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I'NTRODUCT | ON

Les éléments terres rares différent enftre eux par
e nombre d'électrong sur la couche 4f. Les couches atomi-
ques 5s et 5p sont pleines et restent localisdes; les &lec-
trons 5d et 6s forment un nuage électronique au mitleu duquel
sont régullérement disposés les ions terres rares trivalents.
Les &lectrons 4f, principaux responsables du magnétisme,
sont situés sur une couche profonde et de faible extension
spatiale. La petitesse de la couche 4f rend néglligeables les
couplages directs entre les moments magnétiques atomiques;
ceux~ci sont couplés par 1'intermédialre des &lectrons de
conduction. Liinteraction d'échange qul en résulte dépend
fortement de la distance entre atomes; ceci conduit 3 des
effets magnétostrictifs importants. De plus, la distribution
des charges électriques autour d'un atome de référence crée
un champ é&lectrique cristallin qul est & ['origine de la
forte anisotropie magnétique des terres rares de la seconde

série,

Une étude expérimentaie des proprlétés magnétiques
de ces substances dans le domalne ordonné est nécessalre pour
préciser les valeurs des almantations & saturation absclue,
des aimantaticns spontanées et de leurs varfations thermiques.
Une telle étude est un moyen pour déterminer les constantes
d'anisotropie ainsl que teurs variations avec |la température;
etle permet également d'obtenir les valeurs des champs cri-
tiques qui caractérisent les transitions antiferromagnétiques-
ferromazgnétiques propres & certains éléments. Ces différentes
grandeurs peuvent fournir de précieux renseignements sur la
contribution macroscopique des électrons de conduction au

magnétisme des terres rares, sur Je lien entre les constantes




d'anisotrople et les paramétres microscopiques, sur !'im-
portance relative des énergles qul sfabllisent |'ordre ma-

gnétique & champ nul.

C'est seulement dans un passé récent que |'on a
pu obtenir d'une part des monocristaux de taillle et de qua-
lité suffisantes, d'autre part des champs magnétiques conti-
nus Intenses, nécessaires pour entreprendre une &étude magné-

tique compléte des ferres rares.

Dans le premier chapitre de ce Mémolre, nous dé-
crivons | 'installation des champs forts du Laberatoire
d'Electrostatique et de Physique du Métal, ainsl que le dis-
positif expérimental de mesure des aimantations. Le second
chapifre est consacré a nos résultats expérimentaux relatifs
aux monocristaux de ferres rares. Dans le frolsiéme chapitfre,
nous &tudions |la contribution des électrons de conduction 3
| téchange et aux effets superposés & |'état ferromagnétique.
Nous consacrons le quatriéme chaplitre &8 |'étude de |'énergle
d'anisotropie magnétocristalline et & sa variation avec |a
température. Dans un cinguiéme chapltre, nous discutons
| *importance relative des différentes énergles qul intervien-
nent lors des transitions induites par le champ, ainsi que

des effets secondaires de coes transitions.,




CHAPITRE

APPAREILLAGE EXPERIMENTAL

| - DESCRIPTION DE L'INSTALLATION DE PRODUCTION DES CHAMPS FORTS

Les champs magnétiques utilisés de maniére courante
dans les laboratolires sont généralement prodults & |'aide ,
d'électro-aimants., Avec des appareils de tallle raltsonnable,
le champ maximal atteint est de 30 kOe. Au-~del2 de cette |i--

mite, il est préférable d'utilliser des bobines sans fer.
(1,2,3)

~

Alors que certalins laboratolres & |'étranger dispo-

sent depuis plusieurs années de champs magnétliques continus

de !'ordre de 10C kOe, ce n'est que récemment que de fels

champs ont é%8 produits en France(4). L'itnstallation du C.N.R.S.,
que nous nous proposons de décrire brigvement, a &t18 :

congue en 1962; elle fonctionne réguliérement depuls 1965(5).

Cette Installation est d'un type classique; |a
pulssance électrique est élevée alnsl que les débits d'eau
nécessalres au refroldissement des bobines. Pour obtenir

des champs supérieurs & 80 kOe, dans un diamétre utlie de
50 mm, 11 faut une puissance électrigue de 1700 kW.

1 = Allmentation

Pour réaliser une alimentation & courant continu
de haute puissance, on a le choix entre des redresseurs
statliques et des groupes convertisseurs. Lors de la concep-
tion de cette Installation, des ralsons ftechnologiques ot
économliques ont falt cholsir la solution groupe convertls-

seur qui alliait, & !'époque, une plus grande faclilité du




réglage du courant et une meilleure stabilité du courant

dans le temps.

L'alimentation électrique est constituée d'une
génératrice & courant continu, 3 excitatlion indépendante,
entrafnée par un moteur asynchrone. En régime nominal, elle
fournit une intensité de 5000 A sous une tension de 340 V.
La pulssance est contrélée par un systéme 3 double boucle,
te courant de I'Induit &tant asservi & une valeur de réfé-
rence. Les deux boucles de régulation aglssent sur le cou-
rant de |'inducteur de la génératrice: leur stabili+é est
assurée par des amplificateurs opérationnels correcteurs de
phase. Des essals effectués & |'alde d'un enreglistreur gal-
vanométrique, de bande passante Jusqu'd 3 Hz, Indiquent une
stebil1té du courant de * 5.107° entre |'{ntensité nominale

et le dixiédme de celle-cl.

2 - Circuilt hydraulique de refroldissement

Le refroidissement des boblnes est assuré par de
tTeau trés pure clrcuiant dans un circuit fermé en cuivre
et en acler inoxydable. Le débit d'eau peut varier de 80 3
160 m>/h; 11 a 6té détermind pour que la température moyenne
de |l'eau & la sortie des boblnes ne dépasse pas 20 degrés,
Une pompe de 80 CV assure aux bornes des bobines une dlffé-
rence de presslion qui peut varier de 3 & 9 kg/cmz. Lteau
est purifiée & |'aide d'un échangeur d'ions 3 résines; sa
résistivité est de 2 MR.cm. La pulssance dissipée dans Ia
bobine est évacuée par un échangeur de température d'une
pufssance nominale de 2 MW, L'eau du clrcuit secondaire de
| "échangeur est pompée de la nappe phréatique dans un puits
a proximité du laboratoire; sa température est en toute

saison de 13°C. La température moyenne de |'sau de refroi-




dissement 2 |'entrée des bobines, 20°C, est relativement
basse; cela permet des différences élevées de température

entre te fluide et la paroil du conducteur & refroidir sans

risque d'ébuttlition, de |'ordre de 80 degrés,.
3 - Bobines

a ~ bobine de VWood

Nous avons ufillsé et amélioré deux types de
bobines. Initialement fabrliquées en Angleterre par la
société "Oxford instrument Company", les bobines du type
WOOd(6,7)
Laboratoire d'Electrostatique et de Physique du Métal,

sont maintenant réalisées et améliorées au

De tTelles bobines sont constituées de quatre galettes mises
en série &lectriquement par un systéme de bagues métalli-~
ques (figure 1). Chaque galefte est formée par |'enroulement
en spirale dtun méplat de culivre de 1,25 mm d'épalsseur et
de 31,5 mm de fargeur. Chaque splre est lsolée électrique~
ment de sa volisine par un fll de nylon de 22/100 de mm de
diamétre, bobiné sur le méplat. L'espace ainsl ménagé

entre spires est utilisé &aalement pour la clirculation de

['eau de refroidissement.

Le diamétre intérieur utile ce 1a bobine est de

-

50,8 mm. La densité de courant est constante & 1'intérieur

du conducteur; sa valeur est de 127 A/mm2 pour I'intensité

~

nominale. Le champ maxima!l vzric de 81 kODe & 86 kOe suivant

les valeurs du coefficient de foisonnement de chaque bobine,
H{z) - H
max
Hmax
bobine est inférieure 3 1 % sur une dlistance de 24 mm

L'homogénéité axlale du champ au centre de la

(figure 2).




Figure 1: Bobinage type Wood
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Dans ce type de bobine la surface fotale de re=-
froidissement est trés grande (88 400 cmz}. It suffit d'un
coefficient d'échange thermigue retativement falble
(ZW/cmZ.degré) nour maintenir une augmentation raisonnable
de ta température moyenne du culvre (37 degrés) lorscgue la
puissance disslpée est moximale. Cette valeur du coefficient
d'échange thermigue est réalisabie avec des vitesses falbles
de ['eau de refroidissement, de |'ordre de 3,8 m/s. Malgré
cctte vitesse réduite, les spires sont sujettes & des vi-
brations mécaniques importantes qui créent des fluctuations

du champ; cetles-ci perturbent les mesures d'aimantation.

Pour atténuer ces vibrations, on a été amené &
disposer plus réguliérement les canaux de refroidissement.
L Yfespacement entre spires au moyen d'un fIl de nylon a é1é
abandonné; le méplat est ralnuré; une feuille de mylar
isole chaque spire de sa voisine. Les perfes de charge sont
moindres; de plus on peut réaliser un meilleur serrage

mécanique de |'ensemble, ie bobinage étant plus homogéne.

b - bobine de Bitter

Nous décrirons malntenant un type de bobine trés
différent et plus optimisé que le précédent. Cette bobine,

fabriquée par la société Alsthom, donne un champ de

103 500 Ce dans un diamdtre utilte de 3C mm, lorsque I'in-

tensité qui la ftraverse est de 4550 A; la pulssance absorbée
=4

est alors de 1,13 MW(J’S}.

Cette bohine est constituée par un empilement de
230 disques de Bitter en cuivre, d'épaisseur 0,3 mm, de
diamétre intérieur 33,5 mm (figures 3a, 3b). Ces disques
sont percés de A86 trous de dlamétre 1,5 mm; ils sont fendus

suivant un rayon; ils sont isolés sur une face & I'exception
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d'un secteur de 20 degrés par lequel est assuré le contact
électrique avec la face non isoiée du disque volsin., L'lso-
lant dolt supporter une température de 150°C dans |'sau et
. ne pas fluer lors du serrage de it'empilement: son épaisseur
est de 40 microns. Dix huit tiges Isolantes en permagiass,
assurent le cantrage des disques et le parfalt allgnement
des trous sur la hauteur totale de ! Tempilement; 486 canaux
cylindriques sont ainsl formés dans lesquels circule tlteau
de refroidissement. Pour réduire la résistance de contact
entre disques, !'enroulement est serré sous une pression de

100 kg/cmz, entre deux plateaux en bronze.

La surface d'échange de cette bobine est trés
falble (1580 cmz); il est nécessaire de réaliser un refroi-
dissement hydraullque avec des performances trés élevées.
Le dimensionnement de cette bobine a été calculé dans fe
but de réailser une répartition uniforme du flux d'échange
thermique ( 15 W/cmz.degré}; les trous de refroldissement
sont disposés de maniére telle que chaque canal évacue la
méme guantité de chaleur. Les formules d'échange thermiaue
pour des tubes l|isses et pour des vitesses d'écoulement du
flulde Inférleures & 10 m/s, ont servi de base de départ au
calcul. En falt, le fonctionnement a montré aue le refroidis-
sement est plus efficace que celui prévu dans le projet
inttial, en particulier & cause de {a rugosité des canaux
qui améliore le coefficient d'échange thermique d'un fac-

teur 2.

¢ - efforts électrodynamiques dans les bobines
de Bitter

Dans ces bobines, les forces électrodynamiques
sont trés importantes; elles développent des contraintes

voisines de la |imite &lastlique du cuivre. En premiére




-

appreximation, assimilons ta bobine & un cyéindre épals

contenant la densité d'énerqgie magnétique La contrainte

HZ
. an’
tangentie!le 6, ©st maximale sur le rayon Intérieur a, du

cylindre. Si o est le rapport du rayon extérieur a, au

rayon a,, on établit la relation

2 2
- B o+ 1
(Oﬁ)max Ty (a1) T 5 (1),
a” -1
Dans le cas de la bebine de Bitter (H = 100 kOe et « = 5,73},
la valeur de (g ) alns! obtenue est : 4,17 kg/mmz.
© max

Cetto méthode de calcul est trés pessimiste;

afin de mieux connaitre la répartition radiale des contralntes
alnsl que leurs valeurs maximales, 11 faut tenir compte de

la distribution réelle des forces élecfromagnéfiques(g’TO).
Nous admettons que la pression de serrage de |'empllement
empéche tout gilssement relatif des disques, ce qui a été
observé en pratique. Dans un premier temps, nous ne tenons
pas compte de la présence des trous et nous supposons que
les disques ont un comportement &lastique lsotrope. Dans un

disque, la densité de courant i en un point est proportion-

nelle & 1'lInverse de la distance r de ce polnt & l'axe z de
la bobline, i = %; nous considérons que la composante axiale
Hz du chemp varje !inéalrement avec le rayon r,

Hz(r) = ar + b;

nous négligeons la composante radiale du champ; si e est

| "épaisseur du disque, la force volumique est égaie 3

n o Hz(r)i _ ., be

1

e +' 3
Pour le disque situé au milieu de |'enroulement,
soumis au champ maximum et par sulte aux contraintes maxi-

males, les variatlions des contraintes tangentlelies ot




radiates Iq et o saont représentées sur la figure 4; on

constate aue o, est nettement plus grand en module que O

la contralnte $angen+lelie Ue(r) est maximale sur le rayon
intérleur a, et vaut 16,5 kg/mmz. Il faut comparer cette
valeur 3 celle de 1a limite élastique (27 kg/mmz) du cuivre
4/4 dur utilisé.

Dans notre calcul, nous ntavons pas Tenu compte
de la présence des frous, qui augmente d'environ 20 % la
contrainte maximale; malgré cela, on reste dans le domaine
&lastique; expérimentalement nous n'avons constaté aucune
déformation plastique. Remarquons cue la contrainte maximale

est proportionnelle au prodult a1.Hm pour des bobines

ax’
sroduisant des champs supérieurs dans un diamétre utlle
identique, il sera nécessalre d'utiliser un attre conducteur

que le cuivre pur, par exemple un alliage cuivre-zirconium,

4 - Etalonnage en champ

tors de | 'utilisation des bobines pour des mesures
shysiques, la valeur du champ est déterminée & |'aide de la
mesure du courant aui *raverse !a bobline. A cet effet, nous
avons constrult un shunt en manganine dont la résistance
vaut 101,1 % 0,1 u0; cette résistance a &té mesurée par
comparaison avec une réslistance étalon SIEMENS (100 u@) a
| 'aide d'un pont de Thomson. Pour la valeur nominale de
['intensité, la puissance dissipée dans te shunt est 2500 W ;
un refroidissement hydraulique est nécessaire afin d'éviter

+toute variation de la réstistance du shunt avec I'intensité.

On détermine pour chaoue bohine la relation entre
le courant et le champ au centre de la bobine par le calcul
et par &talonnage. On utilise pour ceci la variation de flux

engendrée par le déplacement d'une petife bobine; cette
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Fipupre 4 : Contraintes dans une bobine de Bitter




variation de flux est mesurée & |'aide dfun Intégrateur
numérlaue VIDAR. La surface de la bobine de mesure est
déterminée par la mé&me méthode, au moyen d'un €lectro-
aimant dont le champ est mesuré par résonance magnétique

oK

nucléaire. La précisicon relative ” du champ au centre de

la bobine est évaiuée 3 5;10-4.
La variation du champ avec l'intfensité est lI-
néalre; le coefficient de proportionnalité est constant
quelle que solt 1'intenslté & mieux de 1072, Pour une méme
intensité, les valeurs calculées et mesurées du champ

différent de moins de 0,2 %.

[ - DESCRIPTICN DE L*EXPERIENCE DE MESURE DES AIMANTATIONS

1 - Mesure des almantations

La technique de mesure des aimantations estT connue
sous le nom de méthode ¢'extraction; elle a été proposée par
P. Weiss(11)

champ magnétique entre deux bobines de mesure connectées

en 1905, On déplace 1'échantillon soumis & un

an série opposition; la force &électromotrlice Induite aux
bornes de ces bobines est intégrée & |'aide d'un galvano-
métre balistique. Le clrcuit du galvanométre comporte des
résistances en sérle et en paralléle permefttant de falre
varier la sensibllité de !'appareiltage, 2lnsi qufune mu-
tuelle inductance de 16 mH pour vérifier la reproductibilité
du circuit de mesure et déterminer la correspondance entre

les flux indults, pour les différentes sensibillités.

Le champ magnéticue dans |'entrefer d'un &lectro-
aimant est sufflisamment stahble pour que la sensibilité du

galvanomdtre {imite la sensibilité du clircuit de mesure.




En revanche, dans le cas des bobines sans fer de haute puls-
sance, la sensibilité de |Tappareillage est limitée par leo
bruit de fond engendré par les fluctuations d'origine méca-

nigue et é&lectrique du champ magnétique.

Comme nous |'avons signalé plus haut, les spires
des bobines sont soumises & des vibrations qui ont pour
effet de produire des variations spatliales du champ par
rapport aux bobines de mesure. ST | "homogénélité axiale du
champ était suffisante, tes fluctuations du champ ne
produlraient aucun bruit de fond électrique aux bornes des

bobines de mesure. Malheureusement une mei!:eure homogénéité
ne peut &fre obtenue qu'au prix d'une diminution sensible

de la valeur maximale du champ. De plus, toute fluctuation

du courant inducteur entraine une fluctuation semblable du
champ du fait de la dépendance linéaire de ces deux grandeurs.,
Si ta régulatl’on du courant assure une stabillité correcte

pour les basses fréquences, il n'en est pas de méme pour les
fréquences supérieures a8 5 Hz. La bande passante du galva-
hométre s'étend de 0 & 20 Hz: celui-cl est +rés sensible

aux forces &lectromotrices parasites Indultes par les fluc-

tuations du champ.

Afin d'augmenter le rapport p, signal sur bruit
aux bornes du galvanocmétre, nous avons amélioré le disposi-
tif des bobines de détection. En premier lieu, ces bobines
ont été& placées & {'intérieur du vase cryogénique pour
augmenter le couplage entre celles-cl et ['échantillon.
Par la méme occasion, on diminue considérablement la sur-
face des bobines et par suite les forces électromotrices
parasites Induites. Les dimensions des bobines de détection
ont été déterminées de sorte que [e rapport p ait une valeur
optimale. Formées de 1300 splres chacune, elles sont bobinées

sur un mandrin en ltaiton de 9 mm de diamétre intérieur et
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16 mm de diamétre extérieur (figure 2). Un dispositif micro-
métrlique permet dfajuster la position des bobines de détec-
+ion afin que leur coefficient de mutuelle inductance avec

la bobine de champ soit nutl.

Avec cette disposition, |'échantillon est mainte~
nu, au cours de son déplacement, dans un champ constant.
Cette propriété constlitue un trés gros avantage dans | 'étude
sous champs Intenses de substances magnétiques qui présentent
des transitions induites par le champ, car ['hystérésis avec

le champ de ces transitions est souvent trés importante.

En second lieu, pour diminuer |'influence des
fluctuations d'origine mécanique, nous avons ajouté sur le
mandrin supportant les bobines de détection un couple de
bobines dites de "gradient" connectées en série-opposition
(figure 2). En effet, si les bobines de détection ont une
surface ?oza!e S, une fraction vS est soumise 3 un gradient

de champ {Eg) . Lors d'un déptacement dz du champ par rapport

aux bobines de détection, il apparait & leurs bornes une
force électromotrice induite proportionnelite & ¥S (%g) %%.
Cette f.e.m. est compensée partiellement par celle qul

estT induite dans les bobines de "gradient"; en effet ces
bobines sont placées dans la zone ol le gradlent du champ
est maximal; elles sont é&galement soumises au déplacement

dz; chacune d'elles comporte 253 spires.

Pour atténuer encore {'effet des fluctuations du
champ sur les bobines, nous avons dlisposé aufour de cellies~
ci un cylindre épais en culvre (8 mm d'épaisseur) qui, a
basse température par les courants qul y sont iIndults, joue
le réle d'écran. Nous avons pu grace & ces améliorations
augmenter la sensibilité de !‘'appareillage d'un facteur 15,
L'utilisation d'un suiveur de spot, pour enregistrer les
déviations du galvanométre, a permis dfaméliorer la réso-

lution de | 'apparelllage.




L'aimantaTtion M d'un échantillon de masse m est

proportionnelle & la déviation maximale § du galvanométre,

suivant la relatton

k
. I X
M = ?r-[kz 3T (RS)] 5 (2)
k2 est e coefficiant de la mutuelle inductance en série

avec le galvanométre; &7 est la déviation de colui-ci

quand un courant diintensité I' est coupé dans te circuit
i

primaire de la mutuelle inductance. Le produlr Ko 57 » Ne
dépend que de la résistance RS en série dans le clrcuit

: 1
du galvanométre. Las variatlon de x, %T est linéalre avec

Rg lorsque celle-cl est grande devant fa résistance interne

du galvanométre.

Afln d'atteindre la vatleur absolue de |'aimanta~

tion, i1 faut connaltre le coefficient de couplage kT
entre |"échantillon et les bobines de mesure. On peut cal-
culer ce coefficlent si on considére ! 'échantillon comme

un dipéle magnétique; cette hypothdse n'est valable que

roa,

pour des échantlllons ‘5.0n ne connalt cependant

pas avec précision la position de chaque spire des bobines
de détection en raison du faible diamétre (0,12 mm) cu fil;
te caleul de ky ne peut &tre qufapproximatif. On a déterminé
la vaieur de k1 par étalonnage 3 l'aide de moments magné-

tiques connus.

Nous avons utilisé des boblnes de taille suffi-
samment petite par rapport & celie des babines de détection
pour gu'elles puissent &tre considérées comme des dipéles
magnétiques. leurs surfaces (49 cmz, 54,38 cmz, 50,75 sz)
ont é1é déterminées en maesurant te flux qui les traverse
quand elles sont placées dans un champ magnétlique homogéne
et connu. La valeur du moment magnétique équivalent, quand

elles sont parcouruss par un courant de 122 mA asv faible
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0,49 uem,‘0,504 uem, 0,5075 uem. Ncus avons également
utilisé un monocristal de nickel tTaillé en forme de sphére
de 5,5 mm de diamétre dont |'aimantation, 55,01 uem/g
5 203°K dans un champ de 3500 0g' -7

G. Aubert & 1talide dlune méthode absolue. L'écart entre les

, & été mesurée par

deux déterminations expérimentales de k, est inférieur a
0,7 %. Nous avons choisi !a seconde déterminatlon parce que
les substances que nous avons étudiées sont généralement
sous forme de sphére. Les bobines de détection &tant 3
|Yintérieur du vase cryogénique, elles sont solt a ta tem-
pérature de |'hélium liquide soit & celle de i'hydrogéne
liquide; nous avons constaté expérimentalement que leurs
déformations géométriques étalent identiques pour ces deux
températures; la valeur de k1 4 4,2°K et & 20,3°K est

1332 = 4 CGS.

En prenant comme valeurs moyennes & = &' = 200 mm
et m = 500 mg dans la formule (2), la précisicn relative sur

{'aimantation, somme de la précision relative sur
Aki

ky —— = 0,3 % et de la précision relative sur le facteur
1
t
k2 %T-G, 0,3 %, est égale a %ﬁ = 0,6 %.
Lorsque ]'on mesure de falbles aimantations
(inférieures 3 2 uem), le hruit de fond augmente |'incer-

+itude sur la déviation 8. Nous consldérons en fait le
bruit de fond comme erratique,ce qui nous permet d'utiiiser
la méthode des moindres carrés pour améllorer la préci-

H né..(s_
S1C 5

Pour illustrer les performances de cet appareil
rappelons |7étude faite sur la variation avec le champ de
la susceptibilité de | 'oxyde de manganése MnO(12}. La dif-

férence entre la susceptibilité initiale et celle en
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champ fort vaut 20.10_6 vem/gOe & 20,3°K; cette différence

a pu étre déterminée avec une précision de 5 9.

D'autre part nous avens pu mesurer & 10 % prés la

-~

susceptibli|1+é superposée & |'état ferromagnétique des

métaux de terres rares (50.10—6 uem/g0e). Remarquons que
dans ce cas, seule ia précislion relative de la déviation
Infervient; cette dernlére %g vaut 7.107%,

2 -~ Mesure des températures

Afin de faire varier la température de !'échantl|-
len entre 1,6 et 300°K, on utillise un vase cryogénlique de
2 litres de contenance, qul permet dfutiliser des bains
d'héllum ou d'hydrogdnre liquide avec une autonomie de 36

heures (figure 5).

La queue du vase a 50 mm de dlamétre extéricur et
36 mm de diamétre intérieur. La tige porte-échantillon a un
diamétre de 7 mm, ce qui permet d'utillser des échantillons
sphériques de 6 mm de dlamdtre. L'échantillon est en contact
Thermique étroit avec une capsule métallique ol sont logées
cSte 3 cbte deux thermosondes, |'une en platine, |'autre en
carbone. Cette tige se situe & f'intérleur d'un calorimétre
qul comporte un enroulement chauffant bobiné en double
spirale. A I'aide d'un systéme de vannes, on peut sol+t
mettre en contact thermique 1'échantillon avec ile bain
cryogénique, soit l'en isoler, Le porte-échantillon comporte
en outre un petit enroulement chauffant auxiliaire.

Ertre 300°K et 20,3°K,on mesurs la température 3
|"aide d'une résistance en piatine Lyon-Alemand dont |a
résistance & I'ambiante est de 50 Q. Monté sur un support en

pyrex, le fil de platine n'est scumis & aucune contrainte.




La sensibllité de la thermosonde est de 180 pV/degré entre
40 et 300°K, lorsque le courant qui la Traverse est de

850 uA; on |'étatonne & I'aide du polint triple de |‘eau,
de la température de 1lquéfaction de |'oxygéne et de celle
de |'hydrogéne, en tenant compte de la variation de ces
températures avec ia pression. Entre 20,3°K et 4,2°K, I|a
résistivité du platine tend vers sa valeur résiduelte: la
sensibilité des thermoméfres en platine diminue alors for-
tement; de plus entre 20,3°K et 40°K le platine présente

une magnétorésistance Importante.

On a été amené 3 utiliser entre 4,2°K et 40°K une
thermosonde en carbone Alten Bradley dont la résistance vaut
1050 @ & 4,2°K. L'intensité du courant qui !a traverse doit
8fre telle que la pulssance maximale dlssipée soit toujours
inférieure & 10 uW;: la sensibilité de cette Thermosonde
augmente lorsque l|a température diminue; en outre elle pré-
sente relativement moins de magnétorésistance que la ther-
mosonde en platine. Pour &talonner Ié résistance de carbone
gentre 1,6°K et 20,3°K, on utilise des pcints obtenus par
pompage sur des bains d'h&llum ou d'hydrogéne, dont la tem=-
pérature est déterminée & |'aide des courbes de pression
de vapeur saturante; entre 20,3°K ot 40°K, slle est &talonnée

par comparalison avec la tThermosonde en platine.

Pour mesurer la résistance des thermosonde on
utilise la méthode quatre fils; la force électromotrice
st mesurée oavec un pont potentiométricque AQIP ~ P12,

-

[ Yéqulillibre étant défecté & 1'alde d'un graphispot.

Afin d'obtenir les températures autres que celles
des bains cryogéniques, on iscle |'échantiltlion de ceux-ci
en faisant le vide sur les enceintes Intérieures du calori-

métre et on utilise les enroulemants chauffants. La tem-




-

pérature est stabilisée & |'alde d'une régulation de type
proportionnel et intégral. Le premier amplificateur dlerreur
de la boucle est constitué par le graphispot qui permet
diutiliser la thermosonde de mesure comme organe détecteur
du signal d'erreur sans pour cela perturber |a mesure de

fa température. Entre 4,2 ot 300°K la température de |'é-
chantillon peut &tre maintenue constante dans un intervalle

de * 0,1°K autour de la vaieur affichée.

La précision reiative sur ia détermination de la
température est identique & celle sur la mesure de la résjis~
tance R de |a thermoscnde en platine. En effet,|'étalonnage

R(T) de la thermosande a &été fait & |'aide des Tables du

National Bureau of Standarts ' ~) guil permettent d'cbtenir

des écarts absolfus inférieurs & 0,01°K. La précislion rela-

tive sur la fempérature est celle des appareils de mesure

- -3

AT AR
- =5 "~ 10
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RESULTATS EXPERIMENTAUX

1 -~ Constdérations expérimentales

Les propriétés physliques des terres rares de la
seconde série ont fait |'ebJet de nombreuses é&tudes tant
théoriques qufexpérimentales. En particulier, le comporte-
ment magnétique sous champ de monccristaux (Gd au Tm), a
&¢té &étudié principalement par Legvold et ses collabera-

(14,15,16,17,18)

teurs dans des champs ne dépassant pas

18 kOe. Les structures magnétiques de ces mémes &léments
s oz s (19,20,21,22) .
ont é+é& déterminéses par Keehler et autres a

|taide de |la diffraction des neutrons.

Les terres rares de |la seconde série : Gd, Tbh,
Dy, Ho et Er possédent le méme structure cristalline : la

structure hexagonale compacte du type magnésium (A3). Four
ces éléments, !a sdéquence d'empilement AR, AB, etc, est la
plus simple possible. Le rapport ¢/a des paramétres cristal-
ITns décroit réguliérement de 1,59 pour le gadolinium &

1,57 pour l'erbium; ces valeurs de c/a différent notablement

de ta valeur idéale % = 1,633,

Les monocristaux de terres rares utlilisés ont é&té
fournls par Metals Research, Cambridge {Angleterre). Les
monocristaux sont d'abord obtenus scus forme de barreau par
fusion de zone sous atmosphé&re d'argon, puls 1ls sont tail-
{és par Ciectroérosion sous forme de sphdres de 6 mm de
diamétre. La pureté annoncée des échantillons est de 99,8 %.
La dispersion des axes ¢ fdes cristaux est inférieure &

2 degrés.
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2 - Gadollinium

a - variation de l'aimantation avec le champ et

la température

Le gadolinium est ferromagnéticque dans sa phase

(14,25,26) (figure 6). Sous forme mono-

magnétique ordonnée
cristalline, il présente sous champ deux comportements
magnétiques distincts, sulvant que |la température est in-

férieure ou supérieure 220°K.

Pour tes tfempératures inférieures a 220°K, une
courbe de variation de |‘'aimantation M en fonction du champ
extérieur, He’ se décompose en trois régions, quelle que
solt la direction du champ appliqué par rapport aux axes
cristallographicues (figure 7)., En champ faible, |'aimanta~-
tion M est proportionnelle au champ; la susceptibilité
correspondante est égale a t/N, I|'inverse du coefficlent de
champ démagnétisant de | 'échantillon {(réglon I}, Cette va-
riation llnéaire de M se poursult jusqu'd un champ Ha dont
les valeurs différent, pour une méme température, suivant
aue le champ est applicué selon l'axe ¢ ou ['axe b. Pour des
champs supérieurs 3 H.» les courbes d'aimantation s'écar-
tent de la droite de champ démagnétisant; |‘'aimantation
atteint sa valeur spontanée vers 12 00QC Qe (région II).
Sous champs intfanses, !‘'aimantation continue & croftre len-
tement avec le champ; dans la limite de ['erreur expérimen-
tale, les valeurs de |'aimantation pour un méme champ ne

dépendent pas de !Torientation du champ par rappprt aux

axes du cristal (région III).

Aux températures supérieures & 220°K, sulvant
| 'axe e, seules les régions I et IIT sont ohservées: en
revanche sulvant t'axe b, on n'observe aue les régions TIT
et III. Remarquons que selon |'axe b, la variation de 'afl~-
mantation dans fa régfon II est alors auasi |1néaire avec

le champ (figqure 6),
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GADOLINIUM
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Figure 7 : Courbes d'aimantation du padolinium 3 77°K
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Pour une méme température et quelle cue soit e
direction du champ dans le plan de base, les courbes d'ai-
mantation sont identiques dans la limite de |'erreur expé-

rimentale.

Dans un cristal ferromagnétiaque, |'aimantation
spontanée M est ITaimantation prise par |'échantillon sous
champ inftérieur nul suivant la direction de faciie aimanta-
tion. Par la suite MS sera définle & chaque température
par |'ordonnée du point d'intersection de la portion linéalre
de la réglon ITI avec la droite de champ démaqgnétisant.

Four le gadolinium, les valeurs expérimentales de MS(T)
sont identiques, quelie aue soit !'orlentatlon du champ par
rapport aux axes cristellographiques. Désignons respecti-
vement par Msb et MSc les valeurs de MS déterminées sul-

vant 1'axe b et |'axe ¢; &8 4,2°K on a

- + - +
Msb = 263 1 uem/g, Msc 262,5 1 uem/qg.

Nous avons porté sur la figure 8a, les variation de MS en
fonction de la température ains! que la fonction de Brillouin
BJ =7/2 d'un fon trivalent de moment cinétique total j = 7/2.
Sur les figures 8b et 8¢, nous avons Tracé la variation de

MS en fonctilon respec?ivemen+ de la puissance 3/2 et du

carré de la température. Entre zérc et 120°K, nous consta-
tons qutune loi linéaire en T2 rend compte de la variation
expérimentale de M_(7) & mleux de 0,3 %,

- - ~5.2 .
M) = M [ 0,82.107°7 ] ; (3)

1

Itaimantation & saturation absolue Mso’ exprimée en magné-
tons de Bohr est 7,39 % 0,03 Hp. Cette valeur de M__ est

a4 comparer & ta valeur de |'aimantation & 0°K mesurée par
(14)

» M

» My w
auteurs ont déterminé My, o Par extrapolation en t/H & champ

>

infini des courbes dl'aimantation.

H

Legvold et ses collaborateurs 7,55 Hp: ces
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La température de Curle Tc a &été définie comme
étant ia Tempéra+ure pour laquelle la variatlon lIsotherme

de M2 en fonctlon du rapport — passe par 1'origlne; HI est

" (27)
fe champ & |'Intérieur de |'échantilton

(figure 9).
Tc vaut 291 % 0,5°K, lorsque leo champ est orienté sulvant
l'axe e. |l n'a pas été possible de déterminer TC par
cette méthode quand le champ est appllicué dans le plan
de base; en effet |tanisotropie magnétocristaltine n'est
pas nulle au voisinage de Tg ot te rapport (j%) he peut
atteindre une valeur nulle(28),

Par analyse de la variation de |Taimantation avec
le champ dans la réglon IIT des jisothermes (M, He) nous
avons déterminé une susceptibl|jté Xms superposée a I‘éfaf
ferromagnétique (cf. chapitre 14,5 2). En premidre appro-
ximation Xms est Indépendant de la température au-dessous
de 200°K; Xms vaut 45.10*6 uem/q {(figure 10). L'erreur sur
xms est de * 10 %; cela correspond & une précision relative
sur l'aimantation %? de 7.10"4 pour un champ appliqué de
40 k QOe.

b - Détermination des constantes d'anisotrople

Expérimentatement, entre zéro et 220°K, la pré-

sence de |a région II des couches d'aimantation quelle que

soit l'orientation du champ appllaud, indique 1'exlstence
d'un cdne de facile aiman+a+ion(29). Au-dessus de 220°K, en
revanche, |l'axe ¢ est axe de faclle almantation.

L'anisotropie dans le plan de base est trés

faible (800 erg/g a 4,2°K)(30); méme & basses températures

nous n'avons pas pu |‘'observer.
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En premiére approximation, ['énergie d'anisotro-
pie magnétocristalline d'un cristal unlaxe pout &+re mise
sous la forme

W= K sinle + K, sin’o (1)

© est f'angle entre l'axe ¢ et le vecteur aimantation M.
En absence de champ extérleur, la position d'dauilibre 8,
de M est définic par le minimum de Wa. En génératl, eo
prend les valeurs o ou /2 et on se trouve en présence d'axes
de faclle aimantation. Si KT et KZ' en revanche, satisfont

aux inégalités
0 < - K, < 2K H (5)

il exliste alors un céne préférentiel d'aimantation dont
ITangle au sommet 2@0 est défint par

90 = arc sin —2"'-R'— (6)

ta théorile des phases de domaines élémenfaires(Bi’BZ)
conduit aux éauations théoriaues des courbes d'aimantation

(cf. chapltre IV, § 1). Par Ia comparaison des courbes expé-
rimentales et théoriques, on déduit les constantes d'aniso-
Trople KT et KZ' Afin d'exprimer ces constantes en ergs/cmB,

la densité ¢ du gadolinium a ét8 prise égale & 7,97 & 300°K;
nous avons évalué les variations de d avec la température

a l'aide des variations thermiocues des paramdétres cristal-

lins$337,

Sur ta figure 11, nous avons représsenté les varia-

tions thermiques de K1 et KZ' Leurs déterminations sont

faltes avec une précision %ﬁ = & %, La préclision diminue

sensiblement lorsque K1 et K? sont voisins de zéro , c'est-

a-dire pour las températures supérieures a 200°K. K, ef K,

1
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ont pour valeurs 3 4,2°K

K, = = 1,55.10° erg/cn’

Ky = 3.10° erg/cm3

Ces valeurs sont en accord avec celles détermindes par

(34)

Graham par une mithode de couple K, est toujours nége-

1

tif sauf peut &tre au voisinage de Ia température de Curie,
Pour les températures infériesures & 220°K, K1 et K, satis-
font bien aux inégalités (5) nécessalres & la présence d'un

cbne préférentiel d'aimantation.

¢ - chne préférentie! d'almantation

Afin de déterminer avec précision |'angle au
sommet 0, du clne préférentiel, nous avons &tudié les va-
riations de |'almantation mesuréde parallélement au champ
quand celui-ci est appliaqué dans une direction que lconaue
caractérisée par ltangle Y aqu'elle fait avec |'axe c¢. Ana-

lysens le mécanisme d'almantation & |'aide de la figure 7.

Pour ¥ » ©,» dans la réglon I, les varlations de
M sont dues au déplacement des parois dos domaines; le champ
a I'intérieur de {'échantillon est nut; te vecteur aimanta-
tion M est paralliéles et proporfionne!‘au vecteur champ ﬁe"
Le processus se poursult Jusqu'au champ Ha pour lequel
I "échantillon est subdivisé en deux phases de domaines dont
les aimantations respectives sont dirigées sulvant 8a1 et
3d2. Dans la région II, les proportions des deux phases
varient Jusqu'a ce que l'une des deux phases disparalssent;

cela se produit pour le champ H la variation de M résulte

»
de ta rofation du vecteur aimaniaTion spontanée ﬁs de la phase
phase unique de domaine vers le champ extérieur suivant une
loi d'approche & laz saturation. Pour ‘¥ > Oo’ la projection

>
de Ha dans le plan de base est théoriauement Indépendante

de I'angle P et vaut N M.d sino_.




TABLEA AU 1

Constantes d'anisotropie du gadolinium

l.uB = 35,6 uem/qg

Température MS(T) - K1 K2
°K uem/q 106erg/cm3 106erg/cm3
4,2 263 1,54 3
14,05 261,5 1,74 2,85
20,3 261 1,45 2,76
40,7 258,7 1,45 2,47
50,2 257 1,49 2,21
65,2 252,5 1,23 1,70
77,4 249, 1 1,23 1,62
90,2 243 .8 1,29 1,40
100,2 241 1,29 1,08
120,2 231 0,823 0,811
140,2 222 0,836 0,648
160,2 212,5 0,825 0,417
180,2 202 0,347 0,283
200,2 190 0,364 0,214
220,2 176 0,06 0,138
24C,2 158,2 0,09 6,075
250,2 151 0,063
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Four \f < @O, nous pouvons également distinquer
trois régions dans le processus d'aimantation. Dans une
direction donnée d'anale polaire™ , le passage de la réglon
I 3 la région IT a lieu au champ Hg, pour lequel 1'échan-
tillen est divisé en deux phases de domaines dont les aiman-
tations respectives sonT dirinées suivant 3af et 5a2. On
montre que la projection de ﬁé sur |'axe ¢ est Indépendante

de ITangief et & alors pour valeur N Msd cos@o.

Pour différentes températures, nous avons porté
en coordennées polalires sur la figure 12, fe long du rayon
vecteur d'angle polairef , les valeurs de H_, champ qui
sépare expérimentalement les régions I et II. Pour une tem-
pérature donnée nous constatons que, conformément 3 ta
théorie des phases de domaines, les différents points sont
sur un rectangle dont la diagonale a pour anale polaire OO.
Le nombre important de noints expérimentaux permet de dé-
Terminer avec précision la valeur de 60. La variation ther-
mique de 9, a &té portée sur 1a figure 13. Nous avons éga-
lement représenté la détermination de @ par diffraction
des neu+r0n5(35) et par mesure d'aniso+ropie(34). Nos
valeurs de @, sont en bon accord avec les mesures par dif-
fraction neutronique; nous n'avons jamals observé, contrai-
rement & Graham, que ie plan de base étalt de faclle

aimantation.
3 - Terbium

a - variation de l'aimantation avec le champ

et la température

Le terbium est ferromagnéticue entre 0 et
220°K(15’19); | taxe b est de facile aimantation (figure 14).
Lorsque le champ est appliqué selon cette direction, leas

courbes d'aimantation présentent les régions I et IIT,
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Figure 12 : Détermination 6  de l'angle du cire du gadolinium
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Pour chaque température, |'aimantation spontanée

MS est déterminée par extrapolation en champ Interne nul de
ta région ITI. Sur la figure 15z, nous avons porté la varia-
Tion de MS avec la température, ainsi que ia fonction de

Brillouin BJ=6 pour un ion trivalent de moment cinétlaue

total J = 6. Pour déterminer le meilleur accord expérimental,
nous avons porté respectivement sur les flgures 15b et 15¢,
la variation de MS en fonction de la pulssance 3/2 et du

carré de la température. Entre C et 120°K, nous constatons
que la variation de Mg avec TZ est en bon accord avec |'ex-
nérience 3 mieux de 0,3 % et elle peut &tre représentée par

fa relatlon

M (TY =M [1 - 0,944.107° T2] . (7)
s 50
L'aimantation & saturation absolue M__ vaut 9,28 0,03 ey

La susceptibilité superposée L été déterminée
par analyse de la région IIT des courbes d'aimantation. Pour
ies températures inférieures & 120°K, elle est, en premiére
approximation, indépendante de la température; sa valeur
est 52 * 4.107° uem/q (figure 35),

Selon Y'axe a, les courbes d'aimantation présen-
tent ites régions I, II et III (figure 16)., Dans la limite de
I'erreur expérimentale, au-dessus de 40 0CC Ce & 4,2°K, pour
un méme champ, |'aimantation mesurée selon i'axe @ est iden-
tique & celle observée quand le champ est appliqué selon
ltaxe b. En particulier pour une méme température, |'Taiman-
tation spontanée M, déterminée par extrapolation & champ
inferne nut, est la méme selon les deux axes a et b.

Par exemple & 4,2°K

= 326,5 £ 1,4 uem/g; Mo, = 327,5 t 1,4 uem/g.

Msb
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Selon |'axe a, le champ Hb’ qul sépare les régions
IT et ITIXI, vaut 36 10C Oe & 4,2°K; il décrolt rapidement

avec la tempéreture.

Pour des champs Inférieurs a 50 000 Oe, appliqués
suivant |'axe ¢, !a variation de |'aimantation est presque
linédaire avec {e champ. On observe une légére courbure des
courbes d'aimantation vers |'axe des champs (figure 14), Les
valeurs de 1'aimantation restent trés faibles. A tTitre die-
xemple M sulvant 1'axe ¢ vaut 33 uem/g a 4,2°K pour un champ
de 51200 Oe. L'aimantation sponfanée & la méme température
Mg (4,2°K) est 9,9 fols plus grande.

Entre 220 et 228°K, lorsque le champ est appliqué
dans le plan de base, les courbes de variation de |faiman-
tation en fonction du champ intérieur Hi (encart figqre 16)
indiquent la présence d'une transition induite par ie champ
entre un état hélimagnétique a champ faible et un &état ferro-
magnétique en champ fort (cf. chaplitre V). La variation ther-
mique du champ critique H. pour lequel la transition se pro-
duit, a été portée sur la figure 17; HC passe par un maximum
(225 Oe) & 224,5°K, puis tend vers zéro.

Nous avons pris pour définition de la Température
de Néel Ty |2 température pour laquelle la susceptibifité
inttiale est maximale; elle est égale & 227,5 + £,5°K. Entre
220 et 228°K, pour des valeurs du champ Interne H, supérieures

au champ critique Hc, la variation Isotherme de M™ est quast
i

linéaire en fonction de gk La température de Curie T_ peut
étre définie comme étant la température de |'isotherme

H
(Mz, -'!T'Ill“) qu‘ passs par [7or~jgine; TC vaut 228,2 + ]QK. Aux

erreurs expérimentales prés, les deux températures TN et TC
sont identiques. Cela signifie que la différence d'énergie

entre la configuration magnétique & champ nul et celle sous
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champ est trés faible. Un ordre de grandeur de cette dff-
férence d'énergie est donné par les valeurs du champ critigue,

qui sont aussi trés faibles (cf. chapitre V).

La susceptibilité paramagnétique suit une lol de

Curie - Weiss pour les températures supérieures & 300°K,
Elle présente une anisotropie. Pour différentes orientations
du champ dans le plan (a, ¢}, les points de Curle paramagné-
tiques sont compris entre T s = 236°K lorsque le champ H,
est suivant |'axe a et TpC = 181°K quand He est suivant
I'axe e¢. En revanche, dans 'a limite de {'erreur expérimen-
tale,aucune anisotropie des points de Curie paramagnétiques
nfa 6té observée quand le champ est appliqué dans une direc-—

+ion quelcongue du plan de base (a, b).

4 - Dysprosium

a - variation de |'aimantation avec le champ et

ta Yempérature

Les études par diffraction neu+ronique(20) ont

montré que le dysprosium présente dans sa phase magnétigue

ordonnée deux structures magnétiques différentes & champ nul.
(16)
Ed

De zéro & B9°K, le dysprosium est ferromagnétique de
B9°K & sa température d'ordre, il est hélimagnétiqgue. Quelle

que soit la température, les moments magnétiques sont tou-

jours localisés dans le plan de base (a, b).

L'axe a est de facile aimantation. Dans le domaine
ferromagnétique, suivant cet axe, la variation de |'aimanta-
tion en fonction du champ interne présente seulement la

région IIT (figure 18},
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Quand lte champ est appliqué suivant [faxe b, pour les tem-
pératures Inférisures & 50°K et pour les champs utillisés,
une Isotherme (M, Hi} ne présente que ta réglion II; la
région III n'apparalr dans les champs trés forts qu'au-
dessus de 50°K (figure 19), Pour un méme champ et une méme
température, la valeur de |'aimantation dans !'a région TII

he dépend pas de la directlion du champ dans le plan de base.

Entre 89°K et 1a température dlordre, les lso-
thermes (M, H,) suivant t'axe a ou !1'axe B présentent un
caractére métamagnétique (figures 18 et 19). La transition
entre |'état hé&limagnétique ot 1'étet ferromagnédtique se
produit pour un champ critique HC dont le module ne dépend
pas de |'orientation du champ dans le plan de base; HC gst
nul & 89°K; 11 croft régulidrement avec la température,
passe par un maximum (11 300 Ce) & 168°K, puls décroit rapi-
dement {(figure 20). Pour ies fTempératures comprises entre
89 et 110°K et pour les valeurs du champ supérisures 3 HC,
fes courbes (M, Hi) selon i'axe b présentent les régions II

et IIT; la région II disparalt au-dessus de 110°K,

Lfaimantation spontanée Ms est déterminée dans le
domaine ferromagnéticue et hé&limagnrédtique par extrapoiation
a champ interne nul de la réglon III des courbes d'aimanta-
tion., Pour les températures supérieures & 150°K, cette
extrapolation devient délicate. Sur la figure 21a, nous
avons porté en fonction de la température, la variation de
Mg et la fonction de Brillouin By .. . Sur les figures 21b
et 21c¢ nous avons tracé les variations de MS en fonction de
la puissance 3/2 et du carré de la température. Pour les
températures inférieures a 135°K, c¢'est la lol en T2 qui

présente le meilleur accord avec |'expérience. Cn peut donc




antscadsip np UOTIVPIURWTR,P SBQIANCD @ §T SANDEJ

WA INYIIN! dWVHI -
0S Q7 0€ 0c oL 0

00L

0c¢Z

. q 3xv

4

|
L

00t

q 3XV

L

Q
<

B I XV

007

NOILYINVWIY

6/wan



umtsoxdsdp np enbratac dueyo np snbruasyy uorilvTaAR) : Qg SANdIg

Mo FHUNIVHIAdWIL
08l 09t Q7L r4k 001 08
_ \\«
w pd
4

/f\q\ B IXV,T VvV 313NVEvd H

) |

WNIS0HdSAQ

un

=)
VX% 3NDILIYD dWVHD

Gl



DYSPROSIUM

Q\\&’\\m
3200 e k\‘\%ﬁq\/
280 172 \
© \

50 100 150
TEMPERATURE °K

oy

360

340

320

AIMANTATION SPONTANEE (uem/g)

®) |
| ]
280 3 500 1000 1500 7°/2
360 L | >

349 \
320 \
\\

300 . @ ‘ - \

280 5
0 5000 10 000 15000 T
Figure 21 : Variation thermique de 1'aimantation spontanfe
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rendre compte de la variation thermique de Ms par la rela-
tion suivante

i} _ 5.2
M (TY = m o [1 - 1a5.0077T0) (8)

Lfaimantation & saturation absclue de MSO vaut 10,4 % 0,04 Mg

La susceptibillté superposée & |'état ferromagné-
tique, Xms’ g été déterminée sur la région III des courbes
d'aimantation; en premié&re approximation, elle est Indépen-
dante de la température et égale & 32 % 6.10°6 uem/g
(figure 35).

Selon l'axe @, les courbes d'aimantation sont
presque linéaires avec le champ; les almantations ont tou-
jours des valeurs trés falibles (figure f9}. Par axemple 3
4,2°K sous un champ de 51 200 Oe, |'aimantation skivant

| Taxe ¢, M_ (4,2°K), vaut 28,4 uem/g; le rapport
MC(4,2°K)

est égal & 7,93, Pour des champs faibles (3400 Ce)
M {4, 2°K)
appliqués selon |'axe ¢, |Taimantaticon présente une brusgue
discontinuité & 2C°K pour les températures croissantes et &
87°K pour les températures décroissantes. Cette discontinuité
est liée & la transition du premier ordre ferro - héli-
magnéTique(24’36’37); cette transition présente une hystéré-

sis avec la température (figure 22a).

Quand le champ est dans le plan de base (a, b), la

température du maximum de susceptibilité dépend de la valeur
du champ que I'on appiique pour mesurer cette susceptibilité

{encart figure 18). Par extrapolation & champ nul, la tem-

pérature de Néel vaut 180 * (0,2°K, selon les trois axes cris-

tallographicues (figures 18 et 22b}.
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La susceptibilité paramagnétique suit une loil de

.
Curie - Weiss. Dans la limite de |Teireur expérimentale, les
valeurs des températures de Curiec ne dépendent pas de |'o-
rientation du champ dans le plan de Lase. En revanche, une
anisotropie assez importante des points de Curic a &1é
observée suivant que le champ est sulvant | Taxe ¢

(TpC = 109°K) ou suivant |'axe a (Tpa = 167°K). Les cons-
tantes de Curie sont indépendantes de la direction du champ;
la valeur du moment paramagnérique 10,53 Uy ecst & comparer

3 la valeur théorique 10,64 u, de |'ion irivalent D 5+.
3 Y

5 - Holmiumn

& - sTructure magnétique & chamn_nul

Avant de décrire le comportement magnétigue sous
champ de 1'holmium, rappelons rapidement la sTructure magné-
tique de cet &lément déverniné en champ nul par diffraction
neuTronique(21). Entre zé&ro et 19°K, les moments sont diri-
gés suivant les génératrices d'un cbne dont | Taxe est sulvant

I'axe ¢. La conflguration dans le plan de base cst un arran-

gement hélicoidal fortement déformé& par l'anisofropie hoxa-
gonale; en effet le pas de ["h%lice es¥ <onstant dans cette
zone de températures; 1l est tel que s! lfarrangement héli-

cotdal é&tait idéal, les momenis seralent alternativement dans
des directions de facile et difficile aimantatlion; cette
situation est énergiquement défavorable. Mous avons indiqué
sur ta figure 23a t'arrangemnent réel des moments ainsi que
la valeur des composantes des ~-~ments suivant les frois

axes cristallographiques. De 19°K & la température diordre.
les moments sont localisés dans le plan de base (a, b};

| 'arrangement des moments est héiicoidal; Jusqu'a A0°K, il
est légdrement déformé par |'Tanisotropie dans le plan de
base (figure 23b). Le pas de i'héiice augmente régul iérement'
de 30 degrés a 19°K Jusau's 50 degrés & la fempérature

dl'ordre.
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b - propriétés magnétiques suivant t'axe b

Dans sa phase magnétiquement ordonnée, quand le
champ est appliqué dans le plan de base, !'holmium présente
toujours un caractére méTamagnéTique(17). Ltaxe b est de
faclle aimantation; le réseau d'isothermes, selon ['axe b,

a 6té tracé sur la figure 24. Pour les températures infé-
rieures & 20°K, il n'existe gqu'un seul champ critique H i sa
valeur est inférieure @ 3000 Qe;i! passe par un minimum de
1200 Oe & 10°K. Pour ces mémes températures, entre H et

30 000 Oe, 1'aimantation augmente faiblement mais non linéal-
rement avec le champ appliqué. Ce comportement est caracté-
ristique de la présence mentionnée plus haut d'un cbne d'ai-
mantation., En chambs intenses, les courbes (M, Hg) présentent

la région IIT.

La partie des courbes d'aimantation due au cbne
disparaft au-dessus de 20°K. De 20 & 40°K 1! nlexiste qu'un
seul champ critique Hoqo De 40 & 60°K, il apparalt un deu~
xiéme champ critique Hop» Les courbes d'aimantation présentent
un plateau vers 220 uem/g, correspondant & un arrangement
intermédiaire entre | 7état hélimagnétique et |'état ferroma-
gnétique. De 60 & 95°K, un trolsiéme champ critique H03
apparaft; une courbe d'aimantation comprend atcrs deux pa-
lters, l'un vers 100 uem/g et |'autre vers 200 uem/g. Au-
dessus de 95°K, le palier inférieur disparait et il est dif-
ficile de distinguer le palier supérieur, Sur la figure 2Z5a,
nous avons tracé la variation thermique des différents

champs critiques.

Bien que les valeurs des champs criftiques soient
&levées, nous avons pu observer la zone III des courbes d'ai-

mantation. Par extrapolation & champ interne nul, nous avons

déterminé {'almantation spontanée Ms‘ Sa variation thermique
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CHAMP CRITIQUE KQe

CHAMP CRITIQUE kOe

de I'holmium

L0 —
j
HOLMIUM H PARALLELE A L'AXE b
W R ]
10 ) He,
o Hes
d
Q A HC3
0 50 100 150
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40 - —
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o HCg
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Figure 25 : Variations thermiques des champs critiques
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a été portée sur la figure 26a; nous constatons sur la fi-
gure 26c que clest ta loi en T4 qui représente le mieux
| fexpérience. Le variation thermique MS(T) peut &tre traduite

par la relation

Mo(TYy = M [1 - 4,3.107° T2) . (9)
S S50

L'aimantation & saturation absolue M__ vaut 10,22 0,04 g

La susceptibillté superposée & |'état ferromagné-
tique a été déterminée par analyse de la région IITI des
isothermes (M, He)' Pour des températures Inférieures &
50°K, elle est indépendante de la température et vaut
60 * 6 uem/g (figure 35).

¢ - propriétés magnétiques suivant | 'axe a

L'axe a est axe de difficile aimantation dans le
slan de base. Le réseau d'isothermes (M, Hi} a 8té tracé sur
la figure 27. Pour les températures inférieures a 35°K, on
n'observe qu'un seul champ critique H_,. Au-dessous de 20°K,
He, a des valeurs Inférieures & 3000 Oe. En revanche entre
20 et 35°K, le champ critique augmente avec la température
et prend des valeurs plus élevées (8000 Oe & 35°K). De 35 &
100°K il existe deux champs critftiques HC1 et ch; une courbe
d'aimantation présente alors un palier. La valeur de |*aiman-
tation & ce palier diminue réguliérement avec la Température,
de 200 uem/g & 35°K Jusqu'a 120 uem/g & 95°K. La différence
1 of HCZ
tante; H commence par décroftre lorsque la température

cl
croft, passe par un minimum vers 10°K, puis augmente régu-

entre Hc est faible (1000 Oe) et pratiquement cons-

liérement avec la température, passe par un maximum (27 COO
De) & 105°K, puis tend rapidement vers une valeur nulle
(figure 25b). Au-dessous de 70°K, pour des champs supériecurs

aux champs critiques, |Taimantation n'atteint jamalis sa
]
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valeur spontanée; lss courbes (M, Hi)’ quelis que soit la

valeur du champ,présaentent seulement la région II.

d - propriétés magnétiques suivant |'axe e

Pour les températures infériecures a 20°K, 1'hotimium
selon t'axe ¢ a un comportement ferromagnétique. Les courbes
d'aimantation (M, Hi) présentent la seule région II (figure
28)., Par extrapolation en champ interne nul on obtient la
valeur de la compcsante ferromagnétique suivant |'axe ¢;
sa valeur maximale & 1,8°K est 60 uem/g; elle s'annule 3
20°K (encart figure 28). Pour les températures supérieures

-

& 2C°K, les courbes (M, Hi) ont une variation monotone,

La température de Néel a été& déterminée par les

mesures de la susceptibilité dans le plan de base; selon
| Yaxe «a, Tyg = 1315 $ 0,5°K; selon 1'axe b,
Typ = 1317 1 0,5°K.
La susceptibilité paramagnétique suit une leci de

Curie - Weiss. Les températures de Curie paramagnétiques
varient entre Tpa = 91,5°K e+t Tpc = 75°K., Aucune anisotro-
pie du polnt de Curle n'a été observée dans le plan de base,
La constante de Curie est indépendante de ia direction du
champ; on en déduit ta valeur du moment paramagnétique

10,9 Hgs gul est a comparer & la valeur théorique 10,6 g

de |'ion trivalent H03+

e - description des processus d'aimantation

Le comportement magnétique tTrés particulier de
Itholmium que nous venons de décrire, a &té également obser-
vé par diffraction neutronique par Koehler ot ses collabo-

(38)

rateurs bl peut étre résumé par le diagramme schéma-

tique (H, T) de la figure 29, quand le champ est appliqué
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dans le plan de base. Les structures intermédialres I et
II sont appelées dans la littérature "fan type structures".
Dans de telles structures, les composantes des moments dans

le plan de base ont pour expressions

m = A, + A

% 0 cos{2na + uz) + A4 cos{dna + a4) + -

VA

ny 81

1

m sin{ng + 8,) + B. sin{3ny + £.,) + B, sin(bng + 85)+

1 3 3 5

x désigne la direction du champ appliqué et y la direction
perpendiculaire. Les moments sont disposés ferromagnétlique-
ment dans chaque plan perpendiculalire & 1'axe ¢, n &étant

le numéro de chaque plan; a est |'angle & champ nul entre
les moments de deux plans premiers volsins; oy et BI sont
des angles de phase constants. Les valeurs des coefficiente
A
a 50°K (figure 29).

et Bi ont pu &étre déterminés par diffraction neutronique

Quelle que soit l'orlentaticon du chemp dans le
plan de base, la structure I est caractérlisée par une faible
composante ferromagnétique dans la direction du champ. En
revanche, la structure II présente une composante ferroma-
gnétique importante le long du champ; la projecticon des mo-
ments perpendiculairement au champ varie sinusotdalement

d'un plan & |tautre.

Remarquons que selon |'axe a (difficile aimanta-
tion), it n'exliste que deux paliers qui correspondent aux
structures I et II; |'anisotroplie magnétocristalline s'oppo-
sant & lt'alignement complet des moments pour des champs rela-
tivement faibles. Par contre selon l'axe b (facile aimanta-
tion), les courbes dl'aimantation présentent trois paliers;
les deux premiers correspondent aux structures I et 11 et

le troisiéme & liordre ferromagnétique.
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6 - Erblium

a - structure magnétique & champ nu!

Comme pour |‘'hoimium, décrivons bri&vement la
structure magnétique en champ nul, qgui a été étudiée par
diffraction des neutrons par Koehler et ses collaborateurs
De la température de Néel & 52°K, les moments, appartenant
& un méme plan perpendiculaire & I'axe ¢, ont méme direction
et méme module; il sont dirigés suivant |'axe ¢. Leurs mo-
duies varient sinusofdalement d'un plan & |'autre; dans la
gamme de température ci-dessus |la longueur d'onde est cons-
tante et vaut 3,5 ¢ (c est le paramétre cristalliin)

(figure 30). De 52 & 20°K, i} apparait une composante ordon-
née des moments perpendicutairement & |'axe ¢, suivant une
configuration en hélice, Pour un méme plan, la projection
des moments sur !l'axe ¢ est constante; la varlation de cette
projection, d'un plan & |'autre, n'est pas purement sinu-
sotdale; 11 apparalt des harmoniques d'ordre supérieur
(figure 30). Pour la zone de Température en question, la
période de !a variation n'est pas commensurable avec le
paramétre ¢; elle varie entre 3,5 ¢ a 52°K et 4,1t ¢ & 20°K;
en outre elle n'a pas les mémes valeurs en températures dé-
croissantes et en températures croissantes. Toutes ces rai-
sons font que le comportement de I'erbium en champ nul n'est

pas trés clair dans cette gamme de température. Au-dessous

de 20°K, la composante des moments selen t'axe ¢ est la méme
d'un plan & |'autre. La configuration des projections des
moments dans les plans perpendiculaires & |'axe ¢, est

hélicoTdale. L'angle des moments entre plans successifs est

indépendant de la température et vaut 44 degrés.

(22)
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b - propriétés magnétiques suivani |'axe &

Au-dessous de 20°K, quand le champ o, sppiiqué
suivant l'axe e, {'erbium a un comportement ferromagnéTique(18).
Les courbes d'aimantation (M, H,) présenteni la région IT

uniquement. Avec les champs utilisés, nous nfavons pas pu
réaliser !'alignement complet des moments. De 20°K & ta tem-
pérature d'ordre, l'erbium a un comportement hé&limagnétique
(figure 31). Il n'existe qu'un seul champ critique HC. Nul &
20°K, H. augmente régultérement avec la température, passe
par un maximum (22 400 Ce) & 67°K, puls tend rapidement vers
zéro (figure 32a). De 20 & 55°K, pour des champs supérieurs

3 Hc’ les courbes d'aimantation présentent ta région II
uniquement. Par extrapolation & champ interne nui de la ré-
glon II, on peut déterminer la composante ferrcmzgnétlique

M. suivant |'axe ¢. Pour les températures Inférieures 3 35°K,
la variation thermique MC(T) est bien représentée par la re-

lation suivante

-5_2
Mo (T) = M__ (1 ~ 3,44.107°T°] , (10)
avec Mco = 8,15 * 0,03 Mg La comparaigfn de Mco et de la
valeur théorique g = 9 Vg de I'lon Er™ , nous donne le demi

angle au sommet y du cbne d'aimantation (figure 30); v

vaut 27 degrés.

¢ - propriétés magnétigues suivant l'axe ¢

Dans le plan de base, i{'axe a est de plus facile
aimantation que l'axe b (figures 33 et 34). Dans le domaine
de températures ol 11 exlste une compcsante ordonnée des
moments dans le plan de base, |'erbium, selen |taxe a,
présente un caractére métamagnétlique (figure 33). Au-
dessous de 17°K, il existe deux champs critiques Hc? et Hc2‘

Entre HC et HCZ,Ies courbes d'aimantation présentent un

1
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patler vers 115 uem/g. Pour des champs Juste supérieurs 2

H
c2’
ensuite réguliérement avec le champ. Hcl et HC2 varient peu

Itaimantation prend une valeur de 145 uvem/g; elle crott

avec la température; ils valent respectivement 16,5 kOe et

30 kCe environ.

De 17 & 35°K,les transitions induites par le
champ sont moins nettes. HC1 décroTt de 16 500 QOe & 17°K
Jusqu'a 10 000 Oe environ & 30°K. Par contre Hoo crolt de
30 000 Oe & 17°K Jjusqu'ad 42 000 Oe environ & %5°K. Au-dessys
de 35°K, {a variation de |'aimantation avec le champ est

monotone.

d - propriétés magnétiques suivant |'axe b

Selon t'axe b (axe de difficile aimantation), le
comportement de |'erbium est &galement métamagnétique
(figure 34)., Au-dessous de 17°K, contralrement & |'axe «,

I'l n'existe qu'un seul champ critique HC qui varie peu avec
la température; H. vaut 18 00O Oe 3 2,3°K et 17 500 Oe 3
17°K. Pour des champs |égérement supériecurs 3 Hc’ I'alman-
tation vaut environ 110 uvem/g; elle crol! ensulte réqguliére-
ment en champs intenses. De 17 & 25°K, le champ critique
varie rapidement avec la températurc; & 25°K il vaut

42 000 Oe., Au-dessus de 25°K, !'aimantation varie de fagon

monotone avec le champ appliqué.

La tempéreature de Néel & pu &ire observée seule-
ment quand le champ étalt appliqué suivant 1'axe ¢. Comme
pour le dysprosium et |'holmium, fa température pour la-
quelle la susceptiblilité est maximale dépend de la valeur
du champ nécessalre pour mesurer cette susceptibilité. Par
extrapolation en chemp nut, la température de Néel vaut
86 = 0,2°K.
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La susceptibilité paramagnétique suilt une lol de
Curie - Weiss. Les températures de Curie varient entre
Tpa = 33°K quand le champ est suivant |'axe a, et TpC = 63°K
quand [l est appliqué selon |'axe e¢. Aucune anisotropie des
points de Curle n'a été observée dans le plan de base. La

est & comparer 3 la
LS

valeur du moment paramagnétique, 9,8 Hps

valeur théorique, 9,6 Mg de 1'ion libre Er

e - processus d'aimantation

Pour |'erbium, au-dessous de 17°K, le mécanisme
dfaimantation dans le plan de base est analogue & celui de
I'holmium dans le plan de base au-dessus de 20°K. En champ
nul, nous avons vu que les moments sont dirigés sulvant les
génératrices d'un cdne d'axe ¢, d'angle au sommet 2y
(2y = 54 degrés). Nous supposerons gque l'angle vy &8 20 000 Oe
est peu différent de sa valeur & champ nul. D'autre part
nfayant pu mesurer !'aimantation & saturation absolue, nous
prendrons pour celle-cl la valeur théorique, Mso = qJd soit
306 uem/g.

Selon t'axe a (axe de facile aimantation dans le
plan de base) |'aimantation aprés le deuxié&me champ critique
Hops 2tfelnt la valeur 145 uem/g qul différe peu de
MSO siny = 139 uem/g. Les moments sont toujours sur un cbne
d'angle au sommet 2y, mals leurs projections sur le plan de
base sont dirigées ferromagnétiquement suivant {'axe a,

Pour les champs compris entre Hc1 et H les courbes d'ai-

c2?
mantation présentent un paller qui correspond & une structure

infermédiaire de type "fan structure’.

Selon I'axe b, |'aimantation vaut 110 uem/g aprés
| 'unique champ critique, valeur qui correspond a

Mso siny cos /6 soit 119 uem/g. L'anisotropie dans le plan
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de base empéche, pour des champs faibles (19 0CC Ce), l'all~-
gnement complet des projections des moments dans le plan de
base; celles=ci sont dirigées suivant les deux axes a proches
voisins de |'axe b étudié. Pour les températures comprises |
entre 17 et 52°K, te comportement magnétique de |'erbium

dans le plan de base est difficile & expllquer par les

seules mesures magnétiques; cecli est normal vu la complexité

de la structure magnétique en champ nul.




CHAPI TRE P

PROPRIETES LIEES A LTAIMANTATION SPONTANEE DANS LES TERRES RARES

1 = L'interactlion d'échange s~f

Les métaux de terres rares peuvent étre consldérés
comme un ensemble d'lons trivalents locallsés et environnés
d'une mer d'électrons de conduction. La couche 4f des terres
rares est généralement incompléte; elle est la principale
responsable du magnétisme de ces éléments. Pour les &lectrons
4f, le couplage spin - orblite (1500 cm—l) est beaucoup plus
grand que les perturbations dues au champ cristallin (200 3
300 cm”'). On considérera par la suite que le moment clné-
tique total J est un bon nombre cuantique. Pour les terres
rares de la seconde série,J prend la valeur maximale L + § et
i'aimantation & saturation absolue exprimée en nombre de
magnétons de Bohr, est égale & gJ; g étant le facteur de Landé.
Pour les éléments de la seconde série, Kasuya(sg)

a évalué les effets du champ crlsTaAJtn sur |'aimantation

34 saturatlion absolue; l|la réduction MSO ainsi catculée est

SO -3

maxXx Imale pour le fTerbium; elle vaut 1,6.10 7; nous la

néglilgerons par {a suite.

Pour toutes les ferres rares que nous avons étu-
diées, nous avons observé que la valeur expérimentale de
{'aimantation & seturation abselue Mso estT plus grande ague
d1a valeur Théorique gd (tableau 2). On attribue cet excés
(40,42)_ Lo

mécanisme d'Interaction d'échange entre laes lons Trivatents

AM & la polariéa#ion des électrons de conduction

se falt par I'Intermédiaire de la bande de conduction,
L'interaction d'échange entre le spin gj d'un ton trivalent

=

- + N H* - -
localisé en Rj et le spln S, d'un étectron de conduction &
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la position ?i’ est une interaction de contact, dite inter-
action s-f, qui peut &tre mise sous |la forme d'un couplage

d'Heisenberg

F I3, 35 8 (F, -B.); (1)
Fad

I est I'énergie d'échange ion - électron de conductlion par cm3.

En premiére approximation, st on adopte pour les
électrons de conduction un modéle d'électrons libres, |'interac-
tton d'échange entre les spins gm et gn des deux tons situés

en ﬁm et ﬁn est donnée par

H . 5 J(ﬁm - §m .5 (12)
- n n
J(R) est la fonction oscillante de Rudermann - Kittei(39:40,41)

Quand les spins des lons fTrivalents sont alignés
ferromagnétiquement suivant une direction 0z, I'effet de
l'interaction s-f sur la bande de conduction peut étre repré-

senté par un champ équivalent proportionnel & l1'aimantation

Mz intrinséque des ions trivalents
I M g ~ 1)
He = ..2_.:_[.....N z SJZ = 'f“‘z__’““z'"_‘_— H (13)
"B Nug o

Mg est le magnéton de Bohr et N le nombre d'atomes par cm3.
He agit sur la bande de conductlon comme le ferait un champ

extérileur. Si Xp est la susceptibiiité de Pauli, I|'aimanta-
tion m, résuitant de la polarisation des électrons de conduc-

tion a pour expression

- B Z
m, = Xp He avec XP = 2“8 NO(Ef)

solt I m No CEF) g = 1)

. ” Y 3 (1 - al); (14)
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NO(Ef) est la densité d'états au niveau de Fermi par cm3

Le facteur (1 =~ o) tlent compte de la variation de cette
densité d'états avec |'énerglie autour de Ef; (1 -~ a) peut
8tre évalué expérimentalement &4 |'alde de la variation ther-
mique de la susceptibilité des terres rares non magnétiques

(43,844,450 0 (4 = &) est de |'ordre de 0,7 & 0,8.

Expérimentalement (+ableau 2), ta valeur de la tem-
pérature de Curle dépend de fa direction du champ appllqué.
La température de Curle moyenne a pour expression

-4 2 .
Tp moy 3 Tp//c T3 Tp¢.c’

de 1 et NO(Ef) scus la forme

elle peut &tre exprimée en fonctlon

N_(Ef)
s - n2dy e Do

T
T, moy %, y R (15)

A partir de nos valeurs expérimentales de m, et
Tp moy * nous avons calcuté I et ND(Ef) {(tableau 2}. En pre-
miére approximation, pour les &léments de terres rares de la
seconde sérle, ces grandeurs sont indépendantes du numéro
atomique de |'élément. L'erbium ne figure pas dans ce tabieau
parce gue les moments sont disposés sur un cdne et gque |'ani-
sotropie magnétocristalline empéche de réaliser {'alignement

complet des moments.

En utilisant les résultats expérimentaux sur les

anomalies optiques
(48)

gnétique dans fe dysprosium et ['hoimium, Freeman et al
ont montré également, que I est indépendant du numéro atomlque
des éléments.

No(Ef) peut &tre évalué 3 |'aide de la contribution
électronique {Ce = yT) @ la chaleur spécifique a8 basses tem-

I
pératures. Le terme y est pratiquement constant pour toutes
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(49,50,51)

les terres rares La vateur de NO(Ef)
4 1034 i -3

erg cm ~, ainsi calculée, est en accord avec les
valeurs du tableau 2. On peut &galement calculer NO(Ef) au

moyen de la suscepTibilité & basse température des terres

(43,45) 34 1 -3

rares non magnétiques (Y, La) N CEF) = 7.10 erg 'cm

Le modéle des électrons Ilbres pour l|la bande de
conduction conduit & une valeur de N_(Ef) = 1,16.1034erg_1cm_3,
nettement plus faible que tes différentes déterminations
expérimentales. KasuyacBg) a obtenu théoriquement des valeurs
de No(Ef) comparables aux valeurs expérimentales, en prenant
pour les électrons de conduction, un modélie d'électrons

prasque libre.

2 - Susceptibillté supsrposée

Dans la limite de |'erreur expérimentale, nous avons
observé, pour les terres rares de la ssconde série, une
augmentation réguliére de |'almantation, lorsque le champ
varie de 20 & 80 kOe selon la direction de facile aimantation,
Lterbium fait exception; |'augmentation d'aimantation est
beaucoup plus importante que dans les autres éléments; elle
est attrlbuée a un effet de ['anisotropie magnétocristalline.
Pour une température finie, |'application d'un champ magné- -
tique compense partielliement le désordre did & |'aqgitation
thermique des moments magnétiques des ions trivalents.
LTaugmentation résuitanfe d'aimantation a été calculée dans
fe modéle du champ moléculairse & |'aide du calculateur
CAE 510; clla a &18 retranchée des valeurs expérimentales de
| 'aimantation. La contribution diamagnétique (Xdiam " 2.10_7
uem/g) peut &tre négligée. Pour une température finie, compte
tenu de cette correction, la variation de |faimantation est
quas! linéalre avec le champ; nous pouvons définlr une sus-

ceptibilité Xms superposée & 1'&tat ferromagnétique,
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En premiére approximation X e est indépendante de
ta fempérature entre 0°K et les deux tiers de la température
d'ordre (figures 10 et 35). D'autre part, les valeurs moyennes
de Xms sont & peu prés les mémes pour les différents mono-

cristaux étudiés : 50.10‘6 uem/a, (tableauw 2).

Le paramagnétisme di aux Glectrorns de conduction
a été évalué en tenant compte du paremagnétisme de Pauli et
du diamagnétisme de Landau; la susceptibilité résultante a
pour expression

4 2
Xconduction = 3 ¥g No(EF);

elle a &té calculée & t'alde de la valeur expérimentale de
la densité d'états N_(Ef) = 7.10°" erg”lom™; ello vaut
i.1078 uem/g. it semble difficilte diexpliquer 1a différence
' X st X -
d'ordre de grandeur enire ms at conduction Par le parama
gnétisme des couches internes ou par des effets de correla-

tion propres & la bande de conduction.

Afin de connaltre de maniére plus préclise le compor-

tement de ces monocristaux en champs intenses, nous avons

utilisé |'appareillage de RebouiIIaT(EZ) qui permet de

mesurer les aimantations & 4,2°K dans un champ de 55 kOse
P . AM -5
avec une précision reiative - 10 7.

| 'effet du désordre thermique des moments est néglligeable.

A cette température,

Pour les monocristaux &étudiés, nous avons constaté que la
variation de l'aimantation entre 20 kOe et 55 kOe n'étalt
pas tout a falt |inéalre; il existe une 1égdre courbure

vers |'axe des champs. Nous avons observé une augmentation
moyenne de |'aimantation en trés bon accord avec |'augmenta-
tion mesurée sur notre appareillage. || se peut que nos
échantiilons scient [égé&rement é&crouls en surface et présen<
tent partiellement, en champs intenses, le méme comportement
qu'un polycristal. |l se peut aussi qu'il exliste des con-

traintes internes dans | 'échantillon.
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5 =~ Varilation thermlque de |I'aimantation spontanée

Pour tous les éiéments de terres rares que nous
avons étudiés, la variation expérimentale de 1'aimantation
spontanée MS(T) avec la température est bien représentée par
une loi linéalre avec le carré de la température. La théorte
des ondes de spin prévolf que la variation thermique de

I'almantation spontanée d'un ferromagnétique isotrope suit

3/2

une loi en T . Pour expliquer cette différence, on peut

tenir compte de |'énergie d'anisotropie magnéTocrisTalline(sz),

qut est trés Importante dans les ferres rares (cf. chapitre

3/2

IV); cela conduit & une expression en T corrigée par un

facteur dépendant exponentiellement de |'inverse de la

température
3/2 [ K] K
M = M (T) = constante T expl- ——————; (16)
50 5 kT ,

K{ est le terme prépondérant de ['énergie d'anisotrople

hors du ptan de base;

K6 représente |'anisofropie dans le plan de base,

Sur les figures 36a, 36b, 36c, nous avons porté
pour le terbium, le dysprosium et |'holmium, respectivement
la variation expérimentale MS(T) en fonctlan du second
membre de la relation (16); les valeurs de K{ et K6 sont les
valeurs que nous avons déterminées expérimentalemont 3
chaque température (cf. chapitre V). Ltaccerd entre | 'ex~-
périence et la relatlion (16) semble satisfaisant. || faudraift
également tenir compte des effets magnéiostrictifs, ajoutant:
en particuller & |'énergie d'anisotrople du cristal non dé-

formé, K I 'énergie associée aux effets magnétostrictifs

61
du deuxiéme ordre de syméfrie hexagonale qui se développent

dans le plan de base (cf. chapitre 1V).
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Remarquons qu'un apport fini d'énergie est néces-
saire méme pour excifter une onde de spin de grande longueur
d'onde, guand || existe dans le cristal une direction pré-
férentielle d'aimantation due & |'anisotropie magnéteocris-
talline., Le facteur exponentiel! de | Texpression (16) est

1ié& 38 ce fait.

Pour le gadolinium, la variation Thermlique de

'aimantation spontanée ne suit également pas la lol de

Bloch en T3/2; cependant, te gadolinium ayant un moment or-

bital nul, est frés peu anisotrope en comparaison des autres
terres rares; le facteur exponentiel dans la relation (16)

calculé avec nos valeurs expérimentales de K; et celles de

K6 déterminées par Ciark(BO), vaut 0,995 & 4,2°K; 11 ne peut

pas rendre compte des écarts entre la théorie et |'expérience.
(39) | . PR

Kasuya , @ partir de la forme spéciale de la surface de

Fermi des terres rares, a proposé un modé&le ol la relation
>

de dispersion w(k), pour les magnons de vecteur d'onde k,

est linéalre en k pour les falbles valeurs de celtul-ci;

une telle relation de dispersion condult & une variaftion

de MS(T) fInéaire avec lte carré de la température,
2
M (T) = M (o) [1 - AT . (t7)
s S
ST la préclision sur les valeurs expérimentales

n'est pas suffisante pour trancher entre les relations (16)
et (17), elle est en revanche sufflsante, pour affirmer que
les terres rares de la seconde série ne sulvent pas la loi
de Bloch an TB/Z.




CHAPITRE (Y

ANITSOTROPIE

1 - Détermination expérimentale des constantes d'anisotropie

Ecrivons, pour un cristal de symétrie hexagonale,

f'énergie d'anisotroplie magnétocristaliine Wa sous la forme

cosze + Ké 00546 + K cosae + K sinée cos6® (18)

Wy = K 3 &

!
a 1

est |'angle du vecteur aimantation par rapport & |'axe ¢,

w O

l'engle de sa projection sur le plan de base par rapport
|'axe g. Les indices primes sont utilisés pour diffé-.

s

rencier les coefficients d'anisotropie de ceux définis dans

| 'expression {(4).

Dans les terres rares,; les effets du champ cristal-
lin contribuent de manlére prépondérante & |'énergle d'ani-
sotropie; il est préférable d'exprimer cette énergie en fonc-

tion des polynBmes de Legendre d'indices pairs

W = VoP_(cos o) + v©

o} 6 . 6 6
a 2P 4P4(cos A) + V_P_(cos 0) + V65|n 9 cos ©

6 6
(193,

n
Les coefficients Vf sont directement proportionnelis aux coef-

ficients 8? du champ cristallin. Par identification des deux
expressions (18) et (19) de Wa’ on &tablit des relatlons ti-.
néaires entre les coefflicients K'i et V?. La théorie des
phases de domaines é&lémentaires permet d'éfablir tes équatlions
théoriques des courbes d'aimantation; quand le champ est di-
rigé suivant les axes de symétrie du cristal, les éaguations

s'expriment simplement en fonction des coefficients K;.
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Prenons pour exemple le terbium & basses températures
(T < 140°K)Y, le champ étant app!liqué dans le plan de base sul-
vant |'axe g (axe de difficile aimantation) (figure 14). A
champ nul, 1'échantilion est divisé en phases de domalnes dont
les aimantations sont dirigées suivant les axes b. Dans la
région I,les variations de 1'almantation sont dues aux déplace-
ments de parois des domaines. Ce processus se poursuit Jusqu'a
un champ Ha pour tequel |'échantillon ne comprend plus que deux
phases de domaines dont les aimantations sent suivant les deux
axes b proches volsins de |'axe a que 17on étudle. Dans la ré-
gion II, pour des champs supérieurs 3 Ha, la variation de {'ai-
mantatlion résulte de fa rotation des vecteurs almantation des

deux domaines vers le champ extérieur,

Pour une température donnée, |'équation théorique
M(H} des courbes d'aimantation dans la région II, est obtenue
par minimisation de !'énergle totale, somme des énergles d'ani-
sotropie, de champ extérleur, du champ démagnétisant
6 2 2
(He - NdM)d M5 = 12V6 BL4R™ ~ 1) (4R" ~ 3} ; (20)
B est le rapport M/MS. L'alignement compiet des moments (ré-
glon III), est réalisé pour un champ fini quand te champ exté-
rieur est appliqué suivant un axe cristallographique. Dans le
cas ci~dessus, le champ Hb qui sépare les régions II et IIIT,
a pour valsur
NaZ M2 (T) + 36vE
] 6

Hy = NS ' (2t

Quand te champ est dirigé sulvant |'axe ¢, on obtient
par le méme procédé |‘'équation Tthéorigue M(H); elle dépend |i-

néairement des coeffliclients Kf, Ké et K%.

2K! 2 4
ﬁ% = N + ____lﬁ_ s 4K} iEMl_E + 6KJ iQMi_g, (22)
(dMS) (dMS) (dM_)




TABLEAU

3

Constantes d'anisotrople du terbium

KL = %; VZ K{ s % Vg - %? VZ 1 Hg = 35,2 uem/q

S A G W [ w W
K uem/g iO8erg/cm3 TOSerg/cm3 108erg/cm3 107er9/cm3 106er9/cm3
1,7 | 326,2 6,7 2,01 5,6 4,6 1,85
4,2 | 326,5 6,6 2,01 5,5 4,6 1,81
13,8 | 325,9 6,9 2,01 5,7 4,6 1,78
20,3 | 325 7 1,93 5,7 4,4 1,69
30,2 | 324 6,8 1,93 5,6 4,4

20,3 | 321,4 6,6 1,66 5,3 3,8 1,49
50,3 1 318,4 6,5 1,49 5,2 3,4 1,38
60,3 | 315,4 6,1 1,31 4,8 3 1,2
70,4 | 311,2 5,8 1,31 4,6 3 1,02
77,4 | 306,5 5,7 1,27 4,5 2,9 1,01
90,4 | 302 5,4 0,92 4,1 2,1 0,73

100,6 | 294,5 5 0,79 3,8 1,8 0,56

110,6 | 290,3 4,8 0,07 3,5 1,3

120,7 | 286,1 4,4 0,44 3,2 1 0,32

130,7 | 275,2 3,9 0,39 2,8 ,

140,7 | 269 3,5 0,35 2,5 , 0,17

150,8 | 258,6 3,2 0,31 2,3 ,

160,9 | 251,1 2,9 0,18 2 ,

170,9 | 239 2,5 0,18 1,7 ,

181 227,6 2,1 0,13 1,5 ,

191,2 | 214,6 1,7 0,08 1,2 s

201,2 | 198,5 1,5 0,044 1 ,

211,3 | 184 1,2 0,8

221,3 | 162,6




35

TABLEAU

Constantes d'anisotrople du dysprosium

o) 15

0]

Ké = 5 Vz K; = % V2 i V4 ! uB = 34,4 uem/qg
M O(T) Ki K ! - v vé

temp. s 1 2 2 4 6

S K uem/q iOBerg/cm3 10 erg/cm3 108er9/cm 107erg/cm3 106er9/cm3"

1,7 357,5 10,9 , , , 10,9

4,21 357,2 10,8 , 5,7 5,9 11

10 357,2 10,6
13,8 356,9 10 2,05 5,5 4,7

20,3 356,7 10,1 2,3 5,4 5,2 8,4
30,4 | 354,2 9,7 2,05 5,3 4,7 7,6
40,21 349,9 9,3 1,9 5,1 4,3 6,4
50,31 344,4 8,7 1,6 4,9 3,7 4,85
55,3 342,1 4,22
60,3 338,3 8,2 1,4 4,7 3,1 3,68
65,3 336 3,02
70,4 | 331,5 8,2 1,3 4,7 3 2,44
72,9 330,5 2,09
75,4 | 328,% 1,95
77,41 327 6,9 0,88 4,1 2 2,04
80,4 | 323,4 1,44
85,5 320 1,12
90,5 | 315,4 5,7 0,57 3,5 1,3 0,875
95,5 | 310,5 0,614
100,6 | 304,6 5,3 0,4 3,3 0,92 0,493
105,61 300 0,533
110,6 | 294,4 , 0,26 2,9 0,6

120,7 | 283 , 0,27 2,8 0,61

130,9 | 268,8 , 0,05 2,24 0,11

140,8 | 250,6 , 0,04 1,84 0,09

150,9 | 232,4 , 0,03 1,44 0,06

160,9 | 207,06 s 1,12
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Pour. le fterbium, le dysprosium et |'holmium,
quand le champ est suivant |'axe ¢, la variation expérimen-
tate de #% est quasi linéaire en fonctlion du carré de ['ai-
mantation; l'ordonnée & l'origine est définie par K; et Ia
pente par K!; le fterme en M4 dans (22) est trés petlit; il a
&té impossible de déterminer K% et par suite le coefficient Vg.

La région II des courbes d'almantation, décrite théo-
riquement soit par |'¢quation (20) soit par (22), comprend |
un grand nombre de points expérimentaux. Nous avons utilisé
une méthode de moindres carrés pondérés, pour déterminer les

coefficients K; et par suite les cocefficients V?.

2 - Valeurs des coefficients V? a 0°K
a - résultats expérimentaux

Les coefficlents K; et VT a différentes températures

pour le terbium, le dysprosium et 1'holmium, ont &té portés
respectivement dans les tableaux 3, 4, et 5. Les valeurs 3
o o] 0
0°K de VZ’ V4
par extrapoiation; elles ont é+é portées dans le tableau 6.

6 a P
et V6 pour ces mémes &léments sont obtenus

Nous évaluons [a précislion sur les coefficéen+s K, Ké et Ké
AK“T AK% AK6 AV6
S —T{—' = 1h %, _KT = 25 % et —-K— = —-'—'6" = 10 %.
1 2 6 V6

TABLEAU 6

VgJO"Ser‘g/’cm3 V2.10_7erg/cm3 V2,10w6erg/cm3
Gadolinium - 0,013 £ 0,003 0,069 * 0,017 - 0,00637 ¥
Terblum 5,65 & 1,1 4,6 1,2 1,85 * 0,18
Dysprosium 5,5 £ 1,1 - 5,4 1,4 - 11 1,1
Holmium 4,16 % 1,1 17,7 t 4,5 27 t 2,7

valeur de Graham(BO).
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Les vateurs de V; (0°K) pour le terbium et le dys-

prosium sont presque identiques. Elles sont en bon accord

avec celles déterminées par Clark(54), par une méthode de

couple (Vg Th © Vg Dy 5,5.1086r9/cm%.

La valeur de Vg (0°K) pour le terbium (1,85.1O6erg/cm3)

est en accord avec celle évaluée par Clark et autfres

(2,4.1O6er9/cm3) a partir des mesures de la magnéTosTric+ioﬁ

dans le plan de base(54).

b - comparalson avec les paramétres du champ

cristalliin

Le modéle des charges ponctuelles permet d'exprimer
les coefficlents du champ cristallin en fonction des para-
métres microscopliques qui caractérisent d'une part |le réseau

cristallin {c, a) et d'autre part les orbites de la couche
2

magnétique 4f(< Fae > ¢ valeur moyenne du carré du rayon des
orbites 4f)(39). en particulier
@9 = A, < r2, >(1,636 - S) @ J(J - 5); (23)
2 2 4f ! a 27

J est le module du moment cinétique total;¢ est le coefficlient
de proportionnal ité de |'opérateur équivalent de Stevens '
d'ordre deux dans Jla multipllicité J(55); Az dépend peu de la
terre rare considérée.

Nous avons déja slgnaté que les coefficients VT 2
0°K sont proportionnels aux coefficients du champ cristallin
BT. Dans |'expression (23),le facteur AZ < rif > est diff!cl}e
a évaluer; il dépend peu de la terre rare &tudiée. Aussi,nous
comparons |les coefficients tThéorigues Bg et expérimentaux
s
comme référence. Nous avons respectivement pour le dysproslum

(0°K) du dysprosium et de |'hoimium & ceux du terbium pris

= 0,896 st 2w = 1,03

75 Dy Vo (0°K) Dy

Ug Tb vO(0°K) Tb
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¥, Tb VIL0°K) Tb :
pour ['holmium - = 2,1 et ~ = 1,45,
BZ Ho V2(O°K) Ho
ST I'accord est bon entre le dysprosium et le terbium, 11

ltest moins entre |'hoimium et le ferbium.
Comparcns nos valeurs eXperImenTa!es de V & 0°K
avec le coefficient du champ crisTa!f:nL? dédult du modé le des

charges ponctuelles

& _ 6 6 _ _c
Wo - AS <rfo> [2,52 0,815 (1,633 a)]” Fa(d),  (24)
avec F(J) = o [16J5 - 1200% + 3400% - 25047 4 2740 - 60]. (25).

Dans (24),n est le coefflclent de proportionnalité de |'opé--
rateur &quivalent de Stevens d'ordre six dans la multiplicité

6
J; < Fus

des orbites 4f. Pour la méme ralson que celle citée cl~dessus,

> ost la valeur moyenne de |a puissance 6 du rayon

nous comparons les rapports des coefficlents w’g et ceux des

coefficients V2(0°K),

Nous avons

b

référaence.

en prenant toujours

respectivement

le terblum comme

AR vE(o°K) Th
pour le dysprosium " = 0,201 3 = 0,168

w6 Dy V6(O°K) Dy

15 To V2(0oK) Tb
pour |'hoimium = = 0,101 2 = 00,0685

(Fg Ho V6(O°K) Ho

Les valeurs expérlimentales et les coefficients du

champ cristailin sont dans des rapports du méme ordre de grand
deur. |l semble difficife que |'accord solt meilleur; la ma-

gnétostriction dans

en particulier pour

le terbium (cf.

le plan de base Jjoue un rdle

chapitre

important,
IV § 4-a},
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3 - Variation thermique des coefficients VT

a - rappel de la théorie

o}
4
fa température, ont &é1+é portées respectivement pour le ter-

Les variations expérimentales de VO, v, et Vg avec
bium sur les figures 37, 38, pour le dysprosium, 39, 40 et
pour | holmium 41, 42, Les coefficients VT décroissent avec
la température; leur variatlion est d'autant plus rapide que

{'indice | est grand.

Dans les métaux de terres rares, les couches 4f reg-
ponsables du magnétisme de ces é&léments, sont sufflsamment
6loignées les unes des autres pour que t'on puisse décrire
I'anisotropie magnétocristaliine & I'aide du mod&le 2 un ion.
Chaque moment individue! a une densité d'énergie qui dépend

de sa direction

5
() = £, BV (0°K) 0, (), (26)

Ql(ﬁ) est un polynome de degré | des composantes de j, dont

t

fa forme est dictée par ta symétrie du cristal; il est commode
d'exprimer QI(T) & l'alde d'une combinalson d'harmoniques sphé-
riques Y?(T). Callen et Calien{56)

de ces fonctlions et en prenant pour axe des z, la direction

en utitisant les propriétés

—>_ -,
de |'aimantation moyenne de vecteur unitaire ¢, ont montré que

O+
V'(T) < YI(J) > T
= (273

v, 0% < Y?(T) > 0°K

Pour calculer la valeur moyenne
+1
.

< YT(J) > T m YT {cos @) plcos @) d {cos @) (28)
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il est nécessalre de connaltre & la température T, la proba-
e

Plcos §) de t'état dans lequel %}% = ¢cos . Callen

et Shtrickman'?7) ont montré que

biti+é

O (cos @) PoOUr la plupart
des modéles statistiques, est une fonction exponentielle de
cos 6 »
1 .
= expCX.cos e) axp ()(cos @) dl{cos ©),

-1

Plcos 0)

(29)

)( peut &tre une fonction quelconque de la température. Remar-

quons que le modéle de champ moléculalre est un cas particuller
ob X = 52282 En utilisant (27) et (28),0n aboutit & Ia
B

relation

-1
Vi IM/ZLI (m)] R [:C-a ]
= = (m)
-
Ve o)
} I, /5 [I (m)]

(30)

I est la fonction de Bessel hyperbolique dfindice |; m
|+1/2 M (T)
ITaimantation relative HETET eﬁ;f -1 {finverse de la fonction
5

de Langevin.

Nous avons utilisé nos valeurs expérimentales de
MS(T) pour calculer les valeurs théoriques de VI(T) dans
I "équation (30). Une erreur méme ftrés petitfte sur MS(T) en-
trafne une erreur importante non seulement sur la valeur expé-
rimentale de V|(T) {cf. équations 20-22),mais aussi sur sa
détermination théorique (équation 30). Cette erreur est d'au-
tant plus importante que Ifindice 1 de V!(T) est élevé

(1 = 4,6).
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il est nécessalire de connaltre & la température T, la proba-
e

Plcos 9) de 1'état dans lequel %?% = cos . Callen

at Sh+rickman(57) ont montré gue

biiité

P(cos g) POUr la plupart
des modéles statistiques, est une fonction exponentielle de

cos 0O

expCchos 8) exp ()(cos 9) d{cos @),
-1

Plcos @)

(23

){ peut &tre une fonctlion quelcongue de la Température. Remar~

quons que le modéle de champ moléculaire est un cas particulier

od X = =S92 02 | En utilisant (27) ef (28),0n aboutit 3 Ia
B
relation

- 1 -
@]
Vi I [&f (m)] - ¥ -1
! . 1x1/2 - PC (m)} (30)

- = T
) 1+1/2
v9 (o)
| I, ,; [Qf (m)]

I|+T/2 est la fonction de Bessel hyperbollque dfindice 1; m

MS(T) -1
| 'aimantation relatlive TS eﬁ;f | "inverse de |a fonctlion
s

de Langevin.

Nous avons utilisé nos valeurs expérimentates de
MS(T) pour calculer les valeurs théorliques de V'(T) dans
| té&quation (30}, Une erreur méme trés petite sur MS(T) en-
tratne une erreur importante non seulement sur la valeur expé-
rimentale de V (T) (cf. équations 20-22),mals aussi sur sa
détermination théorique (éguation 30). Cette erreur est d'au-
tant plus importante gque |'indice | de Vl(T) est élevé

(1 = 4,6).
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b - dysprosium

Pour lte dysprosium, les varlations expérimentales

des coefficients V;, V? at Vg avec {a température, ont été

portées respectivement sur les figures 39 et 40; nous y avons
porté également les variations théoriques de ces coefficients
vO . o 6 2

(0°K) I Va 19/2 et Vg Ly3/p+ Pour les températures su-

2 5/2°
périeures & 50°K, les valeurs expérimentales de Vg(T) déter-
minées a partir des valeurs du champ Hb {(cf. équation 21)
ont &té également représentées sur la figure 40. L'accord
enTre.les variations thermiques expérimentales et théoriques
de V9

2

(T) et Vz(T} est surtout satisfaisant & basses tempé-
ratures (T < 80°K). Quant au coefficient Vg(T), | Yfaccord est

trés bon pour toutes les températures.

¢ =~ holmium

Nous avons représenté sur les figures 41 et 42 Jes

© et V6

4 6 et les

variations thermiques expérimentales de Vg, v

variations théoriques de ces coefficlients

O Fo O o 6 o -
V2(0 K} I5/2, V4(O K) 19/2 et V6(O K) 113/2. Pour les coeffi
clents Vg et VZ | taccord est correct pour les températures

inférieures & 20°K. Nous rappelons que nous avons négligé
le coefficient Vg dans le calcul de VS et Vz a partir des

constantes d'anisofropie. Cette hypothése justifide pour fe

terbium et le dysprosium semble | "&tre moins pour | Tholimium.
Cela expliquerait que, dans te cas de {'ho!mium, 1'accord
entre |'expériaence et la théorie soit meilleur pour Vz quo

pour Vg; en effet si on néglige Vg I'erreur sur Vz est plus
faible que celle sur Vg.

Pour le coefficient Vg | Yaccord est satisfaisant
pour les températures inférieures & 35°K. L'écart & haute
température (T compris entre 35 et 70°K) peut provenir du
manque de précision dans la détermination de MS(T),mais aussi

de la réducticon du domaine de validité de |'équation (20).
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d - terbium

Nous avecns représenté sur la figure 37, les varia-
tions thermiques expérimentales des coefficients Vg et V? du
TerEIum, ainsi que les variations théorigues Vg £5/2 et r
Vg 19/2 de ces mémes coefflicients. Pour ies températures su-
périecures & 50°K, 1| existe un écart systématique entre les

déterminations fThéoriques et expérimentales de V;(T).

Le coefficient Vg du terbium a été déterminé &

toutes les tTempératures solt & partir de |'équation (20) solt

a partir des valeurs du champ Hb (équation 21). Sur la figure
. P 6 .

38 nous avons porté les valeurs expérimentales de V6 ainsgi

que la variation théortque V2(0°K) I Lfaccord ast mé-

13/2°
diocre entre I|'expérience et cette loi théorique,

4 ~ Influence de la magnétostriction
a - influence de la magnétostriction lorsque le

champ est appliqué dans le plan de base

Un meilleur accord enfre la variation tThermigue
expérimentale de Vg et la loi déduite du modéle a un lfon est
obtenu en tenant compte des effets de magnétostriction. Ceci

est particuliérement sensible pour le terbium.

Pour les trois é&iéments 2tudiés (fterbium, dyspro-
sium et holmium}, la valeur élevée de |'anisotropie uniaxiale
impose que les moments soient localisés dans le plan de base;
la détermination de Vg nécessite que le champ extérieur solf
appliqué dans le plan de base ol |'effet de |la magnétostric-
tlon n'est pas négligeable. Avec Callen et Cailen(58) hous
repérons le cristal par trols axes orthogonaux, |‘axe 1
étant sulvant 1'axe a et ['axe 3 suivant |faxe ¢. Quand | 'ai-

mantation est dans une direction de cosinus directeurs
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Ugs Gp, Qg = 0, il apparait dans la direction (81, 82, 83 = 0)
une déformation du cristal %L qui a pour expression
2
Al ) 2 2
(ji} = A {2&1 oo 81 * (a1 mz) 82 } (31)
BT‘BZ A Y 2 2
o [(o&1 61 * o, 62) - (oa1 82 LD 81) l + D

A, A7 et D sont les coefficients de magnétostriction.

Liénergie Ems de magnétostriction est |'énergie to-
tale dépendant des déformations; elle comprend deux termes
Ee fa contribution é&lastique et Em la contributlion magnéto-

élastique. L'énergle de magnétostriction dans le plan de

base E est la somme de deux termes, l'un de symétrie
ms(base} : vy 2
- 2 e 1 At i
cylindrique Ems cyl 3 [c (x") ] , 1Tautre de symétrie

c¥ 2YA cos 6 ¥; & est l'angle entre le

-1
hexagonale EmS hox = 7

vecteur aimantation et |taxe «; c'/7 est la différence

i1 " S92 des modules élastiques, Le coefflicient A7 représente
la distorsion de fa symétrie circulaire du plan de base quand
Y
A

la direction de lTaimantation varie dans ce plan; est asso-

cié aux effets magnétostrictifs du premier ordre. En revanche,

A est associé aux effets magnétestrictifs du second ordre.

Dans t'équation (20), pour tenir compte des effets

magnétostrictifs, nous remplagons |'énergle d'anisofropie du

cristal non déformé Vg(T) par ia somme L6(T) = VS{T)+ LY Ay a.

4
Lles valours de ¢’ & 300°K ont &té déterminées pour le dyspro-
stum et le gadolinium par Flisher et Dever(5ga). Nous estimons

la valeur de ¢’ du tTerbium par extrapolation; nous supposons

en outre que c¥ ne varie pas avec la température.




Ui
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Pour le terbium ¢’ vaut 0,89.1012er9/cm3. Rhyne et

Legvoid(60) ont mesuré les coefficlients A’ et A & toutes les

~

températures & |'aide de jauges de contrainte. La variation
thermique de A sult la loi AY(T) = AY(0°K) I, celle de A

suit la loi A(T)Y = A(0°K) I9/2; ces variations sont en accord
avec les prédictions théoriques de Callen et Cailen(BB). La
variation théorique de L6(T) est donnée par la relation
suivante

, - -~

Y Y o o
c' A7 {(0°K) ACO°K) 15/2 I

Le(T) = VS(O°K) 1 . (32)

13/2 1 9/2°

Nous constatons sur |la figure 38 que la lof en

I5/o I9/2 rend mieux compte de la variation expérimentale
que ta 1ol en 113/2. La contribution des termes magnétostric-

=

tifs de syméfrie hexagonale & |'énergie totale d'anisotrople

est certainement prépondérante dans le terbium par rapport 3

la contribution de l'anisotrople magnétocristalline du cris-
tal non déformé(61). Ce falt est confirmé par la valeur de
%'CY AV A3 0°K : 3,2.10%rg/em> (807

Pour le dysprosium nous ne connaissons pas la va-
: en effet seule la valour de AY a
3

leur expérimentale de E
ms hex

nu &tre déterminée (AY(0°K) = 8,4.10"

ordre de grandeur que Aok pour le terblum

}; elle est du méme
(62,63,564) En

supposant que Ems hex 4 0°K ait ta méme valeur pour le dys-

prosium et le terbium (3,2.106erg/cm3); npous pouvons penser

que E contribue faiblement & |'%énergie totale dfaniso-
ms hax & 3

tropie de symétrie hexagonale @ 0°K (11.10 erg/cm”™. Cela

explique pour cet élément le bon accord entre |'expérience

of la loi VZ(T) - V2(0°K) T (figure 40).

13/2

Pour 1'holmium, nous ne connalssens pas la valeur de
Ems hox Ce qui a é&té dit pour le dysprosium ci-dessus est?
encore plus valable pour |fholmium; en effet [Ténergie totale
d'anisotropie de symétrie hexagocnale & 0°K de |'holmlum vaut

27.1O6er9/cm3.
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b - Influence de |a magnétostriction lorsque le

champ est hors du plan de base

Pour établir ['éguation (22) nous avons minimisé
par rapport a l'angle ©, la somme des énergies dans le champ
extérieur et du champ démagnétisant, EH, et d'anisotropie du
cristal non déformé, Ecc‘ Nous ajouterons un quatridme terme,
représentant | 'énergle de magnétostriction Ems’ somme de | Té-
nergie élastique Ee et de |'énergie d'interaction magnéto-
élastique Em’ qui rend compte du couplage des spins aux dé-
formations du cristat.

Nous suivrons le traitement général de la magnéto-

(58)

striction de Callen et Callen ; nous ne tTiendrons compte

que des effets magnétoélastiques du promler ordre.

Les déformations Si“j appropriées 4 la syméitrie
hexagonale s'expriment en fonction des déformations usuelles
rapportées & des axes orthogonaux définis plus haut par les

relations suivantes

at _ - y 1 - e _

BT Eqq t Bgy *oExg € = 7l moEy) By = e

aZ _ - _ Y £ _ (33)
e’” = 1/3 [2533 “1 €22} €2 T F12 2 T Ezyq

Nous rappelons la définition des déformations
usuelles. Si p est le déplacement d'un polint par
rapport a sa position d'équiiibre, la déformation Eij a pour

expression

: Bpi BDJ
g, , = [ + } avec (i,] = 1, 2, 3.




L'énergie élastique a pour expression

1 ol 1T o a? al o2
Ee = 5 ¢y (e ) + 5 Co (e™ ™) i €
(35)
1y v Z v 2 e 2 . 2
* 5T (81) + (62) * 3 C _(51) + (62)

Les coefficients &lastiques utilisés ci-dessus sont reliés

aux modules élastiques classiques par

a i Yy _
<, 5 (2c11 + 2c}2 + &c13 + c33) cl = 2(cH c12)
c? = 1 ( ¢ v C - dg¢ + Z2c,.) c® = 4c¢
2 Z2 11 12 13 33 44
o= L (-c - ¢ + + CLg) (36)
12 3 11 12 13 33
L'énergie magnétoéiastique Em est de la forme
_ Em - B?O €a1 . BgO a2 N 8?2 a?(ué _ %)
a2 a2 1 vz vy 1 z vZ oy
+ 82 (aB 3) + B £ 7(31 o) + B €, G5 O,
+ 852 e? Gy Oy + BE2 eg ay og {37)
Les consTtantes Bﬁ' sont |1ées aux coefficients de

magnétostriction phénoménologlques; en particulier si on ne

tient compte que des termes magnétoélastiques & un lon, on a

BYZ = &Y Y et BEZ = oF ,F
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Les valeurs des déformations & |'équilibre pour

une aimantation donnée sont obtenues en minimisant | 'énergie

totale dépendant des déformations Ems = Ee + Em par rapport
a chacune des déformations
al _ Lo o V3, 2 _ 1 ‘. Y 2 2 g _ . €
e Myt Mg g e o 7)) f1 7 72 [0‘1 “2} €1 T Aoy oy
02 _ .o o V3 2z _1 Y oY £ _ . €
€ = A21 + A22 5 (oa3 3) e, = A ay o, £y = A G, oy

(38)

Examinons

constante d'anisotropie K/!.

1

au champ cristallin du cristal

la contribution magnétostrictive a

ta premiére
L'énergie dfanisotrople ECC due

non déformé dépend explicite-

ment de © sous la forme cosze [3/2 V;

15/4 Vzl , @ est |'angle

entre le vecteur almantation et |‘taxe . Seul le terme Em

dans
de 5. Minimisons

rapport & 9.

['énergie de magnétostriction E

t'énergie totate E

dépend explicitement

EH ¥ Ecc ¥ Ems

S

n 3

par

N E aEH BECC BEm aEe
e = + 3 + .
20 o0 ae 20 aa !
BEe
= 0:
e !
oE
cc _ . 3 ,,0 15 0] .
—a"'e—“—' = 2 sIlhe cosg {2 Vz ] V4] »
o o
’E o A12 a2, . o 22

L 2 sing cosd {B?z(l

A
11 T oavs) t By Oy - syy)

3 2 aZ . a?2 . a
+ =% COS 8 (Bl A12 + B1 XZZ)}
, £, 6.2
+ sin@ cos@ ¢ (A7) (1 - cos ©);
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K; est le facteur de 2 sing cosp dans !'expression de %%
K1 =30 250, gL & (e (40)
i~ 2 %2 T F Vs 7 A

o3 o

A A
avec B = B?z (A?1 - A2y 8%2 (A%T - 22

2/3 2/3

B provient des fermes qui ne dépendent pas de @, des défor-
ol a2
£ .

matfons ¢, Ces termes correspondent & |'anomalie de

longueur magnétique en champ nul. Vg et Vz dépendent des pa-
ramétres cristallins ¢ et a du cristal non déformé. On peut
remplacer % Vg - l% Vg + B par % Véo - l% Véo, V%o et Vio

étant calculés avec les valeurs réelles 3 champ nul! des pa-

ramétres ¢ et a(23b).

Er revanche c° (AE)2 provient des déformations ef,
SZ qui dépendent de |'angle o et par suite de la valeur du
champ. On ne peut pas inclure ¢® (A%) dans Vg par le bilais des
anomalies magnétiques de longueur & champ nul. c% (A%)
contralrement & B Intervient explicitement dans la valeur
K{.

Sur la flgure 43 nous avons représenté les quatre
modes possibies de magné+oéfric+ion; ils correspondent aux
trols représentations irréductibles du systéme hexagonal re-
pérées par les lettres o, v, e. Nous voyons que seu! le qua-
triéme mode (e) peut contribuer en premidre approximation &

I fanisotropie.

Nous n’avons pas d'informations expérimentales dans
le domaine magnétique ordonné sur le terme 2. P. de V. Du
Plessis a mesuré A°S pour le terblium dans l¢ domaine paramagné-
Tique(74). La variation T@erquue expérimentale est en accord

avec la loi théorique en 15/2. On peut extrapoler les valeurs
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~

expérimentales de A% & 0°K; A%(0°K) ainsi obtenu vaut

- 2
20.10 % c® vaut 0,8.101zerg/cm3; le terme c° (A%) 3 0°K
aurait pour valeur 4.108er9/cm3. Ceci est loin d'&tre négli-

geable devant les valeurs de Vg(O°K).

Nous go+erons enfin que la variation thermique théo-
rique de c“(A%)" est une loi en (15/2)2 différente de la lol
en 15/2 pour Vg. La magnétostriction pourrait peut 8tre explil=-
quer les écarts constatés entre nos variations expérimentales

et les lois prédites par le modéle & un ion.
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Figure 43 : Différents modes de magnétostriction pour

la symétrie hexagonale




CHAPITRE v

PHENOMENES MAGNETOELASTIQUES LIES AUX TRANSITIONS

ANTIFERRO - FERROMAGNETIQUES

t - Détermination des coefficients d'échange

a - énergie dans | 'état hélimagnétlique

Nous avons vu f{chapitre !!1) que |'Interaction d'é-
change entre deux spins gn et gm locallisés respectivement en
ﬁn et ﬁm’ avait en premiére approximation la forme simpie
d'un couplage dfHeisenberg

E = -J(R -RkR) 3.3 (41)
mn m n m'Tn
. . - 3 (65)

L'énergie d'échange par cm™ de substance a pour expresslon

e, = - NI(g)m? s (42)

5 M, (T) |
N est le nombre d'atomes par cm”™; m = i ost 1'almanta-
S0

tion relative; S est le module du spin de la substance;
J{g) est ta transformée de Fourier de J(ﬁm - ﬁn)
-

- > > 3
J(q) = é?; J(R - R ) cos [q (R - ﬁm)] (43)

d

La formule (42) est valable pour !'ordre magnétique
hélicoTdal. Ce dernier type d'ordre existe pour |e terbium
antre 220°K et Ty, pour le dysprosium entre 89°K et T, et pour
{'holmium entre 20°K et TN‘ lLe vecteur a est alors paralléle
3 I'axe e du cristal et son module définit le pas de |"hélice.
tes moments magnétiques, dans les plans perpendiculaires 3

| 'taxe @, sont parailléles entre eux. Nous pouvons sommer les




interactions magnétiques dans chaque plan n, ce qui condult

a l'expression sulvante pour |'énergie magnétique

+ e >

E = - £ 26 (3. . % ) avec A_ = % J(R, - B, )

m n=0,%1,%2 n o 1+n n . | i+n
(44)

Dans toute la suite, nous |Imiterons 1a somme précédente 3

n =2 c'est-4~dire aux plans premiers et seconds voisins

J{g) = Ag + 2A1 cos o + 2A2 cos 2 o (45)

c
avec o = 4%,
2
La valeur 3 |"équilibre de q et par suite celle de
I'angle o entre les moments de deux plans succassifs en ab-

sence de champ extérieur est déterminée par la condition

P aJ(q) .
d'équilibre =3~ = 0, soi¥
A 29
gc A1
CoOS 5 = ¢co5 O = - m‘; . {(46)

L'énergle totale dans |'état hélimagnétique est la
somme de | 'énergie d'échange et de |'énergie élastique Ee'
Lténergie d'anisotropie et |'énergie de magnétostriction dans
le plan de base ont en cffet dans cet état une valeur moyenne
nulle,

2 82 [EO + 2A1 cos o + ZAZ cos 2@} + Ee {47)

M
3
§

=

3

Hé i

b - énergie dans [fétat ferromagnétique

Expérimentalement un faible champ extérieur (infé-
rieur @ 25 kOe) est suffisant pour transformer |‘ordre hélima-
gnétique en un ordre ferromagnétique. Supposons que le champ
solt appliqué paratlélement au plan de base et selon une d1-

rection de facite aimantation de ce plan. L'énergie totale




EF dans | 'é&tat ferromagnétique est la somme de | 'énergle

d'échange,de | 'énergle dans le champ extérieur, de |'éner-
. . . p . )
¥ 9 ¥ K H -
gie &lastique Ee, de | "&nergie d'anisoctropie Eanis V6{T)
2
et de | Ténergie magnétostrictive basale Emsb = - %CY (o)
(cf. Chapitre 1V 4-a)
= - NP g% A+ 2A1 ¢ 2AL| - m M d H+ E
Ferro 0 - Z ‘ S0 anls
¥
+ Emsb + Ee . {48)

La transition indulte par le champ est accompagnée d'une

X Ac N ;o
augmeantation eéc = — du paramétre c¢. Les coefficlients

c
A1, Ay et 1'énergie élastique dépendent du paramétre c et
sont par suite modifiés lors de la translition Induite.

¢ - détermination expérimentale de AO’ A1 et AZ

Au volisinage immédiat de !a température de Néel,
les énergles d'anisotropie et de magnétostriction dans le
pian de basc scnt nulies en premié&re approximation. [ en

est de méme de eéc (équation 58). Quand te champ atteint la

valeur H_ du champ critique on a |'égalité E = E, ., ..
C ferro héti
Lorsque T fend vers T, cette égalité conduit a la relation
A M d ;H cOs
1 . 'so C N
— = | 5 (49)
k kMS™ - T+TN (1 - COSuN)
a, est la valeur de o pour T = TN' Nous remarquons dans (49)

N
que HC tend vers zéro comme m quand T tend vars TN. Expéri-

mentalement nous avons déterminé le rapport “ﬁ ad des tempé-
ratures comprises entre TN‘ 10°K et TN , o varle peu avec T

pour des températures comprises dans |'intervalle ci-dessus.
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D'autre part dans le modéie du champ moléculaire
utilisé, la température de Curie paramagnétique moyenne a
pour expression

K T - % (g - D2 4y « DAy + 28, + 2A,) (50)

noy 1 2

A l'aide de la formule précédente et des 2 &quations (46) e+
(49), nous avons calculé les valcurs de AO’ A1, A, pour fle

terbium, (e dysprosium et 1'holmium (+ableau 8), en utilisant

hos valeurs expérimentales de (—Q

- m)T+T
(19,20,21)

s T et les valeurs

N moy

de ay de la littérature

Z - Susceptibilité initiale

Dans le domaine hélimagnétique, un champ falble
{(inférieur a HC/B) appliqué dans le plan de base déforme peu
lThélice formée par les moments. On montre que la suscepti-
billté initiale xini des courbes d'aimantation est directement
l'iée aux coefficients Ai et Az par la relation (66).
M Me
Yini 2 20 - J2q) - (0] o

Nous supposerons que, dans tout le domaine hélimagnétique,
= A

Al et AZ satisfont |la relation cos o = W“ﬁl ;o en utilisant
B
(45) on cbtient
- MZO
Ay = —5 2 (52)
85 X. {1 - cos a)(1 - cosa cos 2a)

Pour le dysprosium et |'holmium, nous avons CaIEO
culé A2 en portant dans 1'é&quation (52) les valeurs de ol 27r21)
et nos valeurs expérimentales de Mr,O et Xini(T)' Nous constatons

que pour |'holmium et le dysprosium A, est & peu prés indépen-
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dant de la température. Les valeurs de AZ ainsi calculées
(tableau 7) sont en bon accord avec celles détermindes au
chapitre précédent (tableau 8): Pour le terbium nous n'avons
pas pu obtenir la valeur de A2 par cette méthode car le champ
critlique est trés faible (au maximum 225 Oe) et par suite lea

mesure de Xini est mal aisée.

3 - Ancmalies magnétiques de longueur

"a - expressions théoriques des anomalies de longueur

En champ faible, 1'ordre hélimagnétique est pou

perturbé; |'énergie llbre Gheli par unité de volume peut
s'écrire
J
_ 2 2 _‘“ v
6oy = Eo * NJL@ m® 5% - NKT log Z oxp
y=~J
[é Mg H + 2J(g){(g - 1}81 H (53)

| Yénergle é&élastique Ee a pour expression

1 Z 2
Ee = 7 C33 % 7 2C13 ®cc ®aa T (CIT * CiZ)eaa (54)

La déformation © e s'identifie & {'augmentation du paramétre

¢ par rapport & sa valeur Cq 3 0°K en absence d'ordre magné-

c - C
, 0 . A . .
tique : © . T T il en est de méme pour la déformation
o

e 5 = ——E;—Q. Les coefficients eij sont les modules élasti-
ques approprliés pour un cristal de symétrie hexagonale; ils
ont é6té déterminés expérimentalement par Fisher et Dever(sg)
(cf. Chapitre IV, § 4-a).
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Nous supposerons quten premiére approximation J(qg)
ne dépend que de g et des paraméires cristallins a et ¢c. Dé-

veloppons Jd{g,a, ¢) au premier ordre e¢n fonctlion de e et

cc
©,55 ©Nn Tenant compte que %% = 0 3 [Téquilibre, 11 vient
3d 3J
J { = Zx gy
{(gla,c), a,c) J(q(ao,co),ao,co) + 5q a, ©.5 ¥ a Sy €ce
(55)
Lee(67’68)a proposé un modéle dit & une dimenslion
ol I'on suppose que ['énergie d'échange ne varie qu'avec le Pa-
ramétre ¢ ; en conséquence Ei = 0. Ce modéle permet de blen

aa
rendre compte de queiques propriétés magnétoélastiques des

terres rares.

Afin d'évaluer ta variation anormale e en
champ nul du paramétre c¢; dans |le domaine held
hé&limagnétique, nous minimisons | '8nergie libre Ghéfi par
rapport & ®cc® ©an et m
®eec = 2 N n’ s { o cosa + —3§§—— cosZaJ

héll _ 2 3log ¢ dlog ¢

33 = 2673/ (e royp)

(56)

Considérons maintenant |'é+at ferromagnétique Induit
par le champ extérieur. Nous devons tenir compte de i'énergie
dianisotropie Vg(T) et de |'énergie de magnétostriction de
symétrie cylindrique dans le plan de base. Nous supposerons
que |'on peut représenter les variations thermiques de ces
deux termes respectlivement par les deux oxpressions

vy = voor ¥ et AY (1) = AY(0) WP ceci constitus une
bonne approximation surtout & basse température (cf. chapl-

- 1 &nhe osg |
tre 1V § 3). L'énergie libre Giupro @ POUr expression




2 -

2 2 ¢ (Aé) mo o+ Vg(O) m

_ 1
Gferro = Ee « NJ(O) m™ §7 + 5

J
- NkT log = exp = [gu nH + 23(0¥(g - 1) S ]
0323 kT B m

(57)

Liénergie d'échange est toujours trés grande devant I'énergie
d'anisotropie et de magnétostrictlon dans le plan de base;
aussi nous n'avons pas introduit ces derniédres dans ! 'expres-

sfon de l'entropie.

Dans ! 'hypothése du modéle & une dimension, en mini-

, @ et m, nous obtenons | 'aug-

ferro cc aa

mentation e__ du paramétre ¢ dans |'état ferromagnétlique
ferro

par rapport & |'état non magnétique

misant-© par rapport 3 e

2 N m? g2 BA, )
ecc - 2 ¢log ¢ ¥ 3tog ¢
ferro Czz™ 2c13/(c11+c12)

(58)

Yoy 6 7

3 c (AO) 4 21 V6(O) 19

T + 7 S m o+ > m
4 N §7J(0){g=-1) N s7J(0){(g-1)

Dans notre calcu!, nous avons dissocié les modes de
magnétostriction (a) et (y) (figure 43). Le mode (e} nilinter-
vient pas car le champ est appliqué dans le plan de base. Nous
avons évalué directement les déformations relatives au mode
(¢) de magnétostriction en minimisant la somme de ténergie

d'échange et de la partie relative au mode (a) de I['éneorgie

&lastique. Dans | 'hypothé&se du mod@le 3 une dimension, on dé-
. . - . o -
termine directement la déformaticon ecc; on an déduilt e:a par

des considérations purement &lastiques; pour &ftre complet 11
faudrait ajouter la contribution e;a du mode.(y). Expérimen-

falement, on a surfout des informations sur Clet




TABLEAU 7
Holmium
X 5 Ay/k 5 A,/k
Température fni - Az/k 5T55 S 5Tog ©
°K 10"6uem/g °K/atome °K/atome °K/atome
30,2 3634 15 232
40,72 2985 16,4 217 45,2
50,3 2643 16,7 208 1
60,3 2290 17,6 204 28,3
70,4 2115 te,4 215 46
80,4 2012 15 211 54,5
90,6 1865 14,2 211 60,4
100,6 1810 13 227 30,2
Dysprosium
Température Xoy - A2/k
o -6 o
K 10 “uem/a K/atome
110,6 5150 12,6
120,7 4530 12,1
130,8 3480 12,5
140,8 3200 "
150,9 2910 9,7




b - comparaiscn avec |'expériegnce

b-T - Holmium
Pour |'holmium, les valeurs expérimentales de

g et e ont été détermlinées & |'alde de Jjauges de
CC, ¢ cce

hef ferro
contrainte({®9), on peut évaluer ta diftatation thermique nor-

male dans le domaine magnétique ordonné par extrapolation de
fa dilatation thermique dans le domaine paramagnétique. La

connalssance de & et e permet de résoudre le
CCL cc
héld ferro
systéme des deux équatlions (56) et (58).

En utilisant nos valeurs expérimentales de m et de
Vg(T) alnsi que la valeur de AY(O°K}(69)_nous avons évalué
aAi/k BAZ/k :
5Tog @ et 3109 < En premiére approximation, ces grandeurs

sont indépendantes de la température et valent respectivement
215°K et 40°K (tablieau 7).

3A1/k aAZ/k

—— T e
3tog ¢ dlog c
ment évaluées au moyen de la variation de la ftempérature

Les grandeurs peuvent étre égale-

d'ordre avec la presslion., Bartholin et Bloch ont montré ex-

périmentalement que, pour le gadolinium, le terbium et le
aAz/k aAi/k (24)

5769 p était petit devant §T3§_E , fait qul

semble &tre confirmé pour !|'holmium, par les valeurs déter-

dysprosium,

minées plus haut. Actuellement pour | 'holmium, seutles des me-
dT
sures de ——— sur des échantillons polycristallins ont été
ap BA, /K
faites. En supposant que ——— = 0°K, la valeur expérimen-
9log ¢
| A (70)

N H o ——— = Lol
Tale de 5 conduit 3 5Tog @ 146°K

b-2 - Dysprosium

(719

Pour le dysprosium, Darnell et al ont mesuré

directement par raycens X, le paramétre ¢ entre 4, 2°K et




300°K; en |'absence de champ. Ces mesures nous permettent de

déterminer © e entre 180°K et 8G°K; la dilatation ther-
hélls & ) . . .

mique normale a &éTé évaluée de la méme maniére que pour | 'holi-

mium. A 89°K le dysprosium présente une transition hélima-
gnétique-ferromagnétique a champ nul (fligure 22a), accompa-

gnée d'une brusque augmentation du paramétre c. Nous connals-

-

sons ainsi € e 4 B89°K. Dans te domaine hélimagnétique,
farro
deux mesures seulement de e ,par Jjauge de contrainte,
C
ferro
ont &té faites & 95°K et 100°K.

Par suite du manque d'information expérimentale sur

© e , nous avons préféré partir des valeurs de

ferro
3 A, /K 3 A, /k dT

! - ° 2 e . ¢ . _ N(24)
5709 © 75K et 3169 ¢ 0K déterminées au moyen de ap
pour évaluer e et @ 4 l'ailde des deux équations

CCy 2+ cc
héld ferro
(56) et (58). La variation thermlique de .. ainsi cal-
héli

cutée est en bon accord avec les mesures par rayons X; en

particulier 3 89°K la valeur de € mesurée est de
héli
4,76.10 3 et celle calculée est 4,24.1073,
Nous avons utilisé nos valeurs expérimentales de
- A
Vg(T) et la valeur AT(0) = 8,5.10 3 (64) pour calculer
e . A B9°K | Taccord avec |'expérience ost médiocre;
ferro -3
en effet (e e ) vaut expérimentalement 0,96.10

CCtorro SSheld

tandis que la valeur calculée est égale & 0,75.10-3

b-3 - Terbium

Pour le terbium ['ordre hélimagnétique n'existe
que dans une zone restreinte de températures cntre 220°K et
fa température de Néel : 228°K. 1| est difficile d'uftlliser
les valeurs expérimentales de e, , déterminées & {'atde

CLozi
de Jjauges de contrainte. héll




4 - Variation de |'angle d'hélimagnétisme avec |la pression

En utilisant les techniques de diffraction neufro-
nique, Shirane et au+res(72) ont mesuré la variation de Ilangle
d'hélimagnétisme du Terbium et de 1%holmium avec la pression
2 la température de Néel. Plagons-nous dans | hypothése du
modé&le & une dimension de Lee et dérivons les deux membres

de la retation (46) par rapport au paramétre ¢,

d log coso _ _k d A?/k (59)

d leg ¢ A1 d leg ¢
T = TN

d log cosa _ o tg a 1 da

= - == (60)
d log ¢ K// o p
i toti . -1 de -
p est la pression hydrostatiqgue K//- g dp la compressibl
lité lindaire que 1'on évalue & partir des coefficients &las-
tiques Cij(59)_ K, vaut pour le terblum 0,835.10"120m3/erg
et pour fTholmium : 0,806.10m120m3/erg. Comme nous | 'avons
d A1/k dTN

vu plus haut, on peut évaluer T Tog < a partir de I Con-
naissant (&~ 92 nous avons calculé A,/k, pour le ter-

a dp o1 1

N
bium : 24,5°K et pour 1'holmium : 84°K {(tableau 8). Les va-

leurs de Ai/k ainsi déterminées sont du méme crdre de gran-
deur que les valeurs déterminées & |'alde soit du champ cri-
tique (cf. chapitre V § 1) soit de {a susceptibiflité ini-
tiale (cf. chapitre vV § 2).

5 - Varlation fThermique du champ criftique H_
a - expression théorlque de la varlation tThermlique
de H
e C

Afin de discuter de la transition induite par le

champ, il faudrait comparer les énergles |ibres des deux &tats




74.

Nous supposerons avec EIIio++(73) que m reste Inchangée au

cours de la Transition et nous comparerons seulement les
énergles de | 'état hélimagnétique (47) et de |'état forroma-
gnétique (48) quand le champ appliqué est égal au champ cri-
tique H_. Cela permet de déterminer la variation thermique

théorique de HC

M d Z

HoS0 o ons?op, Mmcosa) e g LaE,  sAE, (61)
c m 1 cos o mZ anis "ms &ch Elast
Nous avons supposé que A1 et A, étaient |iés par la relation

- A -
1 .
cosa = Z~ﬁ; . AEéch et AEélaS+ sont respectivement les va
riations de |'énergie d'échange et de | "énergie élastique
avec |‘'augementation du paramétre ¢ qul accompagne la tran-
sition.
Posons e -oe = eéc et
ferro “héti
.- o - 215
53 (c + CLa) ’
11 12
3 A 3A ‘
AE, . = - 2N m% §2 ( L —— ) ¢! (62)
sch 2log ¢ 3log ¢ cC
AE, =1 8(92 - e” (63)
glast 2 cce CC, .,
ferro héli
Sogit AE la somme AEéch + AEélas+’ an remplagant e et
ferro
€ e par leurs expressions dans les relations (62) et (63)
hél i
AE a en premiére approximation la forme simple
1 2 .
AE = - pi{e® 3 . {(64)

2 cc




Dans | '&quaticn (61) le premier tTerme du membre de

droite est {argement prépondérant. |l est préférable de con-
sidérer la somme
-1 [ N
A = — JE_ . + E + AE (65)
m2 ant, ms, |

comme un-terme correctif de !'a différence

(66)

Pour chaque température, nous avons calculé AU
avec nos valeurs expérimentales de HC et m, et les valeurs de
o déterminées par Koehler et aE(Tg’ 20’21).
sé& les valeurs de A] du tableau 8. A a &té également évalué

& partir des valeurs expérimantalas,

b - vartation de HC pour |le terbium

Pour e terbium, le¢ domaine diexistence de |fordre
hélimagnétique est restreint (220°K - 228°K). A ces tempé-

ratures élevies |'anisotrople dans le plan de base est trés

faible (V2(220°K) de {'ordre de 5,9.102 erg/cmB). Nous avons

3N, [k
. . “ . . ]
- 1 ? > S 3 Y °
évalué el A |'alde de (56) et (58) en prenant 5Tog e = 17 K
aAT/k

— = 0°K. A 220°K &' vaut 0,077.107°; 1'énergie
atog ¢ cc

1 ., 2 6 3

5 B(ecc) correspondante vaut 0,0019.10° erg/cm™.

2
¢¥a¥ 3 220°K vaut 0,109.10%rg/cm>.

sur la figure 44, la variation de AU

et

Par contre

Nous avons donc porté

Y Y
et celle de Ao = E~§A—— avec la température. L'accord est mé-
Em

diocre. |1 faut remarquer que pour des températures si pro-

N ot

ches de ta température d'erdre, le mndé&le du champ molécu-
laire que nous utilisons, nfest pas tré&s approprié; nous ne

pouvons en attendre que des ardres de grandeur.

Nous avons utili-
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¢ - variation de H_ pour le dysproslum

Pour le dysprosium, |'ordre hélimagnétique existe
dans une largs région de températures (89°K & 180°K). MNous
avons tenu compte de tous les termes dans |'expression de A.
Comme nous avons vu plus haut, nous avons catculé eéc a

| faide des formules (56) et (58},

Dans | 'expression de A nous avons utilisé nos va-
leurs expérimentales de V2(0°K) et de m. Remarauons que | 'in-
fluence de |'anisotropiec Vg dans A n'est sensible que pour
les températures Inférieures 8 110°K. Sur la figure 45 nous
avons Tracé les variations thermiques de A et AU . Nous
constatons que |'accord est trés satisfaisant malgré certains
écarts au-dessus de 160°K qui peuvent &tre attribués a la oOls

au manque de précision dans la détermination du champ critique

et & la validité du modéle utilisé.
d - variation de H_ pour |Tholmium
e
Pour 1'holmium, nous avons restrelnt notre é&tude

entre 20° et 130°K, car 1! apparalt au-dessous de 20°K une
composante ferromagnétique le long de |'axe c. Nous connals-

sons expérimentalement tous les termes de A, Contralrement

au dysprosium, le Terme prépondérant est |'anisotfroplie dans
le ptan de base. Par exemple & 20°K, V2(20°K) = 19,5.1O6erg/cm3,

Z 2
Lt an - 0,73.10% erg/en® ot 5 a (el )" = 1,98.10%rg/cm” .

sur la figure 46 nous avons tracé les variations de & ef

AU . Nous constatons le trés bon accord pour les températures
inférieures & 75°K. Nous n'avons pas calculé A au-dessus de
75°K car nous ntaviens pu déterminer |{‘'anisotropie basale

au-dessus de cette température.
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e - Importance des différents termes dans les

terres rares &tudiées

En conciusion, nous avons rendu compte des varia-
tions thermiques du.champ critigue, 3 |"alde d'expressions
faisant intervenir principatement la variation de lénergle
d'échange entre |'état hélimagnéticue et |"état ferromagné-
tique et de ftermes complémentalres comme : | 'énergie d'aniso-

tropie, de magnétostriction dans le plan de base et |7&nergie

&lastique. Parmi les termes complémentaires, |'énerglte de ma-
gnétostriction est prépondérante dans le terbium; |'énergle

Elastique et magnétostrictive le sont pour le dysprosiumg
guant & !'holmium la contribution la plus importante estT due

& |'énergie dTanisotropie.




CONCLUSIT ON

L'ensemble de nos résultats expérimentaux ont permis
de préciser les processus d'aimantation des terres rares; ils
sont en accord avec les résultats de diffraction neutronlaue
en particulier pour I'holmium et I'erbium, On ne peut pas
rendre compte de |'almantation & saturation par la seule
contribution des moments atomiques. L'excés d'aimantation
est attribué 4 la polarisation des électrons de conduction
sous l'effet de |'interaction d'échange entre leurs spins et
ceux des électrons 4f. Un modéle simple nous a permis d'éva-
fuer cette interaction qui ast pratiquement indépendante de Ia

terre rare considérée.

L'application de champs Intenses a révélé la pré-
sence de termes superposés 3 ! 'état ferromagnétique; cepen-
dant ta qualité de nos monocristaux n'est pas sufflsante pour
conclure sur |'origine de ces termes. Une étude systématique
avec un anpareillage plus précis sur des monocristaux de mejl-
leure qualité, permettrait d'analyser le comportement sous

champ de |a bande de conduction.

Notre &étude a mis en évidence |'importance de |'a-
nisotropie dans ces métaux; [! semble difficile de la déter-
miner de fagon Trés précise par une méthode macroscopique 3
cause des contraintes nécessaires au maintien des échantil-
fons en présence de champ. Le mod&le & un ion décrit de fagon
a peu prés satisfaisante la variation thermiqué des constantes
d'anisotropie; cecl est dii au fait que les couches 4f sont

trés localisdes.
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Nous avons mis en &vidence le rdle important aue
jouent les effets magnétostrictifs du premier et du second
ordre, en particulier sur le terbium. Ces effefs n'ont pas
la méme variation thermique que les effets du champ cristal-
fin. Une meilleure détermination des constantes d'anisofropie
en fonction de !a température permettralt de distinguer §'im-
portance relative do la magnétostriction et de t "anisotropie
due au champ cristallin. Nous avons constaté d'autre part
| 'effet important de !'anisotropie sur la variation thermlgue

de |falmantation spontanée.

Nous avons mis en évidence le réle Important des
énergies dlanisotropie et de magnétostriction dans le plan
de base lors des transitions métamagnétiques. Les anomalies
de longueur magnétigues en champ nul ou sous champ sont in-
timement |1ées & Ia variatlion de |'énergie d'échange avec
les paramétres cristallins. En faisant des hypothése simpli-
ficatrices sur cette variation, nous avons évalué,pour |'hol-
miumsson ordre de grandeur qui est en accord avec dtautres
déterminations expérimentales et &galement avec une estimation
théorique faite par Tonegawz pour le modéle de Rudermann-
Kittel. Une meilleure détermination expérimentale de cette
variation permettrait de mieux connaltre les mécanismes d7é-
change. Cela semble &tre possible en examinant | feffet d'une
force appliquée sulvant les axes de symétrie du cristal solf

sur la température d'ordre soit sur les champs critiques.
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