NEUTRON{QUE DES COMPOSES TbBAIZ ET Dy3A|2

Nous avons déterminé ies structures magnétiques des
composés Tb3A12 et DyBAI2 par diffgacfion de neuirons monochro-
matiques non polarisés (A = 1,125 A et A = 1,11 A) sur des &chan-
tiltons polycristailins., Les mesures ont é&1¢& réalisées au
Laboratoire de Diffraction Neutronique du Centre d'ttudes

Nucléalres de Grenoble.

1 -~ METHODE ET RESULTATS EXPERIMENTAUX

Dans la diffraction cohérente des neutrons, deux
processus élémentaires interviennent : la diffusion nucléaire
qui permet de situer les atomes dans la mallle et ia diffusion
magnétique due aux interactions entre le moment magnétique du
neutron et le moment magnétigque d'un atome. Aprés corrections
des facteurs de Lorentz et de Debye, tes intensités des raies
di ffractées par un échantilion polycristallin & une fempérature
inféricure & la fTempérature d'ordre magnétique sont, pour des

neutrons non polarisés, de la forme

L'intensité nuctéaire IN vaut

z
IN = pIFN|

p est la mulfiplicité du plan réflecteur considéré et

F.. le facteur de structure nucléaire ;

N
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e
FN = L bj exp 21 h.rj,
J
avec b. = longueut de Fermi de |‘atome en r.
R = le vecteur de diffusion du plan C(hkl).

L'intensité magnétigue I diffractée par le plan réticuiaire
thk1) s'éerit

>3k 7 > > 3
M M"FM d (h FM)(h F

M

i
I

¥
I

),

d représente la distance interéticulaire relative aux plans
(hkU,FM est le facteur de struciure magnétigue.

F - o0.27.1071% oW 2T1 h. v
m = 0,27 mj fj exp [ h.rj,

=
mJ et fj sont respectivement le moment en magnétons de Bohr et In

N
facteur de forme de |‘'atome en r..

Dans ie cas d'une configuration colinéaire de moments
magnéticues, ces expressions deviennent pour une famitle de plans

réticulaires de multiplicité p

2

2 2
w = b et Ry

fd
1

-12 . .o
F,, = G,27.10 Em, f. exp 201 h.r.,
M g
avec m, = * lm.|
J J
q2 - sin“a of a est |*arngle du vecteur de diffusion avec la

. . P 2
direction des moments magnétiques ; <q > es7 la

moyenne des sinzu relative aux plans (hik!l).

A foute température supérieure 3 la tTempérature diordrc

magnétiqgue les intensités diffractées sont de !la forme

La diffusion maanétigue n'est pas obscrvée en raison de |'incohé~
g a !

rence des ondes élémentaires diffractées par chague moment

magnétique.
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Nous avons enregistré les diagrammes de diffraction
neutronique des composés Tb3A|2 et DyjAI2 respectivement & 300 K,
77 K, 4,2 K et 300 K, 77 K, 47 K, 4,2 K (figures f1l=1 et 111~2).
Afin d'atténuer 1'absorption nous avons dilué |'échantilion de

DySAt dans de la poudre d'aluminium de diamétre inférieur a 5 u.

2
Lle coefficient d'absorption obtenu est uR = 1,

Les intensités des raies observées & la tfempérature

ambiante s'interpréfent par la diffusion nucléalre cohérente des

neutrons (fableaux t~4 et li1-1). Nous utilisons ilss longueurs
de diffusion suivantes : bTb = 0,76.10“12 cm, bDy = 1,69.10"12 cm
et b = 0,35.10-]2cm. A 77K, température inférieure aux tempéra-

At
tures de Curie des compesés étudiés (190 K pour Tb3A12 et 92 K

pour DVSAIZ)’ fa diffusion magnétique cohérente des neutrons
entrafne une frds forte augmentation de ['intensité des raies

observées & 300 K.

Les diagrammes enregistrés & 4,2 K et 47 K sont sem~
blables ; en plus de 1'augmentation de | 'intensité des raiaes de
di ffraction caractéristigues du groupe P42nm, on observe des
raies interdites 100, 001, 102, et 003. Lz maille magnétique

reste identique & la maille cristallographique.

7 - RECHERCHE DES CONFIGURATIONS MAGNETIQUES COMPATIBLES

AVEC LA SYMETRIE DU CRISTAL

te principe de 1a méthode macroscopique introduite
par Naish et Turov{B]) et développée par Ber+auf{32) consiste
3 déterminer les configurations magnétiques compatibles avec la
symétrie cristalline ; ces configurations sont décrites par les
vecteurs de base VT des représentations irréductlibles T du
groupe cristallographique. Dans une felle représentation, @
[Télément de symétrie ¢ est assoclé un caractére, noté qu).
La technique de |'opérateur de projection permet de construire
le vecteur de base VF = g x?u) u(m1). La sommation est étendue
3 +tous les é&léments de symétrie du groupe cristallographique ;

m, représente un des moments dans la mailie considérée.




tntensités nucléaires calculées et observées sur DyBAI2
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TABLEA AU
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1,11 A)
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Cans les composés TSAIZ, les moments magnétiques sont
portés par les douze atomes de ferres rares de la maille, répar-
tis en ftrois sites (tableau 1-1), Les huit opérations de symétrie
du groupe P42nm sont représentées sur la figure 11i-3, La table
de multiplication de ces opératlons {(fableau t11-2), permet de
classer les &iéments conjugués en cing sous-ensembles ou classes
met m', netn' 4, et (42)3, Z, et |'&iément ldentifté e. Le
groupe considéré présente donc cing représentations irréductibles.
La somme des carrés des dimensions de chaque représentation
étant égale & |'ordre du groupe, quatre d'entre elles sont uni-
dimensionnelies, la cinquiéme est & deux dimensicns. L'ensemble
des cing représentations est donné dans le tableau I11-3. Les
transformations des moments magnétiques, considérés comme des
vecteurs axiaux, & travers les huit &léments du groupe sonft
décrits dans le tableau I11-4, Les contfigurations magnétiques
associées & chaque représentation irréductible sont indiquées
sur le tableau t11-5, Elles s'expriment & |'aide des quatre
vecteurs ?, 5, é, g, correspondant respectivement aux arrange-
ments colindaires (#++++), (+=+=), (++-=-) et (+--+} des moments

magnétiaues.

3 - DETERMINATION DE LA STRUCTURE MAGNETIQUL DE TbSAI2 ET Dy5A12

Les diagrammes de diffraction neutronique de ces deux

composés sont sembliables, et nous les discuterons simultanément.

A 77 K, les régles d'extinction du groupe Pé,nm sont
conservées., Les moments magnétiques des atomes d'un méme site
sont paraliéles. La forte intensité de la raie 210 met en &vi~
dence le couplage ferromagnétique de tous les atomes entre eux.
L'axe de facile aimantation est !‘'axe guaternaire. Nous avons

utilisé les facteurs de forme proposés par Steinsvell ef al(33)

pour le terbium , par Nereson et 61(34) pour le dysprosium.

te meilieur accord entre les Intensités calculées et observées
{(tabteaux 111-6 et 11i-7) st obtenu lorsque les moments des _
atomes du site 4t sont inférieurs & ceux du site 4c (fableau l[%—Bﬁ
Les facteurs de confiance sont R = 6 % pour Tb, Al, et |

3002
R = 10,4 % pour DyzAl,.




TABLEAU L§1=2

Table de multiplication des &léments du groupe P4 nm

28.

e (42)2 n nt m m' {42)3 42

e e (42)2 n n' m m' (42)3 42
(42)2 (42)2 é n' n mt m 42 (42)3

n . at e (4 4, (4,0 ' m

nt 0 n (4% e (4,0 4, m m

m m ;! (42)3 4, o (4,0 n nt

m m? m 4, (4> (4% e nt n
4, 4, (4,)°  m m . ot e (47
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TABLEAU [11~3

Représentations irréductibles du groupe P42nm.

&lémants
. o m m! (4.)° 4 (41> n n
représen- 2 2 2

tations
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TABLEAU {114

Transformation des moments des atomes en positions 4c et 4b

-

4 travers les &léments de sypétric du groupe P4 nm

gléments 2 3
t 1
\\\\\ a (42) n n m m (42} 42
momen ts ™|
{mlx "1x Max "Mk Max -m1y mZy :m3y mdy
1
be ;mly My —m2y m3y —mqy Mx T2x M3x  Max
i
Mg M1z My, "Mz "Mpy "Mz M2y T3, M4z
/ - - - -
CMx "1 x M "Ma Max M2y M2y Mzy M3y
]
4b %m]y m1y ~-m1y- m4y —mdy “Mox M2 x Mze  "M3x
tm1z ™1z Mz "Maz "Mz M2z M2y M3, M3,
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TABLEAU PE1-5

Configurations magnétiques assocciées & chaque représentation

irréductible du groupe P4, nm

i
représentations site 4c¢ site 4b
r A -G - - - G
1 X y z
r, AX +Gy Cz - - C2
r G +A F - - F
3 X y z z
F4 Gx —Ay - - - Az
C.<F T A g2iegl Al | 1A 423
r "X y z y X y X
5 -
c ot F -G U14:523 0231614
Y * A X Y x Y
14 . 23 _ -
o = myrmy, a = Motmg
14 23
8 T My =My, 8 = m,-mg
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TABLEAU F11-8

Modules et angles avec |'axe ¢ des moments des atomes en

positions 4c et 4b pour Tb3A12 et DyBAIZ

Composés
Dy Al ThoAl
températures™ 5002 502
Mge © 5,7 ! \?4c =0 Mae = 8,1 g \Qac =0
17 K .
Map = 2,5 Mg Mgy = 0 [ Mg T %2 Mg Wap 7O
Mae = 745 ¥y ge = 0
47 K -
- 1. - <
Myy = 7,5 Yp §hb = 65
. 9 — L+ _ ' - Q
Mpe = 8,7 iy T4C = 30 Mye = 8,4 P \¥4C 18
4,2 K
= — Q — oy - ]
My, = 8,7 g "P4b = 75 my, = 8,4 up Py, = 99
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A 47 K et 4,2 K {'augmentation de ['intensité des
raies caractéristiques du groupse sznm est analogue & celle
observée & 77 K : la structure magnétique posséde une composante
ferromagnétique paraliéle & l'axe e¢. les rales de surstructure
sont caractéristiaques d'une configuration antiferromagnétique. A
ces températures la structure magnétique n'est donc pas colinéaire.
La raie 001 est caractéristique d'un arrangement C>< ou Cy des
moments des sites 4c, les raies 100 et 102, dfun arrangemenT
Gx ou 6 des moments du site 4b. L'arrangement de la composante
antiferromagnétique dans ie plan de base est donc comp lexe.
L'intensité de la raie 102 montre gue la composanfe antiferro-
magnétique du site 4b dolit &fre perpendiculaire a celle du site
4c. Le meilleur facteur de véracité (R = 5,5 ¢ pour TbBAI2 3
4,2 K ; R=29,5% et R = 4,7 4 pour DyBAI2 3 47 K et 4,2 K)
est obtenu pour la structure représentée sur ls figure N
Cependant, 1'intensité des raies dépend peu de [Torientation,
par rapporty aux axes cristallographiques, des composantes anti-
ferromagnétiques du plan de base ; seule une &tude de diffrac-
+ion neutronique sur |f&chantillon monocristaliin permettrait de

la déterminer avec précision. Les moments des atomes de terres

rares sonf caractérisés par leurs modules m et les angles P qu'ils
font avec |'axe Oz (tableau [11-8). Dans lus tTableaux 11i-6 et
I11-7 nous comparons ies intensités calculées & |'aide de ces

valeurs aux intensités observées.

4 - DISCUSSICN

La structure magnétique des composés étudiés se modifie
progressivement avec la température. Au voisinage du point de
Curie les moments sont tous paraligles entre eux ; le composé@
présente une forte aimantation spontanée. A plus basses tempé-
ratures, ites moments s'écartent réguliérement de !'axe ¢ lorsque
la température décroft. Pour DyBAlz, les moments magnétiques du
site 4b ne sont pius colinéaires & des tempéravures inférieures
4 65 K ; cette derniére correspond au minimum de ['inverse de
la susceptibilité perpendiculaire (figure I 1-15). Les moments
magnétiques des atomes des sites 4c sftécartent de |'axe ¢ auX
températures Inférieures & 14 K seulement., Aucune modification

de la structure n'est observée zu passage d¢e la température
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critique @+ = 20 K. Ces résultats semblent en contradiction avec
les mesures d'aimantation. En effet, en-dessous de 20 K, pour un
dchantitlon refroidi en dehors du champ la variation isotherme
de 1'aimantation est anzlogue & celle d'un composé anfiferro-
magnétique., Pour s'assurer de cette contradiction, nous avons
montré qu'aucune structurs antiferromagnétigue, clest-a-dire
aucun arrangement de moments ayant une résultante nulle ne peutT
rendre compte des intensités observées (annexe [). Le composé
est ferromagnétique ; i1 présente une aimantation spontanée.
Seul un processus d'aimantation originat peut rendre compte des
courbes de premiére aimantation observées en-dessous de @+ ;
jusqu'ad présent, de telles courbes étaient considérées comme
caractéristiques de composés métamagnétiques. Ce processus
d'aimantation est dii & des parois de domaines d'un type nouveau
qui restent figées tant que ie champ appliqué est inférieur au

champ seuil.

Dans les composés étudiés, si la structure magnétique
est colinéaire, elle appartient & la représentation irréductible
r3. Afin de représenter |'ordre non colinéalire observé @ basse
température on doit associer aux vectfeurs de base de fe repré-
sentation Iy ceux de la représentation I'g. Pour rester invariante
3 travers les opérations de symétrie de la sfructure cristalio-
graphique, |'énergie magnétique ne peut pas s'exprimer seulement
par une forme auadratique de |'aimantation en raison de ta Trés
forte anisotropie magnétocristalline dont les termes du gua~

triéme ordre ne sont pas négligeables,




DEUXIEME PARTIE

PROCESSUS D'AIMANTATION PARTICULIER AUX COMPOSES FERROMAGNETIQUES

A FORTE ANISCTROPIE MAGNETOCRISTALLINE




CHAPITR

[xn!

ETUDE DES PAROIS ENTRE DOMAINES MAGNETIQUES DES

COMPOSES A FORTE ANISOTROPIE MAGNETOCRISTALLINE

Certains composés ferromagnétiques ou ferrimagnétiques
{36) (37} (38) (39) (40)

FesM?IT) . Dy4603 , DyCo2 , DyNiCo s TbBCo
TbiNi cevss Ont, comme Dy3A|2, des comportements magnétiques
différents & basses températures suivant qu'ils sont ou non
refroidis sous champ. Dans le premier cas, lls présentent une
forte aimantation rémanente ; dans le second, |'aimantation sans
champ est nulle, elle croft ensuife faiblement jusqu'a un cer-
tain champ seuil & partir duquel elle augmente rapidement avant
de se saturer progressivement. Un tel comportement résuite d'un
processus d'aimantation particuiier asscocié & des parois entre
domalnes magnétiques qui restent figées +tant que le champ appli-

qué est inférieur au champ seull,

1 - NOTICON DE PAROIS DE BLCCH

Une parci de EBloch sépare deux domaines dont les direc-
tions d'aimantation différent afin de minimiser |'énergie magnéto-
statique. Elle consiste en une rofation de momenTs magnétliques au
autour d'un axe perpendiculaire au plan de la paroi (figure I-1-a)
Les interactions d'échange conduisent & une énergie de parois
minimale lorsque les angles entre moments consécutifs sont les
plus petits possibles, c'est-a~dire lorsque la paroi est répartie
sur un grand nombre d'atomes. De nombreux moments sont alors

proches de la direction de difficile aimantation ; ['épaisseur
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d'une paroil de Btoch est déterminée par le compromis entre
{'4nergie d'échange qui tend & |‘'augmenter et |'énergie dianiso-
tropie magnétocristalline qui ftend & la diminuer, A titre dlexemple
tes épaisseurs de parois dans le nickel, le fer et |e cobalt sont
de 690 R, 480 E et 160 ; ; dans ces matériaux le rapport de

| "énergie d'anisotropie magnétocristaliine & l'énergie d'échange
est trés faible : i1 vaut 16,2.107° pour le nickael, 35.1077 pour

le fer et 330.107° pour le cobalt. L'approximation de calcul qul
consiste & assimiler une paroi de Bloch & un continuum de moments

magnétiques est alors justifiée.

2 - NOTION DE PARQI ETROITE

Certains composés récents et notamment les aliiages a
base de terres rares, présentent une énergie d'anisofropie magnéto-
cristatline trés élevée et une température d'ordre basse. Le rap-
port de |'énergie d'anisofropie magnétocristalline a |'énergie
d'échange est alors beaucoup plus élevé que dans les composés
ferromagnétigues usuels et peut atteindre |'unité. Afin de mini-
miser 1'énergle magnétocristalline emmagasinée, les parois entfre
domaines magnétiques sont étroites ; elles s'étendent sur quel-
ques distances interatomigques seulement et présentent une discon-
tinuité de l'aimantation en leur centre (figure |-1-b). Si
{'énergie d'anisotropie magnétocristalline est suffisamment éle-
vée devant |'énergie d'échange ta paroi ne s'étend que sur une
seule distance Interatomique (figure 1=-1=-c). De telles parois
sont figées par !'anisotropie magnétocristalline jusqu'ad ce que le
champ provogue le renversement de ['aimantation des atomes proches
de la parci. Au contraire les parois de Bloch se déplacent [ibre-
ment sous ['effet du champ. Au cours de leur mouvement, si la
moltié des moments s'écartent de | Taxe de facile aimantation,
| Yautre moitié s'en rapproche ; le bilan énergétique est d'autant
ptus faible que la paroi est peu étalée, le mouvement n'est alors

freiné que par les défauts du cristal.
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3 - STABILITE D'UNE PAROI ETROITE DANS UN COMPOSE UNIAXE

Une parol étroite est formé d'un nombre |imité de mo-
ments magnétiques faisant entre eux des angles importants. Le
modéle de paroi quasi-continue utilisé pour le calcul de [Yénergle
des parois de Bloch n'est plus appiicable. il est nécessaire de

tenir compfe du caractére discret des moments magnétiques.

Pour discuter de la stabiiité des parcis é&troites a 0 K,
nous considérons un réseau d'atomes magnétiques cubique simple, de
paramétre a, soumis & une anisotropie uniaxe. Nous attribuons
& chaque moment magnétique %n un méme module MO et un degré de
liberté °, correspondant & son angle avec i'axe de facile alman=-

tation dans le ptltan de la parol.

Dans une hypothése simplificatrice, nous ne considérons
que les interactions d'échange ferromagnétiques entre atomes
premiers voisins. L'énergie d'échange emmagasinée dans la paroi,

. > > .
résultant de |'arrangement des moments m. et Mo » s'exprime par

ZWMZ [1 - cos(@ -0 )].
o} n+t n

Lténergie d'anisotropie magnétocristalline par atome est
2 2ot
KM% sin? o . | v
o n |

L'énergie de parci asscclée
+ -

au moment m (figure 1=2)

stécrit

ﬁ?::w 4

Figure [|-2

cos(en+1

et
1

-0 Y + cos{@ -0 )}
n n-1 n

kM sinfe o+ 2uM° [1 -
o n o} 2

L'énergie superficielle de ta paroi est égale &

ZN
i
Yo T 7 :g: Tn
a
n=1
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o 2N est le nombre de moments magnétigues de la paroi.

La configuration de la paroi est obtenue par minimisation de

cette énergie par rapport & chacun des degrés de liberté
3y
562-;0 pour n = ],2, ----- > ZN,
n
Ces conditions d'équilibre s'écrivent

+
in
s
(o]
=
!
o)
)
~—
| S
1t
l]

K . .
=5 SI0 2Bn - {s:n(@n+]-6n)
avec n = 1, 2,...

La résolution numérique de ce systéme de 2N équations donne pour
chaque valeur du rapport K/W le nombre entier 2N et les angles

8 (annexe |1).
i

A titre d'exemple, nous avons représenté (figure |-3) la confi-
guration de la paroi pour quelques valeurs du rapport K/W.

Lorsque ce rapport vaut 0,5, 1 et 1,25 {'énergie de chacune de ces
parois est 2,75 WMi/az, 3,75 WMi/a2 et 3,94 WMi/az. Lorsque le
rapport K/W tend vers ['infini |'énergie de paroi tend vers

4 WMi/az, énergie d'une paroi réduite au retournement de ['aiman-
t+ation sur une seule distance interatomique. Lorsque le rapport
K/W tend vers zéro 1'énergie de paroi tend vers 4Mi /WRVaz, va-
leur obtenue pour |'énergle d'une parol de Bloch lorsqu'elle est
calculde en considérant une rotation continue de |'almantation.
Nous avons porté, figure |1-4, la valeur de |'énergie de parol

(en prenant pour unité le coefficient K d'anisotropie magnétocris-

taliine) en fonction du rapport K/W,

Dans le domaine de stabilité des parcis &troiftes 1'é-
paisseur de paroi &8/a, tend vers 1'unité quand K/W crelft.
L'épaisseur d'une paroi de Bioch est &/a = q.vW/K, q étant géné-
ralement pris égal & 4, Afin d'ecbtenir la variation de §/a en
fonction du rapport K/W, 11 est nécessaire de définir précisément
|'épaisseur dVune peroi étrolte.

Soit A€ 1a discontinuité angulaire de |'almantation au centre

dtune paroi de Bloch
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L'épaisseur de la paroi s'écrit

§/a = q/be.
St la paroi se s'étend que sur une seule distance intferatomiqgue
o = 1, 6/a = 1 ; q doit donc étre égal a . L'épaisseur dfune
paroi est alors définie par

§/a = N/AO.

La discontinuité angulaire au centre d'une paroi d'épaisseur
§ = na est 46 = 0I/n.

Lorsque A0 est suffisamment petit, le mod&le continu est valable

8 _ W
Py I &
La figure |-5 représente la variation de 1'épaisseur d'une parol

calculée en fonction du rapport K/W & partir de la discontinuité
angulaire au centre de la paroi. Les courbes en traift discontinu
représentent les fonctions §/a = I /W/K, et &/a = 1. Pour K/W
voisin de 1,3 ta paroi ne s'étend plus que sur une seule distance

interatomique.

4 -~ STABILITE D'UNE PARCI ETROITE DANS UN COMPOSE NON COLINEAIRE

Les composés ?bBAEZ et DyBAE2 ont des structures cris-
tallographiques Trop compiexes pour envisager |'étude détaillée
de leur processus d'aimantation. Considérons un matériau plus
simple ayant un réseau cubique d'atomes magnétigues placés dans
une symétrie P22Z, d'atomes non magnétiques afin gu'lls solent
soumis comme les atomes de terres rares précédents a des Inter-
sctions fortement anisotropes. Selon la nature et 1'importance
relative de ces interactions, ta configuration des moments peut
dtre non colindaire (figure [=-6). L'aimantation spontanée du
composé provenant de la résultante non nulle des moments lui
donne un caractére ferromagnétique. Lorsque la stabllité de cette
structure magnétique résulte d'un compromis entre des interactions

dtéchange isotropes et une anisotropie & un ion, les atomes magné-
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tiques se réparftissent en deux sous-réseaux A et B car leurs

environnements se déduisent 1'un de |'autre par l'axe 2, eT ne

sont pas cristallographiquement équivalents. Les axes de facile

aimantation de chaque sous-réseau se correspondent & travers

[Taxe 2y avec lequel Ils font un angle I 0,

En raiscn de la symétrie cubique du réseau des atomes

magnétiques et de la configuration des moments considérés, les

termes d'énergie dipolaire présentent un caractére isotrope et

peuvent &tre intégrés dans les fermes dtéchange en modifiant

convenab lement la valeur du coefficient W. Pour déterminer la

posi~,

t+1on des moments & |'équilibre nous exprimons !'énergie E1 d'un

couple AB rapportée 8 un atome par

26, = - 4um° cos2 P+ KM2 [sinz(e —er¥y + sinZ(e -?"W{}
1 o o o ©

oll 2 est |Tangle entre les moments MA et MB’ ¥ l'angle de la

résultante de ces moments avec i'axe 2y. Cette énergie est mini-

male pour

Tg 2 ¥ = K sinZ@O cosZi/Q4w + K cos 2@0 cos 2Y).
i .

La position d'équilibre d&finie par ¢ est obtenue pour ¥ = 0.

En utilisant la méthode proposée par Moriya, nous déter-

minons |'énergie d'anisotropie effective E(¥) dans le plan du

couple AB 3 partir des deux relations précédentes.

2E(Y) = Mi (VTS0 - VE(9)) = 2MiK(¥)

avec flv¥) = !6W2 + BWK coszeo coszZ¥ + K2 cosZZ?

L'énergie emmagasinée dans une paroi de Bloch est minimum lorsque

cette parci est perpendicuiaire & [|'axe Ox de plus difficile

aimantation. Cette énergie YB rapportée a 1 cm2 de paroi est

[&a
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somme des énergies dtanisotropie Ya et d'échange Y,

+ o3 2
a® Y f K(YIMZ dx .
a oo O

Par unité de surface 1'énergie d'échange emmagasinée sur une dis-

tance interaftomique est WMi(AL?z + ATz)ﬁz, ce qui condult &

-0

- ]
a¥ =)‘( Wil 201 s g2 ydx,
o} X
avec g(¥) f(¥) = 4WK sin 28 _ sin 2¥.
En introduisant un coefficient d'échange effectif

WYY =u.(1 + g2(¥))

Y o=
°e J vy WL ax,

A un accroissement 8¥ correspond

4 ] )
a’s Y, = 4 [EW) §Y 4 a’ wwxi s92 + a” WMl s(g(¥) ‘l’x)z}dx_

QN

Aprés intégration par partie, |'énergle de parol est minimum si

. 2 2 T 2 . 02

ECY) - 2a wmo[wx(g (¥) + 1)+ gl¥) gt¥), wx} = 0.
Par intégration on obtient

oo/ 2 2, 2 1RO

Y o= \ZE(‘P)/WMO 27(g7 () + 1) = =\ gy

L'énergie par unité de surface de parol s'écrit
n/2 7

a2 v, - 4§ \AME ECY) [1 ‘ 92(‘9)1 ay.
- O 0 )

En fonction des &nergies d'échange et d'anisotrople effectives

I'énergie de paroi s'écrit

5 P /2
a“ Y., = 4 M J YWYy K{¥Y) dYy.
© 0 dg
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Lorsque les axes de facile aimantation des sous—réseaux A et B
sont confondus (@O = 0), on retrouve |'énergie superficielle de

parol d'un cristal uniaxe

2l Y = 4 M° VWK .
B o

Energie _des parcis étroltes

Le couplage d'échange entre les deux sous ~réseaux A
et B, puisque proporfionnel a cos 2\?6 dépend du compromis entre
les interactions d'échange et |'anisotropie, et peut devenir treés
faible devant cette derniére. Dans ce cas la configuration en do-
maines s'établit & |'aide de parois étroites, le renversement de
{taimantation de chaque sous-réseau s'effectuant sur une seule
distance interatomique (figure i-6)., Ces parois, perpendiculalres
aux parois de Bloch précédemment décrites, conservent la compo-
sante normale de |'aimantation. tes moments magnétiques de part
et d'autre de la paroi subissent un réarrangement sur plusieurs
distances interatomiques pour minimiser ['dnergie superficielle
de paroi. L'angle limite GC que font les deux moments du centre
de ia parol avec l'axe b est supérieur a 0, il est défini en
premiére approximetion par la relation

W eougé 390+4%

san(GC—@O) =% Sin w—s—

L'importance du réarrangement esft limitée, ta valeur du rappor¥
K/W associée 2 l'angle @ &tant toujours supérieure & 1. Nous
le négligeons dans le calcul de | Yénergie superflcietlle YE des

parols étrolfes
2
a® Y. = 4 M W cosZ .
0 e
La stabilité des parois étroites (Y. < YB) dépend de la vateur
de 80 et de celle du rapport K/W (figure |=-7=-a). Un caticul

analogue conduit au résultat de la figure |~7=b lorsque les

interactions entre les deux sous=-réseaux sont négatives.
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En attribuant, dans DyzAl,, au site 4c un axe de
faci le aimantation paralléle &8 |'axe ¢ et au site 4b, un axe
de facile aimantation parailéle au plan de base, 2@0 = 90°,
LTangle d'équilibre 2&?@, déterminé & 4,2 K par diffraction neu-
tronigque, est de 45°, A la précision des mesures, on peut consi-
dérer que les moments sont symétriques par rapport aux bissec-
trices des axes d'anisotropie. Le rapport K/W cui en résulte
est 4 ; les parois, d'aprés le calcul précédent s'étendent sur

une seule distance interatomique.




CHAPFPITRE i1

CHAMP COERCITiF PROPRE AUX MATERIAUX A

FORTE ANISOTROPIE MAGNETOCRISTALLINE

Les parois étroites ne sont déplacées que par des
champs trés élevés. Les cycles d'hystérésis sont alors trés
larges (chapitre 1-2) ; la détermination du champ cogrcitif,

propre & ces parois, résuite de |'étude de leur propagation.

t - COMPOSE UNIAXE

Considéronsrune paroi & 0 K, dans un réseau cubique
simple de paramétre a - d'atomes magnétiques soumis & une aniso-
Tropie uniaxe. Sa configuration, syméirigue en champ nul
(chapitre |-3), est perfturbée par un champ magnétique extérieur,

o . . -+
B, dont ['énergle de couplage avec le moment m est

yﬁ(H) = MO H{1 - cos @nJ,

- . 2 ' . P
Lténergie totale par cm” .de paroi s'écrit

2N
= M
Yy = Yp + zﬁun“(H)'
n=1
La .configuration d'équilibre est obtenue par minimisation de YT
BYT o o
T 0 pour n = 1, 2,..., 2N,




I~
3=}

my

UL T
&
i

i
vl sy,

% P
& %)

e gty gpRos | Semn Smeg e STl S e i Bowem AcShed e OUQeOr BRENT DMl CSeie  RERed R el SUATRS S sesdal oidEy (RRAS (SR Sy e W iRy ws .wumf e G
| o
i H Fi i
,w Haarm Faad
1 s f&u# .
3 | . )
A -
el
“m — .
m Pl b
S G [ v
m S [ -
M - Lid ey
w 7 i P =i
£ 2 S
| hisd
m : ] o~k
m_ £ LR
i £
“ 5% e e
: W e %S!_% ] =
i w H st WMF LW . @
| oy
_m ) p { ;
n m R i ¢
i - 5 s
H u m . 5
”,. w i =
b B £
; W S g, =
] R=1 :
H -
, Gt 5
W p b
£ E
| 2,
M s »E.mr )
; % s e
m . %wn. Lﬂw .
m “m_,?,w %m 3 bt
! g 3
H i ‘_‘
! i
3 ] @
ﬂm - o
: e
4 La i
&~
|-,
€

180 Loz
Bnsz

OHYd w1 30 SLINSWOW €30 SITIONY







o

b B e

St

o

Eux

[
£ b
o B

el




48,

H - _
i sin en = 0
o]

. } _ 20 . ~ \
soit S|n2<3n e [sm(em1 en)+sm(@n_1 Oni} YK

pour n = 1; 2,000, 2N.

Nous avons résolu numériquement ce systéme de 2N
équations (annexe 11). Pour chague vateur des rapports K/W et
H/HA, les angles @n caractérisent ja structure de fa paroi,;

My étant égal & ZKM _~; comme nous ne considérons aque le terme
d'ordre deux de |'anisotropie, H, correspond & la définition
habituelle du champ d'anisofropie. Pour H/HA supdrieur a une
valeur critique fonction du rapport K/W, le systéme de 2ZN &qua-
tions n'admet plus que la solution banale @n = 0 pour tout n ;
cette solution traduit ('instabilité de la paroi lorsque le
couple créé par le champ magnétique est trop &levé. Le champ
critique ainsi défini est responsable de la coercivité du maté-
riau.considéré, sa valeur ne dépend gue du rapport K/W ; nous le
dénommons champ coercitif propre. A titre d'exemple, nous avons
porté sur la figure |i-1 la variation des angles @n en fonction
du champ réduit H/H,, pour une paroli caractérisée par K/W = 1,

Dans des champs inférieurs & Hp = 0,059 H les moments sont

AJ
faiblement &écartés par le champ de leurs positions d'équilibre ;

dans des champs supérieurs a Hp’ tous les moments sont parallélies

au champ.

La variation du champ coercitif propre est représentée
en fonction du rapport K/W sur la figure 11-2, et en fonction de
la discontinuité angulaire au centre de l|la paroil sur la figure
|1 -3, Pour des valeurs faibles du rapport K/W le champ coercitif
propre est pratiquement nul, la parol de ftype Bloch est trés
large. Lorsque le rapport K/W est élevé, lte champ coercitif pro-
pre *fend vers le champ d'anisotropie, ta paroi est afors étroite
et ne s'étend plus gue sur une seule distance interatomique.

D&s que la paroi s'étend sur plus de troils ou gquatre distances

interatomiques, le champ coercitif propre devient trés faible.




2 - COMPOSE NON COLINEAIRE

Considérons un réseau cubique d'atomes magnétigues
répartis en deux sous-réseaux dont les axes de facile almantation
se correspondent & Travers un axe d'ordre 2 (l'axe 2y sur l2
figure |-6). Le compromis entre les interactions d'échange of
| tanisotrople & un ion (chapitre 1-3) donne lieu & une configu-
ration non colinéaire des moments de chague sous-réseau (figuie
t-6). Pour un angle 0_ = 45°, et un rapport K/W = 1, Itangle

2

d'équilibre @, vaut 7° (en général, dans les structures magné-
tiques non colindaires de composés intermétalliiques & base de
terres rares, l'angle dféquilibre est supérieur & 7°, le rapport

K/W est donc supérieur & |'unité). Le réarrangement des moments
magnétiques de part et dl'autre du centre de !a paroi est peu
important ; nous n'en Tiendrons pas compte ; le champ coerciti”
intrinséque est alors égal au champ qu'il faut appliguer pour

vaincre |'anisotropie effective (chapitre 1-3).

L'action d'un champ appliqué antiparallélement a la
résultante de !'aimentation d'un couple A, B s'étudie en mini-

misant |'énergle du couple

2&2 = ZE‘ + 2ZMH cos&? cos Y.
L'expression de 1'énergie en champ nul E1 est donnée au chapitic
| =3,
Les positions d'équilibres sont obtenues lorsque

aE ok

2 2
- -+ — T

P 0 et 57 0.
L'équilibre devient instable si

_di = =~ i ou .(.j..%.,. = - aH/aL?

dio Gw - sH/3Y"
Le champ coercitif propre est celul pour lequel l'Talmantation
atteint la premiére des positions instables |iée aux variables

L? ou ¥,
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Nous avons porté sur la figure |i-4 les cycles dihys-
térésis calculés lorsque le champ est appliqué parallélement 3
['aimantation spontanée pour & = 30° et K/W =2, 3, 5, 10, =,
ta figure 11-5 montre la variation du champ coercitif propre

avec le rapport K/W pour quelques valeurs de ['angle @O.

3 - DISCUSSION

Le calcul précédent du champ coercitif propre esft fait
dans |'approximation d'une parol plane & 0 K ; l'aimantation de
chaque plan est saturée. A une fempérature supérieure a@ 0 K Je
module de |'aimantation du niéme plan est fonction du champ
moléculaire auquel il est soumis. Sur te plan n, le plus proche
du centre d'une paroi étroite (figure 11-6-a), le champ molécu-
laire d& aux plans voisins n+! et n-1 stannule. L'alignement des
moments dans te plan n résulte seulement des interactions d'é-
change & I'Intérieur de ce plan ; son aimantation peut 8tre
trés falble. Nous avons représentéd sur la figure l1-6-b, une
paroi é&troite & une température T > 0 K ; un réarrangement des
modules des moments magnétigue se produit. Cependant ceft effet
est peu important car les parocis étroites ne sonft stables qu'd
basse température, lorsque le rapport T/eC est inférieur a
environ 1/%. Les champs coercitifs mesurés sur !es composés
ayant des parols étroites sont cependant beaucoup plus faibtles
que les champs coercitifs propres calculés., Pour Dy3A12 a 4,2 K
|'angle d'équitibre 2(@6 entre les moments des sites 4c et 4b est
de 45°, si 20, est égal & G0°, |1 lui correspond une valeur
minimaie du rapport K/W égaie & 4. Le champ coercitif propre
est donc de |'ordre du champ d'anisotropie gui est volisin de
450 kOe, or le champ coercitif mesuré est de 21 kOe. La propaga-
tion des parois étroites ne régit donc pas le processus d'aiman-
tation. Le renversement de |'aimantation doit &fre provoqué par

la nucléation de nouveaux domaines (chapitre 11},



CHAPITRE i

INFLUENCE DES PAROIS ETROITES SUR LES PROPRIETES MAGNET{QUES

DES COMPOSES A FORTE ANISOTROPI{E MAGNETOCRISTALLINE

te processus d'aimantation particulier mis en évidence
sur le composé DyLAl, résulte de ia valeur éievée du champ coer-
citif attaché aux parcis étroites. Ces parois conduisent &
d'autres propriétés magnétiques inhabifuelles, en champs stati-

ques comme en champs dynamigues.

1 - PROPRIETES MAGNETIQUES SOUS CHAMPS STATIQUES

a - Variation thermique de 1'aimantation en température

croissante (lre partie figures |i~3 et 11-13)

Un matériau magnétique refroidi en champ nul est
divisé en domaines é&lémentaires séparés par des parcis., Nous
avons vu que celles-ci sont étroites lorsque |'énergie d'aniso-
trople magnétocristaliine est supérieure & |'énergie d'échange.
Dans un champ inférieur au champ coercltif, les parois restent
figées, l'aimantation totale est nulle. Le champ coercitif, fonc-
tion de |'anisotropie diminue lorsque la température augmente.

A une certaine température sa valeur atteint celle du champ
appliqué, les parois peuvent se déplacer. L'aimantation fotale
augmente alors rapidement avec la température et tend vers I a
valeur qul conduit & un champ démagnétisant égal au champ appli-

gué.
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b - Variation thermicue de |'aimantation en températures

décroissantes (lre partie, figure (1-13)

A une température supérieure a la température critique
0., |'aimantation du compesé résulfe de la configurafion d'équi-
libre des parcis de Bloch soumises au champ magnétique H
Lorsque la température décroflt, | tépaisseur de paroi diminue
le champ coercitif croft ; lorsqu'il atteint la valeur du champ
appliqué, les parois se figent, L'aimantation précédemment
acquise par déplacement des parois de Bloch est conservée méme

aprés suppression du champ appliqué.

Au cours du refroidissement, |'augmentation du champ
coercitif se traduit cependant par une diminution de !'aimanta-
tion au voisinage de 4 Considérons un &chantilion uniaxe divisé
enh domaines &lémentaires séparés par des parois étroites de
champ coercitif H . Solent V et V -V les volumes des domaines
orientés parallelemen+ et an+1paralleiemen+ au champ H appliqué
suivant l'axe de facile aimantation. Si N est le coefficient de
champ démagnétisant de i'échantillon, is variation d'énergie
liée & une variation AV du volume V s'écrit

1 2

AE = 2M H AV = 2M_ H AV + = N(2V = V ) 4M7 AV.
s C s Z O 5

A ltéguilibre :

Le champ interne est égal au champ coercitif ; lorsque
la température diminue il dolt augmenter comme ce dernier. | en
résulte une diminution de !'aimantation mesurée M, qui devralt

conduire & une aimantation nulle dés que HC = H. Cependant une

viscosité l|iée aux déplacements des parois ne permet pas
d'atteindre |'équilibre pour les fempératures inférieures 3 0.
SI la température est suffisamment &levée les parois se dépla-

cent rapidement et la diminufion d'aimantation est quasiment

instantanéds. La diminution de |'alimantation observée AM n'est
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qutune fraction de |‘'aimantation M = H/N. Lorsque les parois
sont bloguées, le systeme est hors dtéquillbre et a emmagasiné
une énergie magnétostatique exédentaire ; (M - AM)Z. Cette

énergie est restituée dés cue les parois deviennent mobiles e¥
peut proveoquer, si la variation thermique de ('aimantation est
fente, une ncuvelle diminution de | "aimantation au voisinage de
O, .
..t.

c - Application aux aimants permanents

La qualité essentielle d'un aimant permanent réside
dans la coexistence d'une aimantation rémanente et d'un champ
coercitif élevés., La valeur maximale de ce dernier est celte du
champ c¢'anisotropie. On s'en rapproche habituellement par des
moyens artificiels tels que le broyage du matériau en fines par-
ticules. Un matériau dont les parcis, étroites, sont figées,
présente naturellement un champ coercifif élevé. L'aimantation
ne peut varier gue si le champ appliqué est supérieur au champ
coercitif ; les cycles mineurs se réduisent 4 des droites de
pente trés falble (figure [11-1). Cependant, le champ coercitif
décroft rapidement lorsque la fempérature augmente ; |'almantation
rémanente s'annule & une température voisine de 0,. les proprié-
tés intrinséques d'aimant permanent disparaissent (ire partie,

figure [1=-10).

te produit énergétique maximum de Dy3A12 & 4,2 K est
(BRY . = 73 MGCe. En raison de la valeur élevée du champ coer-
citif aucun effet de forme ne peut Iimiter son utiitisation,
Cependant, fa variation thermique de l'énergie d'anisotropie
entratne une décroissance rapide du produit énergétique qui
s'annule a ®+ (figure 111-2). Pour d'autres composés de telles
propriétés associées aux parois éfroifes peuvent étre frouvées

dans un domaine de températures plus éfendu.
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2 - PROPRIETES MAGNETIQUES SOUS CHAMFPS DYNAMIQUES

a - Méthodes expérimentales

Le champ coercitif mesuré est trés inférieur au champ
coercitit propre calculé (ire partie, chapitre i1 et Ze partie,
chapitre 11} ; sa valeur dépend cependant de la vitesse a laquelle
la mesure est effectuée. Nous avons mesuré le taux d'accroisse-
ment de t'aimantation, au voisinage du champ seuil, en fonction

d'un champ variant de C,t & 10 QOe/sec, et de 107 3 10° Oe/sec.

Dans te premier cas, le champ extérieur, fourni par

une bobine supraconductrice, est maintenu constant. Le champ

interne dadcroft en fonction du temps en raison de |‘'aupmentation
de 1'aimantation. Des mesures trés précises de |'aimantation

(résolution de 10-5) gn fonction du temps (figure li1-3) donnent
le taux d'accroissement de i'aimantation AM pendant le temps AT

en fonction du champ inferne,.

Dans le second cas, nous avons ufilisé des champs
putsés. Les figures |ll-4-a et 11l-4-b montreni la variation de
| 'aimantation et du champ appliqué en fonction du temps. Dans les
champs faibies dM/dt reste inférieur @ dh/dt ; & 1'instant
critique +S ot le champ appliqué est &gal au champ seull Hs’
di/dt crott brusquement et devient supérieur & dH/dt. Dans un
intervalle de femps frés petit aufour de T dM/dt est égal 3

2
dH/d+. La détermination de dM/d+ se réduit & celie de dH/dt au

voisinage immédiat du champ seull. La mesure est ainsi effectuée
avant que le cycle d'hystérésis ne soit décrit. L'échantillon
n'ta pas encore subi ['échauffement qui en résuite ; en effet,

cing cycles décrits dans un intervalle de 10-3 secondes sont suffi—:
sants pour porter |'échantillon & une température supérieure 3

fa fempérature critique S L'Influence des courants de Foucault
est négligeable dans la gemme des vitesses utilisées ; les résul-
+ats obtenus sur un échantillon polycristallin dont les grains

ont un diamétre moyen de 100 p sont identiques & ceux obfenus

sur un monocristal sphérique de 3 mm de diamétre,.
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b - Résultats expérimentaux et discussion

Lles deux méthodes de mesure mettent en évidence la
similiftude des comportements dynamigues des composés Dy3A52 et
DyCoNi qul présentent tous deux des parois éfrolfes 3 4,2 K,

Nous avons porté sur la figure [1l-5 le togarithme du taux dYaug-

mentation de |'aimantation v en fonction du champ interne H ou

de son inverse 1/H., Les courtes log v = f(H) présentent une cour-
bure négative trés marquée alors que les courbes log v = f(1/H)

sont des droites. Les résultats expérimenftaux & 4,2 K peuvent

s'exprimer par la loi empirique

H
0

v = v oexpl- =

ol Vv et HO sont des constantes se déduisant de 1a variation

lindaire précédente.

=

En utilisant les résultats expérimentaux obtenus a

(21

4,2 K par Egami sur le dysprosium, nous avons constaté que

ce métal suit la méme loi que les deux composés précédents

(figure 11t=5). A partir d'un champ H_ = 1,1 kCe, le taux dlaug-
mentation de |'aimantation devient trés grand ; {"&chantillon
devient monodomaine ; la valeur du champ coercitif propre du

(219

dysprosium calculée par Egami H = 1,1 kOe, est en bon

1

accord avec ce résultat. Les valeurs de HO déduites des courbes

de la figure |l(-5 sont respectivement de 1,1 kOe, 85 kOe et

550 kOe pour Dy, DyCoNi et Dy Al,. Lz valeur de 550 kOe représente

approximativement le champ coercitif propre de DyBAI2 gui est

&gal & son champ d'anisotropie (chapitre I1). Le coefficient
HO semb le donc &troitement 1ié & la valeur du champ coercitif
propre.

Des lois exponentielles analogues ont été observées

dans |'étude du retournement des domaines ferroétectriques sous

(42,43)

|teffet d'un champ &tlectrigue et dans celle du déplace-

ment des disiocations dans leur pian de glissement sous |teffet
d'une contrainte de cisaillemen+(44’45). Zijlsfra(lg) a remarqué

la ressemblance entre les parois étroites d'un ferromagnétique
p
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+rés anisotrope et celles d'un ferroélectriaue, tandis gue

Egami(21)

s comparé la barrié&re de potentiel qui s'oppose au
d¢éplacement d'une paroi éfroite au potentiel de Peierls relatif
aux dislocations, Ces lois ont été inferprétées par un mécanisme
de nucléation thermiquement activéde. Pour les composés &tudiés
le phénoméne ne peut &éfre entiérement expiiqué par un tel méca-

nisme car il a lieu & Trés basse température.

Le champ seull et le champ coercitif observés n'ont
pas de signification physique blen définie, leurs valeurs résut-
tent d'un compromls entre la vitesse d'appiication du champ et
cetle d'un processus de nucléation. Cependant, d'aprés ta loi
empirique mise en évidence, le champ coercitif observé est propor-

fionnel au champ propre,




CONCLUSII ON

L'étude des propriétés magnétliques des composés TSAI2

nous a permis de mettre en &vidence un nouveau processus dfai-
mantatlon associé & des parois éfroites entre domaines magnéti-
ques. Ces propriétés,caractéristiques des matériaux ferromagné-
tiques & forte anisotfropie magnétocristalline sont générales,
Elies condulsent en particuller & une meilleure compréhension

du magnétisme des composés & base de terres rares.

Dans une premiére partie nous avons montré que les
propriétés magnétiques des composés ToAl, évoluent avec le rem-
plissage de la couche 4f ; il existe trois comportements diffé-
rents : Gd3A12 est ferromagnétigue ; TbBAlZ’ DyzAl, et H03A|2
ont un caractére 2 ta fois ferromagnétigue et antiferrcocmagnétique
ErBAlz et TmBA!2 sont antiferromagnétiques. Tous ces composés
4 l'exception de Gd3A|2 présentent une trés forte anisotropie
magnétocristaliine que nous avons &+udiéde sur le monocristal de
DV3A|2' tes structures magnétigues ob¥enues par diffraction
neutronigue sont non coifinéaires et résultent d'un compromis
entre les énercies d'échange et dlanisoiropie ; les directions
de facile aimantation dépendent du site cristaitographique occupé
par les atcmes de ferres rares. Pour rendre compte des intensités
observées, !'arrangement des moments doit présenter une résul-
tante ferromagnétique. Ce résultat nous a conduit & expliquer les
variations isothermes de |'aimantation par un processus dfaiman~

tation original.
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Dans une seconde partie nous étudions ce processus
d'aimantation. Les parcis entre domaines sont &troites et figées
par une anisotfrople magnétocristalline frés élevée. Nous avons
calculé pour une substance uniaxe la configuration et | *énergie
de ces parols en fonction du rapport de |'énergie magnétocris-
talline & I'énergie d'échange. Afin de déterminer le critére de
stabilité d'une paroi étroite, dans un modéle & deux axes d'ani-
sotrople coplanaires, nous avons déterminé la configuration et
['énergie d'une paroi de Bloch dans les matériaux ferromagnétiques
non colinéaires. Le calcul du champ propre,associé aux parois
&troites, en fonction du rapport de |'énergie magnétocristalliine
3 1'énergie d'échange montre qu'une coercivifé importante existe
dés que ce rapport est voisin de l'untté. La vaileur du champ
propre varie trés rapidement avec ['épaisseur de paroil. Elle
est pratiquement nulle pour des épaisseurs de parcis supérieures
& quatre distances interaftomiques ; dés que la parcoi s'étend sur
une seule distance interatomique, elle atteint des valeurs compa-

rables & celle du champ d'anisotrople.

Dans une substance ferromagnétique, les parois s'amin-
cissent de plus en pius lorsque l'énergie d'anisotropie magnéto-
cristalline croft ; i} en résulte un freinage intrinséque qul
s'oppose & leur déplacement. En raison de cette viscosité, des
anomalies de la variation thermique de i'aimantation sont obser-
vées lorsque le champ appliqué est inférieur au champ démagné-
tisant. En util!isant des champs statiques et des champs pulsés,
nous avons mesuré le taux d'accroissement de 1'aimantation
v = dM/dt en fonction du champ H dans plusieurs composés qul
présentent des parois étroites., Les résultats expérimentaux
suivent la loi empirique v = v_ exp(- HO/H). Cette loi est ana-
logue & celle qui régit le renversement des domaines dans les
ferroélectriques ou le mouvement des dislocations. Efle s'intcr

préfe par un phénoméne de nucléation.




DIFFRACTION NEUTRCONIQUE

Existence d'une composante ferromagnétique dans la

structure de TbBAI2 et DyBAI2

Le facteur de structure magnétique T ostécrit

PoE L E, . E, 0

> >
?], F, Fs
e+ 8 chacun des sifes 4c.

ttant des facteurs de structure relatifs au site 4b

- - -
My, My, Hly
les atomes des sites 4c ou 4b pris dans
(35)

-5
Soient My les momenTs magnétigques portés

par |'ordre des Tables

Infernationales de Crystallographie

Posons pour le site 4b (1)

-, -Fi— - -+ E'
= + =
my * My 1 5 My T My 1
-+ > > -+ -+ >
- - - - = ‘
My my = 0y 5 mg - my = Dy

. S -+ -+ -+
Nous définissons de la méme maniére les vecteurs E2, Eé; D2, Dé

pour les sites dc (2) et EB’ E%, 53, 5% pour le site 4c¢c{3)

F

1t

1

[(—1)k+(-1)H}[§;+(-t>' £

1} *

1

B—nk44)ﬂ[®+w1ﬂﬁﬂ(j

1 Z il
21Tz,
E - Tocos2m(h+kyx,+ (- RT Ercosanin-k)
2 = 8. ZCOS Xz - ZCOSL X2
s iBosin2lihkx,+i (=) R Broinanth-kox ©)
I 25[n XZ I 25 n 2
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e
On obtient Fg en rempiacant les Indices 2 par 3.

- Application & la raie 211

La relation (D slexprime pour les différentes multipli-

cités de la réflexion 211

TPy = AU wi¥ ;0 Fgyy o= oT SW 12
Foog = -1 By ;0 Faypos S N VA
Foopo= TV ¥ Bz, = T X 7
Foor= 1 T Y 5 Fysy - T X +iZ.

Dans ces expressions nNOuUs avons posé

T -0, -0

= 1
- -+ &> > > >
0=0,288,+0,8204+0,660,-0,96D% ; Xe 0,820,-0, 2804-0 ,96D,-0,6681 ;
V=0,280 —0,82Dé+0,6603+0 96D} ; %—o,96E2+0,57Eé+o,7553—0,27€% ;
-+= +'— . . - _ ' _ -+ '
W=0,820,+0,280} 0,960+0,66 63 ; 7= 0,57E, 0,96E) 0,27E3+o,7533
La raie 211 n'est pas observée, le facteur de structure 3{211}

-

relatif & chacune des hult réflexions est soit paralléie au vec-
teur de diffusion [hkl] soit nul

lre possibllité

Tyt e Ty [2] s Tt =W [id
Yoyt -0 2] sz T e Wy
Iyt -vy il o, Tt eX D]
Vot e Vo2l s 2ot -% gDzl o

ces relations géométriques e peuvent &tre simultanément satisfaites

2e possibilité
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soi T

- Application a la raie 111

> > - > .
?%}1 = T +0 +1¥ ; Fryr © TV o+iZ ;
> > > L > >
Fogp = 1 -0 -1Y Fopg =T V-7

ol

T=E -E

A > -+ LT . -2

U=0,948,-0,5305 ;5 ¥ 0,34 +¥3-0,85E, £

+= - . += -+ LE '

V=0,948) 0,5303 ; Z EZ+0,34E2 E, 0,858,

-
Les différents vecteurs Fy, .y ne peuvent &tre paralléles aux

di fférents vecteurs de diffusion [111].

D'ol
&> > > > -+
T+U = 0 ; T«V =0 ; Y =0 ;
> - &> > -
T-U =0 ; T-v =0 ,; 2 =20
Compte=-tenu de C} on obfient
'-;~=-+l= [ Vo T > 2
LF‘ ) 0, ® iEZ AN E3l D
- Application & ta rale 112
E - 0,34 E,-E1+0,85F~E]
112 : 2 "2 77 3 73
> >
- = - iy §
?112 0,34E,-E}+0,85E -}
F T +0,34E1-E,+0,B5E1
- -+ .
172 = "Fpt0,34E;-E5+0,85E5
T oor = -E.+0,34E1-E,+0,85E¢
173 = "Epr0,34E3-E570,08585
Cette rale n'est pas observée } comme ?112=?11§, il est impossibie

d'avoir F, ,/ [112] et .5 #/ 112} D'od

_E’2+_l§3//gé+‘ﬁ3')
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- Application & fa raie 210

-5 -+
Foio = 20, +U ; Flag = -28, +U ;
- > <> > -+
Foro = 20y -V ; Fisg = 28, -V ;
ol
U = 0,96, + 0,57 €]+ 0,75 E, + 0,27 AN
- -+ >, -5 =z
V = 0,57, + 0,96E + 0,276, + 0,75E4 ;
la partie magnétique de !'intensité de la raie 210 est trés

importante ; elle ne s'explique que si les différents facteurs

de structure ont un module maximum et sont paralléles a I|'axe e.
g

Les relations (7 et {} montrent gue les modules des vecteurs

U ot V dolvent &tre maximum ;

soit i B, N Ey W ES MEY

Une forte résuitante ferromagnétique doit donc exlster sur les

2 sites 4c.




ANNEXTE I

PAROI S

| - Déterminatlon de la configuration et de 1|'énerglie d'une

parol en champ nul

{1 s'agit de résoudre le systéme de 2N équations é&tablii

au chapitre | de la 2e partie

Ko, : , o o :
W sinz0 - [51n(6h+1-6n) + S|n(@n_1—6n)] =0 ; n=1, 2,..2N D)
ces équations s'écrivent

n+ i 5V sTnZOn - sin(@n*i—en}} s on=t, 2,..2N (@

e = On + Arc sin[li
La connaissance de 8 _, nécessite celle de @ et O, _q- L'angle

O est calculé & partir des angies ©; et ©,. Le calcul est ensuite
effectué de proche en proche. La valeur de @1 est arbitraire ; il

est nécessaire de trouver une relation entre 61 et 62.

Solution littérale du systéme lindarisé proposé par M, Néel

Lorsque les angles © sont petits, |'équation (T}

stéerit

20n - %g [On+1 * en-t - Zen] =0
soiT' G en_1 C@
aveg p = 2 * %

La solution de cette équation linéaire (3} est du type

_ ny . [

@n = 90 e avec ¢ = Arg ch vk G@

Les dlfférants angles @n forment une progression géoméfrique
U .

de raison e’.
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Relation entre @] et 92

0, et e, définissent Je début de la paroi, iis sont
petits donc solutions de 1'équation ()
- ¥
9, = 6; e &
- - - - + _> -
A l'autre extrémité de la paroi les moments m, et m,  ,, Syme-

-+ > Ny .
trigues de m, et m, sont liés par une relation analogue

i (n - e?_N)e“’J @)

Oon-1

Energte superficielle de paroi

L'énergie de paroi est obtenue en substituant numérigue-

ment les différentes valeurs des angles e, dans |'expression de

| Ténergie
2 ZN -
I“ ﬁg 7 . e . 2u . cos(@n+1-®ﬂ)+cos(en_] Bn) (]
K ™72 %= in X L 2

[l - Détermination de la configuration de la paroi sous champ.

Calcul du champ propre

Le systéme de 2N équations

sin2e_ - %g[Sln(O +1-en)+srn<en_1-en{} R KSO sin6 =0 ; n=1,2...2N
®

Se résoud comme le précédent de proche en proche. [l faut aussi

connaftre une relation reliant 0, a 9,

Sotution littérale de |'équation lindarisée

Lorsaque les angles © sont petits, l'équation G@

s'écrit
24 H _
2@n - (en+i + On P 20 ) + W en = 0
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Les relations entre ©, et €, et entre 9o et Conw1
sont les mémes qu'en champ nul, seule la raison de |la progression
est modifiée

. | 2K+ H

' - P_ - — e
B Arg ch 5 avec p 2+ ZWMO

Connaissant 8, et @, les équations (3} donnent 85 puls 0p.....
enfin @,,. ta configuration d'une parci caractérisée par le
rapport K/W est obfenue pour chaque valeur au champ rédult H/H,.
Dés que le champ devient supérieur ou égal & une valeur cri-

tique, Hp/HA’ ia seule soiution du systéme est la solution banale

n
la paroi considérée,

@ =0 pour n = 1, 2,... 2N. Hp est le champ de propagation de




 REFERENCES

Historique

10

1

K.H.J. BUSCHOW et J.H.N. VAN VUCHT
Zeitschrift fur Metallkunde, 56, (1963), g,

J.H., WERNICK et S. GELLER
Trans. of the Metall. Society of AIME, 218, (1960), B866.

K.,H.J., BUSCHOW
Philips Research Reports, 20, (1965), 64,

J.H.N. VAN VUCHT et K.H.J. BUSCHOW
Phitips Research Reports, 196, (1964), 319.

C. BECLE et R. LEMAIRE ;
C. R. Acad. Sc. Paris, 264, (1967), 543.

C. BECLE et R, LEMAIRE
C. R. Acad. Sc. Paris, 264, (1967), 887.

K.H.J. BUSCHOW et A.S. VAN DER GOOT
J. Less Comm. Metals, 24, (1571}, 117.

K.H.J. BUSCHOW et J.H.N. VAN VUCHT
Philips Research Reports, 22, (1967), 233.

H.J. WILLIAMS, J.H. WERNICK, E.A. NESEITT et R.C. SHERWOOD
J. Phys. Society of Japan, 17, Suppl. B1, (1962), 91.

N. NERESON, C. OLSEN et G. ARNOLD
J. Appl. Phys., 37, (1966), 4575.

K.H.J., BUSCHOW et J.F. FAST
Zeitschri f+ fir Physikalische Chemie Bd, 50, (1966), 1.




&7,

12 - C. BECLE

Thése d'Etat, Université de Grenoble, (1968).
132 - C, BECLE, R, LEMAIRE et D. PACCARD

J. Appl. Phys., 41, (1970), 855.
14 - K.H.J. BUSCHOW

Phys. Lett., 29A, (1969), 12.

15 - G.T. TRAMMELL
Phys. Rev,, 131, (1963), 932.

16 - H, ZIJLSTRA
| .E.E.E. Trans. on Magn., 6, (1970), 179,

17 - B. BARBARA, C. BECLE, R. LEMAIRE et D. PACCARD
C. R. Acad. Sc. Paris, 271, (1970), 880.
t8 - T. EGAMI et C.D. GRAHAM Jr,
J. Appt. Phys., 42, (1971), 1299,
19 - J.J. VAN DER BROEK et H. ZIJLSTRA
| .E.E.E., Trans. on Magn., 7, (1971}, 226.
20 - K.N,R. TAYLOR
Phys. Lett., 35A, (1971), 153,
21 - T. EGAMI

American inst, of Phys., Proceedings of fhe 17th Conference

on Magnetism and Magnetic Materials, (1971).

Premiére partie

Chapitre |

22 -~ 5. BASSI
Thése de 3e Cycle, Université de Grenoble, (1966).

23 - N.C. BAENZIGER et J.J. HEGENBARTH
Acta Cryst., 17, (1964), 620.




Chapi

68,

tre I

24

25 -

26 -

27 -

28 =~

2% -

30 -

Chapl

P. WE!SS
J. de Phys., 4, (1905), 473,

G, RIMET
Thése d'Etat, Université de Grenoble, (1960).

R, BOISSIER, F. BRICHANT, J. GOYER, J. FOURNIER, R. RICQUE,
J.L., FERON, R, PAUTHENET et J.C. PICOCHE

Les champs magnétiques intenses, leur production ef laurs
applications, Ed., du C.N,R.S., Paris, 15, qual A. France,
(1967), 83.

C. FOEX et R. FORRER
J. de Phys. et le Rad., 7, (1926), 180.

M. GRIFFEL, S. LEGVOLD et F. SPEDDING
Phys. Rev., 120, (1961), 741,

K. SCHKIZAWA et K. YASUKOCHI
J. of the Phys. Society of Japan, 21, (1966), 684,

W.C. THOBURN, S. LEGVOLD et F. SPEDDING

Phys. Rev., 110, (1958), 1298,

tre |11

31 -

32 -

33 -

34 -

35 -

V,Y. NAISH et Y.A. TUROV
Fiz. Metal Metalloved, 11, (19613, 321,

£.F. BERTAUT
Acta Cryst., 24, (1968), 217,

0. STEINSVOLL et C. SHIRANE
Phys. Rev., 161, (1967), 499,

N. NERESON, C. CLSEN et G. ARNOLD
J. Appl. Phys., 37, (1966), 4575,

international Tables for X-Ray Crystallography,
Birmingham, Kynoch Press, (1962).




£5,

Deuxiéme partie

Chapitre |

36 - H.J. WILLIAMS, R.C. SHERWOOD, J.H. WERNICK et E.A. NESBITT
J. Appl. Phys., 35, (1966), 1032,

37 - C. BERTHET-COLOMINAS, J. LAFOREST, R. LEMAIRE, R, PAUTHENET
et J. SCHWEIZER
Cobaltt, 39, (1968), S7.

38 - D. MELVILLE et K.N,R, TAYLOR
Conférence sur les terres rares et les Actinides,
Durham, Angleterre, (1971).

39 - B, BARBARA et D. GIGNOUX
C. R. Acad. Sc. Parls, 274, (1972), 319.

40 -~ J.L. FERON, D. GIGNOUX, R. LEMAIRE et D. PACCARD
Colloque Intern. du C.N,R.,S5. sur les Eléments des terres
rares, Paris-Grenoble, it, 75, (1969).

41 - D. GIGNOUX
Communication privée.

Chapitre (11

42 - W.J., MERZ
Phys. Rev., 95, (1954), 690,

43 - R.,C, MILLER et G. WEINREICH
Phys. Rev., 117, (1960), 1460.

44 - V. CELL!, M. KABLER, T. NINOMIYA et R. THOMSON

Phys. Rev., 131, (1963), 58.

45 = J.J. GILMAN
J. Appl. Phys., 36, (1965), 3195.




TABLE DES MATIERES

e et

Pages
INTRODUCT ION !
HISTORIQUE 3
1re PARTIE : ETUDE CRISTALLOGRAPHIQUE ET MAGNETIQUE
DES COMPOSES TBAI2 6
CHAPITRE | : PREPARATICN - STRUCTURE CRISTALLOGRAPHIQUE 7
1 - Méthodes expérimentates - Préparation 7
2 - Structures cristallographiques 9
CHAPITRE 11 + ETUDE MAGNETOSTATIQUE DES COMPOSES T3At2 15
1 - Techniques expérimentales 15
2 - Eftude magnétostatique des composés polycris-
tallinsg T3A|2 16
a - mesures dans le domaine ordonné 16
b - étude de [a susceptibilité des composés T_,)AI2
dans le dcmaine paramagnétique 18
c - discussion 19 .
3 - Etude magnétique du composé monocristatiin
DyBAI2 20
a - mesures dans le domaine ordonné 20
b - mesures dans le domaine paramagnétique 21

¢ - discusslion 22




Pages

CHAPITRE t11 : ETUDE PAR DIFFRACTION NEUTRONIQUE
DES COMPOSES TbSAEZ ET Dy3A12 23
1 -« M8thode et résultats expérimentaux . 23
2 - Recherche des configurations magnétiques
compatibles avec la symétrie du cristal 25
3 - Détermination de la structure magnétique de
TogAl, et DygAl, 27
4 - Discussion 35

2e¢ PARTIE : PROCESSUS D'AIMANTATION PARTICULIER AUX
' COMPOSES FERROMAGNETIQUES A FORTE

ANISOTROPIE MAGNETOCRISTALLINE 37
CHAPITRE | : ETUDE DES PAROIS ENTRE DOMAINES MAGNETIQUES

DES COMPOSES A FORTE ANISOTROPIE MAGNETO-

CRISTALLINE 38
i - Notion de parci de Bloch . 38
2 - Notion de paroi étroifte 39

3 - Stabitité d'une paroi étroite dans un composé
unlaxe 40

4 - Stabilité d'une paroi &trolte dans un composé

non colinéaire ' 42
CHAPITRE | : CHAMP COERCITIF PROPRE AUX MATERIAUX A

FORTE ANISOTROP!{E MAGNETOCRISTALLINE 47

1 - Composés uniaXes 47

2 - Composés non colinéaires 49

3 - Discussion 50




