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Energie critique des grains Nd;Fe;4B monodomaines dans les
aimants amincis

J. BRAS, K. BIYADI, M. FAGOT et ]. DEGAUQUE

Physique des Solides (URA 74), Départ. Physique INSAT, Av. de Rangueil, 31077 Toulouse cedex, France

Abstract. The magnetic domain structure of Nd-Fe-B based crystalline grains is
studied by transmission electron microscopy. The action of the objective lens
magnetic field on the sample induces magnetization reversals. The experimental
conditions of nucleation and saturation are compared with theoretical curves of
magnetic energy of single domain particles.

1 - Introduction.

L’observation d’échantillons magnétiques dans les microscopes électroniques en
transmission courants provoque une action du champ magnétique de ’objectif sur ’objet
et généralement une modification de sa structure magnétique. Dans le cas des matériaux a
trés forte anisotropie magnétocristalline uniaxiale cette action peut étre approchée
théoriquement en fonction des paramétres expérimentaux, et notamment ’énergie libre
d’un grain monodomaine-isolé d’orientation connue peut étre calculée numériquement.
Ces résultats théoriques sont comparés ici avec les résultats expérimentaux de ’étude par
microscopie de Lorentz de la structure en domaines magnétiques des aimants Néodyme-
Fer-Bore.

2 - Conditions expérimentales

Deux séries d’alliages ont été étudiées. La premiére, de composition atomique voisine de
Nd;gFegiBsAl a été élaborée au Centre d’Etudes Nucléaires de Grenoble par A.

CHAMBEROD & Coll. par trempe sur roue avec des vitesses de 20 et 22,5 m/s. Les
études ont porté a la fois sur des rubans bruts de trempe (type I), sur des aimants
compactés 4 chaud (type II) et sur des aimants orientés par déformation 3 chaud (type
III). La deuxiéme série a été élaborée par la société UGIMAG a partir de poudres orientées
compactées et frittées. Elle. comporte deux familles de composition atomique
Nd13,6Dy1,4Fe76,6Nb0,7A]1B6,7 et Nd13,5Dy1’5Fe67CO5V4BsAl1. Les échantillons sont

désaimantés thermiquement, amincis mécaniquement puis par bombardement ionique et
conservés sous vide pour diminuer I’oxydation.

L’orientation cristalline de chaque grain étudié est déterminée au préalable, notamment
Pangle o entre I’axe C d’anisotropie cristalline et la normale N & la lame mince. Grice au
porte-objet inclinaison-rotation, on fait alors tourner ’échantillon dans son plan pour
amener I’axe C perpendiculaire a I’axe d’inclinaison : les conditions optimales [1] de
contrdle de I’action du champ H de la lentille objectif sur ’objet sont ainsi réalisées.
L’angle 6 entre H et C pour un angle d’inclinaison T est alors § = o + T

Les domaines magnétiques sont visualisés par microscopie de Lorentz & partir des
déviations opposées du faisceau électronique crées par leur aimantation. Le contraste est
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obtenu soit en occultant une partie du faisceau . (méthode de Foucault), soit par
défocalisation (méthode de Fresnel).
3 - Energie d’un grain monodomaine dans un champ extérieur

Considérons un grain cristallin monodomaine aminci, assimilé 3 un sphéroide aplati d’axe
de révolution a (voir figure 1).

Figure 1 : paramétres de I’énergie magnétique d’une particule monodomaine
gu p gl gneuq p

Son énergie libre Fyy est la somme de I’énergie d’anisotropie cristalline, de 1’énergie

magnétique et de 'énergie du champ démagnétisant. Elle est donnée par [2,3] :

Fyg = 1/2 M2 (N cos%y + Nysin?y) + KsinZ - 4 HMcos@ - )

avec : ¥ = @,M) s e = (M,0) ,  8=(H,0)
Posons: A= Ms/2H , B= K/qusH , a= (a0
et Z=Nb=Nc avec Na+Nb+Nc=1.

et appelons E I’énergie réduite :
E = Fyy/uHM, = A [Z + (1 - 32) cos®(@ - )] + B sin2p - cos(@ - ¢)

Dans le cas du microscope électronique JEOL 200 CX (H = 0,6 MA/m), avec les valeurs K
= 4,5 MJ/m3 et M, = 1,27 MA/m de la phase NdyFe; B, et compte tenu de I’épaisseur

trés faible des grains, le premier terme de E (anisotropie de forme) ne peut pas étre
négligé. Le calcul de Dlangle ¢ qui minimise Pénergie doit donc étre effectué
numériquement.

Les paramétres A et B sont caractéristiques du matériau et du champ et restent donc
fixes.(avec les valeurs ci-dessus, on a A = 1,1 et B = 4,7). Les paramétres a et Z sont
caractéristiques de chaque grain étudié. Pour un grain donné il reste donc une seule
variable expérimentale 0 liée & 1’inclinaison de I’échantillon dans le microscope.

Pour chaque valeur de 6 un programme de calcul recherche automatiquement les valeurs
de ¢ qui minimisent E. Nous désignons par ¢y et ¢y les deux valeurs respectivement

voisines de zéro et de = (ui correspondent i I'aimantation directe (aimantation dans le
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sens de C) et & aimantation inverse. Par convention, est choisie comme positive la
direction de € qui va dans le méme sens que les électrons lorsque T = 0.

Le premier résultat de ce calcul concerne la direction de I’aimantation : on pourra
toujours la confondre avec celle de Paxe € car dans les cas théoriques les plus
défavorables elle s’en écarte au maximum de 12 degrés et en pratique de quelques degrés
seulement.

4 - Energie limite des grains monodomaines. Confrontation avec I'expérience.

Les figures 2 et 3 montrent les courbes théoriques de I’énergie réduite Epq de onze grains

(a A k) dans lesquels les conditions d’apparition de domaines d’aimantation inverse ont
été étudiées en détail en vue d’une comparaison entre les résultats expérimentaux et les
prévisions théoriques du modéle du grain isolé.

Chaque courbe correspond & un grain dont les caractéristiques, « (en degrés) et Z, sont
indiquées a droite du symbole. a = (N,C) est déterminé expérimentalement grice aux
diagrammes de microdiffaction et Z est relié au rapport b/a entre les dimensions du grain
(son diamétre moyen b, directement mesurable, et son épaisseur moyenne a, estimée entre
50 etl00nm & partir des contrastes observés) : les valeurs de Bozorth [4] ont été utilisées
(typiquement Z = 0,05 - 0,1 - 0,25 - 0,33 pour b/a = 15 - 6,7 - 2,5 - 1).

Les courbes théoriques, donnent les valeurs de E pour des valeurs de ¢ variant de -100°
4+100°. Elles montrent que I’influence de a pour une orientation du champ donnée, par
exemple pour § = 0, est presque aussi importante (AE = 0,7) que celle d’une rotation du
champ de 90° pour o égal & 28° (AE = 0,9).

L’influence de Z est visible en comparant par exemple les courbes des grains d (o = 62°, Z
=0,19) et j (@ = - 66° Z = 0,0055) : minima égaux respectivement a - 0,7 et - 0,85.

Le domaine de variation de 8 choisi pour les courbes E,; est en. général suffisant pour
rendre compte des situations expérimentales rencontrées : d’une part, P’angle

d’inclinaison dépasse rarement 45°, ce qui limite le domaine de variation de 8 & A9 = 90°,
et d’autre part, les régles de symétrie suivantes sont appliquées :

E (0,0) =E (-a, - 0)
¢ (aya) =-p (‘a’ - 0)
Egy (a,0) = Epy (a0 - %) avecpg =7 + e1

Lors du renversement d’aimantation d’un grain & partir d’une situation monodomaine,
on suit sur la courbe (partie inférieure) ’augmentation d’énergie en fonction de 0 jusqu’a
une valeur limite (repére G) i partir de laquelle le modele n’est plus valable puisque le
systéme gagne de I’énergie en se divisant en domaines Cette limite est par exemple Epq,
atteinte pour un angle 6. Si la variation de 6 se poursuit dans le méme sens,

I’aimantation moyenne du grain s’annule et la saturation en aimantation inverse -se
produit pour 65. L’exemple suivant illustre le suivi d’une situation expérimentale sur la

courbe théorique correspondante.

Exemple du grain k (figure 3)

a=N,0) =-77° b/a ~ 2000 nm / 100 nm = 20, ce qui donne z = 0,03

T varie de + 45° & - 45° donc 6 varie de - 32° & - 122°.

Sur la partie gauche de la courbe, I’expérience débute par une situation monodomaine 4 ¢
= -32° (fléche); jusqu’a @ = -82° I’énergie Efpl croit de -0,76 4 la valeur limite -0,07.(repére
G1 : énergie de germination). Au-dessus de 6 = - 82° des domaines inverses sont
présents, le modéle n’est plus valable. Pour ¢ = - 92°, le grain est & nouveau saturé avec
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Figure 2
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Figures 2 et 3 (voir texte §4) : au-dessus des limites S et G, le modéle n’est plus valable.
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#9 ~ 7, donc avec une énergie Epy. La troisi¢éme régle de symérie nous permet de lire la
valeur de Egq sur la partie droite de la courbe Ep; :

Epg(-77, -92) = Ep;(-77, +88)
soit une valeur de I’énergie de saturation Egq =-0,04 (repére S2)

Les limites expérimentales sont indiquées sur la courbe de chaque grain par un trait
perpendiculaire a la courbe. Les lettres G (germination) ou S (saturation) et les chiffres 1
(#7) ou 2 (pg) précisent la nature de la transition. Les valeurs des énergies ainsi

déterminées sont présentées dans le tableau 1

grains a b c d e f g h i i k
88 84 78 62 38 28 25 -28,5 -49 -66 -77
Gl 0,12 0,04 | 0,07
S1 -0,06 -0,1 -0,09 | -0,03 0,12 0,16 | 0,25 -0,37 { 0,04
G2 -0,05 0,04 0,32 0,13
S2 0,04 0,42 0,06 -0,04

Tableau 1 7 Energies relevées sur les courbes des figures 2 et 3.
G1 (G2) : germination au sein d’un grain d’aimantation directe (inverse)
S1 (S2) : saturation du grain avec une aimantation directe (inverse)

5 - Discussion

Le résultat le plus évident est la validité remarquable du modéle du grain monodomaine
isolé appliqué & une situation expérimentale complexe : les valeurs des énergies limites se
situent nettement autour d’une valeur moyenne voisine de zéro. Les écarts a cette valeur
moyenne s’interprétent par l'influence des grains voisins, plus forte pour les grains de
petite taille (exemple du grain-d), mais aussi dans certains grains plus grands (grains i et
h en interaction mutuelle), ce qui confirme des résultats antérieurs [5,6]. L’influence
primordiale de a sur les conditions d’apparition des domaines prévue par le modéle est
confirmée par I’expérience : notamment les grains dans lesquels o est inférieur a 25
degrés ne sont jamais monodomaines (courbes situées au-dessus de celles des figures 2 et
3).

Un autre résultat théorique est confirmé par l’expérience : la dissymétrie due 3
I’anisotropie de forme. Sur I’exemple du grain i (-49°), on note que pour 6 =-90° Eg; =

0,47 alors que Epg = 0,27 ; expérimentalement on constate bien en effet que la

germination dans un grain en aimantation directe se produit toujours pour une valeur de
6 plus faible que lors de la germination dans un grain en aimantation inverse.

11 faut noter enfin que si les énergies de germination et de saturation se retrouvent aussi
voisines c’est parce que les échantillons ont perdu leur coercitivité par suite de
I’amincissement. Ce point fera I’objet d’un prochain article.
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