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Dans une substance magnétique, |'ordre des moments est
principalement défini par |'échange et I'anisotropie. Cependant
un champ magnétique comparable aux champs d'échange et d'aniso~

tropie peut modifier cet ordre.

Si nous prenons |e cas des substances antiferromagné-
tiques et ferrimagnétiques, les interactions d'échange tendent
a aligner antiparallé&lement les moments des sous-réseaux, alors
gu'un champ magnétique tend au contraire & aligner ces moments
parallélement & lui-méme. || existe donc dans le pltan (H, T) une
région & ['intérieur de laquelle la configuration des moments
est oblique. Dans les antiferromagnétiques, ce phénoméne est bien
connu expérimentalement et il a été étudié de maniére approfondie
par Néel. Par confre, dans les ferrimagnétiques, il n'a été mis
en évidence que récemment et une étude théorique compléte s'avgie
plus compliquée. En effet, d'une part les ions magnétiques sont

répartis sur plusieurs sites cristallographiques, d'autre part,

les environnements de ces sites sont différents. |1l en résulte
que |'aimantation et ['énergie d'anisotropie différent d'un
sous~réseau & l'autre.

Quelques auteurs, parmi lesquels Gusev, Perthel et plus
récemment Clark et Callen, se sont intéressés aux configurations
obliques induites par un champ dans les ferrimagnétiques. Tous
ces auteurs ont étudié le probléme soit au zéro absolu, soit en
absence d'anisotropie. Les premié&res mises en évidence expérimen-
tales datent de |'année 1968,

Callen et son groupe se sont essentiellement intéressés

au ferrite grenat d'ytterbium. lls ont étudié le phénoméne & la
température de |'hélium liquide et en champ continu a |'aide de
diverses techniques expérimentales : mesures d'aimantation,

spectroscopie infra-rouge. Le groupe de Belov a étudié, au-dessus
de |'azote liquide, différents autres grenats en champs pulsés

(aimantation, magnétostriction, effet Faraday).

Nous nous proposons d'étudier théoriquement et explri-
mentalement de maniére plus approfondie les structures obliques
induites dans les ferrites grenats de terres rares, les transi-



tions entre les phases colinéaire et oblique ainsi que les anoma-
lTes associées. Pour cetfe étude, les ferrites grenats de terres
rares de formule TBFGSOIZ constituent un trés bon systéme. Les
ions fer sont tous situés dans un état S ; i! nous est donc pos-
sible de négliger leur énergie d'anisotropie magnétocristal line
par rapport & celle des ions terres rares. En outre dans ces
grenats, i1 existe une trés forte interaction d'échange entre
les ions fer des sites a et d ; elle correspond & un champ de
plusieurs millions d'Oersteds, ce qui permet trés souvent de
négliger la variation de leurs moments en fonction de la tempé-
rature et du champ. L'interaction d'échange entre les ions fer
et les ions terres rares est beaucoup plus faible : elle est de
'ordre de 100 000 & 300 000 Oe. Sa valeur est donc tout 3 fait

comparable aux champs magnétiques disponibles dans le |aboratoire.

Dans le premier chapitre, nous é&tudions et décrivons
la réalisation d'une bobine capable de produire un champ magné-
tique continu de 150 000 Oe et le montage expérimental pour la

mesure des aimantations dans cette bobine.

Dans les chapifres suivants, nous étudions dans le
détail frois composés caractéristiques de la série des ferrites
grenats de terres rares : les ferrites grenats de gadolinium,

d'holmium et d'ytterbium,.

Dans le ferrite grenat de gadolinium, nous négligeons
complétement |'anisotropie, mais nous tenons compte des inter=-

actions d'échange entre les trois sous-réseaux magnétiques.

Dans le ferrite grenat d'holmium, nous ne pouvons plus
négliger |'énergie d'anisotropie magnétocristalline des ions
terres rares. Mise sous une forme phénoménologique, nous mon-
trons que l'anisofropie a une grande influence sur la forme du

diagramme de phase (H, T) au voisinage du point de compensation.

Dans le ferrite grenat d'ytterbium, nous tenons compte
d'une part de |'anisotropie magnétocristalline et de |'anisotro-
pie de |'échange, d'autre part de |'inéquivalence des différents
sites de terres rares. Nous étudions alors dans le détail les
di fférentes configurations de moments du plan (H, T). En outre,
nous analysons la diversité de formes des anomalies associées
aux fransitions, en modifiant légérement les paramé&tres micros-

copiques qui définissent ['anisotropie et I'échange.
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Une bobine de Bitter est constituée d'un empilement
hélicofdal de disques de cuivre de faible épaisseur percés de
trous pour assurer un refroidissement axial. Les disques sont
fendus suivant un rayon et isolés sur une face & |'exception
d'un secteur par lequel est assuré le contact électrique avec la

face non isolée du disque voisin.

. (2) . ‘ P ..
Fournier a montré que le champ magnétique créé par
une bobine percée de tfrous de refroidissement était identique 3
celui gui est créé par une bobine de mémes dimensions sans frou,

dans laquelle passe la méme intensité.

On peut alors dissocier le probléme du champ magnéti-
que du probléme thermique. Le champ magnétique est proportionnel
au produit des Ampéres-tours NI par un facteur géométrique. Vu
tes performances l|imitées de la génératrice, on ne peut pas dé-
passer une intensité de 5 200 A, ni une tension de 360 V. Pour
I'intensité maximale la résistance en fonctionnement de la bobine,

compte-tenu de |'échauffement, ne doit pas dépasser 69,2 mQ.

Pour des raisons de sécurité (modification du régime
de refroidissement et apparition du burn-out) et des raisons
fechnologiques (fenue mécanique du conducteur et de |'isolant) la
température maximale du conducteur doit &tre inférieure & 115°C.
Pour satisfaire cette condition il convient d'uniformiser les
températures locales & |'intérieur de chacun des disques et les
températures moyennes des différents disques ; la solution la
plus simple consiste a utiliser une répartition de trous telle
que chacun d'eux évacue le méme flux de chaleur ¢ . Celui=-ci
dépend de la surface d'échange et de |la puissancé dissipée dans
le volume considéré. Pour la bobine réalisée, ce flux est égal
a 1t 400 W/cmz, ce qui est considérable. L'écart entre la Tempé-
rature du fluide réfrigérant Tf et celle de la paroi Tp est le
plus important des différents gradients intervenant dans la
bobine ; il est pratiquement fixé par |'échangeur de température

existant et la température supérieure admissible dans la bobine

(T, ~ 35°C ; T~ 105°C ; T =T, ~ 70°C). Il convient d'accéder
f o) p f o

& un coefficient d'échange thermique h = Tﬂ%f- de l'ordre de

20 W/cm?/°C. P f



La formule de Colburn valable pour des canaux lisses
fournit des valeurs tré&s pessimistes du coefficient d'échange
avec les conditions de flux, de vitesse de circulation d'eau et
de diameétre des canaux rencontrées dans le refroidissement d'une
bobine de Bitter aussi poussée. En particulier la rugosité des
canaux améliore de 50 pour cent la valeur de h. A partir de
résultats expérimentaux, Fournier a &tabli de nouvel les lois
pour calculer un coefficient d'échange, mieux appropriées & ce
type de refroidissement. Dans notre cas, la vitesse de |'eau
dans les canaux doif étre de 30 m/s pour un débit de 80 m3/h, ce
qui conduit & une perte de charge de 24 kgf/cm2 aux bornes de 1a
bobine. Pour réaliser ces conditions, il a fallu installer un
nouveau circuit "haute pression" pour le refroidissement. ||
comprend une pompe de 180 cv (90 m3/h, 30 kgf/cmz), une tuyauterie

inoxydable de 150 mm de diamétre et les vannes correspondantes.

Les bobines de Bitter, du fait de leur empilement
hélicofdal, possé&dent une tenue mécanique relativement favorable ;
ceci est un point trés important vu les efforts électrodynamiques
considérabtles qui prennent naissance & des champs continus aussi
élevés. Les contraintes au centre de la bobine sont voisines de
ta limite &€lastique du cuivre dur. Grédce a un programme de M. Rub,
nous avons évalué les contraintes tangentielles et radiales dans
le disque central (figure 1). La contrainte tangentielle maximale
vaut 18,4 kgf/cm2 ; cette valeur est & comparer & la limite
élastique du cuivre qui est de 22 kgf/cmz. Dans notre calcul,
nous n'avons pas tenu compte de la présence des frous qui cer-
tainement augmente les contraintes. En fait, les essais ont
prouvé que les contraintes €lectrodynamiques ne constituaient

pas le probléeme le plus important.

La bobine réalisée (figure 2) comporte 240 disques de
166 mm de diamétre extérieur, de 0,25 mm d'épaisseur, percés de
570 trous. Quinze tiges en permaglass assurent le centrage des
disques. L'ensemble est serré entre deux plateaux en bronze au
béryllium non magnétique qui ont nécessité un usinage particu=-
liérement soigné. La paroi intérieure de la bobine constitue la

paroi extérieure du cryostat.
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Vue d’ensemble de la bobine de Bitter de 150 kOe

Figure

2A



Figure 2B

Disque et plateau de la bobine




Initiatement le secteur de contact était de 24 degrés
des mesures de résistance lors du serrage ont montré que la
résistance du contact présentait alors des valeurs prohibitives
(30 % de la résistance totale de la bobine), ce qui a conduit a

doubler la surface du secteur.

a

L'étalonnage en champ s'effectue &8 |'aide de la mesure
de la variation de fiux dans un petit enroulement fors de son
déplacement du centre de la bobine ol le champ est maximum, &
une région ol le champ est nul. Cette variation de flux est
mesurée a |'aide d'un intégrateur numérique ; la surface du petit
enroulement est déterminée de fagon similaire dans un champ de
référence connu par résonance magnétique nucléaire. Pour un cou-
rant maximal de 5 200 A et une tension de 360 V (1,87 MW), nous
avons mesuré un champ de 140 kOe. Nous avons vérifié que la cor=-
respondance entre le courant inducteur et le champ induit est
linéaire ; le rapport B/I vaut 27,0 Oe/A. Sur ta figure 3, nous

reproduisons la carte de champ.

La durée de vie de la bobine semble étre liée au
nombre de montées au champ maximum ; elle est de |'ordre d'une
cinquantaine de montées. En effet, le probléme des contraintes
électrodynamiques et des échanges thermiques ne devient critique
que pour des condiftions de fonctionnement voisines du champ
maximum. La "mort" de ces bobines est soit lente par la mise en
court-circuit progressive des différents disques, soit brutale
et spectaculaire par la destruction de la bobine et de la chambre
de mesure (figure 4). Le prototype avait été construit par la
Société Alsthom et les suivantes ont été réalisées au Laboratoire

d'Electrostatique et de Physique du Métal.

[l - MESURE DE L'AIMANTATION. MESURE ET REGULATION DE TEMPERATURE

Nous utilisons la méthode dfextfraction proposée en
1905 par P. Weiss(S) : I'échantillon, soumis & un champ magnétique

constant, est placé enftre deux bobines de détection connectées
en série-opposition ; la variation de flux ainsi engendrée est
proportionnelle a |'aimantation de |'échantillon. Cependant, les

possibilités de |'appareillage sont |imitées par le bruit de fond
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Figure 4A

Plateaux de la bobine




Figure 4B
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créé par les fluctuations du champ magnétique. Afin de le réduire,
nous avons amélioré le dispositif des bobines de détection : ces
bobines sont placées a |'intérieur du vase cryogénique ce qui
augmente leur couplage avec |'échantillon et diminue les forces
¢lectromotrices parasites induites. Un couple de bobines de
compensation est disposé dans la zone ol le gradient de champ
est maximal et connecté en série-opposition avec les premiéres ;
il minimise les fluctuations parasites du champ d'ordre mécanique.
Les bobines principales (figure 5) sont formées de 5 000 spires
en fil de cuivre de 35 microns ; elles sont bobinées Sur un man-
drin en plexiglass de 3,8 mm de diamétre intérieur et de 7,6 mm
de diamétre extérieur. Les bobines de "gradient" sont constitudes
de 666 spires. Un dispositif micrométrique permet d'ajuster la
position des bobines de détection afin que leur coefficient de
mutuelle inductance avec la bobine de champ soit nul. L'étalon-
nage en aimantation est réalisé avec un monocristal de ferrite
grenat d'yttrium taillé en forme de sphére de 3,48 mm de diamétre.
La variation de |'aimantation de ce grenat en fonction de la
température a été déterminée de maniére +rés précise par
Anderson(4).

Nous disposons de deux méthodes Jde mesure : |'une ana-

logiqgue ifautre numérique
s g

- Dans le premier systéme de mesure, la variation de flux propor-
Tionnelle & I'aimantation est intégrée par un galvanométre
balistique. L'utilisation d'un suiveur de spot pour enregistrer
les déviations du galvanométre permet d'améliorer la résolution
de |'appareillage par rapport a une lecture visuelle. Cette
méthode est manuelle et n'est pas susceptible d'&tre automa-

tisée,

- La méthode de mesure numérique permet d'assurer |'automatisa-

tion de l'expérience, d'ol une grande rapidité de travail et
une facilité accrue dans le dépouillement des résultats. Lea
mesure de |'aimantation s'effectue & ['aide d'un fluxmétre
digital a temps d'intégration variable qui utilise le principe

de la conversion tension-fréquence. Nous employons un voltmétre
numérique intégrateur (1.D.V.M.) dont la résolution est de 200
Maxwe || par digit. Pour nos bobines de mesure, la variation de
flux correspondant & une aimantation de 1 u.e.m. est de 60 000

Maxwell, la résolution est donc de 3,3.10‘3 u.e.m./digit.
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10.

Un centralisateur de mesure congu et mis au point par
M. Rebouillat a &té réalisé a partir de ce voltmétre. Un commu-
tateur de voies permet de mesurer successivement tous les para-
métres ; les résultats sont simultanément imprimés et perforés
sur ruban en vue d'un traitement par ordinateur. D'autre part,
un convertisseur numérique analogique relié a un enregistreur XY
permet de tracer point par point la variation d'un paramétre en
fonction d'un autre. L'automatisation de |'expérience est obtenue
gréce & un programmateur qui synchronise les différentes mesures,
le mouvement de |'échantillon, la variation du champ magnétique

(figure 6).

Pour faire varier la ftempérature de |'échantillon entre
1,6 et 300 K, nous utilisons un vase cryogénique & héjium Iiquide.
Un calorimétre sert & isoler |'échantillon du bain, un enroule-
ment chauffant permet d'atteindre la température désirée. L'é-
cheantillon de 4 mm de diamétre est en contact thermique étroit
avec deux thermosondes, |'une en platine, |'autre en carbone.
Elles sont insérées dans un montage en pont, |'équilibre étant
détecté par un enregistreur gaivanoméfrique Graphispot. La sonde
de platine Lyon-Alemand a une sensibilité moyenne entre 40 et
300 K de 210 m@/K ; nous |'étalonnons avec précision a |'aide
des points fixes habituels et des tables du "National Bureau of
Standards". Au-dessous de 40 K, nous utilisons une sonde de
carbone de 1/10 Watt Allen-Bradley.

La fempérature est stabilisée & |'aide d'une régula~-
tion de type proportionnel et intégral. Le premier amplificateur
d'erreur est constitué par le potentiomé&tre reproducteur du
graphispot. Ceci permet d'utiliser la thermosonde comme organe
détecteur du signal d'erreur sans pour cela perturber la mesure

de la température,

Pour une courbe d'aimantation isotherme, la température
de la thermosonde est maintenue étroitement autour de la tempé-
rature désirée : ses variations sont toujours inférieures a
= 0,2 K. La thermosonde est en contact avec |'échantillon, elle
est donc soumise au champ magnétique maximum. || faut tenir
compte des corrections de magnétorésistance. Pour la sonde de

platine, elles ont été établies par interpolations linéaires
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entre leurs valeurs mesurées & 77 K et 300 K. Négligée, la
magnétorésistance entrafnerait dans un champ de 140 kOe, unec
erreur systématique de 0,7 K & 77 K et 0,2 K & 300 K. Pour la
sonde de carbone & 4,2 K, l|'effet magnétorésistis a 140 kOe

2

correspond a un &écart de l'ordre de 0,2 K ; nous |'avons négligd.

La méthode de mesure utilisant le galvanométre permet la déter-

mination de faibles aimantations. Malheureusement Ia précision

et la reproductibilité des mesures sont limitées. L'erreur rela-
. . . AM s A2 .

tive sur I'aimantation ~M-es+ de 10 ; elle est constante pour

toutes les sensibilités, sauf pour les petites aimantotions, en

raison du bruit de fond.

La méthode numérique couvre la méme gamme d'aimantation
que la méthode précédente. En revanche, sa précision et sa repro-
ductibilité sont tr3s nettement supérisures : si la mé+hodo qal -
vanométrique permet des mesures de !'aimantatTion entichdes d'une
erreur relative constante, la méthode numériquc conduit & une
erreur absolue constante sur |'aimantation : AM reste de |'orqre
de 10_2 u.e.m. pour ftouves les valeurs mesurables de |'aimania-
tion. Afin de profiter au maximum des performances du voltméiro
numérique, des réglages Beaucoup plus précis sont cepandant
nécessaires : position mécanique de |'échantiilon cn fonction de
la température, correction systématique du porte-échantillon,

stabilité de la température d'une courbe d'aimantation i3othoruas.

Pour illustrer les performances de notre appareillage

dans sa version numérique, nous anticipons sur |'étude ulté

3

O
o

o

Sur la figure 7, nous avons repioduit la variation isother
f'aimantation du ferrite grenat d'holmium a 136,4 K. La diffé-
rence de suscepTibilité entre les phases colinéaire et obligus
est égale 3 40.10° u.e.m./g/0Oe. La précision de |'appareiltagoe
permet une trés bonne déiermination des susceptibilités. Le

grand nombre de points expérimentaux, facilité par |'automati-
sation, permet de localiser avec plus de précision le champ de

transition.

Dans la bobine a eau, les fluctuations du champ magné=-

=5

tique dans |'espace et le temps sont re; nrec.

Il en résulte que la sensibilité et la prEHediOTHESUE; 5y 5T 2me
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parasifes induits aux bornes des bobines de détection. Par
I'optimisation et la compensation de ces bobines, nous avons
réduit les flux parasites & leur valeur minimale, qui, quel que
soit le type de fluxmétre utilisé, impose une erreur absolue sur

}faimantation de 10_2 u.e.m.

11 - CONCLUS|ON

La bobine de Bitter de 150 kOe, étudiée et réalisée en
collaboration avec la Socié+é Alsthom, constitue un prototype
aux performances extrémement poussées tant pour les échanges ther-
miques que pour les efforts électrodynamiques. Son &tude a faci~
lité la construction de bobines 3 champ plus élevé (200 kOe)
dans le cadre du Service National des Champs Intenses ol la

puissance électrique installée est nettement supérieure (10 MW).

La fiabilité de notre bobine nous a aussi permis de
mener & bien des mesures physiques dans des champs continus de
140 kOe réalisés pour la premiére fois en Europe. !l nous a
fallu surmonter un grand nombre de difficultés ; les problémes
de cryogénie et de détection ont &té parftficuliérement délicats
vu le faible volume de la chambre de mesure et les vibrations

mécaniques liées & un refroidissement hydraulique trés puissant.
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LE FERRITE GRENAT DE GADOLINIUM




Parmi |'ensemble des ferrites grenats dans lesquels
la Terre rare est magnétique, celui de gadolinium est frés cer-
] ; . 3+ 3+
tainement le plus simple : les ions Fe et Gd sont dans un
état S, t'anisotropie magnétocristalliine du composé est trés

faible (3 0 K, K1 " 2.105 erg/cmz). Pauthenet a montré qu'une

théorie de champ moléculaire est parficulierement bien adaptée

pour décrire les propriétés magnétiques de ce composé isotrope.
Pour interpréfter la variation thermique expérimentale de |'aj~
mantation spontanée, il a déterminé un ensemble de coefficients
qui représentent les interactions entre les moments magnétiques
des différents sous~réseaux. Sur la figure 8 nous avons reporté

les résultats expérimentaux de PauThenef(B)

ainsi que la courbe
théorique établie & |'aide de ses coefficients ; lTaccord est
trés satisfaisant, en particulier au voisinage du point de compen-

sation.

On peut accéder aux interactions d'échange par |'ana-

lyse d'autres propriétés magnétiques

(6)

-~ En 1959, Aléonard a déterminé un ensemble de coefficients

(tableau 1), qui lui ont permis de rendre compte de la varia-
tion thermique de la susceptibilité paramagnétique.

- En 1962, Harris(7) a mesuré la chaleur spécifique & basse tem-
pérature du ferrite grenat de gadolinium ; il a analysé ses

résultats dans un modéle d'ondes de spin et en a déduit un
ensemble d'intégrales d'échange proportionnelles aux coeffi-
cients de champ moléculaire. Nous les avons reportés dans le

tableau 1|.

- En 1964, Anderson(8) a Tenté de trouver la solufion unique des
équations de champ moléculaire pour rendre compte de la varia-
Tion thermique de l'aimantation spontanée. Malgré des moyens
de calculs trés puissants, il a di convenir qu'il n'existait
pas de solution unique & cause de la dispersion des résultats
expérimentaux. Nous avons reporté dans le tableau | |'un des
ensembles de coefficients ; il est en bon accord avec ses

résultats expérimentaux.
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TABLEAWU !

Coefficients de champ molécutaire du ferrite grenat de
gadolinium exprimés en kOe par magnéton de Bohr par

formule Gd,Fe_ O

378512
, -
! M2 M1 N2 T3 N23 N33
nad naa ndd nac ndc ncc
Pauthenet >’ - 519 | =246 | - 149 | -10,5 | -~ 28 | - 5,6
) (6) . f
Aléonard ~ 540 | - 262 | - 148 | - 6,7 | - 19 0
. (7) _ -
Harris-Meyer - 678 -~ 271 - 90 =37 - 50 0
(8) x o .
Anderson - 537 - 360 - 171 - 4,7 - 24 - 1,2

Jusqu'a présent nous avons supposé que la structure
magnétique éTailt colinéaire. Malgré la disparité des divers
ensembles de coefficients, les variations théoriques des aiman=-
tations spontanées restent comparables. L'application d'un
champ magnétique doit permettre de mieux définir les interactions
d'échange. Nous allons donc faire une étude approfondie de |'Tin-
fluence d'un champ sur une structure ferrimagnétique a trois
sous-réseaux loirsque ['anisotropie magnétocristalliine est

négligeabie.

I = STRUCTURES MAGNETIQUES A TROIS SOUS-RESEAUX

i-1 - Equations de champ moléculaire

Le probléme consiste a déterminer les vecteurs aiman-
tations de chague sous~réseau pour une température T et un champ

R . . - . .
appl!iqué H. En |'absence d'aniscotropie, il nlest pas nécessaire



de fixer l'orientation du vecteur champ H par rapport aux axes

du cristal.

Dans I'hypothése du champ moléculaire, le champ effec-
- + 3 . + P . -
Tif Hi qui agit sur les moment M du sous-réseau (i) est coli=-
£ s N . . > . Ao
néaire a | 'aimantation M] de ce sous réseau. Nous pouvons définir

un scalaire Ai (T, ) el gue

Hoo= a7, i W | 11=1]

Le champ effectif ﬁi s'exprime en fonction des coef~

ficients de champ moléculaire niJ
-3 - -
H. = H + 2 n. . %, =2 M, [11-2]
i g P

Lle vecteur aimantation M. a pour module Mi

PN ’i)

L11-3]

Bg. est la fonction de Brillouin relative au spin Si des ions
i
du sous-réseau (i).

Les conditions |11-1] sont équivalentes aux relations
ﬁi X ﬁi = 0 |il-4}. En tenant compte du caractére symétrique de
la matrice des coefficients nij’ les expressions |11-2| condui-=

sent directement &8 la relation

HxM=o0 | 11-5]
ol M = z ﬁi est |'aimantation totale du ferrimagnétique. Celle-ci
i
est donc colinéaire au champ appliqué it ; la susceptibilité est

. = - .
un scalaire. Nous appellerons A(T, H) son inverse. Les relations

|11-2] sont alors équivalentes a

(n, +A=A M, + ( A ( A 0
- + i =
"y 1™ Mgty v (o ged)iy
- > >
(no #2IF (o # A=A 0, v (nyg+ Xl = 0 lit-6]
( AW (ny, +A)M ( X=A )M 0
X ) - \ =
NgprAMy + (ng, 2t (33 3013
La forme du systéme |11-6] nous conduit & définir des

coefficients de champ moléculaire généralisés Kij = nij
Le rang du systéme |11-6| des vecteurs ﬁi est au plus égal 3 deux.
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- + * - ” - . -
Par suite les vecteurs Mi sont soit colinéaires, soit coplanaires.
Nous allons étudier successivement ces deux cas, puis le cas

particulier ot |'aimantation de !'un des sous-réscaux est nul le.

|-2 « Phases colinéaires

+ - - - -
En supposant que les vecteurs Mi sont colinéaires, 11

faut résoudre le systéme implicite |11-3]

_— e _— — —_ .
= M. —_ -

M, w,o BSi e (Horong My s nM om0 [ 11=-31]

et R . . > >

M]; MZ’ M3 sont les valeurs algébriques des vecteurs M], M2 et

ﬁB mesurées le long de H. Les fonctions de Brillouin sont im=-

paires et comprises entre -1 et +1,

Ce systeéme admet plusieurs solutions. La configuration

qui existe physiquement & une température donnée correspond &

la solution d'énergie libre la plus basse. Comme la discussion
analytique de ce probléme n'est pas résolue, il est nécessaire
de faire une comparaison numérique de |'énergie libre des diffé-

rentes configurations, ce qui n'est pas sans difficulté.

i-3 - Phase oblique

Les aimantations des sous-réseaux et le champ sont
alors coplanaires. Pour que les relations vectorielles |11-6]|

soient compatibles, on a nécessairement

Vo - 13A 12
23
A A
_ _ 23 21 B
Y2 T Ao . [11-7]
13
N L N7
3 33 X5

Dans ces relations, les coefficients Ai ne dépendent que du seul
parameétre A. |l en est de méme des modules Mi des aimantations
des sous-réseaux dont les expressions sont analogues & celle de

|"Taimantation spontanée d'un ferromagnétique.
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Nous pouvons également déterminer |'zngle eij entre

deux vecteurs aimantations ﬁi et mj. En posant

oo 12 713
1 X, i
Aog A
23 "21
m, = ——%_ M, [11-8|
2 )\1 3 Z
n. - 231 732
3 X, 3

les expressions des cosinus des angles eij se simplifient

i, .7 2,02 g2
(i + -
cos 0, = 12 T My = M3
12 My, Zmym,
_I\-Z RZ m2 + mz - m2
23 2 3 1
cos 0,5 = p—p= = - T | 11-9]
2 "3 M2M3
Y 2, -
cos © = ;é;;l = - "3 ™ M2
31 MB M1 stm]
Ce formalisme est analogue a celui de B, Boucher(g) ;

son étude ne porte cependant que sur les structures magnétiques
en champ nul. Si on se fixe la température T et le paramétre A,
les modules et les angles des vecteurs ﬁi sont déterminés par
les relations |l|~3, t=-7, ||—9| ; 1'aimantation totale M du
ferrimagnétique s'obtient par une construction vectorielle unique
te champ appliqué s'en déduit par la relation H = AM. Nous notons
que l'inverse de la susceptibilité A est un paramétre mieux appro-
prié que le champ pour décrire la phase oblique d'un ferrimagné-
Tique et accéder aux diverses grandeurs physiques. Nous remar-
quons également que, pour une valeur de la température et de
I'inverse de la susceptibilité, il nfexiste qu'une seule confi-
guration oblique des moments. Les deux grandeurs T et X seront

les paramétres essentiels de notre discussion.
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-4 - Cas de |'aimantation nulie d'un sous-réseay

Dans une substance isotrope une transition entre deux
phases colinéaires n'est possible que si |'aimantation de | 'un
des sous=-réseaux s'annule. Nous allons montrer que ce cas peut

se traiter par un formalisme trés proche de celui de la phase

oblique. En effet, si par exemple, I'aimantation ﬁ] du premier
sous-réseau est nulle le systéme |II—6[ devient

( s OO, o+ o Wi, = 0

"2 2 v Myt MMy =

(Npo + A = A )M, + (n,, + AWM, = 0O [11-6"]

22 272 23 3
( + 0, + ( £ x = A, =0
"23 2 "33 3703~

Les aimantations MZ et ﬁs sont nécessairement coli-

néaires. La condition de compatibilité du systéme |I1-6"] conduit

& deux relations

Ao = Ao - izi 1z
13
[11-71]
Ay T Asz - Azi Rk
12

ol A, 8T Xz ne sont fonctions que du seul paramétre A. Les remar-
ques faites pour la phase oblique sont toujours valables, en
parficulier on peut décrire foufes les grandeurs physiques 3

lfaide de la température et de I'inverse de la susceptibilité .

it - DIAGRAMME DE PHASE

Aprés avoir défini les différentes structures magné-
tiques qui existent dans le plan (H, T), nous allons déterminer
leurs zones d'existence. Nous admettrons que, comme pour les
structures Yafet et KiTTe!(1O) et les structures en hélice, si
une configuration oblique des moments existe, elle est plus

stable que foute configuration colinéaire.
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I'1-1 - Conditions d'existence de la configuration oblique

Une discussion algébrique des conditions d'existence
de la phase oblique dans le cas général serait trés lourde. Aussi,
nous préférons décrire la méthode sur l"exemple particulier du
ferrite grenat de gadolinium. Nous prendrons les coefficients de

champ moléculaire calculés par Paufhene+(5)

= — ’7 = o = -
Ny 246 nio 519 Nz 10,5
n22 = - 149 nZ3 = - 28
Ngg = - 5,6.

Ces coefficients sont exprimés en kOe par magnéton de Bohr par
formule GdSFe5012. Les sous-réseaux 1, 2 et 3 représentent res-
pectivement les sous-réseaux a, d et ¢ (notations cristaliogra-

phiques).

Si on suppose que les aimantations des sous-réseaux
sont toutes non nulles, il est nécessaire gue les coefficients
Ai soient ftous positifs. Cette condition n'est réalisée gue

lorsque A est compris entre 33,46 et 519,

Dans la phase oblique, I'aimantation de chaque sous-
réseau varie avec le champ et la température indépendamment de
celle des deux autres ;: il est possible d'associer & chaque sous-
réseau une température critique T. au-dessus de laquelle son

i
aimantation est nulite

Spov Hi
Te, = —=zg— M — i, [1i-10]
|

. i H
i o K i

les fempératures critiques dépendent du seul paramétre A,

Nous avons vu que dans la phase oblique, les aimanta-
tions des sous-réseaux doivent étre toutes non nulles, sinon la
configuration des moments serait colinéaire. Pour remplir cette
condition, il faut que la température soit inférieure a la plus
petite des 3 fempératures critiques. Sur la figure 9, nous avons

représenté les fempératures critiques des trois sous-réseaux en
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v o
fonction de X, que nous désignons respectivement par RDC1, 73
et “bc - Leur ensemble définit une enveloppe, limité supérieure

en température du domaine d'existence de la zone obltique.

Le deuxieme critére d'existence de la phase oblique
exige que les expressions !I|—9| des cosinus des angles @i. des
aimantations soient simultanément inférieurs en module a |'unité.

Cette condition se raméne & une seule inégalité

(m1+m +m Jm,+m,-m;) 2 0 [ti-11]

3)(--m]+m +m3)(m1—m2+m3 prmymma) 2

2 2
Cette inégalifé montre que les cosinus des angles Qij
tendent simultanément vers * 1 ; la configuration oblique des
moments évolue de maniére continue vers une configuration coli~-
néaire. A la limite entre les deux configurations, les aimanta-
tions de chaque sous-réseau sont continues, ce qui assure la
continuité de l'énergie libre et de ses dérivées premiéres ; par

suite la transition est du deuxiéme ordre.

t1-2 - Limite de la phase oblique

Le critére d'existence III—11§ de la zone oblique nous
permet d'établir l'équation de sa [imite sous la forme d'un pro-

duit de quatre facteurs

Fo= mp + my, + mg N2 = myoTom, +omg
N1 = oTmg ot om, o+ m- N3 =Myt omy, - omg
La nullité de chaque facteur définit une courbe dans le

plan (A, T) (figure 9) ; nous les désignerons respectivement par
:}; )ﬁq, >F2 et %{}. Sur chacune de ces courbes |'arrangement

des moments est colinéaire ; et on montre qu'il correspond res-
pectivement aux configurations (F), (N1), (NZ) et (NB) (figure 10),
ce qui justifie les notations utilisées, Les courbes n'ont de
point commun que sur l'enveloppe (premier critére d'existence).
A lteur intersectTion, les courbes sont ftangentes entre elles et 3
Itenveloppe. Dans tout |'intervalle de variation possible de i,

un des quatre facteurs a un signe constant et ne saurait s'annuler ;

physiquement, il ne peut s'agir de F. La limite de la zone oblique
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esT donc constituée de trois arcs de courbes. Par continuité, il

n'existe que Trois configurations colinéaires. Ce résultat est

(1)

trés général il aurait été difficile de ['établir & partir

des seuls critéres énergétiques.

Pour le ferrite grenat de gadolinium, ces trois courbes

sont respectivement associées aux trindmes NZ’ N] et F ;

sultat ne doit pas nous surprendre. En effet les trés fortes

ce ré-

inferactions négatives entre les sous=-réseaux (1) et (2) inter-

disent |'existence d'une structure (NB)' Au point d'intersection

. .
C de }QZ et }V; (figure 9), |'aimantation du sous-réseau (3) est
hulte ; de méme celle du sous-réseau (1) est nulle & I'inter-

4

section B de N} et T .

[1=3 - Lignes & aimantation nulle

Aprés avoir défini la zone d'existence de |a phase

oblique, nous allons nous intéresser 3 celles des phases coli-

néaires. Elles sont nécessairement séparées par une ligne o
I'aimantation de 1'un des sous-réseaux s'annule. Nous choisirons,
comme exemple, la !igne)VL1 pour laquelle |'aimantation du sous-

réseau (1) est nulle. En reportant dans le systéme algébrique

[11-6"], les valeurs |11-7| des paramétres A, et Ay, I'équation
de la ligne)ﬁiﬂ peut se mettre sous la forme d'un produit de
deux facteurs M1+ X M]_ = 0, tels que

Comme dans la discussion précédente, on montre qu'un

des deux facteurs M | et M garde un signe constant et ne peut

s'annuler. Dans le cas de GdIG, c'est le facteur M1+

Nous limiterons la ligne }%ﬁ dans le plan (A, T), en
remarquant que la température doit &tre simultanément infériecure
aux températures critiques des sous-réseaux (2) et (3) et supé-

rieure a celle du sous-réseau (1). Sur la figure 11, nous avons

,l(
représenté dans le diagramme (A, T), la ligne ?bl. Etle abouti+
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d'une part au point B, ol elle constitue un projongement den%”
8 . v

et de T% au-dela de o et d'autre part au point A, inter-
L= -2 4

section de 'bCZ et uCS au-deld duquel elle n'a plus de sens ;

en effet les aimantations des Trois sous-réseaux seraient alors

nulles,

t1~4 - Diagramme de phases dans le plan (A, T)

Hd

Sur la figure 12, nous avons représenté le diagramme

isotherme complet dans le plan (A, T) du ferrite grenat de gado-

N » -y
finfum ; 1l est constitué des branches ﬁ{1, )\2 et *’ de la
limite de la zone oblique et des lignes & aimantation nulle /b

eT/VQB.

L'existence d'un point de compensation n'a aucune
influence sur la forme du diagramme (A, T). Pour le ferrite
grenat de gadolinium, le point de compensation appartient & Ia
branche )V; ; lorsqu'on le traverse la structure est simplement
inversée. Le point de compensation n'est donc pas un point par-

ticulier du diagramme.

On remarque qu'en champ nul, condition obtenue pour
A = 0, la structure est colinéaire & foute température pour le
ferrite grenat de gadolinium. || suffirait cependant d'effectuer
une Translation uniforme sur l'ensemble des coefficients nij pour
faire apparaifre en champ nul une structure "en étoile" telle
qu'elle a été décrite dans la thése de Boucher. De telles struc-

tures se rencontrent dans certains manganites spinelles.

Sur la figure 13, nous avons représenté le diagramme
calculé & |'aide des coefficients de Harris : la zone oblique
n'est plus localisée dans une seule région. Les conséquences de
ces différences apparafltront beaucoup plus clairement dans le
plan (H, T).

I1-5 ~ Diagramme de phase dans le plan (H, T)

Nous avons fransposé le diagramme (A, T) dans le plan
(H, T) qui est d'un usage plus direct (figure 14). Nous avons
affecté a chacune des lignes les mémes notations que celles uti-

lisées pour le diagramme (X, T). Nous rappelons que sur les
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quatre configurations colinéaires des moments possibles, il

n'en existe physiquement que trois que nous avons indiquées sur

ta fiqure 14.

A hautes températures, dans le domaine d'existence des
phases colinéaires, |'évolution d'une configuration colinéaire
des moments vers une autre est continue. Au-dessus de 310 K, le

champ effectif qui agit sur le sous-réseau (3) est négatif en

champ nul ; lorsque le champ extérieur croft, i! tend vers zéro,
puis devienT positif : la fransition entre les configurations
(Nz)ef(N1) a lieu sur la ligne }QB ol l'aimantation du sous-

réseau gadolinium (3) et le champ effectif correspondant sont
'
nuls. Au-dessus de 480 K, la ligne ﬁﬁ% o le sous~réseau fer (1)

est compléfement désaimanté, sépare les configurations (N]) et (F).

Au-dessus du point de Curie la substance est parama-
gnétique. Cependant, pour des températures inférieures a 750 K,
la structure magnétique en champ est du type (N1) : les aimanta-
tions des trois sous-réseaux ne sont pas toutes paralléles au
champ. Ce résultat ne doit pas nous étonner car la notion de

température de Curie n'existe qu'en champ nul.

Du fait des trés fortes interactions d'échange, le
diagramme de phases de GdiG s'étend dans des champs extrémement
intenses de I'ordre d'une dizaine de mégaoersteds sauf au voisi-
nage immédiat du point de compensation. Dans de tels champs,
| "énergie Zeeman est comparable & la différence d'énergie entre
le multiplet fondamental et le premier multiplet excité de !'ion
gadolinium ; il serait nécessaire d'en tenir compte dans le
calcul du moment des ions gadolinium, Ceci est également valable

mais a une échelle moindre, pour les ions fer.

l1-6 - Influence des coefficients de champ moléculaire sur

le diagramme de phases

Nous avons vu au début de ce chapitre que la détermina-
tion des coefficients de champ moléculaire a partir des proprié-
tés magnétiques en champ nul est un probléme dont la solution
n'est pas unique. Pour illustrer ceci nous avons é&tabli également
les diagrammes de phases théoriques (H,T Jrelatifs aux coefficients
d'Anderson, d'Aléonard et d'Harris ; ils ont été tracés sur la

figure 15,
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L'existence d'un point de compensation impose que le
diagramme (H,T) ait un point situé en champ nul. En champs faibles,
au voisinage de ce point, les diagrammes de phases sont identiques
malgré la disparité des coefficients. Ceci confirme les remarques
faites sur I'interprétation des propriétés magnétiques en champ

nut.

Par contre, en champs forts, on constate des différences
considérables dans |'allure des diagrammes de phases. Sur la
figure 14, & fempérature constante et en champs croissants, la
structure magnétique est successivement ferrimagnétique, oblique
et ferromagnétique. Sur les figures suivantes on remarque une
extension de la zone colinéaire intermédiaire (structure N]) :

il en résulte l'apparition progressive de deux zones obliques qui
correspondent respectivement au découplage du sous-réseau terre
rare par rapport & l|'ensemble des deux sous-réseaux fer, puis au
découplage des deux sous-réseaux fer. Dans le cas des coefficients
de Harris, les deux zones obliques sont complé&tement distinctes.
Evidemment dans le cas du ferrite grenat de gadolinium, vu
|'échelle des champs, il semble difficile de vérifier |'existence

de deux zones obliques distinctes,

bl - ETUDE EXPERIMENTALE DU DIAGRAMME DE PHASE

Apres avoir construit théoriquement le diagramme de
phase, nous allons montrer comment il est possible de le déter-
miner expérimentalement. En absence d'anisotropie, les transitions
entre les phases colinéaires et obliques sont du second ordre(12).
Elles se traduisent par des anomalies dans les variations de

grandeurs physiques telles que I'aiman+a+ion(]3), la susceptibilité,

[teffet Faraday(14’15), t'effet magnéfo-calorique(16’17’]8). Leurs
observations permettent de déterminer expérimentalement les champs

de transition.

Nous allons fout d'abord étudier théoriquement ces
diverses anomalies et montrer qu'elles sont relativement faibles.
De plus les interactions d'échange dans les ferrites grenats
étant treés importantes, une étude expérimentale du diagramme de

phase n'est possible que prés de la température de compensation.
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Dans le ferrite grenat de gadolinium, elle est égale & 280 K et

le champ d'échange entre les ions fer et les ions fterre rare est
de l'ordre de 300 kOe. Il est donc nécessaire d'utiliser une tech-
nigue capable de fournir un champ maximum du méme ordre de gran-
deur : nous avons effectué des mesures en champs pulsés et par

conséquent déterminé le diagramme adiabatique.

L11-1 - Anomalies de |'aimantation et de Ia susceptibilité

De part et d'autre de la température de compensation Tc’
les moments, en champ faible, sont colinéaires au champ selon une
configuration du type NZ' En prenant les notations cristallogra-
phiques, les moments Ma et ﬁc du sous-réseau fer (a) et du sous-
réseau gadolinium (c) sont de méme sens, le moment ﬁd du sous-
réseau fer (d) est de sens opposé. Au-dessous de TC, te sous-
réseau gadolinium est dans le sens du champ alors qu'au-dessus,

il est en sens contraire, la configuration N2 étant inversée glo-
balement. Cependant ['évolution sous champ de chaque configura-
tion et le passage en phase oblique s'effectuent de fagon presque
similaire de part et d'autre de TC. Nous précisons le comporte-
ment de GdICG respectivement & 255 et 295 K,

Nous avons reporté (figure 16), la courbe d'aimantation
calculée avec les coefficients de Pauthenet. Le changement de
susceptibilité caractéristique de la transition a lieu a 190 kOe.
La variation de la susceptibilité est précisée sur la figure 17,

ol I'on peut noter sa faible décroissance dans la zone oblique.

'l est intéressant d'analyser de fagon plus détaillée
le comportement de chacun des sous-réseaux lors de la transition.
Les variations des modules Mi et des angles @i des moments des
sous-réseaux par rapport au champ ont &é+é calculées et reportées
sur les figures 18 et 19. Au voisinage immédiat de |a tfransition,
les angles évoluent rapidement. les sous-réseaux fer restent
pratiquement antfiparalléles entre eux (on passe de 180 & 176 degrés)
et ;a variation de leurs moments est tré&s faible, infériecure 3
10

négliger ces effets, car ils influent beaucoup sur le domaine

uB/kOe. Le calcul nous a montré qu'il n'est pas possible de

d'existence de la phase oblique.
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La variation de |'aimantation des ions gadolinium, tout
en étant bien supérieure & celle des ions fer, reste petite
(figure 19) et I'augmentation de susceptibilité lors de la tran-
sition (figure 17) est essentiellement due & |'apparition des
angles. Les phénoménes physiques directement |iés aux directions

des sous-réseaux comme |'effet Faraday(14) ou la magnétostriction

(19,20)

longitudinale présenteront des anomalies plus marquées que

{taimantation.

Au point de compensation, la situation d'un ferrimagné-
tique est analogue a celle d'un antiferromagnétique. En |"absence
d'anisotropie, les sous-réseaux se disposent perpendiculairement
au champ dés son application. La susceptibilité initiale corres-
pond a la phase oblique.

t11-2 - Diagramme expérimental adiabatique (H, )

Tinifiale

Nous avons mesuré |['aimantation d'une bille monocristal =~
line de 4 mm de diametre, orientée suivant la direction [111], dans
des champs pulsés jusqu'd 400 kOe et dans un intervalle de fempé-
rature de 60 K autour du point de compensation (280 K). L'échan~-

tillon a été fourni par Cristal-Tec (Grenoble).

Les champs pulsés(Z]) sont obtenus par la décharge d'une

batterie de condensateurs dans une bobine hélicoTdale en bronze
au béryllium refroidie a@ |'azote liquide ; le dispositif utilisé
laisse passer le courant dans les deux sens ; le champ est donc
oscillatoire amorti. Cette particuliarité permet de décrire le
cycle complet d'hystérésis et en ocutre d'annuler |'aimantation
rémanente si elle existe. Les aimantations sont mesurées par
I'intégration de la force électro~motfrice induite aux bornes dfun
systéme de bobines "série-opposition'" soigneusement compensées.
Pour obtenir une meilleure précision, nous préférons effectuer
les enregistrements entfre le premier et le troisiéme maximum du
champ. L'utilisation d'une platine & déplacements XY munie dfun
viseur a réticule permet d'éliminer totalement les erreurs de
relevé sur les enregistrements photographiques des oscillogrammes
et d'atteindre une précision de 2 % sur les valeurs absolues des

aimantations et des champs. La température de |'échantillon est
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mesurée avec une thermosonde en platine dont la sensibilité est
de 0,2 Q/K. Le contfact thermique entre |'échantillon et la thermo-
sonde est assuré par un saphir ; la différence de température est

inférieure a 1 K.

Les courbes obtenues montrent assez nettement un chan-
gement de loi d'aimantation pour une valeur critigue HC du champ
appliqué. A titre d'exemple nous avons reporté les points expé-
rimentaux a 255 K sur la figure 16. L'accord entre | 'expérience

et la courbe calculée est excellent.

Sur la figure 20, nous avons représenté la variation
thermique du champ de transition dans un systéme d'axes (H, Ti)’
ou Ti représente la température initiale de |'échantillon ; en
effet, comme nos expériences ont ét+é faijites en champs pulsés,

les conditions expérimentales sont loin d'8tre isothermes.

[11-3 - Phénoménes thermiques associés aux transitions

Ainsi que nous l'avons déja signalé, les phénoménes
thermiques 1iés aux fransitions doivent présenter des anomalies
plus marquées que |'aimantation. Ceci a été confirmé par les
mesures d'effet magnéto-calorique de Belov(18). D'autre part, vu
les conditions expérimentales des champs pulsés, il nous a semb|é
nécessaire d'étudier de fagon approfondie le comportement adia-

batique de l'aimantation du ferrite grenat de gadolinium,

Avec le formalisme développé précédemment, nous exami-
nerons les anomalies que présentent les grandeurs thermodynamiques
telles que |'effet magnéto-calorique et la chaleur spécifique

magnétique.

Rappelons que dans la thermodynamique d'un systéme ma-
gnétique & plusieurs sous-réseaux, il est nécessaire de remplacer

la variable "aimantation totale" par les variables "aimantation

des sous-réseaux". Pour un ferromagnétique, le champ moléculaire
Hm est égal, au signe prés, 3 la dérivée de ['énergie interne par
rapport a l'aimantation totale M. Dans le cas d'un ferrimagnétique

@ 3 sous~-réseaux, cette définition est généralisée par les frois
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relations

ol Hmi représente le champ moléculaire qui agit sur le sous-

réseau 1i.

La chaleur spécifique & champ constant est la somme de
la contribution du réseau CR et du fterme magnétique CH qui

s'écrit
C, = = T H. (==) [11-12]
La variation avec le champ appliqué de la température

d'une substance ferrimagnétique isolée thermiquement a pour

expression

o,
ToH. (el
P G
CAPRE O |11-13]
©S R H

Les sommations s'étendent aux différents sous-réseaux magnétiques ;

Mi est l'aimantation du sous-réseau (i) soumis au champ effec-
Tif Hi'

Lorsque |'arrangement des moments est colinéaire, les
expressions |ll-3'| des aimantations Mi permettent de calculer

directement les dérivées par rapport au champ et 3 la température.
Par intégration numérique de |I!-13|, on obtient pour chaque tem-
pérature initiale la variation adiabatique de la température

avec le champ appliqué.

En revanche, lorsque |'arrangement des moments est ob!j-
que, nous avons déja souligné que |['inverse A de la susceptibi-
lité est un paramétre mieux adapté au calcul des différentes

grandeurs physiques ; en particuiier on montre que la variation

adiabatique de la fempérature en fonction de A s'obtlient a partiv do
BMI
H. (=)
(31) . i i A T
CRAP 3l | t1-14]
CR - % H, (§T~)
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La relation simple entre le champ appliqué et A dans
la phase oblique permet de traduire ces variations en fonction

du champ.

Nous avons calculé les anomalies thermiques sous champ
du ferrite grenat de gadolinium, la chaleur spécifique de réseau
CR est estimée & |'aide d'une loi de Debye en prenant pour
(7

température caractéristique Oy = 500 K

Dans un intfervalie de température de 80 K, de part et
d'autre du point de compensation, le terme magnétique CH de la
chaleur spécifique en champ nul croft de facon réguliére avec la
température (figure 21). Pour un champ de 100 kOe, par exemple,
la phase oblique existe entre 269 K et 291 K. De part =2t dfautre
de cet intervalle, les variations de CH sont similaires a celles
en champ nul, mais décalées respectivement au-dessus et au-dessous
d'une quantité pratiquement proportionnelle au champ. En revanche
dans la phase oblique, les valeurs prises par CH sont nettement
supérieures, légérement décroissantes avec la température et
presque indépendantes du champ appliqué. On remarquera que, méme
en champ faible, la chaleur spécifique devrait présenter au voisi-
nage du point de compensation une anomalie de |'ordre de
12 J/ formule GdBFGSOIZ/K’ valeur cependant faible par rapport a
la contribution du réseau qui est de |'ordre de 430 J/formule

GdSFQBOlz/K d ces températures,

Nous avons obtenu les variations adiabatiques de la

température par intégration numérique sur !'ordinateur CAE 510

du laboratoire,a l1'aide d'une méthode de Runge-Kutta ; I|'erreur
sur la température reste inférieure a 10“4 K. Ces variations pré-
sentent trois comportements différents suivant que la température
initiale est inférieure, égale ou supérieure a la température de
compensation Tc. Nous avons représenté sur la figure 22, trois
courbes typiques. En dehors du point de compensation, il existe

un changement de pente correspondant & la transition de phases.

Dans la phase colinéaire, pour des températures infé-
rieures a Tc’ I"effet magnéto-calorique est positif, pour les
températures supérieures, il est négatif. En effet, la contribu-
tion du sous-réseau gadolinium est prépondérante ; en outre

I'application d'un champ entrafne dans le premiers cas | 'aimanta-
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tion de ce sous-réseau et sa désaimantation dans le second. Au
point de compensation, dés |'application du champ ta configuration
des moments est oblique, et |'effet magnéto-calorique présente

une variation réguliére dont la pente en champ nul est verticale.

De fagon générale, |'effet magnéto~-calorique dans la
phase oblique est positif, beaucoup plus faible que dans la
phase colinéaire, mais cependant non nul. (1l est & noter que
dans I'hypothése du champ molécutaire, un modéle & deux sous-
réseaux conclut & |'absence d'effet magné+o—calorique(12) dans

la phase obiiqgue.

Belov et son groupe ont déterminé expérimentalement
I'effet magnéto-calorique du ferrite grenat de gadolinium. A
partir d'une température initiale, ils appliquaient brutalement
un champ de 16 kOe et mesuraient la variation de température.
Pour interpréter leurs résultats, nous avons calculé avec les
mémes coefficients que précédemment la courbe AT(TI) pour 16 kOe.
L*accord est frés satisfaisant avec les résultats expérimentaux
(figure 23). L'effet magnéto-calorique est de signe opposé de
part et dfautre du point de compensation ; |'existence de la zone
oblique assure sa continuité lorsqu'on traverse a champ constant

fe point de compensation.

{{1-4 - Diagramme expérimental (H, T)

Dans le cas du ferrite grenat de gadolinium, nous avons
calculé le diagramme adiabatique (figure 20) & partir des coeffi~
cients de champ moléculaire de PauTheneT(5). Les écarts par rap-
port au diagramme isotherme restent faibles du fait de la valeur
importante de la chaleur spécifique de réseau. Néanmoins, !'accord

avec les mesures en champs pulsés est meilleur.

Aprés avoir présenté nos résultats expérimentaux et
discuté des corrections qu'il était nécessaire de leur apporter
pour tenir compte des conditions expérimentales, nous allons les

comparer & ceux des autres auteurs.

Bernasconi et Kuse(14)

ont étudié par effet Faraday le
diagramme au voisinage immédiat du point de compensation, dans

des champs inférieurs @ 10 kOe et dans un intfervalle de 2 K, La
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tangente & leur diagramme au point de compensation est égale 3
10 kOe/K, ce qui est en assez bon accord avec celle gque nous
avons mesurée (& KkOe/K),

Levitin, Ponomarev et Popov(22) ont étudié la transition

a l'aide de la magnétostriction longitudinale dans des champs
pulsés jusqu'a 240 kOe. La tangente & leur diagramme au point de
compensation est égale & 29 kOe/K. En plus de ['accord médiocre
avec nos mesures, ils ne semblent pas avoir pu mettre en évidence
la Transition pour des températures supérieures & la température

de compensation.
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St te ferrite grenat de gadolinium présente trés peu
d'anisotropie, il n'en est pas de méme des autres composés de
la série. Reportons sur une méme figure (24), les aimantations a
saturation absolue mesurées par PauTheneT(B) et les valeurs cal-
culées lorsqu'on attribue & |'ion terre rare soit la valeur de
['ion libre, soit celle du spin seul ; le désaccord est trés net.

En général on attribue cet effet & un blocage partiel des moments
des ions de terres rares, di au trés fort champ cristallin de

faible symétrie produit par |'entourage de ces ions. Examinons

de plus prés ce qu'il en est pour le ferrite grenat d'holmium.
b a1 (23)
En 1962, a l'aide de mesures de couples, Pearson
étudie |'anisoftropie magnétocristalline pour des températures
supérieures & 70 K. || montfre que |'énergie d'anisotropie écrite

sous la forme

_ 2 2 2
F = K](u] a, + s

NN
NN

+ aé a1) + K, o

permet d'interpréfer trés valablement ses résultats ; comme la
constante K1 est tToujours négative, |'axe de facile aimantation
est l'axe ternaire [111]. A basse température, elle atteint des
valeurs trés grandes, trente fois supérieures a celle du ferrite
grenat de gadolinium ; ceci montre bien |'importance de |'aniso~

tTropie locale des ions holmium.

Comme dans le ferrite grenat d'hoimium le couplage
enfre les ions de terre rare et les ions de fer est petit, il
peut résulter de cette anisotropie un écart & basse température

entre la structure réelle et la structure colinéaire proposée

par Néel. En 1961, Herpin(24) effectue une étude par diffraction
de neutrons. A la température de |'hélium liquide, des raies de

diffractions supplémentaires interdites par le groupe de recou-
vrement du grenat apparaissent ; leur existence montre qu'a cette
température tous les moments des ions de terres rares ne sont

pas paralléles. Leur structure magnétique est un double para-
pluie autour de |'axe [11]} : les angles au sommet sont respecti-

vement de 29 et 63 degrés.
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En 1965, Geller 2?2’

d'aimantation sur des monocristaux ultra-purs. A ia température

effectue les premié&res mesures

de |'hélium liquide et suivant |'axe [111], I'aimantation spon-
tanée vaut 15,2 Mg L'existence d'une structure "en parapluie"

telle qu'elle a été définie par Herpin(24)

permet d'interpréter
trés correctement cette valeur de |'aimantation spontanée, si

on suppose que ie moment de I'holmium est a peu prés égal & celui
de f'ion libre. Il semble donc que la réduction de moment observée
par Pauthenet soit due d'une part & la structure ‘en parapluie™
mise en évidence par Herpin, d'autre part & la présence d'impuretés
dans ses échantillons et enfin au fait qu'il ait fait ses mesures
sur des polycristaux. En effet, des mesures effectuées sur nos
échantillons confirment la valeur de |'aimantation spontanée
donnée par GCeller. Par la suite nous admettrons que pour le fer-
rite grenat d'holmium le moment de la ferre rare est égal a

celui de I'ion libre et que |'anisotropie magnétocristalline

peut étre mise sous la forme phénoménologique de Pearson.

Comme tes interactions d'échange entre les ions fer sont
sensiblement les mémes dans les différents ferrites, la variation
thermique de |'aimantation spontanée de ces ions es+ identique a
celle du ferrite d'yttrium. On peut alors définir un coefficient
de champ moléculaire moyen n, entre |'ensemble des ions fer et
les ions terres rares. Le champ d'échange fer-terre rare au zéro
absolu déterminé par Pauthenet dans le ferrite grenat d'holmium
est égal a 93 kOe,

Ce modéle permet d'interpréter simplement les propriétés
magneétiques du ferrite grenat d'holmium en champs faibles et pour
des températures supérieures & 50 K, tant que sa structure magné -

tique est colinéaire.

Comme pour le ferrite grenat de gadolinium, i! existe
dans le plan (H, T) une région & It'intérieur de laquelle la
structure magnétique est oblique. Nous allons maintenant étudier
I"influence de I'anisotropie sur |'existence de cette zone obtlique
et montrer qu'elle est trés importante surtout au voisinage du

point de compensation,
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- STRUCTURES MAGNETIQUES D'UN FERRIMAGNETIQUE ANISOTROPE

I-1 - Equation de champ moléculaire

Envisageons une substance ferrimagnétique dont les
fons magnétiques sont répartis en deux sous-réseaux. Dans un
modéle de champ moléculaire, les ions magnétiques sont soumis 2

un champ effectif ﬁi
Boosn Boen B+ B+ B =F B« B |11

ol les nij représentent les coefficients de champ moléculaire, Ha
le champ d'anisotropie qui agit sur le sous-réseau | et H le

champ extérieur.

Pour que le systéme soit en équilibre, il faut que le
champ effectif ﬁi soit paralléle & ﬁi, ou encore qu'il existe un

scalaire xi Tel que
> >
H, = A.M, | [111-2]

La différence fondamentale par rapport au cas isotrope

réside dans le fait que le champ d'anisotropie ﬁai est paraliele

a l'axe de facile aimantation du sous-réseau | et qu'il ne s'ex-
. . . . . &>

prime pas simplement en fonction de l|'aimantation Mi' Dans ces

conditions il n'est plus possible de définir des coefficients de

champ moléculaire généralisés et de résoudre géométriquement le
probléme de ['équilibre, comme nous avions pu le faire simplement
dans le deuxiéme chapitre.

\\\

- 2 - Energie libre du systéme

Pour étudier I'équilibre du systéme en fout point du
plan (H, T) nous sommes donc obligés de considérer son énergie

libre F. Elle est la somme de quatre termes

- I'énergie d'échange We

) [111-3]
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- I'énergie dans le champ extérieur W

H
Wy o= - G ) e
- I'énergie d'anisotropie WA
Dans les ferrimagnétiques i! est communément admis que {'ani-
sofropie magnetocristaliine est bien décrite par un modéle 3

un ion. Dans ces conditions, |'énergie d'anisotropie est ia
somme des énergies d'anisotropie de chaque sous-réseau. La
dépendance angulaire de chaque terme est fonction de la symétrie
focale du sous-réseau. Nous envisagerons une symétrique cubique

pour les deux sous-réseaux

Wa = Way v Wy, [111-5]
iz 2 2 2 2 2 o2 2 2 p
SR R R I L T TS R R SC T IPL IS AR )

Callen a démontré que dans un mod&le de champ moléculaire |a
P
. . X . s i . .
variation *hermique des constantes d'anisofropie Kn ne dépendait
que de |'aimantation relative MI(T)/ME(O) du sous-réseau i. En

premiére approximation, elle s'écrit

i ; IMI(T) Z
¢ ) o= K N - -
KT = K (0 [M_(O) [ ir=7]
B
Pour une symétrie cubique, on a | = 4 pour n =1 et | =6 pour

n = 2.

- I'entropie TS
Dans le cas d'un modéle de champ effectif, |'enfropie est une

fonction additive par rapport aux différents sous-réseaux ;

chaque terme ne dépend que de |'aimantation du sous-réseau
) = 7T 5 ( N " R ) -
TS TS My = S (M) | 111-8]
L'énergie libre st'écrit donc sous la forme d'une

somme de deux Termes

Fr= E(HM, o ) = T(S, (M )) f111-9]
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Le premier Terme correspond & |'énergie magnétique du
systeme, il dépend des aimantations Mi et des paramétres géomé-

trigues aij alors que le second terme ne dépend que des aimanta-

Tion Mi‘

-3 - Equilibre du systéme

L'équilibre du systéme est obtenu, torsqu'on minimise
I'énergie libre F par rapport aux diverses variables

3F  _ 3E -

5a . " 3o, - Y [tei-10]

bJ HJ
35 M.T)

oF _ 3E P 0 kT -1 - _

oM, BH T M ot N bsi (M}(O))‘O RRRESRY
Les équations |!Il~10] traduisent le fait que |'aimantation ﬁi

est paralléle au champ effectif ﬁi‘

Les équations |111=11] donnent la loi de variation de
l"aimantation d'un sous-réseau en fonction de |a température et

du champ. Elles s'écrivent encore

-
M) = W B, b T l111-12]
i to °s. KT i
Si le champ magnétique est appliqué dans le pian (110), nous

admetfrons que, pour des raisons de symétrie, les vecteurs aiman-
> > .

tations M1 et M, sont situés dans le plan (110). L'expression

compléte de |'énergie magnétique du systéme ne dépend plus alors

que de deux paramétres et clle s'écrit

E NI i 2
E = > = = n MM, cos(0 . -0.)-HM,cos0O,+—~ cos (@+®.)LH35§¢(®+6.4
T 2 i J i i P4 i, P
Ki
+ % cos(ove) sin(ere,) [11-13]
n représentant |'interaction entre les deux sous réseaux magné -

tiques.
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Sur fa figure 25, nous avons précisé la signification des
angles ¢ et @i. Les positions d'équilibre du systéme s'obtiennent

par résolution des équations

K

9E v e L . _ 13 .. e
3@7 = HMi snn@i ﬂMiMJSln(@J @i)+ 7?[2 Sln(4@+4@i) s:n(2®+2®i)}
i
‘2 1 ]
* g5 sin(30+30.)+sin(9+0. )| |3c0os(30+30. )+cos(®+0.) (=0 |HI-14]
37 i P i P
Malheureusement une résolution analytique du systéme {Il|—14|

n'est pas possibie. Dans la suite de ce chapitre, nous montrerons

dans quelles conditions ce systéme peut étre résolu complétement.

On remarque que, si le champ magnétique n'est pas

dirigée suivant un axe de symétrie, une structure colinéaire

gu'elle soit ferri~- ou ferromagnétique n'est jamais solution du
systéme |l11-14]. En effet de telles solutions sont caractérisées
par ©, = 0 ou I. Pour ces valeurs, le syst2me |I11-14] ne dépend

que du parametre ¢ et sa résolution par rapport & ce paramétre

esT équivalente & la recherche des axes de facile aimantation on
(26) . P

champ nul. Perthel a montré que seuls les axes de syméTtrie

étaient solutions du probléme.

Réciproquement, si le champ magnétique est dirigé sui-

vant un axe de symétrie, une structure colinéaire est toujours

solution du systéme |Iii-14|, mais elle n'est pas nécessairement
une solufion stable. Aux équations |[I11-14|, il est alorsindis-
pensable d'adjoindre les inéquations |I11-15] qui définissent la
stabilité du probléme

2

3 E

3@3 2 0

[ 111=-15]
2
oZE SZE SZE
8@{ 30 IR
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[=4 = Limite de la zone colinéaire

Nous allons maintenant examiner de plus prés ie critére
de stabilité pour une phase colinéaire. Supposons quele systéme
|III—14| admette une solution colinéaire : nécessalrement le
champ H est donc dirigé suivant un axe de symétrie du cube. Si

nous envisageons une petite déformation d'une structure colinéaire,

les angles @i restent trés voisins de 0 ou de T et il nous est
alors possible de linéariser le systéme par rapport aux variables
0. . |
i
3 <
@1(H + HMZ + -,l—]-p\ + ﬁT B) - 92(nMZ) = 0
ltti=-16]
<G
= 0. (nM.) + O,(H + nM, + = A + == B) = 0
1 1 2 1 M
2 2
avec
1 c200]
A = 5 cos2¢(-1+3 cos2¢) - 3 sin“20
B = m% [c0522®(3c052®~95in2®+1)2—4Sin®c052©(95in3®+sin®)}
Le systéme est homogéne. Les inéquations |111-15] montrent que
ta solution colinéaire est stable si le déterminant du systéme
[t11~16] est positif ou nul
K K K, K
2 2 172
HY + HOAM o+ me e 52 0 n(K #Ky) ¢ pp™ 3 0 [111=-17]
1 2 172
avec
M= M, o+ M,
P i
K1 = K1A + KzB
En définitive, |I'équation de la limite de la zone colinéaire
s'obtient en substituant |'inégall+é |111-17] & 1'égalité
K K K, K
2 1 2 172 _
HY o+ HGaM o+ e e 52) e n(K#Ky) o+ ™ = 0 frii-18]

1 2 12
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1 = DIAGRAMMES DE PHASES

i=1 ~ Un modéle pour le ferrite grenat d'holmium

Nous allons maintenant montrer dans quelle mesure les
développements précédents peuvent s'appliquer au ferrite grenat

d'holimium.

Dans |'introduction de ce chapitre, nous avous vu qutil
est possible dans une premiére approximation d'assimiler les deux
sous-réseaux fer & un seul dont |'aimantation est &gale a celle
du ferrite grenat d'yttrium. En outre, pour des températures infé-
rieures a 200 K, on pourra supposer que cette aimantation est
constante et &gale & I|'aimantation & saturation. Le ferrite
grenat d'holmium peut donc &tre étudié comme un ferrimagnétique
a deux sous-réseaux : un sous-réseau fer saturé et un sous-
réseau ferre rare dans le champ d'échange des ions fer et dans

le champ extérieur.

Fearson a montré que |'anisotropie du sous-réseau fer
assimilée a celle du ferrite grenat d'yttrium est négligeable
par rapport a celle du sous-réseau ferre rare. Bien que les ions
holmium soient répartis sur six sites inéquivalents, le sous-
réseau terre rare posséde macroscopiquement une symétrie quasi-

cubique. Elle peut se mettre sous la forme phénoménologique

2,22

2
1 2

- r

W= K (azaz + aza + uzu uzuz
A 1 172 2 3 2°3°

Les valeurs des constantes d'anisotropie au zéro absolu varient

/ erg/cm3 pour K, et -10°

suivant les auteurs entre ~106 et -10 :

et -10° erg/cm3 pour K.
En outre, pour des fempératures supérieures & 50 K, nous
admettrons qu'il est possible de négliger le champ d'anisotropie

par rapport au champ d'échange et donc que le champ effectif qui

agit sur la terre rare est égal au champ moléculaire Hm = niVITR
U
= N TR A -
Mig = HTRO Brg (g (H o+ nbg ) [1i1-19]
Rappelons que le moment magnétique HTR de |'holmium est égal &

celui de t'ion libre.



L'existence d'un point de compensation & une température
de 137 K impose pour le coefficient n, qui représente |'inter-
action moyenne entfre les ions fer et les ilons fterres rares, une
valeur déterminée. La valeur de Pau#heneT(S) qui est égale a

- 18,7 k()e/uB/HoBFeEO]2 convient parfaitement,

Alors qu'il est possible de négliger complétement
l'anisotropie pour interpréter les propriétés magnétiques des
structures colinéaires du ferrite grenat d'holmium, nous allons

montrer |'importance de celle-ci sur le diagramme de phase (H, T).

[1-2 - Diagramme de phase théorique du ferrite grenat d'holimium

Dans le cadre des approximations ci-dessus, |'équation
|111-18] de la limite de la zone oblique se simplifie et s'écrit

H2 o+ HGam + Ky v k= 0 [111-20]

Le paramétre k dépend des constantes d'anisotropie K1 et K2 et

de l'orientation du champ A par rapport au cristal. Pearson a
montré que |'axe de facile aimantation est |'axe ternaire [111].

Il est alors particulierement intéressant d'étudier le cas ol le
champ H est appliqué suivant cet axe (k = - % K1 - % KZ) et le

cas od 1| est appliqué suivant [110] par exemple (k = K, + = K,).

—

Il est & remarquer que I'équation |[111-20| est sembla~
ble a celle que nous aurions obtenue, si nous avions envisagé

une anisotropie uniaxe au lieu d'une anisofropie cubique.

Si nous faisons k = 0 dans |'équation |111-20], nous

refrouvons la relation classique valable pour un composé isotrope
H + nM = 0 [1r1-21]

t1-3 - Influence de I'anisotropie sur le diagramme de phase

Nous avons reporté sur la figure 26, les diagramme de
phases pour différentes valeurs de l|'anisotropie (k > 0) lorsque
te champ est appliqué suivant [111]. A titre de comparaison,
nous y avons également inclus le cas isotrope. Lorsqu'cn tient

compte de |'anisoftropie, le diagramme n'a pas de point en champ
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nul. Le champ critique présente un minimum & la température de
compensation ; par analogie avec les antiferromagnétiques on
peut estimer cette valeur & v2{kn(. Comme pour le ferrite grenat
de gadolinium, il existe une température critique au-dessus de
laguelle la transition de |'état ferrimagnétique vers |'état

ferromagnétique a lieu sans qu'il y ait rotation des sous-résecaux.

Lorsque le champ est appliqué suivant |'axe de difficile
aimantation [110]j nous avons établi les diagrammes de phases
pour différentes valeurs de |'anisotropie (figure 27). Ils ont
une allure assez différente de celle du diagramme isotrope. Par
exemple a 130 K, la structure est oblique en champs faibles.
Lorsque le champ augmente on assiste au phénoméne bien connu de
la rotation de I'aimantation depuis la direction de facile aiman-
tation vers la direction du champ. Ce processus se poursuit
Jusqu'a des champs de 10 kOe. Ensuite la structure est colinéaire
et le reste jusqu'a des champs de 100 kOe. Au-deld, la structure
devient oblique, puis ferromagnétique dans des champs supérieurs.
Au voisinage de la température de compensation, dans un intervalle
de température AT de 10 K, la structure reste oblique jusqu'a
des champs de 200 kOe ; puis elle devient tout de suite ferro-
magnétique. L'intervalle de température AT augmente lorsque

["anisotropie augmente.

Dans les deux cas, |'influence de I'anisotropie est
surtout sensible au voisinage du point de compensation. La déter-
mination du champ critique minimum suivant [111] ou de I'inter-
valle de température AT suivant [110] permet d'avoir une idée

quantitative de |'anisotropie.

il - DIAGRAMMES DE PHASE EXPERIMENTAUX DU FERRITE GRENAT D'HOLMIUM

En présence d'anisotropie, les transition entre les
phases colinéaires et obliques sont du premier ordre. Elles se

traduisent par des anomalies dans les variations de grandeurs

physiques telles que l'aimanTaTion(22927), [teffet magnéto-

ca!orique(]g), Iteffet Faraday(za), la magnétostriction transver-

(27). Ces anomalies sont nettement plus mar-

sale et longifudinale
quées que dans le ferrite grenat de gadolinium ; leur détermina-

tion permet de construire expérimentalement le diagramme de phase.
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Lit=1 = Almantation et diagramme expérimental (H, Ti)

suivant [111]

Nous avons étudié les variations d'aimantation sous
champ magnétique intense d'une bille monocristalline de ferrite
grenat d'holmium préparée par la méthode de flux. Le champ est
appliqué suivant la direction [111] du cristal. Nous avons faif
des mesures en champs pulsés jusqu'a 400 kOe et en champs continus

Jusqu'a 150 kOe.

Pour des températures inférieures au point de compen-
sation (137 K), nous avons représenté sur la figure 28, trois
courbes d'aimantation du ferrite grenat d'holmium obtenues en
champs décroissants. Chaque courbe présente deux domaines ol la
variation de |'aimantation est différente ; la limite entre les
deux régions est caractérisée par une anomalie de la susceptibilité
différentielle pour une valeur HC du champ extérieur. En champs
intenses |'aimantation est proportionnelle au champ appliqué, fa
susceptibilité associée XO est indépendante de la température et

son inverse vaut 18,5 kOe/uB/formule Ho;Fez0,,. Pour les champs

3
inférieurs a Hc’ Itaimantation tend de facon monotone vers sa
valeur spontanée. Cette description des courbes d'aimantation
est valable aussi bien pour les mesures continues (figure 7) que

pour les mesures pulsées.

Sur la figure 29, ol le cycle complet a été tracé,
nous précisons le comportement du ferrite grenat d'holmium prés
du point de compensation Tc‘ En champs forts I|'anomalie de la
susceptibilité différentielle persiste, mais elle est d'autant
moins grande que la température est plus proche du point de
compensation ; elle est trés faible pour les températures supé-
rieures a TC. Prés de la température de compensation on observe

un hystérésis du champ critique de gquelques milliers d'0Oe.

La courbe d'aimantation (figure 29) présente en champs

faibles un hystérésis relativement important avec un retfourne-

ment brusque de !'aimantation au champ coercitif. Au point de
compensation, |'observation du champ coercitif devient impossible
du fait de la disparition de I'aimantation spontanée. Sur la

figure 30 nous avons tracé l|a variation fthermique du champ
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coercitif ;i1 varie trés rapidement de part et d'autre du point
de compensation. Lorsque le champ appliqué suivant |'axe de
facile aimantation [111] s'annule puis s'inverse, |'échantillon
reste monodomaine avec une aimantation dirigée suivant |'axe
[111]. Au champ coercitif, l'aimantation du ferrimagnétique mono-
domaine se retfourne brusquemenf(zg) ; prés du point de compensa-
tion, 1'aimantation spontanée MS(T) du ferrimagnétique varie

linéairement avec la différence (T—TC)

MS = a(T—TC),
a vaut expérimentalement 3,1.1O~2 pB/K/HOSFeBO]Z. La surface du
cycle d'hystérésis 2H M_ est égale en premiére aprproximation

coerc s
a I1'énergie d'anisotropie. Au voisinage du point de compensation

elle a une valeur & peu prés constante : ceci rend compte de
I'*allure hyperbolique de la variation du champ coercitif de la

figure 30.

Nous avons représenté sur la figure 31 la variation du
champ critique en fonction de la température initiale de |'échan-
Tillon : 11 décroft, puis présente un minimum prononcé de I'ordre
de 30 kOe. Nous avons précisé dans l'encart de la figure 31 la
variation thermique de HC au voisinage immédiat du point de
compensation. L'augmentation de |'hystérésis permet de distinguer
les branches en champs croissant et décroissant du diagramme de
phases. La comparaison des résultats en champs pulsés et en
champs continus nous laisse prévoir que |'effet magnéto-calorique

est assez important.

bE1=-2 - Aimantation et diagramme expérimental (H, Ti>

suivant [110]

Nous avons refait suivant cet axe les mémes mesures
que suivant la direction [ﬂ11]. Sur la figure 32, nous avons
reporté une courbe d'aimantation caractéristique déterminée a
77 K. On observe une premié&re région (H < Hci) od |'aimantation
varie trés rapidement ; celle-ci correspond a la rotation des
vecteurs aimantation depuis la direction de facile aimantation

[111] vers la direction [110] dans laquelle est appliqué le champ
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Pour des valeurs supérieures a HC les vecteurs aimantations fer

‘l >
et terre rare sont colinéaires au champ, |'augmentation de
| 'aimantation est due au paramagnétisme de la terre rare. Pour

des valeurs supérieures 3 Hc I'aimantation varie linéairement

2
avec le champ, ce qui est caractéristique d'une zone oblique.

L'inverse de la susceptibilité est égal & 23,3 kOe/uB.

Nous avons représenté sur la figure 33 la variation
des champs critiques en fonction de la température initiale de
I'échantillon. Le diagramme se divise en deux branches distinctes
situées de part et d'autre du point de compensation (137 K). Dans
un intervalle de 10 K autour de cette température, il n'existe pas
de champ critique du type précédent ; on observe seulement un
champ coercitif, ses valeurs sont ftrés faibles. Au-dessous de la
température de compensation le champ critique inférieur est sen-
siblement constant ; foutefois & basse température sa valeur
semble croftfre. Quant au champ critique supérieur, sa variation
esT analogue a celle que nous avons déja observée pour le champ
critique unique suivant I'axe [111]. Pour les températures supé-
rieures a la température de compensation, |'observation du champ
critique devient trés difficile, les anomalies associées aux

fransitions étant trés faibles. Le champ critique inférieur dé-

croflt et tend vers zéro, comme le faift | "anisotropie.
I11=3 - L'expérience et la théorie
a - les coefficients d'échange et d'anisofropie

La construction du diagramme de phase théorique exige
la connaissance d'une part de |'interaction d'échange n entre

les sous-réseaux fer et le sous-réseau terre rare, d'autre part

des constantes d'anisotropie K1 et KZ.
Nous avons vu qu'il était possible de négliger complé-
tement |'anisofropie pour interpréter les propriétés magnétiques

du ferrite grenat d'holmium en champ nul. L'existence d'un point
de compensation & une fempérature de 137 K impose au coefficient
n une valeur bien déterminée. Elle est égale & - 18,7 kOe/uB/

formule HoBFe5012.
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Dans un modéle isofrope, on montre trés facilement que
la susceptibiltité a {'intérieur de la zone oblique a une valeur
constante indépendante du champ et de la température et que son
inverse est égal & |n|. Rappelons que ce résuitat est tout & fait
classique pour une substance antiferromagnétique. Pour le ferrite
grenat d'holmium, nous avons observé expérimentalement que la
susceptibilité est constante lorsque le champ est supérieur 2
une valeur critique H_. Son inverse est égal & 18,5 kOe/uB/
formule HOBFeBOIZ' Ce résultat est en bon accord avec la valeur

de Pauthenet et il confirme les différentes approximations faites

au paragraphe 1|-1.

Lorsque le champ est appliqué suivant [111], le champ
critique présente un minimum pour la température de compensation.
Sa valeur expérimentale est de |'ordre de 30 kOe, elle nous per-
met de déterminer une valeur de la constante d'anisotropie k.

. PR 6 3 .
Nous 1l'avons évalué & 4.10° erg/cm” au zéro absolu.

b - l'effet magnéto-calorique

La connaissance de n et de k nous a permis de construire
sur les figures 31 et 33 les diagrammes de phases isothermes sui~
vant [111] et [1]0]. L'accord avec les résultats en champs conti-
nus suivant [111] est satisfaisant. La comparaison avec les
résultats expérimentaux en champs pulsés n'est cependant pas pos-
sible immédiatement, puisque les mesures pulsées sont faites dans

des conditions adiabatiques.

Dans le cadre du modéle que nous avons développé dans

ce chapitre I'effet magnéto~-calorique s'écrit

Ty .o T (IR
3H s CR+CH 3T H

En effet, comme nous avons supposé le sous-réseau fer saturé, sa
variation d'entropie est nulle. Comme pour le ferrite grenat de

gadolinium, la chaleur spécifique de réseau CR est estimée a

I'aide d'une loi de Debye en prenant une température caractéris=-
tique de 500 K. Le terme magnétique de la chaleur spécifique est

égal a
M
TR

o T

C, = = nW (

H fer )

H
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En premiére approximation, nous admettrons que |'effet magnéto-
calorique de la zone oblique est négligeable comme dans un modéle
isotrope. Ceci est tout & fait analogue au fait que la suscepti-
bilité est a peu prés constante dans la zone oblique. Sur la
figure 34 nous avons construit quelques isentropes. Pour une
température initiale de 60 K et dans un champ de 350 kOe, nous
avons calculé que |'augmentation de température de |'échantillon

est égale a 18 K, ce qui est trés important.

c - diagrammes de phases

A partir de ces résultats, il nous est donc maintenant
possible de construire les diagrammes de phases adiabatiques
(figures 31 et 33). L'accord entre les diagrammes expérimentaux

et les diagrammes théoriques est correct.

Il serait cependant possible de perfectionner notre

modele pour améliorer |'accord en champs intenses

- les ions fer peuvent &étre décomposés en deux sous-réseaux magné-

tiques distincts,

= en champs intenses il n'est pas toujours possible de négliger

le champ d'anisotropie dans I'expression du champ effectif,

- la variation thermique des constantes d'anisotropie demande 3a

étre étudiée de maniére plus approfondie. Par exemple,

RubinshTein(BO) a montré qu'elle suivait plutdt une loi en M5

: : 10
que la loi classique en M 7,

l'l11-4 - Comparaison avec les autres auteurs

Si I'effet magnéto-calorique nous a permis de construire
le diagramme adiabatique & partir du diagramme isotherme, il
peut aussi &tre utile pour déterminer expérimentalement le dia-
gramme de phase (H, T) ; en effet si sa variation est trés rapide
dans la zone colinéaire, elle est au contraire trés lente dans

la zone oblique.
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Le groupe de Belov(18) a utilisé cette méthode pour

déferminer le diagramme de phase du ferri+e grenat d'holimium
dans des champs inférieurs & 15 kOe. La comparaison de leurs
résultats avec les ndtres est assez difficile vu la situation
assez confuse au voisinage de la température de compensation. On
peut cependant remarquer qu'ils ont mesuré expérimentalement

dans la zone colinéaire un effet magnéto-calorique de 5.10—3K/kOe
-3

ce qui est en assez bon accord avec la valeur de 4.10 K/ kQOe
que nous avons calculée,
s (22) . N .
Le groupe de Levitin a effectué ftrés récemmentT des

mesures pulsées d'aimantation et de magnétostriction sur des
échantillons polycristallins de ferrite grenat d'holmium.
L'accord avec nos résultats est particuliéremenT bon. Leur
diagramme de phase est localisé entre nos diagrammes de phases
suivant [111] et [110] ; ceci est di au fait qu'ils ont effectué

des mesures sur des échantillons polycristallins (figure 35).
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Dans le ferrite grenat dt'holmium, |'énergie dl'anisofro~
pie au voisinage du point de compensation (137 K) est faible par
rapport a l|%énergie d'échange. Dans ces conditions il est possi-
ble d'interpréter les propriétés magnétiques en traitant |[‘tani-

sotropie des ions terres rares d'une fagon macroscopique.

Dans le ferrite grenat d'ytterbium, le point de compen=
sation est situé & trés basse température (8 K). Les approxima-
tfions faites dans le ferrite d'holimium ne sont plus valables. [/

est nécessaire de construire un modéle microscopique.

Dans la structure grenat, les ions terres rares sont
situés sur des sites cristallographiques équivalents. L'examen
de l|'orientation de leur entourage "oxygéne" améne a distinguer

six sites magnétiques inéquivalents.

(31)

En 1960, Pappalardo et Wood déterminent les ni-

veaux de |'ion ytterbium dans différents composés a structure
grenat. |ls montrent que le champ cristallin décompose le multi-

plet fondamental 7/2 en quatre niveaux. Le niveau fondamental
est un doublet de Kramers ; le premier niveau excité est situé
a plus de 500 cm-1.

LYanisotropie du doublet de Kramers est représentée par
un tenseur [g] anisotrope que |'on détermine par résonance para-
magnétique électronique. Pour diminuer les interactions magné-
tiques, I'ion ytterbium est dilué dans un aluminate ou un gallate
non magnétique de structure grenat. La détermination du tenseur
[g] dans différents composés montre que les propriétés magnétiques

des ions ytterbium sont extrémement anisotropes. De plus elles

sont trés sensibles @ une modification méme légére de |'entou-
rage "oxygéne®. |1 faut noter que des variations Tres faibles de

I'environnement influent sensiblement sur le tenseur [g]. Sur le
tableau |l nous avons reporté les résultats expérimentaux d'un

certain nombre d'auteurs. || existe des différences notables et
une extrapolation quantitative aux grenats ferrimagnétiques des

résultats obtenus sur les grenats paramagnétiques est difficile.



TABLEAU i

Composantes du tenseur [g]

Composé | 9, 95 | 95 f Référence 1

LuGaG 3,65 3,56 | 2,99 34
YGaG 3,73 3T6O | 2,85 37-38
LUAliG 3,84 3,74 2,59 34
YAIG 3,87 378 2,47 38

3,69 | 3,29 2,87 39

3,82 3,63 2,90 39

| N A

z o

Dans le ferrifte grena+ d'vtterbium Wickersheim(Jé) a
étudié par des mesures spectTroscopiques !a décomposition du ni-
veau fondamental des ifons yiterbium sous |'eifet du champ d'é-
change di aux ions fer. Ces résultats ont montré que le tenseur
d'échange [G] es* tré&s anisotrope et en particulier beaucoup

plus anisoftrope que le tenseur [g].

Nous en déduisons gue pour inferpréter correctement

les propriétés magnétiques du ferrite grenat d'ytterbium, il est
indispensable de tenir compte diune part de |'anisotropie a un
ion et de |'anisotropie de |'échange, d'autre part de |'inéquiva~

lence des sites tTerres rares.
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I - STRUCTURE DU FERRIMAGNETIQUE ANISOTROPE YbIG

[-1 - Hamiltonien - Energie libre

Dans ie ferrite grenat d'ytterbium les ions magnétiques
sont divisés en huit sous-réseaux magnétiques. Les fons fer,
répartis en deux sous-réseaux a et d, sont fortement couplés par
une interaction antiferromagnétique ; ils seront assimiiés a un
seul sous-réseau d'aimantation Mfer‘ Les ifons ferres rares, répar-
tis sur six sites inéquivalents, interagissent trés faiblement
entre eux ; ils seront traités comme un systéme paramagnétique
dans le champ d'échange des ions fer. En outre, le niveau fonda-
mental des fons ytfterbium qui est un doublet de Kramers peut &tre

représenté par un spin fictif s¥ . !

?.
Dans ces conditions, |'énergie d'interaction entre un
moment magnétique de terre rare du sous-réseau i et |'ensemble

des atomes de fer peut s'écrire sous la forme

Y ¥, 2#
g= - BﬁE [Gi] 3’; Liv-1]
Le champ d'échange ﬁE est proportionnel a I['aimantation ﬁfer et
# . . . :
[Gi] est un fenseur qui représente |'échange anisotrope fer-

terre rare.

Pl » » —)- . -
En présence d'un champ extérieur H, |'hamilfonien de

I'ensemble des sous-réseaux terres rares s'écerit

=i |j§ > - - > >
A= - fz“"i ny (el (6,087 - sr[g, 18D | 1v-2]
n, est le nombre des ions ytterbium du sous-réseau I, [g.] est

i
le tenseur d'anisotropie locale d'un ion terre rare et la somma-

tion porte sur les six sites terres rares inéquivalents.

Ltenvironnement oxygéne des ions terres rares montre

que le champ cristallin est de syméirie orfhorhombique(BB). Si
Iton considére |'ion situé en (%3 %, %), les axes locaux (1, 2, 3)

du tenseur [g] sont fels que les axes (1) et (2) sont les
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bissectrices des axes Ox et Oy de la maille cristallographique

(figure 36). Dans ces axes le tenseur est diagonal et ses valeurs

principales sont noTées'gl, 9,5 93

o0 0
lo] =10 s, 0 % | 1v-3]
‘o 0 o)

Nous supposerons que dans ces axes le Tenseur [Gj a la méme forme.

Wolf(34) a montré que, en champ nul et au zéro absolu,

les moments magnétiques des six sous-réseaux tTerres rares for-
maient un double parapluie autour de ['axe [111}. Ce type de
structure magnétique a été confirmé par différentes études de

di ffraction neufronique(35’36).

Si l'on fait maintenant varier la température, |'énergie

libre des ions terres rares s'écrit

F" = - kT 2 n. Log 2 ch () f1v=5]

Ai(@) est la différence d'énergie entre les deux niveaux du dou-
blet fondamental

T - -
4. (0) = GBH[gij - BMfer[Gi]] | 1v-6]

O représente les paramétres géométriques qul définissent la direc-

Tion de ﬁfer par rapport aux axes de la maille cubique.

Si nous supposons que |'aimantation des ions fer estT
égale & l'aimantation a saturation, elle est donc indépendante
du champ et de la température, et |'énergie libre du ferrite

grenat d'ytterbium s'écrit

% = -
F=F - Mfer H

a2t 2

La fonction F dépend explicitement des paramétres 0, et T.
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Le probléme consiste maintenant & déterminer {'équi-
libre du systéme. Si le champ magnétique est dirigé suivant des
axes de symétrie de la maille cubique, i1 est trés probable que
le plan (110) soit pour des raisons de symétrie "un plan de
facile aimantation'" des sous-réseaux fer et terre rare. Dans ces

conditions, le nombre des paraméfres nécessaires pour défterminer

|'orientation de M . se réduit a un seul : 6 I'angle entre M
i fer fer
et l'axe [110] (figure 36). L'équilibre du systéme est alors

défini par |'équation

da . Jign dee

aF 1 | | r > -
5§72 g th ) ~gg— - H =0 [1v-71
dAi dﬁfer > >
g5 = - (Bgy— [6, 1) (8H[g,] - erer[GI]) | 1v-8]
La résolution de 1%équation (1V=7) n'est possible que numériqgue-

a

ment ; elle consiste & faire varier |'angle 6 entre 0 eT 20, a
déterminer les différents minima locaux et & choisir le minimum

minimorum.

Ce travail est Trés long ; il demande & étre réalisé
avec beaucoup de précision car les valeurs des différents minima
sont trés voisines.l| s'effectue & I1'aide de |'ordinateur [BM 360
du Centre de Calcul de Saint-Martin d'Héres ; le programme cor-

respondant est joint en annexe.

-2 - Propriétés magnétiques et thermiques
Aprés avoir déterminé la direction de I'aimantation du
sous-réseau fer pour laquelle |'énergie libre F est minimale,

nous nous intéressons aux propriétés magnétiques et thermiqgues

du ferrite grenat d'ytterbium,.

. . . > Lo
L'entropie S et |'aimantation M sont les dérivées pre-
miéres de la fonction F respectivement par rapport & la tempé-

rature et au champ magnétique
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. 8_ - _ ] > ) >
S = 57 F(o,H,T) 76 F(B,H,T) x 5T 6(H,T)
| 1v-9]
fi= -2 Feo, AT - = Fo,H,T) x 2 o, T
5 >
IH oH
Le systéme &étant en équilibre, la dérivée %% est nulle ; les
expressions (1V-9) se simplifient
S = kzn |- (ol th (i) v Log 2eh(aiy]
C T 2k 2KT d 2KT |
| 1v=10]
Moo= 5” ) fh(ﬁi—) fﬁf 119.] |G, ] ]]“A M
STz oy n 2kT’ % ] gpdigd - fer~—1~[gl 1/ fer
La chaleur spécifique C et le tenseur susceptibilité [X] sont les
dérivées secondes de |'énergie libre
PR Sl S S
8T2 06937 9T
F1v=11]
- SZF SZF a0
[X] = - === - w 22
> > >
oH d09H oH
Comme la fonction &(H, T) n'est pas connue analytique-
P 90 a6 . . ‘
ment, les dérivées 5T et — ont des expressions compliquées ; en
3H

effet cette fonction n'est définie qu'implicitement par la con-

dition d'équilibre | 1V-7|. La chaleur spécifique et la suscepti-
bilité peuvent alors se mettre sous la forme
22 F 2 2F 2/ 22F
C =T = Ty, 2
oT 736
[1v-12]
y .. °F . efF  o%F /9%
iJ 3H . 9H . dH .36 oH .08 / 2
i J i J / 98

I'l est donc possible de calculer analytiquement les
propriétés magnétiques et thermiques du ferrite grenat d'ytterbium.
Ceci est tres important surftout si l'ons'intéresse aux singula=-

rités de ces propriétés au voisinage des transitions,
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Henderson et Whife(41)

avaient déja effectué des cal-
culs analogues ; mais leurs résultats étaient faux, car ils
avaient supposé que la différence Ai ne dépendait que du champ

. . -
extérieur H.

(42) . S
Alben a repris ces calculs, mais il ne les a pas

menés jusqu'au bout ; pour calculer la chaleur spécifique et la
susceptibilité, il a eu recours a des différentiations numériques,
ce qui n'est pas souhaitable lorsqu'on s'intéresse au probieéme

des fransitions de phases et aux anomalies associées.

-3 - Diagramme de phase - Stabilité des structures colinéaires

Dans le ferrite grenat de gadolinium, il a &é+1é possible
de déterminer géométriquement les diverses structures magnétiques ;
t'unicité du paramétre d'ordre A dans la zone oblique nous a
permis de construire le diagramme de phase a partir de cette

Zohe.

Dans le ferrite grenat d'ytterbium, comme dans le fer-
rite d'holmium, il est nécessaire de minimiser I'énergie libre
F pour définir les différentes structures magnétiques. Dans ces
conditions il est plus facile d'étudier les structures colinéaires
et d'en déduire le diagramme de phase. Pour que ces structures

existent, il faut que |'équation

oF

35 - O

soif satisfaite lorsqu'on remplace le paramétre o par 0 ocu II. En

oufre le critére de stabilité
2
o2
a0
doit &tre vérifié. Donc la ligne qui sépare la phase colinéaire

de la phase oblique a pour équation

2
i-g (0 ou 1, g
39

T)Y = 0

»

Le développement complet de cette expression figure en annexe.

Sur les figures 37 et 38, nous avons reporté les résul tats de
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nos calculs. Nous avions choisi pour les fenseurs [g] et [G]

les valeurs déterminées expérimentalement par Wickershelm(40).
Que le champ soit appliqué suivant |'axe de facile aimantation
[111] ou suivant un axe de difficile aimantation [110], 1'allure

des diagrammes de phase est analogue & celie que nous avons déja

observée pour le ferrite grenat d'holmium.

Nous avons fait varier le tenseur [g] (tableau 111),
comme nous le suggére la disparité dans les résuitats de ses dé-
terminations expérimentales, tout en veillant & conserver un
point de compensation au voisinage de 8 K et | 'axe {111] comme
axe de facile aimantation. Nous avons constaté que |'allure des

diagrammes est trés peu sensible & ces variations du fenseur [g].

TABLEAU P

! »
! 9 9% 93
|
|
groupe A ¢ 3,78 3,60 | 2,85
{ |
1 i ]
| groupe B | 2,78 = 3,60 | 4,35
i |
i groupe C | 2,28 2,10 i 5,85
-4 - Structures obliques - Anomalies associées aux transitions

Aprés avoir étudié assez rapidement la phase colinéaire
et son domaine d'existence, nous allons nous intéresser plus
spécialement & I'ensemble de la phase non colinéaire. Pour chaque

valeur du champ et de ia température, nous devons tout d'abord



déterminer |'angle 6 qui minimise |'énergie iibre F. La connals-
sance de fous les minima locaux de la fonction F nous dispense
d'étudier la stabilité de la solution qui a |'énergie la plus

basse.

Lorsque le champ est appliqué suivant la direction
[111], le calcul numérique nous a permis de mettre en évidence
I'existence de deux zones obliques complétement distinctes. Nous
avons reporté la ligne de phase qui ies sépare sur le diagramme
de la figure 37. Dans ces deux structures, |'aimantation Terre

e

rare est localisée respectivement au voisinage des deux directions
[TT1] et [117] du plan (110), directions qui correspondent & des

puits tres profonds de |'énergic dianisotropie.

Lorsque le champ est appliqué suivant la direction
[110], il existe a I"inTérieur de la zone oblique une |igne de
transition du premier ordre qui se Termine au point critique A

{(figure 38).

MNous allons ensuite étudier !es anomalies de ['aiman-
tation et de la chaleur spécifigue associéas aux transitions
lorsque le champ esv appliqué suivant la diraction [}111 et es¥
égal a 30 kOe. Comme les Transitions sont du nremier ordre, les
deux grandeurs physiques présentent des discontinuités (figures
39 et 40). Cependant toutes les transitions ne sont pas du méme
type : la premiere envire deux phases obliques conserve la symétrie
du systeéme magnétique, la seconde entre phases oblique et coli-~
néaire est accompagnée d'un changement de symétrie. Toutefois
cette distinction n'apparafl+ pas nettement dans le comportement

de l'aimantation et de la chaleur spacifique.

Puis nous examinecns {'influence sur les anomalies ci-
dessus de la varialtion des composantes du tenseur [9] en faisant
les mémes restrictions qu'au paragraphe précédent. Les ensembles
de coefficients utilisés ont été reportés dans le +ableau I1].
Nous constatons une grande disparité dans la grandeur et le sens
des anomalies ; par exemplc |'anomalie de chaleur spécifique est
multipliée par 12 gquand on passe de |'esnsemble des coefficients

[

A & l'ensemble B.
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A la lueur de ces résultats, on peut conclure que si
I'allure du diagramme est peu sensible aux varliations des para-
metres microscopiques de |'anisotropie, il n'en est pas du tout

de méme pour les anomalies associées aux transitions.

i1 - RESULTATS EXPERIMENTAUX

l1-1 - Diagramme de phase expérimental

Les calculs théoriques prévoient que les champs de
transition les plus élevés sont de |'ordre de 300 kOe. Nous avons
donc étudié le diagramme de phase au moyen de champs magnétiques

pulsés. Cette technique permet non seulement d'obtenir de tels

champs, mais encore fournit un signal directement 1ié & la suscep-
tibilité différentielle. Ceci est particuliérement utile pour la

localisation des transitions de phase.

Nous avons étudié les variations de |'aimantation et
de la susceptibilité différentielle d'une bille monocristalline
de ferrite grenat d'ytterbium ; le champ magnétique est appliqué

suivant la direction [111] du cristal.

Sur la figure 41 nous présentons une courbe d'aimanta-

tion caractéristique, obtenue & 13,9 K. On y distingue |'aimanta-
tion spontanée, une premiére parftie ol la susceptibilité est
faible, une partie intermédiaire ol |'aimantation est proportion-

nelle au champ (ceci caractérise une phase oblique), enfin une
derniére partie ol la susceptibilité reprend une valeur voisine

de la valeur initiale. Cependant, a cette température, la suscep-
tibilité différentielle présente trois anomalies ; deux correspon-
dent aux champs critiques définis ci~dessus, la troisieme, située
entre les deux précédentes, indique sans aucun doute possible

l'existence d'une transition & I|'intérieur de la zone oblique.

Nous avons représenté sur la figure 42, le diagramme
de phases construit en champs croissants. Nous y avons reporté
les champs critiques en fonction de la température initiale de
l'échantillon. Cette précaution nous a semblé utile vu le carac-

tére adiabatique des mesures pulsées. Dans la zone inférieure,
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les moments de |'ytterbium et du fer sont antiparalléles ; dans

la zone supérieure, ces moments sont parallé&les. Dans la zone
intfermédiaire enfin, 1ls sont obliques : I|'anisotropie favorise
alors |'une ou l'autre des deux directions privilégiées du cristal,
d'ol l'existence de deux configurations obliques différentes.

Pour des températures supérieures & la température critique

(28 K), on passe de manieére continue de |'arrangement ferrima-

gnétique des moments & |'arrangement ferromagnétique.

Dans les encarts, nous montrons différents types d'ano-
malies de la susceptibilité différentielle. Sur la branche infé-
rieure du diagramme, celles=-ci sont plus marquées que sur la
branche intermédiaire. Au voisinage de la température critique,

les différentes anomalies sont fortement atténuées, ce qui rend

difficile |'observation du diagramme dans cette région.
Sur la figure 43, nous montrons le détail du diagramme

de phase au voisinage du point de compensation. Au-dessus de 7 K,
on observe les champs critiques inférieurs et intermédiaires en
champs croissants et décroissants. L'hystérésis est assez impor-
tante au voisinage du point de compensation. En-dessous de 7 K,

il n'existe plus qu'un seul champ de transition.

Nous précisons sur la figure 44 l|a variation du champ
coercitif. Comme pour les autres ferrites grenats, il présente
des valeurs importantes au voisinage du point de compensation,

parce que |'aimantation totale du composé y est nulle.

Ces mesures en champs pulsés nous ont permis de mettre
en évidence différentes fransitions et de construire le diagramme

de phases complet du ferrite grenat d'ytterbium.

[1-2 - Effet magnéto-calorique

Comme dans les antiferromagnétiques, |'effet magnéto-
calorique permet une étude élégante des transitions de phase.
En outre, il nous sert & faire la liaison entre les mesures

pulsées et les mesures continues.
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Le montage expérimental sert aussi bien & la mesure

des chaleurs spécifiques qu'a la détermination de |'effet magnéto-
calorique. Le monocristal utilisé pése 1,79 g. Pour effectuer des
mesures suffisamment précises, nous avons laissé |'échantillon
sous sa forme brute ; une taille aurait entrainé une perte exces-

sive de poids ; le cristal a une forme approximativement cylin-
drique suivant ['axe [111]. || est serré dans un collier en
cuivre (1,12 g) supportant deux résistances de carbone Allen~-
Bradley 68 @, I'une pour la mesure de la température, |'autre
pour le chauffage. Cet ensemble (figure 45) est suspendu au calo-
rimétre par quatre fils de nylon ; un contact thermique entre
I'échantillon et le calorimétre peut étre établi par |'intermé-
diaire d'une languette en cuivre. L'orientation exacte de |'axe
[111] suivant la direction du champ est difficile a obtenir, car
elle est réalisée par le réglage de la longueur des fils de sus-
pension ; l'erreur d'orientation du cristal par rapport au champ
magnétique peut atteindre cing degrés. Cependant, la reproducti-
bilité des mesures nous permet d'affirmer que |'orientation du

cristal n'est pas modifiée lors de son refroidissement & la tem-

pérature de ['hélium liquide.
Le champ magnétique est obtenu & |'aide d'une bobine

supraconductrice niobium=-zirconium ; son diamétre intérieur est
de 60 mm pour un champ maximum de 40 kOe. lLa stabilité en champ
sur une période de dix heures est de 10 Oe. Nous avons vérifié
que l'orientation du cristal n'est pas modifiée lors de ['appli-
cation du champ, car la Iangue**e(}@ liée rigidement au cristal

n'a touché & aucun moment le calorimétre.

L'étalonnage en température des sondes de mesure a &té
réalisé a |'aide d'un thermométre & gaz pour toutes les valeurs

de champ.

Apres avoir porté |'échantillon en champ nul 3 une tem-
pérature initiale donnée, on |'isole, Puis on fait croftre linéai-
rement le champ en fonction du temps et on enregistre simultané-
ment la variation du champ et de la température. Pour éfre cer-
tain qu'a tout instant |'échantillon est quasiment en équilibre
thermique, il est indispensable que la montée en champ soit trés

lente. Nous réalisons couramment des montées de champ entre 0 et



re 45

g

H

&

St
i
m, : -
il
S
e
e
P .uk““.ﬁ@\
e
u.fﬂ..nuwwuﬁ o
M e,

@3
et
3
Faan ]
W
- »
i R, . .ﬂx‘,
h = .
E}Mrﬁiﬁ <
RN 5
Jf/wff:x @
B e g




63.

30 kOe dans un intervalle de temps de |'ordre de trente minutes.
Dans ces conditions il n'est pas possible de négliger les échan-
ges thermiques entre |'échantitlon et le milieu extérieur. Pour

les réduire le plus possible, un écran & température variable est
disposé entre la calorimétre et le bain d'hélium ; sa ftempérature
est régulée pour qu'elle soit toujours ia plus proche possible

de celle de I|'échantillon, Malgré ces précautions il ne nous a pas
€té possible de négliger complétement les échanges thermiques.

Un enregistrement de la ftempérature & champ constant nous permet-
tait d'évaluer la correction & apporter & la température de |'é-
chantillon pour déterminer avec précision |'effet magnéto-

calorique.

Lors de ['établissement du champ, on observe (figure 46)
l'existence d'un régime transitoire. |l est [ié & la propagatiocon
de la chaleur entre |'échantillon et la résistance thermométrique
par l'intermédiaire d'un contact mécanique. || se traduit par un

temps de retard que nous avons évalué & vingt secondes.

Sur la figure 46, nous avons reporté |'effet magnéto-
calorique du ferrifte grenat d'ytterbium en champ croissant puis
décroissant pour une température initiale de 12,8 K. On y dis-
tingue trois régions. En champs faibles, l'effet magnéto-calorique
est négatif et relativement important (0,06 K/kOe) ; il corres-
pond a la désaimantation du sous-réseau ytterbium dans la zone
colinéaire ; le champ extérieur est dirigé en sens inverse du
champ d'échange dil aux fons fer, Puis l'effet magnéto-calorique
devient positif mais reste trés important. Cette région corres-
pond a la transition de phase du premier ordre entre la zone
colinéaire et la zone oblique ; le phénoméne présente une hysté-
résis : la portion AB correspond aux champs croissants alors que
ta portion CD correspond aux champs décroissants., On observe que
le diagramme de phase isotherme passe par les points A et C. Lles
résul tats expérimentaux montrent d'une part qu'en champs crois-
sants la zone colinéaire est stable jusqu'en A et qu'il existe
un mélange de phases entre A et B, d'autre part qu'en champs
décroissants la zone obligque est stable jusqu'en C. On est alors
amené & définir non une ligne (A) de fransition, mais une zone
(A], AZ) de Transition ; ceci est tout & fait en accord avec

|'existence d'une transition du premier ordre. || serait intéres-
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sant d'étudier la dynamique de fa transition en faisant varier
par exemple la vitesse de montée du champ et en étudiant la lar-
geur de cette zone de transition. Dans la région i}}, ['teffet
magnéto-calorique devient négatif et moins important ; en effet
dans une zone oblique, il est nécessairement plus faible que

dans une zone colinéaire.

Pour des températures initiales supérieures & 10 K,
lteffet magnéto-calorique dans la zone colinéaire est sensible-
ment constant (figure 47)., Sa valeur (0,064 K/kOe) est & comparer
avec celle déterminée par Clark et Callen (0,07 K/kOe) sur un
polycrisfal(43’44).

Lorsque la température initiale diminue, |'effet
magnéto-calorique devient de moins en moins important dans la
zone colinéaire. Au voisinage de 7,8 K, il devient quasiment nul
et pour des températures inférieures il est positif, ce qui est
lié & l'aimantation de la terre rare en champ croissant. Ce ré-
sultat nous permet d'affirmer d'une maniére tré&s probante |'exis-
tence d'un point de compensation (7,8 K) ; ce fait n'a pas sou-
vent pu étre mis en évidence de maniére trés claire(25).

Sur lta figure 47, nous avons reporté |'ensemble de nos
résultats expérimentaux. L'effet magnéto-calorique nous permet de
préciser le diagramme de phase du ferrite grenat d'ytterbium en
champs faibles : le champ critique présente une valeur minimale

de 3,5 kOe au voisinage du point de compensation.

En outre, |'effet magnéto-calorique va nous permettre
de comparer les diagrammes de phases pulsés et continus. Sur la
figure 43, nous avons montré le diagramme de phase en champs
pulsés au voisinage de la température de compensation. Nous vy
avons reporté les diagrammes de phases isotherme et adiabatique
construits a partir de ('effet magnéto-calorique. On constate
que les différents diagrammes adiabatiques ont exactement la
méme allure. Cependant |la zone de transition définie dans ce
paragraphe est beaucoup moins large que celle que nous avions
observée en champs pulsés. Ce phénoméne est certainement |ié au
fait que la vitesse d'application du champ extérieur n'est pas

du fout la méme dans les deux expériences.
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I'1=-3 - Anomalies de !|'aimantation

]

Les calculs nous ont montré que |'aimantation présentelt
au voisinage des transitions des anomalies Trés varides. Expéri-
mentalement il existe deux méthodes pour mettre en évidence ces

phénoménes :

- les mesures isothermss qui sont les plus faciles a mettre o
oeuvre ; ecllcs nous ont ajidé & construire |2 diagramme (H, T)
en champs faibles, lorsque la ligne de phase cst parallélo a

| Yaxe des champs.

- les mesures Isochamps qui nous ont permis d'étudier avec pré-
cision les anomalies, lorsque les lignes de phases sont voi-

sines de la verticale du plan (H, T).

Le champ magnétique est obtenu & 1'aide d'une bobinn
(43)

. Lo o 4 » , .
supraconductrice niobium=-7i+ane ; le champ maxima! est do
65 kOe dans un diamé&tre de 48 mm. La mesure de |'aimanta+tion

. P . . (46)
s'effectue par I'intermédiaire d'une méthode numérique , CC

qui permet unc trés grande précision absolue. Deux enroulemanis

chauffants en platine, disposés syméiriquement par rapport a

[échantillon, permettent de réaliser les rempératures supéricuros
a celle de 1"™hélium liquide. Deux sondes de carbone Allen=Bradtley
68 2 sont en contact thermique &troit avec | ‘échantil lon 3 hung

I3

sert & la mesure de la fempérature, |'autre pilote une régulation

de tfempérature : notre sys+éme nous permet d'atteindre une prici-

. 3
sion de l'ordre de 5.10 K.
a = champ magnétique paralléle a L1il]
Sur la figure 48, nous présentons deux courbes d'aiman-

-z

tation caractéristiques obtenues & 4,2 K et 13,

[

K. Sur la deu-~
Xiéme courbe, on distingue tr3s nettement I['aimantation spontanis,
une premiére région o0 la susceptibilité est faible, puis une
variation trés iagpide de |'aimantation au voisinage de 25 kOs e+
enfin une derniére partie ol la susceptibilité est beaucoup plus
grande. A 4,2 K le champ de transition vaut 4,5 kOe. La suscep-
tibilité de la zonec obligue, qui est & peu nrés indépendante du
champ et de la température, es* égale & 0,036 uB/kOe. PEolud
correspond un champ d'échange moyen des ions fer sur les ions

terres rares égal & 139 koe.
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66.

Puis nous présentons une série d'isochamps pour 5,3 kOe,
7,9 kOe, 10,6 kOe, 17,1 kOe, 23,2 kOe, 31,4 kOe et 47,5 kOe
(figure 49). Elles présentent toutes les mémes caractéristiques ;
mais celles-ci sont d'autant plus marquées que ie champ magné-
tique est plus élevé. Nous avons donc choisi de décrire la
courbe & 47,5 kOe. A basse température, |'aimantation est cons-
tante, puis au voisinage de 10 K, on observe un premier saut
dtaimantation. Ensuite, elle croft linéairement en fonction de
la température et aux environs de 16 K, nous avons un saut d'ai-
mantation plus important. Puis |'aimantation croit beaucoup plus
rapidement. A aucun moment nous n'avons observé d'hystérésis

en température.

Ce réseau d'isochamps nous permet de construire trés

facilement le diagramme de phase. En champs faibles les moments

du fer et de |'ytterbium sont antiparalléles. Dans des champs
supérieurs ils deviennent obliques ; mais il existe deux confi-
gurations obliques distinctes : la transition gqui fait passer de

t'une & |'autre est du premier ordre. Sur la figure 50, nous
avons reporté la variation de |'aimantation lors de la transition
entre les phases colinéaire et oblique en fonction du champ. En
champs faibles, la courbe est monotone croissante, puis elle pré-
sente un maximum étalé vers 45 kOe, Ces résultats nous permettent
de déterminer la variation de la chaleur latente le long de la
ligne de transition, en appliquant ta loi de Clapeyron valable

pour les Transitions du premier ordre

e -amox (3
T
_ . Cas dH .
T est la température de transition, (ET)F la pente du diagramme

de phase. Sur la figure 51, nous avons représenté la variation

de la chaleur latente en fonction du champ.

Désorientons l|égérement le cristal ;vnous appliguons
par exemple le champ dans une direction voisine de [111]) mais
située en dehors du plan (110). Sur les isochamps, on observe
trés nettement |'apparition d'une troisiéme anomalie entre les
deux précédentes. |l existe alors trois zones obliques distinctes.

Sur la figure 52 nous montrons le nouveau diagramme de phase.
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67.

La transition située a basse température est peu sensible 3
[Torientation du cristal ; et les deux transitions situdes &
plus haute température sembient se confondre en une seule lorsque

le cristal est rigoureusement orienté suivant |'axe [111].

b - champ magnétique paralléle & [110]

Nous avons refait suivant cet axe les mémes mesures que
suivant la direction [111]. Nous ne présenterons ici que celles

qui différent des précédentes.

Par exemple, nous avons reporté sur la figure 53 une
série d'isochamps pour 7,4 kOe, 17,1 kOe, 31,4 kOe, 47,5 kOe.
Dans la zone oblique, |'aimantation est toujours sensiblement
constante et inférieure 3 la valeur mesurée dans les mémes condi-
tions suivant [111]. En outre, on n'observe plus qu'une seule
transition, aux environs de 14 K, lorsque le champ est égal &
47,5 kOe. Ensuite |'aimantation croft trés rapidement et sa va-

leur est identique & celle mesurée suivant la direction [111].

Si ces résultats confirment que |'axe [111] est un axe
de facile aimantation, ils montrent aussi que |'influence de
I 'anisotropie est beaucoup plus sensible dans la zone oblique que

dans la zone colinédaire.

Nous avons fracé sur la méme figure |'allure du dia=-
gramme de phase. On remarque qu'il ressemble beaucoup & celui que
l'on avait obtenu pour le ferrite grenat d'holmium lorsque le

champ était appliqué dans la méme direction.

Les mesures en champ continu nous ont permis de confir-
mer d'une maniére beaucoup plus nette I'existence de deux zones
obliques, de défterminer avec précision la variation d'aimantation
lors des transitions, de préciser |'influence d'une désorientation

du cristal.

Nos mesures sont en accord avec celles de Levinson,
Alben, Jacobs(47) ; ces auteurs ont utilisé un appareillage de
type Foner, la précision de leurs mesures ne Jeur a pas permis
de mettre en évidence les deux zones obliques lorsque le champ

est appliqué suivant ['axe [111].
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68.

l1-4 - Anomalies de la chaleur spécifique

Si l'aimantation présente des anomalies assez nettes
aux transitions, le calcul nous a montré que la chaleur spécifique
en présentait de beaucoup plus importantes encore (figure 40).
En outre la détermination expérimentale de ces anomalies va nous
permettre de calculer la chaleur latente associée aux transitions
et de vérifier que la loi de Clapeyron est satisfaite. Enfin le
ferrite grenat d'yfterbium se préte *rés bien a des mesures de
chaleur spécifique, parce que son point de compensation est situé

a trés basse température (8 K).

Le montage expérimental est le méme que celui qui nous
a déja servi a mesurer |'effet magnéto-calorique. Le champ magné-
tique est appliqué suivant |'axe [111] du cristal. Comme nous
i'avons dé&ja indiqué, les difficultés de montage de |'échantillon
font qu'une erreur d'orientation de cing degrés n'est pas im-

probable.

" La courbe de chaleur spéci fique en champ nul (figure 54)

(7] obtenus

est en accord avec les résultats de Harris et Meyer
sur une poudre ; la seule anomalie observable est du *type Schottky,
située aux environs de 17 K. La courbe & 1,7 kOe (figure 55) pré-
sente une série d'irrégularités au voisinage de 7,8 K. A ce champ,
le cristal est monodomaine et la structure magnétique est coli-
néaire ; l'aimantation du sous-réseau terre rare diminue lorsque

la température croft, celle du fer reste constante. Au voisinage

du point de compensation ['aimantation du sous-réseau terre rare
tourne de 180 degrés ; il est probable que |'anisotropie stabilise
di fférentes directions intermédiaires, ce qui explique les irrégu-
larités de la chaleur spécifique. Pour les champs supérieurs
(figure 56), on observe |'apparition de deux anomalies, puis de
trois dans les champs plus élevés. Leur forme est triangulaire,
leur base est pratiquement constante et vaut environ €,3 K ;

leur hauteur croff rapidement avec le champ. L'anomalie (?) est
nettement plus peftite que les deux autres. Nous définissdhs la
température de la ftransition comme celle du maximum de |‘'anomalie.
La position en température de |'anomalie (I) varie peu avec le
champ, alors que celle de ('anomalie (E) varie notablement. A

haute température la chaleur spécifique en champ est toujours

plus faible que celle en champ nul.
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Les anomalies {1; et 3 observées en chaleur spéci-
fique correspondent aux deux transitions déja mises en évidence
par des mesures d'aimantation. Des mesures trés précises en
champ continu ont montré qu'une légére désorientation (quelques
degrés) fait apparaltre une fTroisiéme TransiTién, mais que la
discontinuité d'aimantation est trés faible. Nous pensons donc
que |'anomalie (2, des chaleurs spécifiques est due & une légére

désorientation du cristal lors de sa mise en place.

La forme caractéristique de ces anomalies et les dis~-
continuités d'aimantation associées indiquent que ces transitions
sont du premier ordre. Pour évaluer les chaleurs latentes, nous
avons calculé l'entropie par intégration numérique (figure 57).
Les chaleurs latentes de la transition “ﬁ; sont plus petites que
celles de la fransition ;?ﬁ ; en outre on remarque qu'elles

augmentent avec le champ.

Reportons ces valeurs sur la figure 51. Nous y avions
déja tracé la chaleur latente calculée & |'aide de la loi de
Clapeyron & partir des variations de |'aimantation & la transi-
tion. L'accord est correct. On constate cependant pour les champs
élevés une erreur systématique dont |'origine est certainement
liée & une désorientation du cristal. En effet si le champ magné-
tique était rigoureusement appliqué suivant |'axe [111], la
transition 2. viendrait se confondre avec la transition (3 et

la chaleur latente de la transition unique serait certainement

supérieure & celle de la seule transition Qi’.

{1=-5 « Discussion

Dans le ferrite grenat de gadolinium, nous avions
déja remarqué que |'accord entre les diagrammes expérimentaux
et théoriques jusque dans des champs de 400 kQOe était trés sa-
tisfaisant quel que soit I'ensemble de coefficients utilisés.
Ce n'est que dans des champs bien supérieurs qu'on observait

des différences notables.

Pour le ferrite grenat d'ytterbium, le probliéme est
tout & fait analogue : des variations du Tenseur [g] influent
peu sur l'allure du diagramme de phases. |l n'en est pas du
tout de méme en ce qui concerne les anomalies d'aimantation et de

chaleur spécifique associées aux transitions du premier ordre.
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Par exemple, nous avons utilisé les coefficients de
Wickersheim(BZ) qui ont une bonne base expérimentale et qui sont
cités frés souvent dans la littérature. Le diagramme théorique

est en bon accord avec le diagramme expérimental ; par contre

les anomalies de chaleur spécifique calculées avec ces coefficients
ne rendent pas du tout compte des observations expérimentales
(figure 58).

Pour résoudre correctement le probléme, il faudrait
déterminer les frois coefficients du tenseur [g] et les frois
du tenseur [G] ; ceci nous a paru impensable vu la longueur des
calculs numériques indispensables pour déterminer les anomalies.
Nous avons simplement fait varier un peu les coefficients du
tenseur [g]. Reportons-nous & la figure 40 ; les coefficients du
groupe B conduisent a des résulftats qui sont en bien meilleur
accord avec |'expérience que les coefficients de Wickersheim

(groupe A).
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Dans | 'hypothése du champ moléculaire nous avons
€laboré plusieurs modé&les pour étudier les structures magnétiques
induites sous champ dans les substances ferrimagnétiques. Llexis-
tence et la stabilité de telles structures résultent d'un compro-
mis entre I'énergie d'échange, |'énergie d'anisotropie et

|'énergie Zeeman.

Nous nous sommes intéressés plus particuliérement aux
transitions entre ces différentes phases magnétiques. Au voisi-
nage d'un point de compensation, un ferrimagnétique se comporte
comme un antiferromagnétique. Les champs de transition sont
alors relativement faibles et accessibles avec les moyens dispo-

nibles au laboratoire.

La série des ferrites grenats de terres rares nous a
permis d'illustrer expérimentalement nos idées sur ces phénoménes.
En effet, tous les ferrites grenats de la seconde série possédent
un point de compensation. i varie entre 280 K pour le gadolinium
et 8 K pour I|'ytterbium. Si, dans cet intervalle de température,
| 'énergie d'échange fer-terre rare varie peu, il n'en est pas de
méme de | 'énergie d'anisotropie : sensiblement nulle & la tempé-
rature ambiante, elle est encore faible vers 100 K et ne devient

importante qu'a basse température.

Dans le ferrite grenat de gadolinium, |'anisotropie
magnétocristal line est négligeable. Nous avons pu déterminer les
domaines d'existence des différentes structures a |'aide dfun
modéle géométrique simple. Les transitions étant du second ordre,
fes anomalies associées sont faibles ; ceci a rendu la détermina-

tion expérimentale du diagramme de phase délicate.

Dans le ferrite grenat d'holmium, |'anisotropie au

voisinage du point de compensation (137 K) est encore faible par

rapport a |'échange ; il est alors possible d'en tenir compte
simplement dans |'expression de |'énergie libre du systéme, en
la mettant sous une forme phénoménologique. Si le diagramme de

phase suivant un axe de facile aimantation est analogue au cas
isofrope, il existe par contre des différences notables suivant

un axe de difficile aimantation.
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Dans le ferrite grenat d'ytterbium, nous avons pu
construire un modéle microscopique exact aqui tient compte & la
fois de l|'anisotropie magnétocristalline et de |'anisotropie de
I'échange. A basse température, ces deux termes sont trés impor-
tants, il existe alors plusieurs zones obliques que nous avons
mises en évidence expérimentalement. Les transitions sont du
premier ordre ; les anomalies associées sont particuliérement
marquées. Elles ont é1té étudiées de maniére précise par des me-
sures de chaleur spécifique et des mesures d'aimantation. Nous
avons montré que leur forme était sensible & des modifications
méme trés faibles des paramétres microscopiques de |'échange et

de |'anisotropie.

Quel que soit le grenat, les diagrammes de phases sont
trés similaires. |ls se divisent en deux grandes familles
d'une part les diagrammes suivant les axes de facile aimantation,
d'autre part les diagrammes suivant les axes de difficile aiman-
tation. Nos calculs ont montré que |'allure générale des dia-
grammes était peu sensible & des variations méme importantes des

coefficients d'échange.

Aprés avoir étudié de maniére approfondie les diagrammes
de phases des grenatfs, il serait intéressant d'obtenir une preuve
expérimentale directe de |'existence des structures obliques par
effet Mtssbauer, d'étudier en détail les phénoménes critiques au
voisinage des Transitions et de poursuivre |'étude du comporte-

ment dynamique des changements de phases.

En oufre, nous nous proposons de tester nos différents
modéles sur d'autres séries de substances ferrimagnétiques, comme

les spinelles, les orthoferrites,
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ANNEXE




'oEB' 'REE'MTH,K,H,T,THET ,MH,C,PA,PAL,S,DKT ,MOM,ANG,THETA
pMF SE 4 MINF yMINL,MINM,MINN,MINT ,RAZ,T1,T2,PAT,
H1,H2,PAH,PRO;DFTH,DFT ,D2FT2 ,D2F THT ,D2FTH2,C5,D1,02,F;
'ENTIER' J,Q,1,P,M,N; 'BOO' BO;
'REEL® *TAB' VEC,VECL,PVEC,GLMP,GLMS, (1:6,1:3).,U,L,M1,Al,LP1,LS1,
6,D2FHTH,66. (1:3).,A.(1:3,1:3).,8,88.(1:6,1:3,1:3).,0EL,0ELP, (1:6).;
'prOY TEMC(THET); ‘REE' THET;
'DEB' St= 2%K*T; THETP(THET); D2:=F; THETP(THET+130.0);
N:= "S{' D2 "INF' F "ALO" 1 'SINON' -1;
YPINY
"PROCEDURE ' THETP(THET); 'REEL' THET;
"DEBUT' Ci= THET*E;L.(1).2=L.(2).:=cos(C)/RA2;L.(3).:=SIN(C);
P1,(1).t=LP1,(2).:=-SIN(C)/RA2;LP1.(3).:=C0S(C);
*si' cLe(17) TALO' 'ALL' ARRET;
Fi= OFTH!= 0,0;
'Pour® qi= 1 'pas' 1 ‘'uusqua' 6 'FalRE'
'pesuT! pEL.(Q). = DELP,(Q).:= 0.0;
"pour! 1= 1 'epas' 1 ‘uusqua' 3 'Fal'
'0EBPVEC.(Q,1 ). :=GLMP, (Q,1 )., :=0.0;5 'rou’ui=1"Pas'1'yus'3'Fa1!
'oEB' PVEC,(Q,1)e2=PVEC.(Q,1)oe+( Gu(1).*H"0,92712031
*e(J)e=1.905TH2%aa, (1),
*,(4)a ) BB (Qyt,4) 03
GLMP, (Q, 1) 4 3=GLMP, (Qy1) o+ GG (1) o*
LPL.(J) %884 (Q,t,4)*#1, 9057425
PNty
DEL.(Q),:= DEL.(Q).+pvEC,(Q,1).12;
peELP. (). 1= pELP,(Q) ., +oLMr, (Q,t ) ¥PVEC,{Q, 1)
PNt
peL,(Q).s= rac2{pEL.(Q).);sDELP, (Q)si= ~DELP,(Q)./DEL.(Q).3
DFTH:= DFTH-TH{DEL.(Q)./s)*pELP,(Q)./2;
| » Fi= Fa(LN(2*CH(DEL.(Q)J/3)) ) *K*T}
"FInN';
tpoutii=1"Pas'1'uus'3tral’
"DEB'F =F ~MF#H*0, 9271203 1%L, (1) *Ul (1) 4
DFTH :=0F TH=MF*H*0,92712031%LPL, (1 ). *U, (1 )+
'FINY;
Fe=F*6,0247;
PN
"PROCEDURE' THETD(TRET); 'REEL' THET;
"DEBUT'LSL. (1), :=LS1.(2). t=-COS(C)/RA2;LS1.(3).:=-SIN(C);
DFTI= D2FT2:!= D2FTHT = D2FTH2:= 0,0;
‘Poutiri=1tpPast1ltuust3trar!
"OEBTD2FHTHL (1) s=Al . (1).2=0.0;
'pou' ui= 1 'Pas' 1 "yus' 3 "Far' AL (1,J).t= 0.0;
FINY;
'POUR' Qi= 1 'pas' 1 'yus' 6 'rar’
‘pen'okTi= pEL,{Q),/s; ol:= cu(okT)I2;
tpour' 1= 1 *Pas' 1 'uus' 3 'rai'
'DEB' MM, (1), 2=6LMS, (Q,1).2=0,03VEC.(Q,1) =G, (1).¥PvEC, (Q,1 ). %0,
JDEL,(Q)o3VECL, (Qy1 ). t=-(vEC. (Q,1 ) ¥DELP, (Q) .+ ’
GLMP, (Q,1).*G. (1),%0,92712031) /oEL. (Q) .}
tpoutui=1ltras'ltuus'3'ral!
'oes'GLMs, (Q, 1), 2=GLMS, (Q,1). +GG. (1) ¥Ls1. (J).*
0BB.(Q,1,4).%1,985742;
YFINT;
D2FTH2 s =D2F TH2+TH(DKT )*(~GLMS ¢ (Q, 1 ) ¢ ¥PVEC. (Q, 1 ) o+
GLMP, (Q,1).12)/DEL, (Q) .3
'FIN'; |



'pout 1= 1 *Pas’ 1 fuus' 3 ‘raq!
'DEB'PVEC, (Q,y1).:=0,0; "Pout yi= 1 'epas' 1'gus' 3 'Fai'
"DEB MM, (1 ). 1=MML (1) o +OL S*TH(DKT )*B. (Q,y 1,4 ) o *VEC, (Q,4).
/0,92712031;
D2FHTH, (1) :=D2FHTH. (1 ). =B. (Q,1,9)¥VEC.(Q,4).
*DELP.(Q)./s/D1/2-TH(DKT)*B, (Q,1,4).
*VEC1. (Q,d)./2;
PVEC, (Q,1). t=PVEC. (Q,1).+B.(Q,1,3)*VEC,(Q,4).;
"Pou'Mi=1'PAast1l'yus'3trar!?
"Poutns=1"PAst1'uus'3Fal A, (1,4). =
A (1,9)e=Bo(Q,1,M) % (((~vEC, (Q,M),
*WEC, (Q,N).+("'st1"M'ec*N"ALO (0,9271203 1%
G.(M).)12'SIN'0.0))/DEL.(Q)./2
J¥THR(DKT) ) *BB. (QyN,d) .3
"FINT;
'FIn';
"si' cLE(9) 'aLo' "pEB' EsPacE(2); exL(<i>); ExTRAC(MM); 'FIN';

"Poutii=1'Pas'1'uus'3TFart Toes Al (1).i= At (1) etum, (1),
"Poutui=1'rPas'l'yus'3FAL A, (1,d) .=
A.(1,4).=PVEC.(Q, 1), *PVEC.(Q,d)./s/o1/2; 'FIN';
D2FTH2 :=D2FTH2-DELP, (Q) . 12%TH(DKT ) /DEL. (Q) .+DELP.(Q).12/p1/s;
D2FTHT := D2FTHT+DKT /T /01%*0ELP, (Q).}
DFT:= DFT-DKT*TH(oKT )+Ln(2%CH(DKT));02FT2:= 02FT2+(DKT)12/01;
'Fin'g
D2FTHT :=D2F THT /2; D2F TH2 : = ~D2FTH2/2;D1:=0.0;
‘Pou'ii=1'pasi1tuus 3 FAL!
'DEBD2FTH2 :=D2F TH2 -MF *H*0,927%LS1, (1) *U. (1 )43LS1. (1), :=0.0;
D2FHTH. (1 ). t=D2FHTH, (1 ). -MF*Lp1, (1).*0,92712031;
PFAN';
‘Pou'ti=1"PAs'1'yus'3FALT
‘pEB'fPoutdi=1"Past1'yus 3 'Fall
"DEB'AL(1,4) 2=, (1,0) . +D2FHTH. (1) *02FHTH. (J)./
DEFTH2;LS1 (). :=LS1a (1) e+A(1,9)e*U (J) s
'FIN';
DL:=DI+LS1. (1) *U. (1)
PFINT;
D2FT2:= ~D2FT2*K/T3Cst= T%(-D2F T2+D2F THT12/D2FTH2 ) /K3D1:=D1%2, 1465-3;
'FINY;
'REE’ 'PRO' EXPO(X); 'REE' X;
EXPO:= 'SI' X 'SUP' 80,0 'ALO' ©+35 "SIN' 'SI'X'INF' -14.0 TALO' 0.0
"SIN' EXP(X);
'"REEL' 'PROCEDURE' CH(X); 'REEL' X;
CH:= (EXPO(X)+EXPO(-X))/2;
'REELY 'PROCEDURE' TH(x); 'REEL' X
TH:= (EXPO(X)-EXPO(=X))/(EXPO(X)+EXPO(-X));
'PROCEDURE ! EXTRAC(MM); 'REE' 'TaAB' MM;
'pEB' MOM:= PRO$= THETA:= 0,03
‘Pou' 1:=1 'pas' 1 'uus' 3'rarl
'DEB' MoM:i= Mom+mm, (1),12;
PRO= PRO+U,(1),12;
THETA = THETA+MM, (1).%U, (1),;
TEINT;



AUTZ

LECT:

FTERZ

RECH?Z

MOM:= RAC2(MOM);
THETA$= THETA/MoM/RAC2(PRO);
ANG:= 90-('SI' THETA 'SUG' 1.0 'ALORS' 90,0
'SINON' 'Si' THETA '"ING' -1.0 'ALORS' -90,0
"SINON' ARCSIN(THETA JE);MTH:= MoM¥COS(ANG¥*E ) ;
ST el (3) % (MM, (1) . +MM, (2) )/RA2+U. (1) . %MM. (3 ). *RA2' INF'0,0'ALO"

ANG:=-ANG;
EXF(13,6,M0M,MTH, MM, (1) 4 ,MM (2) o ,MM, (3). ,ANG); IMPR;
'FINY;
RAZ2:= RAC2(2);E2= 0.017453292554,(1,1).:= A, (2,1).:= A.(2,2).:= 1/rA2;a,(1,2). 1=
Ae (3’3)"” 1A, (l 3).:= A, (?:3).-* Ao (3 1).s= A.(3,2)-:= 0.Q0sPt= O;Mi= 1;

'POUR' Q:i= 1 "pas' 1 'Jusaqua' 3 'fFaire!

"PourR® 1:= 1 'pas' 1 'uusaqua' 3 'ratre!

'pPourR' Ji= 1 'Pas' 1 'uusqua' 3 'FAIRE'

‘pEBUT! BL(Q+3*Pyi,d)et= 'sit @ 'EG' 1 *aLors' A.(1,0). "siNON'
'si' @ 'ec' 2 'AaLors' A ( 'si' 1~-1 'INF' 1 "ALORS'
i+2 'siNoN' 1-1, J), 'siNON'
AJ('si' 1-2 YINFY 1 TALORS' 1+1 'siNON' 1.2, J).;

BBs (Q+3#*M,d,1)es= st @ "EG' 1 'ALOY A.(U,i). "SINON'

'st' @ 'ea' 2 Taro! A.(us'sit o1-1 YiNFt 1 taLe!
1+2 "siNon' 1-1), 'SINON'

o Ao{Jd,y'stt 12 YINF' 1 TALo' 141 "siNoN' 1-2),;
FIN';

'st' P YEg' O YALORS'
"pee! Pi= LjMi= O3a.(1,2).:= 1/RA23A.(2,1).:= -1/RA2; "ALLERA' SAUT;
TFin';
EXL(KITIG>) 3 IMPR;LIRT(G);
ExD(7,2,6.(1).,6.(2).,6. (3) )3 IMPR;
ExL(<ae>); IMPR;LIRT(GG);EXD(7,2,6G4(1).566.(2)¢46G6.(3).); IMPR;
EXL(<T>); IMPR;LIRE(TL,PAT,T2);EXD(7,2,T1,PAT,T2); IMPR;
LIRE(MF);
EXL(<H>); 1MPR;LIRE(HL,PAH,H2); LIRT(U);EXD(8,3,HL,PAH,H2);
EXF(16,8,Uc(1)eyu.(2)e,u.(3) )5 iMPREEXL(SITIEI>) 5Ke= 1,3802565;
H:= 0.1; THETA:= ARCSIN(1/RAC2(3))/E;T:= DFT:= 30.0; TEMC(THETA);
's1' N 'ea' -1 *ALo''pDEB' EXD(6,1,0FT); IMPR;  'ALL'ARRET; 'FiIN';
Te= D2FT2:= 1.,0; TEMC(THETA); 'St' N "EG' 1 'ALO?
'‘pEs' Ex0(6,1,7); IMPR; 'ALL' ARRET; 'FIN';
Tei= (D2FT2+DFT)/2; TEMC(THETA); 'si' N 'ee' 1 'ALO' DFT:= 1 'siIN' D2FT2:=T;
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'DEBUT se= 2T 3EXL(K A ) SEXF (14 ,8,H) 3 IMPRSEXL(<3#T>) 5 EXF(14,6,T);
IMPR

EXL(<!___ F>);ESPACE(63)EXL(STH>); IMPRMINF :=PA2=10,0;
THETP(0.0); pli= DFTH;
tpout THET:I= PA fpas' pa ‘'uus' 380.0 frat’!

-1/rRA2;

'pEs'  'si' Bo fALO' 'DEB' THET:= fsi' T YINF' DFT 'ALO' THETA+180.0 'SIN' THETA;

THETP(THET); 'ALL' EXTRL; 'FIN';
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ST DL YINFY 0.0 ET' D2 'SUP' 0.0 'ALO!
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fpout 1= 1'past 1tous' 3'Fart MM (t).i= At (1) anExL (1)
exc({<M=>); exTRAC(MM);
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ExL{<su>) sexr (14,8,D1) 5 iMPREXL(LI>);
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