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AVANT-PROPOS

Cet ouvrage a été écrit a l'intention des étudiants et des praticiens du magnétisme.
Sa premiére édition présente la particularité d'étre publié en langue francaise (une
deuxiéme €dition en langue anglaise est déja prévue). Les derniers livres écrits en
frangais et faisant autorité en magnétisme sont les ouvrages de A. HERPIN et de
E. DURAND datant déja de 1968, ainsi que l'excellent traité de P. BRISSONNEAU,
publié en 1997 : ce dernier est toutefois limité aux seuls aspects de I'électro-
technique.

Dans une approche plus encyclopédique, la majeure partie des aspects fonda-
mentaux et surtout appliqués du magnétisme sont ici traités en deux tomes d'égale
importance : c'est ainsi que l'on y trouve des sujets rarement abordés dans les
manuels et pourtant essentiels aujourd’hui en raison de leurs applications
présentes ou a venir, tels que par exemple la magnéto-optique, les matériaux
ferrofluides, ou encore le biomagnétisme.

Un index de mots clés permet au lecteur de retrouver rapidement une introduction
aux différents termes introduits et, le cas échéant, quelques références bibliogra-
phiques qui lui permettront d'approfondir telle ou telle notion qui ne serait pas
développée ici.

Les notations utilisées se conforment a la nomenclature établie par la Norme
Francaise NF X 02-205 et aux recommandations de la Commission Internationale
Electrotechnique ; une table de conversion d'unités est fournie en annexe.

Les réactions et suggestions des lecteurs seront les bienvenues, car elles
permettront d'améliorer au fil des années cet ouvrage pour le plus grand bénéfice
de tous. A cet effet, une page interactive a été créée sur le site Web du
Laboratoire Louis Néel :

http://In-w3.polycnrs-gre.fr/book.html


http://ln-w3.polycnrs-gre.fr/book.html
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PREFACE

Depuis des millénaires avant notre ére, oll nos ancétres avaient déja reconnu les
singuliéres propriétés de la magnétite, ou pierre d'aimant, les phénomenes magné-
tiques ont toujours retenu l'attention, notamment en raison de leur action a
distance. Qu'il s'agisse de notre existence quotidienne, on les retrouve partout
depuis la fermeture des portes d'armoire ou de réfrigérateurs, dans les voitures et
les téléphones portables jusqu'aux suspensions des trains a grande vitesse. Qu'il
s'agisse aussi de science pure, ils sont présents a toutes les échelles de dimension,
depuis les particules élémentaires jusqu'aux amas de galaxies, en passant par la
structure et I'histoire de notre Terre.

Dans la plupart de ces domaines, fondamentaux ou technologiques, des progres
considérables ont été enregistrés depuis une trentaine d'années. L'ouvrage
présenté ici se propose de les exposer. C'est l'ocuvre collective d'enseignants et de
chercheurs qualifiés travaillant essentiellement dans les laboratoires de Grenoble
(Universités, C.N.R.S, C.E.A.) souvent en étroite collaboration avec l'industrie
locale et les grands organismes internationaux implantés dans la région, Institut
Laue-Langevin, E.S.R.F. (grand synchrotron européen), etc.: cela n'a rien
d'étonnant, d'ailleurs, car les activités concernant le Magnétisme ont toujours €té
soutenues a Grenoble depuis le commencement de ce siecle.

Cet ouvrage est accessible au niveau Bac scientifique + 4, a l'exception de
quelques développements qui exigent un peu plus de maturité mais dont la
maitrise n'est pas nécessaire pour la compréhension de la suite. Ce traité me
parait indispensable a tous ceux qui se proposent de travailler dans le
magnétisme, domaine encore trés ouvert et riche de grands progreés potentiels.

On trouvera certainement de nouveaux aimants, plus performants et meilleur
marché. Les propriétés magnétiques des matériaux contenant des éléments a
couches électroniques incomplétes ne sont pas encore trés bien comprises.
L'hystérésis magnétique joue un réle clé dans les phénomenes irréversibles, et, si
on comprend assez bien ce qui se passe dans les champs magnétiques faibles vis-
a-vis du champ coercitif, ou dans les champs trés forts, au voisinage de la
saturation, on ne sait pas trés bien décrire ce qui se passe a l'intérieur du cycle
limite. A fortiori, lorsque 1'hystérésis dépend de l'action combinée de deux
variables, comme celle du champ magnétique et de trés hautes pressions, nous ne
savons rien. Comment, par exemple, prédire 1'état magnétique d'un sous-marin a
grande profondeur, en fonction du processus de plongée ?
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Avec Pierre Curie, Paul Langevin et Pierre Weiss, les francais ont joué un role de
pionnier dans le magnétisme : ils trouveront certainement de dignes successeurs,
notamment dans le biomagnétisme au sens large.

Cet ouvrage présente aussi des caractéristiques intéressantes: exercices avec
leur corrigé, bibliographie heureusement limitée aux meilleurs articles et
ouvrages, et annexes diverses, listes de symboles, fonctions spéciales, propriétés
des différents matériaux, aspect économique des problémes, sans compter le
rappel indispensable des unités employées, que la double présentation
coulombienne et ampérienne du magnétisme a compliqué a plaisir et rendu
indigeste dans le passé.

Toutes les conditions me paraissent ainsi réunies pour satisfaire un large public,
documenter les étudiants, les chercheurs et les ingénieurs, et remporter le grand
succeés que je souhaite 4 cet ouvrage.

A Meudon, le 27 Février 1999

Louis NEEL
Prix Nobel de Physique, Membre de I'Institut



CHAPITRE 1

LE MAGNETISME,
DES ORIGINES A NOS JOURS

L'approche historique de ce premier chapitre permettra d'introduire qualitativement
des notions de base qui seront reprises et analysées dans le reste de l'ouvrage. La
grande aventure du Magnétisme a progressé, lentement d'abord, a la suite des
pionniers qui vivaient jadis a Sumer, en Chine ou en Gréce, tandis que ces deux
derniers siécles ont assisté a une véritable explosion des connaissances, des
techniques d'étude et des applications industrielles dans ce domaine exemplaire de
la Science. L'Encyclopédie de Diderot et d'Alembert [1] nous disait encore de la
magnétite en 1779 :

«C'est dans ce métal uni au sel et a l'huile

qgue réside la vertu magnétique

plutét que dans la substance pierreuse»

On mesure le chemin parcouru au cours des années qui ont suivi ... !

1. LA DECOUVERTE DES PIERRES D'AIMANT
ET L'OBSERVATION DU PHENOMENE DE
MAGNETISME AU COURS DES AGES

L'attirance mutuelle de deux étres qui s'aiment est 4 1'origine du mot «aimant», qui
désigne toute substance capable d'attirer le fer ou toute autre substance «magnétique».
Le plus ancien manuscrit mentionnant l'existence des pierres d'aimant est 'ceuvre
d'un écrivain chinois, Guanzhong (mort en 645 avant J.C.), mais des objets en
maticre magnétique ont été€ retrouvés sur des sites encore beaucoup plus anciens.

1.1. LES OBJETS EN FER ET EN PIERRE D'AIMANT
DANS LA HAUTE ANTIQUITE

De petites perles tubulaires en fer d'origine météoritique (contenant au moins 7,5%
de nickel) ont été découvertes dans plusieurs tombes sumériennes, et égyptiennes
pré-dynastiques (quatrieme millénaire avant J.C.). Ce sont la, semble-t-il, les plus
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anciennes traces d'objets ferromagnétiques travaillés de main d'homme. La question
reste posée, cependant, de savoir si leur «vertu attractive» avait été découverte dés
ces temps reculés. Les anciens Egyptiens, qui appelaient le fer bia—n-pet (= métal
du ciel) ne se sont adonnés a la métallurgie du fer que relativement tard, certai-
nement apres les Hittites qui pratiquaient la sidérurgie vers les — 1500 ; la tombe de
Toutankhamon (en — 1340) renfermait déja un poignard, et divers objets en fer et en
minerais de fer [2]. Beaucoup plus tard, dans le temple d'Edfou, une inscription fait
mention du «métal vivant» : ce vocable désigne chez les anciens Egyptiens la pierre
d'aimant [3]. En Creéte, au palais de Knossos (— 2000 a — 1300), la salle du trone de
Minos est pavée en son centre d'un dallage rectangulaire en oxyde de fer,
principalement de la magnétite. Ce choix n'est peut-étre pas l'effet du hasard, et il
est possible que les anciens Crétois aient eu connaissance de sa vertu magnétique, ce
qui pouvait justifier son emploi dans une partie aussi centrale du palais.

1.2. LES PREMIERS ECRITS TRAITANT DE LA PIERRE D'AIMANT
ORIGINE DU NOM «MAGNETISME»

Toutes nos informations sur les origines du magnétisme en Chine ont été tirées d'un
ouvrage chinois sur 1'Histoire de I'Eleclromagnétisme [4] ainsi que d'un ouvrage
récent de M. Soutif sur les origines des Sciences et des Techniques en Orient [5].
On sait par Guanzhong que, dans 'antiquité chinoise, on appelait «pierres tendres»
les pierres d'aimant. C'est le nom général de tous les oxydes fortement magnétiques
existant dans la nature et ayant un caractere de magnétisme permanent. Ce sont des
minéraux magnétiques a base de fer: y-Fe,O3, FeO-TiO,-Fe,O3 parfois aussi
FeS|4x , et surtout la magnétite Fe30Q4. Ce nom de «pierres tendres» a pour origine
leur attirance pour les métaux ferreux, par analogie avec la tendresse que manifeste
une meére a son enfant.

A 1'époque de la dynastie des Han Orientaux (25 - 220), Gaoyiu écrivait : «Pierre
Tendre est la meére du fer, elle peut donc attirer son enfant» [4]. Ce texte nous laisse
a penser que le fer était alors extrait de minerais magnétiques. Les habitudes
changent : de nos jours, les aimants sont désignés sous le vocable de matériau
magnétique «dur» par opposition avec les matériaux magnétiques «doux» qui se
désaimantent spontanément !

En Grece, Aristote rapporte que Thales de Milet (- 625 & — 547) connaissait la pierre
d'aimant, et Onomacrite nous en fournit le plus ancien nom connu, magnétes qui a
évolué en magnitis, d'ol est dérivé le terme moderne de magnétite. Sophocle (- 495
a — 406) a appelé l'aimant «pierre de Lydie» et Platon (— 427 a — 347) l'appelle, dans
le Timée, «pierre d'Héraclée». Ces divers noms suggerent que, dans 1'Antiquité
gréco-latine, les premiers aimants furent extraits d'un gisement situé sur le mont
Sipyle, riche en minerais magnétiques, et proche d'une ville d'Asie Mineure nom-
mée «Magnesia ad Sipylum». Celle-ci appartenait en effet & la province de Lydie, et
s'appelait aussi Héraclée : elle est donc bien a l'origine des mots «magnétisme» et
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«magnétite». D'ailleurs, Lucréce confirme dans «De natura rerum» que le nom de la
pierre d'aimant lui vient de la région d'oti elle a été€ extraite. Les latins ont utilisé le
mot sideritis [1], dérivé du grec sideéros, fer, qui semble présenter la méme racine
que le mot latin «sider» signifiant astre : a nouveau, on retrouverait cette notion de
l'origine céleste du fer, comme chez les anciens Egyptiens.

1.3. PREMIERES OBSERVATIONS DES PHENOMENES MAGNETIQUES

1.3.1. L'attraction magnétique

Il semble bien que ce soit le premier phénoméne magnétique qui ait attiré l'attention
des hommes sur la «pierre d'aimant», puisque c'est de lui que découle son nom
chinois de «pierre tendre», ainsi que le nom qu'Hippocrate (— 460 a —377) lui a
donné dans son «Lib. de sterilib. mulier» : la pierre qui attire le fer. A la méme
époque, un chinois, Gui Guzi (—400) notait que les pierres d'aimant attirent les
aiguilles, tandis que Liu An (- 120) écrivait dans «Huai Nanzi» : «Il est impossible
a la pierre d'aimant d'attirer les tuiles comme elle attire le fer ; de méme pour le
cuivre». Cette attirance mutuelle était ainsi considérée comme une propriété
spécifique du fer et de ses minerais, dés les origines.

1.3.2. Le phénomene d'écrantage magnétique

Saint Augustin (354 - 430) note qu'un plateau d'argent ne peut empécher les pierres
d'aimant d'attirer le fer. La question s'est posée par la suite de savoir s'il existait une
mati¢re capable d'empécher l'attirance d'un aimant pour le fer ; les «Notes de Guang
Yang» donnent la réponse : «A Ru, fils de Liu XianTing (1648 - 1695) a eu l'intui-
tion, et I'a vérifiée expérimentalement, que seul le fer pouvait constituer un écran
efficace contre cette attirance». C'est 14 la premiére mention du blindage magnétique.

1.3.3. La boussole

Les écrits des Chinois Gui Guzi et Han Fei (- 280 a — 233) montrent que le carac-
tere de directivité vers les pbles géographiques terrestres des pierres d'aimant
naturelles était également connu depuis fort longtemps. Le plus ancien «outil direc-
tif» connu a été fabriqué en Chine, il s'agit d'une pierre d'aimant naturelle sculptée et
polie en forme de cuillére, c'est la «cuillére directive», I'ancétre de la boussole.

Wang Chong (27 — 97) décrit, dans «Lun Heng», un outil directif : «Cet outil res-
semble a une cuillere, et quand on le pose sur un plateau par terre, la poignée pointe
vers le sud». Sur une peinture lithographique qui date de 1'époque Han, on voit une
cuillere posée sur un petit plateau carré (figure 1.1a), trés semblable aux plateaux
fabriqués en alliage de cuivre et de fer et en bois peint, qu'ont exhumés récemment
les archéologues. On considére généralement que cette peinture représente un outil
directif.
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Il est a noter que les outils directifs pointent vers le sud : le pole nord magnétique
étant supposé coincider (a peu pres) avec le pdle nord géographique, la poignée de
'outil directif est donc un péle nord, puisqu'elle pointe vers le sud. De nos jours,
c'est le pdle nord qui est la référence : il attire le pole sud de nos boussoles ! Et le
pole nord d'un aimant est celui qui attire le pole sud de la boussole, donc qui est de
méme polarité que le péle nord terrestre. On n'y pense pas toujours... Les anciens
Chinois y avaient-ils pensé ?

L'intérét de ces premiers outils directifs était limité par la rareté des approvisionne-
ments en matieére premiére, la nécessité du polissage et la faible précision directive.
C'est pour répondre aux besoins des «géomanciens» (chargés de définir 'orientation
souhaitable des palais et des villes), des militaires et des navigateurs que l'on vit
apparaitre plus tard des aiguilles aimantées artificiellement, le poisson directif puis
1a boussole.

Figure 1.1 - (a) Une «cuillére directive» - (b) Un «poisson directif»
(dessins L. Mouveau)

Zeng Gongliang décrit, dans son «Wu Jing Zong Yao» (1044), la fabrication d'un
poisson directif : «on découpe une piece de fer trés fine en forme de poisson... on la
porte au rouge dans un feu de charbon et on la retire avec une pince. La queue
restant orientée vers le nord, on la trempe dans I'eau pendant quelques minutes». Il
s'agit 1a d'une trempe sous champ magnétique (terrestre), qui renforce le magné-
tisme de l'outil directif et sa rémanence — c'est-a-dire I'effet de mémoire qui lui per-
met de rester aimanté pendant des années. La forme longue et pointue augmentait la
précision directive et diminuait les risques de désaimantation (perte du magné-
tisme). Les bords 1égérement relevés permettaient a l'outil de flotter (figure 1.1 b).

C'est dans le «Meng Xi Bi Tan», écrit en 1086 par Shen Kuo, que sont décrites les
premiéres vraies boussoles : «Quand on polit la pointe d'une aiguille (en fer) avec
une pierre d'aimant, elle s'oriente vers le sud mais légérement vers l'est, pas
vraiment au sud». Cette découverte, et la reconnaissance du fait que le pdle
magnétique est légerement désorienté par rapport au pole de la terre, furent
déterminantes pour ['utilisation de la boussole. Les premiéres boussoles étaient
suspendues par un fil de soie. Finalement, c'est la «boussole flottante» (aiguille
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aimantée portée par un flotteur sur I'eau) qui se développa pour les applications en
navigation maritime (seulement a partir de 1099-1102).

Les premiers occidentaux a publier autre chose que des fables dans le domaine du
magnétisme furent Pierre Pelerin de Maricourt qui exposa ses connaissances dans
une lettre célebre intitulée «De Magnete» (1269) ou il introduisait la notion de
poles, suivi bien plus tard par un médecin anglais, William Gilbert, qui écrivit un
ouvrage également intitulé «De Magnete» en 1600.

1.3.4. L'état des connaissances en 1779

L'Encyclopédie de Denis Diderot et Jean Lerond d'Alembert résume les connais-
sances de I'époque en magnétisme sous trois rubriques : la notion de pdles, la vertu
attractive et la vertu communicative, et constate 'absence d'une théorie sérieuse du
magnétisme [1].

Figure 1.2 - Le spectre magnétique d'un aimant

Poles

Il est possible d'observer des spectres magnétiques a l'aide de la limaille de fer : un
barreau aimanté posséde deux péles ol se concentrent les lignes spectrales
(figure 1.2). On peut modifier les poles d'un aimant au moyen d'un aimant plus
puissant. L'aimant brisé peut rester magnétique. La terre est douée de deux pdles,
nord et sud ; mais l'axe des pdles magnétiques ne coincide pas avec l'axe des péles
géographiques ; la déclinaison magnétique est méme variable avec le temps. Le pole
sud de l'aimant se dirige vers le pdle boréal et son pdle nord vers le pdle austral. Les
pbles d'un aimant naturel ne sont pas liés a l'orientation du minerai vis-a-vis des
poles terrestres.

Vertu attractive

Deux pbles contraires s'attirent et deux poles de méme nom se repoussent. Mitchell
avait cru observer, avec de petits aimants, que la force mutuelle de répulsion entre
deux pbles de méme nom était inférieure a la force d'attraction entre deux poles
contraires, pour une méme distance entre poles. Le fer est plus fortement attiré par
I'aimant que ne le sont deux pierres d'aimant en interaction. La «chaleur excessive»
diminue la «vertu» de l'aimant, qui la retrouve apres refroidissement. On peut tirer
un meilleur parti des pierres d'aimant en leur adaptant des armatures en fer
judicieusement disposées.
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Vertu communicative

Il est connu depuis l'antiquité que la pierre d'aimant peut communiquer son
magnétisme a un morceau de fer, par simple influence en approchant les deux
substances, ce qui peut conférer un magnétisme permanent. Des tiges en fer
s'aimantent lorsqu'elles restent longtemps en position verticale, les croix des
clochers de Chartres, de Delft et de Marseille, par exemple, se sont aimantées dans
la composante verticale du champ magnétique terrestre. La foudre aimante l'acier ;
on peut aussi aimanter un clou en le faisant rougir au feu, et refroidir en I'orientant
nord-sud : cette observation rejoint celle des Chinois du onziéme siécle. De méme,
les percussions peuvent modifier 1'état magnétique d'un morcean de fer.

Théorie du Magnétisme

Les encyclopédistes durent constater que toutes les tentatives d'interprétation du
magnétisme (celle du mathématicien Bernoulli entre autres) étaient restées sans
succes, mais concluaient avec un bel optimisme que leurs enfants ou leurs petits-
enfants réussiraient sans doute a expliquer tous ces phénoménes et peut-étre méme a
les relier aux phénoménes d'électricité. Belle prémonition !

2. L'APPORT DU XIX* SIECLE

Reprenant 'expérience de Mitchell, Charles de Coulomb eut l'idée d'utiliser des
aimants trés longs, €loignant ainsi suffisamment les pdles non concernés par
I'expérience pour pouvoir mettre en évidence sa fameuse loi en 1/r2 d'interaction
entre «masses magnétiques». Cette découverte, en 1795, fut i 'origine d'un prodi-
gieux bond en avant des connaissances. Dans la foulée, Denis Poisson (1781 - 1840)
introduisit la notion de champ magnétique, comme force agissant sur 1'unité de
masse magnétique en tout point de I'espace. Mais, a la différence des charges élec-
triques, les masses magnétiques semblent aller par paires, constituant des «dipdles
magnétiques» c'est-a-dire des ensembles de deux masses magnétiques égales et de
polarité opposée. N.B.- Paul Dirac a montré que l'existence de «monopéles
magnétiques» pourrait expliguer la quantification de la charge électrigue, qui
apparait toujours comme un multiple entier de la charge de l'électron, mais a ce
Jour, toute tentative d'isoler un monopole s'est soldée par un échec [6].

En 1820, le physicien danois Hans (Ersted montra qu'un champ magnétique pouvait
étre créé par la circulation d'un courant électrique dans un fil conducteur
(figure 1.3). Dans les semaines qui suivirent, André-Marie Ampére renouvela cette
expérience historique, et réussit a en donner une formulation élégante. I1 montra
qu'une boucle circulaire de courant engendrait un champ magnétique identique 2
celui créé par un dipole magnétique, et suggéra que le magnétisme de la matiére
pourrait bien étre créé par de petites boucles de courant électrigue a l'échelle
moléculaire.
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C'est alors que débuta la célebre controverse entre les tenants de 1'approche coulom-
bienne (description par des masses magnétiques ou pdles) et ceux de l'approche
ampérienne (description du magnétisme par des courants).

Figure 1.3 - L'expérience historique d'(Ersted d'aprés [7]

Aujourd'hui, ces deux approches sont tenues pour complémentaires : 1'approche
ampérienne est surtout utile en physique atomique, et 1'approche coulombienne en
électrotechnique. D'ailleurs, dans les deux cas, la vertu magnétique d'un corps est
définie par la méme quantité, son moment magnétique, proportionnel au moment du
couple des forces mécaniques qu'il subit en présence d'un champ magnétique
uniforme.

En 1821, le phénomene d'induction était découvert par le physicien anglais Michagél
Faraday (1791 - 1867), qui construisit la premi¢re dynamo. Pierre-Simon de Laplace
(1749 - 1827) €tablit I'expression de la force agissant sur un conducteur parcouru
par un courant €lectrique et soumis 2 un champ magnétique.

Ces découvertes bouleversérent la physique, en unifiant les interactions électriques
et magnétiques, et engendrérent des discussions sans fin sur le choix des systémes
d'unités. En effet, les systtmes d'unités c.g.s.e.s. (qui définit I'unité de charge
€lectrique) et c.g.s.e.m. (qui définit 'unité de masse magnétique) étaient compa-
tibles, tant que les phénomenes électriques et magnétiques étaient totalement indé-
pendants. Il n'en allait plus de méme si le champ magnétique pouvait étre engendré
soit par un dipole magnétique, soit par des charges électriques en mouvement.

Les équations de I'électromagnétisme établies par le physicien écossais James Clark
Maxwell en 1864 couronnaient un demi-siecle d'efforts et restent encore de nos
jours la base analytique incontournable du magnétisme.

Faraday, le premier, tira parti de I'action motrice d'un gradient de champ magnétique
pour mesurer le magnétisme des substances, et il construisit a cet effet la balance
qui porte son nom et lui permit d'étudier les propriétés magnétiques de la matiere. II
observa que l'application d'un champ magnétique pouvait induire des effets magné-
tiques dans toutes les substances, mais que, trés souvent, ces effets étaient inférieurs
par plusieurs ordres de grandeur a ceux que I'on observe dans le cas du fer.

Pour certaines substances appelées «diamagnétiques» ce trés faible magnétisme
induit s'oppose au champ magnétique qui I'a engendré, conformément 2 la loi de
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Lenz (I'aimant repousse la substance), tandis que pour d'autres dites «para-
magnétiques», la situation est inverse : 'aimant attire la substance comme dans le
cas du fer ; ce dernier résultat semblait a priori paradoxal, jusqu'a ce que l'on efit
reconnu qu'il pouvait exister un magnétisme spontané dans la matiére.

William Sturgeon (1783 - 1850) construisit en 1824 le premier électroaimant, en
associant a un solénoide un noyau en fer, ce qui lui permettait d'engendrer un champ
magnétique «trés intense» en profitant du fort magnétisme induit dans le noyau,
sans avoir a délivrer un courant électrique trop important, I'électrotechnique était née.

3. LE MAGNETISME AU XX* SIECLE

11 aura fallu attendre la fin du XIX¢ siecle et le début du XX°¢ pour que soit abordée
avec succes I'étude théorique des matériaux magnétiques. Pierre Curie (1859 - 1906)
introduisit ou précisa les notions de diamagnétisme, de paramagnétisme et de ferro-
magnétisme et Paul Langevin (1872 - 1946) celles de magnétisme induit et perma-
nent ; ce dernier établit aussi la théorie statistique classique du paramagnétisme.

Des avancées décisives ont été réalisées dans la description classique du magné-
tisme des solides par Pierre Weiss (1865 - 1940), expérimentateur hors pair et auteur
de l'hypothése du champ moléculaire, et par Louis Néel, qui regut en 1970 le prix
Nobel de physique entre autres pour ses théories de l'antiferromagnétisme (1936) et
du ferrimagnétisme (1948). Notons que le premier antiferromagnétique incontes-
table, MnO, n'a été découvert par Bizette et Tsai qu'un an apres que Louis Néel ait
exposé sa théorie de l'antiferromagnétisme (appellation proposée par Francis Bitter
en 1939, soit trois ans aprés que Néel ait proposé son interprétation du
paramagnétisme constant).

Il restait toutefois a expliquer l'origine des «champs moléculaires» gigantesques
observés dans les substances fortement magnétiques. L'interaction dipolaire magné-
tique entre moments magnétiques atomiques était notoirement insuffisante pour
expliquer leur existence, et ne permettait de prévoir un ordre magnétique qu'a trés
basse température. C'est ici que la mécanique quantique apporta une contribution
fondamentale avec la découverte en 1925, par George Uhlenbeck et Samuel
Goudsmit d'un «moment cinétique intrinseque» de 1'électron qui fut appelé le spin.
En approfondissant 1'étude théorique de 1'électron, Paul Dirac confirmait en 1927
I'existence du spin, puis Werner Heisenberg montrait en 1929 que les fortes
interactions magnétiques responsables de l'ordre magnétique étaient d'origine
électrostatique et de nature quantique, et pouvaient s'interpréter en termes de
couplage entre deux spins voisins.

Les bases solides existaient alors pour que se développe 1'étude des propriétés
magnétiques de la matiere, et 'on a assisté des lors a une véritable explosion de la
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littérature scientifique dans ce domaine, appuyée par des progrés spectaculaires dans
le domaine des moyens expérimentaux, de la diffraction neutronique en particulier.

Notons enfin que les noyaux atomiques portent, eux aussi, un moment magnétique :
ce magnétisme nucléaire est de trois ordres de grandeur inférieur au magnétisme de
I'électron et peut donc étre négligé tant que 1'on ne s'intéresse qu'aux propriétés
statiques et quasi-statiques de la matiére condensée a une température pas trop
basse. En revanche, c'est sur lui que repose I'l.LR.M. ou imagerie par résonance
magnétique, qui sera traitée en chapitre 23.

Les matériaux supraconducteurs présentent une résistivité électrique nulle en
dessous d'une température dite critique. Ils méritent d'étre cités ici car ils associent 4
cette propriété¢ de transport é€lectrique tout a fait étonnante (et bien utile pour créer
les champs magnétiques intenses) un trés fort caractére diamagnétique (leur suscep-
tibilité magnétique y vaut — 1). Il en résulte un comportement magnétique faci-
lement observable, mais contraire de celui des substances ferromagnétiques : une
aiguille supraconductrice placée dans l'entrefer d'un aimant s'oriente perpendiculai-
rement aux lignes de flux, tandis qu'une aiguille ferromagnétique (y >> 1) s'oriente
parallélement ; de méme, un aimant suspendu a un fil est repoussé par une plaque
supraconductrice et attiré par une plaque ferromagnétique, tandis qu'une plaque en
cuivre (diamagnétique aussi, mais avec une susceptibilité trés faible, x ~ — 1075)
n'influence pas de fagon perceptible l'aimant, comme on le voit sur la figure 1.4.

\
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\_‘. | )<J I'\ |||II
\\ P /\\___‘ /) \ \

Plaque Azote Plaque Plaque
diamagnétique liquide  supraconductrice ferromagnétique
(cuivre) (YBa;Cu307) (fer)

Figure 1.4 - Réaction d'un aimant a la présence de matiére diamagnétique,
supraconductrice et ferromagnétique

En 1986, la découverte des supraconducteurs a haute température critique a relancé
la recherche sur cette famille de matériaux dont la découverte remonte a Kamerling
Onnes qui, en 1911, observa la supraconductivité du mercure. Le record de tempé-
rature critique est détenu a I'heure ou nous écrivons ces lignes par HgBaCa;Cu30g,45
(T. =133 K). Il n'est pas possible de parler de supraconducteurs sans évoquer les
sQuips, dispositifs mettant a profit des interférences quantiques dans des jonctions
supraconductrices, et de plus en plus utilisés en magnétométrie ultrasensible.
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Nous achevons ici cette introduction historique a la science du Magnétisme ; le
lecteur curieux d'en savoir plus pourra consulter avec intérét 'excellente étude de
Mattis qui, dans son premier chapitre, ajoute a la relation proprement historique des
faits une analyse philosophique de la pensée grecque, médiévale et moderne sur la
science et sur le magnétisme en particulier [8].

4. LE MAGNETISME TECHNIQUE

Parallélement a la recherche fondamentale — dont l'objectif était d'expliquer l'origine

du magnétisme et ses mécanismes de base — s'est développée une recherche

appliquée tres active afin d'optimiser les performances des matériaux magnétiques

pour applications industrielles :

¢ les aimants qui sont des matériaux «magnétiques durs» c'est-a-dire dont il est
difficile de modifier I'état magnétique, et se caractérisent par une rémanence
notable (ils conservent une bonne part de l'induction magnétique B qui leur a été
conférée par application d'un champ magnétique intense). Le champ magnétigue
H nécessaire pour les désaimanter (le «champ coercitif») doit étre lui aussi le
plus élevé possible : on parle alors de matériaux a forte coercitivité.

¢ les toles de transformateurs (matériaux «magnétiques doux») avec lesquelles on
cherche au contraire a obtenir un champ coercitif aussi faible que possible,

¢ les matériaux pour mémoires magnétiques qui doivent allier une excellente
rémanence avec un champ coercitif modéré, afin de minimiser |'énergie
nécessaire lors de la phase d'écriture. C'est 1a sans doute le domaine qui a le plus
progressé au cours de la seconde moitié du XX¢ siecle,

4 les matériaux pour I'électronique qui doivent fonctionner a trés hautes fréquences,

les matériaux pour la robotique (actionneurs et capteurs magnétiques),

¢ d'autres applications enfin méritent d'étre citées, qui relevent plus spécifique-
ment de la recherche militaire, ce sont les mines magnétiques et leur corollaire,
la désaimantation des navires, ainsi que les émetteurs-récepteurs sonar : toutes
firent I'objet d'études trés poussées durant la seconde guerre mondiale.

*

Cette recherche technologique s'élargit aujourd'’hui a de nouveaux concepts, de
nouvelles applications, et aussi de nouvelles méthodes de travail ; par exemple, la
simulation numérique est de plus en plus utilisée pour optimiser des dispositifs ol
interviennent des paramétres électriques et magnétiques, mais aussi mécaniques et
thermiques.

Quelques faits saillants traduisent les progrés techniques réalisés par les
magnéticiens au cours de la seconde moitié du XX¢ siécle.
Champs magnétiques

11 est possible de créer des champs magnétiques statiques de 3x 107 A/m dans un
diamétre de 3,2 cm grice a l'emploi de bobines hybrides utilisant des matériaux



1 - LE MAGNETISME, DES ORIGINES A NOS JOURS 23

supraconducteurs et des conducteurs en cuivre, mais ces installations consomment
une énergie €lectrique colossale. Des champs transitoires atteignant les 5x 108 A/m
durant 4 ps ont été produits dans un diameétre de 1 cm par des techniques d'implo-
sion [9], mais 1a encore il ne s'agit pas de techniques faciles a développer en
laboratoire. Avec son gros €électro-aimant, Aimé Cotton avait déja dépassé les
5 MA/m (7 teslas) en 1928 ; c'était une belle performance pour 1'époque.

Aujourd'hui, des progrés spectaculaires ont été réalisés dans l'obtention de champs
magnétiques notables mais a trés faible énergie, et donc faciles a mettre en ceuvre
dans un laboratoire classique : ainsi, il est possible d'engendrer des champs de
l'ordre de 3x107 A/m dans de minuscules bobines en utilisant simplement la
décharge d'un banc de condensateurs (figure 1.5). Les échantillons qui sont soumis a
de tels champs doivent étre de taille micronique, mais précisément les recherches
sont trés actives a ce jour dans le domaine des nanomatériaux.

Une monospire telle que celle-ci permet maintenant
d'atteindre en laboratoire des champs magnétiques élevés

sur un tres petit volume et pendant des temps relativement ]20 itm
courts (30 ns), mais suffisants pour caractériser les

propriétés magnétiques d'échantillons de taille micronique

par des techniques de magnéto-optique. L'énergie mise en :O

jeu ne nécessite plus les grosses installations qui entourent
les générateurs de champs intenses statiques sur des

volumes important : la décharge d'un condensateur dans
une telle spire suffit 4 fournir I'énergie nécessaire.

Figure 1.5 - Microbobine créant un champ magnétique de 40 teslas

A l'autre bout de I'échelle, les magnétoencéphalographes a squids peuvent détecter
des champs magnéliques transitoires émis par le cerveau qui peuvent atteindre
5%x10-? A/m (une induction de 7 fT dans une bande passante de | Hz a pu étre
détectée a Chiba au Japon en 1993) [10].

Activité  Activité Champ magnétique Bobine hybride
cérébrale cardiaque terrestre (LCMI-Grenoble)
Lo l l
|
| | | | | | .
1o 1o~ 10-8 1079 10-? 10 0t poH, T

Figure 1.6 - Gamme des champs magnétiques accessibles i 'expérience

L'homme travaille ainsi sur des champs magnétiques dont l'intensité s'étale sur
17 décades (figure 1.6) ; a titre de comparaison, le champ magnétique terrestre est
de l'ordre de quelques dizaines d'ampére par métre.
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Aimants

Nos grands-meéres n'utilisaient que des aimants en fer a cheval pour ramasser leurs
épingles, car les aimants de I'époque avaient tendance a se désaimanter spontané-
ment si I'on ne refermait pas autant que possible leurs «lignes de flux», c'est-a-dire
les lignes de force de leur spectre magnétique (voir figure 1.2).

Aujourd'hui, les aimants néodyme-fer-bore sont capables de rester aimantés sous la
forme de plaquettes minces, méme lorsque celles-ci sont aimantées perpendiculaire-
ment a leur plan. Les progrés réalisés depuis 150 ans avec les aimants permanents
sont spectaculaires (voir la figure 1.7) et peuvent se chiffrer en termes de densité
d'énergie : les aimants au néodyme-fer-bore représentent un gain d'un facteur 1000
par rapport aux anciens aimants en magnétite !
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Figure 1.7 - Evolution des performances des aimants

Le logarithme de la densité d'énergie maximum ([BH]pax) exprimée en kJ/m? est porté en
fonction de la date d'apparition sur le marché pour différents matériaux appartenant aux
cing principales familles d'aimants industriels, d'aprés [11] — Les notions d'induction, de
champ et d'énergic magnétique seront précisées au chapitre suivant —

Nouvelles applications

L'électrotechnique classique (t6les en acier doux, aimants permanents) a beaucoup
progressé, mais d'autres applications sont apparues, par exemple aux radio- et
hyperfréquences avec les ferrites, ou bien dans le domaine des capteurs et des
actionneurs. C'est toutefois I'enregistrement magnétique qui a créé I'événement : en
cinquante ans, ce domaine d'activité s'est hissé au premier rang des applications des
matériaux magnétiques avec un chiffre d'affaires qui dépasse, et de loin, celui de
toutes les autres applications réunies.
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La course aux trés hautes densités d'enregistrement est loin d'étre achevée, ainsi que
le montre la figure 1.8 ol sont portées deux courbes, 'une relative aux produits
commercialisés par IBM et 'autre aux prototypes de démonstration de cette firme.
Et la recherche technologique bat son plein tant dans le domaine des supports
d'information (disques durs, disquettes, superdisquettes, cartouches de bandes
magnétiques a trés haute capacité, ...) que dans celui des tétes de lecture-écriture
(magnétorésistives, & magnétorésistance géante, ...).
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Figure 1.8 - Progrés effectués au cours de la derniére décennie dans
la densité d'enregistrement magnétique des disques durs (produits IBM)

5. NOUVELLES VOIES DE RECHERCHE

Le champ d'étude du magnétisme s'est considérablement diversifié puisqu'il couvre
tout a la fois le paléomagnétisme, c'est-a-dire I'étude du magnétisme des roches, le
biomagnétisme (notons qu'en Chine ancienne, on utilisait déja des pierres d'aimant
pour guérir les maladies d'oreilles !), en passant par 'étude de nouveaux matériaux
plus ordonnés (monocristaux), plus désordonnés (fines particules, rubans et fils
amorphes, quasicristaux, ferrofluides, verres de spins), de plus basse dimensionna-
lité (couches minces), etc. Et 1'on assiste déja a 'émergence des nouveaux champs
d'étude qui seront ceux de I'an 2000.

5.1. NANOSTRUCTURES MAGNETIQUES

C'est un domaine pluridisciplinaire, qui fait appel aux techniques de préparation les
plus variées : les mésostructures sont fabriquées par lithographie, ce qui permet de
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controler la géométrie et I'organisation des particules a I'échelle micronique ; & une
échelle plus fine, de nouvelles techniques de fabrication ont vu le jour : techniques
sous pointes (lithographie sous microscopie a balayage, nanoindentation, croissance
sous pointe, déplacement d'atomes), création de nanofils en utilisant le
bombardement d'une matrice par des ions lourds, dépdt de nanostructures par jet
d'atomes focalisé, précipitation de sol-gels. Les plus petites nanoparticules, enfin,
sont constituées d'amas de seulement quelques dizaines d'atomes. Les propriétés
magnétiques de ces nanoparticules devraient nous réserver bien des surprises, car on
s'attend a y observer des effets de taille finie, tant classiques que quantiques. L'étude
de ces systemes a €té rendue possible par la mise au point toute récente de capteurs
a microsquids, dont un spécimen est présenté sur la figure 1.9.

5.2. MULTICOUCHES MAGNETIQUES

La possibilité de préparer des couches trés minces et parfaitement propres a donné
un grand essor a la recherche de structures magnétiques totalement nouvelles, consti-
tuées de multicouches qui ont déja permis de réaliser par exemple des sandwiches
de matériaux a forte coercitivité et de matériaux doux : les spring magnets ainsi
obtenus présentent des propriétés originales et impossibles a réaliser avec les
matériaux traditionnels. Cette voie de recherche est, elle aussi, trés prometteuse.

Figure 1.9 - Microsquid réalisé au L2M - CNRS, Bagneux par D. Mailly

L'échantillon 4 mesurer est un fil en nickel de diamétre 60 nm.
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5.3. MAGNETISME MOLECULAIRE

Ce vocable regroupe non seulement le magnétisme des molécules les plus simples,
mais aussi celui des systémes plus complexes : systemes bistables a transition de
spin, molécules a haut spin, aimants & précurseurs moléculaires, aimants purement
moléculaires, édifices magnétiques supramoléculaires. Ce domaine est, lui aussi,
pluridisciplinaire par essence, puisqu'il repose sur une collaboration étroite entre
magnéticiens et chimistes organiciens.

5.4. AUTRES VOIES DE RECHERCHE

On note enfin un renouveau d'études déja anciennes, lié aux progrés de la techno-
logie tant dans le domaine de la préparation que dans celui de la caractérisation et
de la mesure : microscopie de force magnétique, magnéto-optique, dichroisme,
rayonnement synchrotron, champs magnétiques trés intenses.

Ce regain d'intérét est particulierement sensible dans le domaine des oxydes
magnétiques et a été stimulé par la découverte des oxydes supraconducteurs & haute
température critique. Ainsi, la découverte d'une magnétorésistance géante dans des
pérovskites de type (La-TR)MnO; ouvre la porte a des applications dans le domaine
tout nouveau de 1'électronique de spin.

Et ce n'est pas fini... C'est pourquoi cet ouvrage a pour ambition de devenir l'outil
quotidien de ceux, chercheurs et ingénieurs, qui demain vont reprendre le flambeau
et vivre cette aventure passionnante du développement de nouveaux matériaux
magnétiques ou de la recherche fondamentale en magnétisme.

Toutefois, écrire un ouvrage exhaustif sur le magnétisme est aujourd'hui totalement
impensable. Nous avons donc fait le choix de présenter dans les chapitres qui
suivent une introduction aux phénoménes généraux et aux matériaux les plus
utilisés aujourd'hui en invitant le lecteur a se reporter a d'autres manuels de
magnétisme pour tous les développements qui auraient alourdi inutilement cet
ouvrage. Citons en particulier -en langue francaise- les ouvrages de E. Durand [12],
A. Herpin [13], et de P. Brissonneau [14] : le premier traite de Magnétostatique, le
second couvre l'ensemble du sujet et tous deux datent de 1968 tandis que le
troisieme, publié tout récemment, se limite au magnétisme utile aux électrotech-
niciens. En langue anglaise, nous disposons d'une panoplie impressionnante
d'ouvrages variés allant du Livingston qui présente toute la physique du magnétisme
sans aucune formule [15] &4 la série encyclopédique des 10 tomes édités par
Wohlfarth et Buschow [16], en passant par les ouvrages de Morrish [17], de
Cullity [18] qui traite principalement des matériaux magnétiques, de Watson trés
orienté vers les applications du magnétisme [19], et de Chikazumi dont ['édition
originale de 1964 a été complétée et rééditée en 1997 [20]. Une bibliographie
générale sur le magnétisme est donnée en fin d'ouvrage.
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CHAPITRE 2

MAGNETOSTATIQUE

Ce chapitre est divisé en deux parties. Seule la premiére est indispensable a la
compréhension des chapitres qui suivent. Elle définit et caractérise les grandeurs
magnétiques fondamentales sur lesquelles repose la description du magnétisme
(induction B, moment M, aimantation M, champ H, et susceptibilité x) et elle pose
le probléme général de la détermination des champs et de I'aimantation dans un
systéme magnétique comportant @ la fois des courants donnés et des matériaux dont
on connait la courbe d’aimantation M (H).

La seconde partie aborde deux questions délicates, concernant l'énergie et les

forces et couples magnétiques :

¢ ['énergie magnétique associée aux courants fait appel a la notion de couplage
électromagnétique. L'énergie associée a I'aimantation de la matiére présente la
particularité de dépendre de la forme de ['échantillon ; 'énergie totale du
systéme magnétique le plus général (comportant courants et matiére aimantée)
est la somme de deux termes indépendants, l'énergie d’aimantation de la
matiere (en 'absence de courants) et l'énergie de la distribution de courants
dans le vide (en 'absence d’aimantation) ;

¢ les forces et couples au sein d’un systéme magnétique peuvent étre calculés, soit
par application directe de la formule de Laplace ou de celles qui en dérivent,
soit a partir de l'expression de 1'énergie en appliquant le théoréme des travaux
virtuels, sans oublier le travail du champ électrique d’induction.

1. MAGNETOSTATIQUE DES COURANTS
ET DE LA MATIERE

1.1. MAGNETOSTATIQUE DES COURANTS DANS LE VIDE

La démarche historique rappelée dans le premier chapitre partait de la notion de
masses magnétiques pour décrire les aimants. Contrairement a cette approche cou-
lombienne, nous introduirons ici la magnétostatique par 1'étude des effets magné-
tiques du courant électrique : c'est l'approche ampérienne plus conforme au point de
vue moderne. Nous supposerons connue la notion de courant électrique et ne ferons
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que rappeler et illustrer dans ce chapitre des résultats démontrés par ailleurs dans de
nombreux ouvrages d'électromagnétisme et de magnétostatique [1, 2, 3].

1.1.1. Lois fondamentales de la magnétostatique :
l'induction magnétique

On rencontre souvent dans la littérature les deux termes d’induction magnétique et
de champ magnétique pour désigner la méme quantité B. La Commission Electro-
technique Internationale recommande de désigner par B l'induction magnétique et
par H le champ magnétique. Dans cet ouvrage, nous utiliserons également les
termes de «champ B» et de «champ H» pour désigner ces deux quantités. Toutefois,
nous verrons que la distinction entre ces deux quantités n'est vraiment significative
que dans la matiére aimantée.

La notion d'induction magnétique s'introduit naturellement quand on étudie les
forces qui s'exercent entre des conducteurs parcourus par des courants. Par exemple,
pour expliquer la force et le couple gu'exercent 1'un sur l'autre deux circuits fili-
formes rigides et fermés C; et C; parcourus respectivement par les courants I; et I,
il est commode d'imaginer que chacun des circuits crée dans l'espace un champ
vectoriel B(r) qu'on appelle précisément l'induction magnétique. La force et le
couple subis par l'un des circuits sont alors considérés comme les effets de
I'induction créée par l'autre, et non plus comme le résultat d'une interaction directe
entre les deux circuits.

Cette démarche est tout a fait analogue a celle qui conduit en électrostatique a
définir le champ électrique E comme vecteur intermédiaire des forces d'attraction
ou de répulsion entre charges. Elle se justifie par de nombreux arguments,
notamment par le fait qu'un méme champ électrique ou une méme induction
magnétique peuvent étre créés de différentes manieres et néanmoins conduire aux
mémes effets.

Dans cet esprit, et pour expliquer les faits observés en magnétostatique, on est
conduit a énoncer deux lois fondamentales, que I'on rapprochera ensuite des lois
similaires établies en électrostatique.

Loi de Biot et Savart

Elle fournit I'expression de I’'induction magnétique créée par un circuit filiforme (C)
parcouru par le courant I ;

Ko Idl _r

B="—| =—Xx= 2.1

drlcr?2 " r @1
Lo est une constante universelle appelée perméabilité du vide et vaut
4nx 10-7N/A2; r est le vecteur qui joint le point courant P sur le circuit (C)
au point M ou I'on observe I'induction B et r est son module ; dI est une longueur
infinitésimale du circuit (C) située au point courant et le vecteur dl est orienté dans
le sens du courant 1.
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Cette loi s'étend a un nombre quelconque de circuits filiformes, puis a une distribu-
tion volumique continue de courant de densité j (qui s'exprime en A/m?) ; dans ce
dernier cas, I'expression de l'induction magnétique devient :

Ho ¢ jdV
4n'V r2  r (-2

ou dV est I’élément de volume.

Loi de Laplace

Elle exprime la force dF a laquelle est soumis un élément dl de circuit parcouru par
le courant I, en présence d'une induction B :

dF = 1dIxB (2.3)

L'induction magnétique s'exprime en tesla (T). D'apres (2.3), IT=1NA-Im-1,

Comparaison avec les lois de 1'électrostatique

L'équation (2.2) a pour équivalent I'expression du champ €lectrostatique créé par
une distribution de charges électriques de densité p :

E = (4nEg)"IVpdVr/r3

avec € = 1/poc?, ol ¢ est la vitesse de la lumiére dans le vide, tandis que 1'équa-
tion (2.3) est & rapprocher de la relation exprimant la force exercée par un champ
électrique E sur une charge dq : dF =dq E.

Ces équations nous conduisent & considérer 1'élément de courant Idl (ou jdV)
comme objet élémentaire de la magnétostatique par analogie avec la charge ponc-
tuelle dq = pdV, objet élémentaire de I'électrostatique. Toutefois, bien qu'utile sur le
plan du formalisme, 1'élément de courant isolé n'a — contrairement a la charge
électrique — aucune réalité physique car il ne satisfait pas au principe de
conservation de la charge, du moins en régime continu.

Remarque sur la nature du vecteur B - 11 résulte de la définition de l'induction
(équations 2.1 ou 2.2) qu'elle n'obéit pas aux mémes regles de symétrie que les
vecteurs densité de courant j, force F ou encore champ €lectrique E, qui sont des
vecteurs polaires. B se comporte en fait comme le vecteur vitesse angulaire o
définissant la rotation d'un solide. De tels vecteurs sont qualifiés de vecteurs axiaux,
ou encore pseudovecteurs, et ce sont en réalité des tenseurs. Cette remarque se
révele importante dans le calcul de l'induction créée par une distribution donnée de
courants.

Il est souvent commode, en effet, de mettre a profit les symétries de la distribution.
Une régle pratique a retenir est alors que B se transforme comme une boucle
orientée (figure 2.1). Ainsi, dans une opération de symétrie par rapport a un centre,
B reste invariant. Une symétrie par rapport a un plan laisse invariante la composante
normale de B tandis que la composante tangentielle est inversée.



32 MAGNETISME - FONDEMENTS

- >

/ L‘-
> @

(a) (b)

Figure 2.1 - Transformation du vecteur B dans une symétrie
par rapport i un point (a) et par rapport a un plan (b)

1.1.2, Théoreme d’Ampére. Champ magnétique

Le nom d'Ampére reste attaché a l'interprétation mathématique élégante qu'il sut
donner de l'expérience historique d'(Ersted. Considérons une surface (S) s'appuyant
sur une courbe fermée ('), et un circuit fermé filiforme C transportant un courant
électrique I qui engendre dans l'espace une induction B. En partant de la défini-
tion (2.1), on montre que deux cas peuvent se présenter :

¢ Le circuit C ne traverse pas la surface (S), et alors :

§r Bdl =0 (2.4)
¢ Le circuit C traverse (S) une seule fois. Dans ce cas, la circulation de B s'écrit :

3§r Bdl =yl (2.5)

Le sens positif de la circulation le long de I" étant choisi, le courant électrique est
compté positif s'il est dans le sens de la normale n orientée conformément a la régle
usuelle. Un observateur debout sur la surface et voyant le vecteur n remonter de ses
pieds vers sa téte voit la circulation tourner dans le sens trigonométrique direct
(figure 2.2).

;-
n /) /ins (D n_ ()
i HEDT D
\ l" I'V) I| I.
(a) (b) (c)

Figure 2.2 - Théoréme d'Ampére
(a) circuit filiforme unique (b) plusieurs circuits filiformes — les fleches indiquent le

sens de circulation des courants — (c) distribution volumique de densité de courant j

Définissons un nouveau vecteur H = B/y que nous appellerons champ magné-
tique. La relation (2.5) devient alors :

3§er1 =1 (2.6)
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ce qui représente 1'écriture classique du théoréme d'Ampere. Cette définition du
champ magnétique, valable uniquement dans le vide, sera généralisée plus loin au
cas de la matiére aimantée. Nous verrons alors le véritable intérét de ce nouveau
vecteur. L'unité de champ magnétique est I'ampéere par métre (A/m).

La relation (2.6) peut s'étendre au champ créé par un nombre quelconque de
courants filiformes - I est alors la somme algébrique des courants qui traversent
(S) - puis au champ créé par une distribution continue de courants volumiques de
densité j :

§rﬂd1 - js jnds @.7)
oll n est le vecteur unitaire normal 2 la surface (S) orientée conformément a la
convention de signe déja énoncée. Grice au théoréme de Stokes, la relation inté-
grale (2.7) conduit a la relation différentielle (2.8) souvent appelée relation
d'Ampére-Maxwell, qui 8’écrit indifféremment :

rotH = j, ou rotB = pj (2.8)

1.1.3. Conservation du flux. Potentiel vecteur

Considérons un volume V fermé, limité par une surface (S). On montre, a partir des
équations (2.1) et (2.2), que le flux @ de B sortant de (V) a travers (S) est nul :

js BidS = 0 (2.9)
La relation (2.9) signifie aussi que le flux entrant dans (V) est €gal au flux qui en

sort : on dit que B est a flux conservatif. La relation intégrale (2.9) peut encore se
traduire par la relation différentielle locale :

divB = 0 (2.10)

Remarque importante - Cette propriété est déja vraie pour l'induction
dB = pyIdlxr/4nr3 créée par un élément de courant. Elle reste donc vraie pour des
circuits non fermés i la différence du théoréme d'Ampére.

L'équation (2.10) signifie que B dérive d'un potentiel vecteur A tel que :
B = rotA (2.11)

ol A peut étre déterminé de deux facons différentes en présence de courants
donnés,

¢ a partir de l'expression résultant directement de la définition (2.2) de B :
Mo ¢ J
A=—| =dV 2.12
4n I i ¢ kel

A est donc un vecteur polaire comme j.
¢ A partir de la relation déduite de (2.8) :
rot(rot A) = | j (2.13)
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Dans ce dernier cas, A est obtenu a partir d’équations aux dérivées partielles
qu’il faudra intégrer en tenant compte de conditions aux limites (discutées au
§1.1.4).

Dans la pratique, le choix entre les différentes approches précitées dépend de la
géométrie du probléme. Par exemple, dans le cas ot la symétrie permet de choisir
un circuit (généralement circulaire) le long duquel IBI et B.dl sont constants, on
utilisera le théoreme d’ Ampére. Dans le cas d’une boucle de courant circulaire ou
d’un bobinage cylindrique, on préférera la loi de Biot et Savart. Dans d’autres
situations enfin, on intégrera une équation différentielle du type (2.13).

1.1.4. Conditions aux limites pour B et A
a la traversée d'une nappe de courant

On appelle nappe de courant une surface sur laquelle existent des courants
superficiels de densité jg (qui s'exprime en A/m). Une telle surface correspond a
une singularité de la densité volumique de courant j. On vérifie facilement, par un
passage a la limite des équations (2.12) et (2.5) et plus directement d'aprés (2.10),
que A et B vérifient les conditions de passage suivantes sur une nappe :

¢ continuité du potentiel vecteur A,

¢ continuité de la composante de B normale a la surface, ce qui s'écrit :

n;;B, = n;2B, (2.14)
ot B, et B, sont les inductions dans les milieux 1 et 2 respectivement et n; est
le vecteur unitaire normal a la surface et orienté du milieu 1 vers le miliéu 2,
¢ discontinuité de la composante tangentielle de B :
Bro— Bt = Mo (jsxm2) (2.15)
ott Bty et B, sont les composantes de B tangentielles a la surface.

1.1.5. Induction et champ produits par un circuit filiforme.
Coefficient de champ d'une bobine

11 résuite de I'équation fondamentale (2.1) que, pour une bobine de géométrie quel-
conque parcourue par un courant [, I'induction et le champ créés en un point P
donné peuvent s'écrire :

B =Cgl et H=Cyl (2.16)
ou Cg et Cy ne dépendent que de la géométrie du circuit et de la position du point P

par rapport 4 ce dernier. Cyy est souvent appelé coefficient (vectoriel) de champ. Ces
deux coefficients nous seront utiles dans la suite.

1.1.6. Etude de quelques distributions simples de courant

Apres la présentation trés générale donnée dans les précédents paragraphes, nous
allons aborder maintenant quelques exemples concrets et utiles de calcul de champ
et d'induction dans le cas de distributions simples de courant.
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Courant filiforme rectiligne et infini

Le courant d'intensité I est porté par I'axe Oz et circule dans le sens positif. Soient r,
O et z les coordonnées cylindriques d'un point donné. Le systéme est invariant en
translation le long de Oz, en rotation autour de ce
méme axe, et dans une symétrie par rapport a tout
plan passant par Oz. Il en résulte, compte tenu des I

régles de transformation de B, valables aussi pour
H, que B, =B, =0 et que B ne dépend que de r. En ol
définitive, B ne comporte que la composante Bg B

constante sur un cercle de rayon r d'axe Oz
(figure 2.3). Figure 2.3 - Courant filiforme

4

L'application du théoréme d'Ampere donne immédiatement :
Hg = 1/2nr (Bg = ol/2mr, dans le vide) (2.17)

Remarque : Force d'interaction entre deux courants rectilignes infinis et défi-
nition de l'ampere - L'application directe de 1'équation (2.17) et de la formule de
Laplace donne la force F' par unité de longueur entre deux fils rectilignes rigides
parcourus par le méme courant I : [F'l = yo12/2nr. Cette force est attractive si les
courants sont de méme sens et répulsive s'ils sont de sens contraire.

Sir=1m, F =ppl?/2n. Dans le systéme international, nous avons vu que Mg était
égal a 4nx 10 7. Cette relation définit donc 'ampere : I=1Asi F'=2x10-7N/m.

Nappe de courant plane, infinie et uniforme

Dans le repére trirectangle direct Oxyz, on suppose que le plan z = () est le siege de
courants de surface de densité jg paralléle a Ox. L'invariance en translation selon Ox
et Oy entraine que l'induction B est indépendante de x et de y. On peut donc la
calculer au point (0, 0, z) par exemple en sommant les inductions élémentaires
produites par des courants rectilignes d'intensité j; dy (figure 2.4-a).

Z Z
®—Js
de B
e
et =
@i, 0 0]
X Ay ®Js X y
(a) (b)

Figure 2.4 - (a) Nappe de courant igx - (b) Double nappe

En associant des éléments symétriques par rapport au plan y =0, on voit que la
seule composante non nulle de B est By. On trouve : dBy = 2(o/ mr)jsdy sin 6
= (Ug/m)jsdO, et finalement pour z >0 :
i :
By = [ Bods 49 = — ppjs/2 (2.18)
1

n/2
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Le plan de la nappe étant un plan de symétrie, on a pour z<0: By =+ lpjs/2.
L'induction est donc indépendante de la distance au plan de la nappe, mais subit une
discontinuité sur ce plan. On vérifie que By (+ 0) — By (- 0) = — Lgjs, conformément
a I'équation (2.15), et que l'induction ne s'annule pas a l'infini.

Double nappe

On associe a la nappe de densité js en z = 0 une deuxiéme nappe de densité — j; en
z = e. En superposant les champs des deux nappes, on trouve pour0<z<e:

By = —Hojs (2.19)
D'ott le sens de la fleche représentant B sur la figure 2.4-b. En dehors de l'inter-
valle [0,e], I'induction est nulle.

Ce systeme est en quelque sorte 1'équivalent du condensateur plan de 1'électro-
statique. Nous y reviendrons par la suite.

Boucle circulaire de rayon R

Lorsque I'on se limite au calcul de l'induction sur l'axe
d'une boucle circulaire parcourue par un courant, il est
avantageux d'utiliser directement la relation (2.1). On
montre qu'en un point P de l'axe tel que le cone de
sommet P et s'appuyant sur la boucle a pour demi angle

Figure 2.5 au sommet 0 (figure 2.5), l'induction B est portée par
Boucle de courant l'axe et son module vaut :
B = (uo1/2R) sin’6 (2.20)

Soléncide infini

A la surface d'un cylindre d'axe Oz et de rayon R, nous supposerons qu'il existe des
courants de surface transverses de densité j;. Un fil isolé de faible diametre et bobiné
a spires jointives sur un mandrin cylindrique constitue une bonne approximation de
ce modele théorique. Nous avons alors j; = n'l ot I est le courant
dans la bobine et n' le nombre de spires par unité de longueur. Le
solénoide étant supposé infiniment long, il y a invariance en
B translation selon Oz, si I'on néglige le faible pas du bobinage.

/
(=

Le systéme est encore invariant en rotation autour de Oz et dans
o une symétrie par rapport a tout plan normal a Oz si I'on néglige
aussi la faible hélicité du bobinage. Il en résulte que l'induction
2 est parallele & Oz et ne dépend a priori que de la distance r &
L\ ® I'axe. Mais l'application du théoréme d'Ampére & un rectangle
R construit dans un plan contenant Oz, et dont deux c6tés sont
el paralleles a I'axe Oz, montre que l'induction est uniforme dans
Figure 2.6 chacune des régions r <R et r > R. En revanche, B présente une
Solénoide discontinuité sur le cylindre, pour r = R (figure 2.6).

@) —

—
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Pour calculer I'induction a l'intérieur du solénoide, le plus simple est de la calculer
sur 'axe a partir de la formule (2.20) en remplacant I par n'ldz et en intégrant sur z
de —eo & + o0 ou sur 8 de 0 & . On obtient alors a l'intérieur :

B=ponT 2 2.21)

ou Z est le vecteur unitaire porté par Oz. Compte tenu de la discontinuité sur le
cylindre, l'induction est nulle a l'extérieur du cylindre. Cette formule reste valable
dans le cas d'un solénoide cylindrique dont la section présente une forme
quelconque.

1.1.7. Induction et champ créés a grande distance par des courants
confinés dans un volume fini : moment magnétique, dipole
magnétique, masse magnétique

Considérons une distribution de courants confinée au voisinage de l'origine des
coordonnées O, a l'intérieur d'un volume fini (V). On montre, en partant de la
relation (2.12), que le potentiel vecteur — trés loin de l'origine — se réduit a :

Ho mxr
A ="- 222
4t 3 ( )

ol le vecteur m, appelé moment magnétique, s'exprime en fonction de la densité de
courant j :

m = %J'erj(r]dv (2.23)

Le moment magnétique apparait formellement comme l'analogue du moment
cinétique que 1'on introduit en mécanique : nous aurons 1'occasion de revenir sur les
relations entre ces deux quantités.

En partant de 1'équation (2.22), il est possible de calculer I'induction a grande

distance :
Wo [, (mr)r m
B=—|3——-— 2.24
431:[ v r3:| s

Le champ magnétique associé¢ s'en déduit : H=B/yg. Dans le cas d'une boucle
plane de courant (C) parcourue par le courant I, I'expression du moment magnétique
devient, d'aprés I'équation (2.18) :

m=1Sh (2.25)

ot S est l'aire de la boucle et n est la normale unitaire orientée suivant la régle
habituelle (figure 2.2-c), le sens de circulation étant celui du courant. De la rela-
tion (2.25), il ressort que le moment magnétique s'exprime en Am?, Notons la
similitude entre les expressions du champ H ou de l'induction B et celle du champ
électrigue E créé par un dipdle €lectrique de moment p =q.& (6 désignant le
vecteur allant de la charge — q vers la charge + q) : E = (41eg) 1[3(p.r)r/r® — p/r3].
11 en résulte que les lignes de champ sont les mémes pour un moment magnétique et
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un dipdle électrique (figure 2.7), a condition de préciser «fant que I’on se place loin
des sources par rapport aux dimensions de celles-ci». En revanche, au voisinage
des sources, les lignes de champ de B et H d'une part et de E d'autre part sont trés
différentes, en particulier au cceur des sources elles sont opposées comme le montre
la figure 2.7. Nous verrons que cette remarque a son importance pour la suite.

(b)

Figure 2.7 - (a) Champ électrique engendré par une paire de charges égales et opposées
(b) Induction magnétique engendrée par une boucle de courant

A grande distance, les deux spectres deviennent identiques : on parle alors d'un spectre de dipdle.

La similitude de B ou H et E loin des sources nous autorise a remplacer de facon
formelle une boucle de courant par une paire de masses magnétiques ponctuelles
~ gm €t + qn distantes de & avec g, 8 = SIn. On parle alors de dipdle magnétique,
le moment magnétique de ce dipdle étant donné par : M = q,, 8. Dans cette approche
dite coulombienne, on considére que H et B sont créés par les masses magnétiques
conformément a la loi de Coulomb. Ainsi on écrira en particulier pour le champ
engendré par une masse magnétique ponctuelle gy, :

r
= 4ch q:; (2.26)

On comprendra mieux l'intérét de cette approche - et en particulier pourquoi on met
déja l'accent sur le champ magnétique - lorsque l'on étudiera la matiére aimantée.

Tourbillon élémentaire et dipéle ponctuel : si l'on fait tendre toutes les dimensions
d'une boucle de courant vers zéro, et le courant vers l'infini, de sorte que le produit
m = IS reste constant, on obtient a la limite un objet appelé tourbillon élémen-
taire [1]. Si l'origine est sur la boucle, les formules (2.22) et suivantes sont alors
rigoureuses pour toute valeur non nulle de r. On peut de méme, en partant du dipdle,
faire tendre & vers zéro et q,, vers l'infini, en conservant le produit m = g,,8. L'objet
obtenu est alors un diple magnétique ponctuel. Tourbillon élémentaire et dipdle
magnétique ponctuel sont deux représentations mathématiques équivalentes des
effets magnétiques utilisables dans le calcul des champs produits par les circuits ou
plus généralement par des distributions de courants. Nous reviendrons sur ce point
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dans 1'étude de la matiére aimantée, et allons I'illustrer par un exemple trés simple.
La figure 2.8 montre qu'une boucle de courant de dimensions finies peut en effet
étre décomposée (de multiples facons) en un ensemble équivalent de boucles plus
petites. En passant a la limite, on obtient une distribution de tourbillons élémentaires
qui peuvent étre a leur tour remplacés par des dipOles. L'objet obtenu est appelé
feuillet magnétique : c'est la représentation coulombienne de la boucle de courant.

AT 5 8 8 5
e _Ale Ale Ale A 8.8 8 8.8
(_/q_/g 3 8 8 8

Figure 2.8 - Boucle de courant et feuillet magnétique

1

L'induction et le champ en un point quelconque se calculent alors indifféremment,
soit de facon classique par la formule de Biot et Savart (2.1), soit en intégrant sur un
feuillet magnétique les contributions dipolaires élémentaires. Le feuillet lui-méme
doit cependant étre exclu car il ne satisfait pas a la condition de validité du forma-
lisme dipolaire. Dans I'exemple étudié, cela ne représente pas une contrainte sévere
si 'on réalise que le feuillet a une épaisseur nulle, et que sa géométrie est largement
arbitraire (il doit seulement s'appuyer sur la boucle). Toutefois cette limitation n'est
plus innocente dans le cas des distributions de courant les plus générales.

1.1.8. Relations fondamentales dans l'approche coulombienne

En intégrant la force de Laplace et le moment de cette force sur une boucle de
courant, on montre que le couple I et 1a force F exercés par une induction B ou un
champ H sur un moment ™ ont pour expression :

[ = mxB (2.27)
F = (m.grad)B (2.28)

Ces expressions montrent que :

¢ un moment magnétique tend & s'orienter parallelement au champ et dans le
méme sens,

¢ il n’existe une force que si le champ est inhomogeéne,

¢ sim est parallele (antiparallele) a B, le moment est attiré vers la zone de champ
maximum (minimum).

On vérifie aisément que les équations (2.27) et (2.28) s'interpretent aussi a partir des
charges magnétiques si I'on admet que la masse magnétique q,, placée dans un
champ H, ou une induction B = 1y H, est soumise & la force :

F=pogqunH=qnm B (2.29)

Les équations (2.26) et (2.29) apparaissent alors comme les relations fondamentales
de la magnétostatique dans 1'approche coulombienne.
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1.2. MAGNETOSTATIQUE DE LA MATIERE

Les effets magnétiques de certains matériaux ont été reconnus bien avant ceux des
courants électriques (voir chapitre 1). On comprendra, a la lecture de ce qui suit,
qu'il est néanmoins préférable d'un point de vue pédagogique de n'introduire la
matiére aimantée qu'apres les courants.

1.2.1. Moment magnétique,
aimantation et induction associée a la matiere

Un morceau de matiére aimantée présente les mémes caractéristiques qu’un
moment magnétique associ€ 4 une boucle de courant : il crée une induction magné-
tique extérieure B identique, et en présence d’une induction B, il est soumis au
méme couple et a la méme force. L'origine de ce moment magnétique sera discutée
en détail dans le chapitre 7. Soit dm le moment magnétique d’un élément de
volume dV de matiére ; par définition, 'aimantation locale est le moment magné-
tique par unité de volume :

M = dm/dV (2.30)

Dans le cas ol I’on considére que la matiére est constituée d’atomes de type i de
moment magnétique m; au nombre de N; par unité de volume, 1’aimantation peut
aussi s’écrire :

M = ZiNimi (2.31)

Hors de la matitre, l'induction B est créée d’une part par les courants macro-
scopiques et d’autre part par toutes les petites boucles élémentaires de courant qui
constituent la matieére. On pourra toujours utiliser I’approximation dipolaire, méme
au voisinage immédiat de la matiere, car chaque boucle peut étre considérée comme
ponctuelle (tant que 1’on ne descend pas a I'échelle atomique). S’il n’y a pas de
difficulté pour définir l'induction B hors de la matiére, il n’en est pas de méme de
l'induction B a I'intérieur de la matiére. En effet dans ce dernier cas, on est au sein
d'une distribution de microcourants et l'induction locale, que I’on écrit généralement
b, fluctue énormément dans 1'espace, en particulier d’un atome a I’autre. Il n’est pas
facile de la déterminer (sauf par les techniques de diffraction neutronique) et pour
ce qui est de la magnétostatique, sa connaissance nous importe peu. En revanche, on
peut définir I'induction B, moyenne spatiale de 1'induction locale b, soit B =<b>.
C’est cette quantité dont il sera question par la suite.

Notons que cette quantité peut étre mesurée directement a partir de la déviation pro-
voquée par la force de Lorentz (éq. 2.57) sur un faisceau de particules chargées tra-
versant la matiere. C'est exactement ce que 1'on fait en microscopie de Lorentz [4].

Le probleme auquel on s’intéresse a ce stade est la détermination de B créée en tout
point de I’espace par une répartition spatiale connue de courants et d’aiman-
tation M. On ne s’intéresse pas pour I’instant a la maniére dont cette aimantation a
pu étre créée.
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1.2.2. Détermination de B (et A) a partir des courants liés :
approche ampérienne

En présence de matiere, on peut montrer (voir les calculs annexes donnés en fin de

chapitre, § 3) que la détermination de l'induction B et du potentiel vecteur A en tout

point de I’espace se ramene a un probleme d’électromagnétisme du vide dans lequel

deux types de courants sont a considérer :

¢ d’une part, les courants réels ou courants libres de densité jg et

¢ d’autre part, les courants associés a la matiere aimantée ou courants liés, de
densité volumique jy, et surfacique jp,s données par :

Jm = rotM (2.32)
Jms = M x n (2.33)

oll n est le vecteur unitaire normal & la surface de la matiére et orienté vers
I'extérieur. La relation (2.33) se déduit de (2.32) en considérant qu'au voisinage de
la surface, la transition depuis la matiere (M # 0 a l'intérieur) vers le vide M =0 a
l'extérieur) s'opére de fagon progressive sur une épaisseur d, puis en passant a la
limite 8 — 0. On peut alors déterminer B a I’aide de 1’une des approches présentées
au § 1.1.3 en prenant : j = jo + jm-

Remarques

¢ Lorsque 'aimantation est uniforme, ce qui est une situation assez courante,
Jm = 0 et il ne reste que les densités de courant superficielles jn,s. Par exemple le
champ B créé partout (dans et hors de la matiére) par un cylindre uniformément
aimanté le long de son axe est le méme que celui d’un solénoide de densité de
courant (courant par unité de longueur de solénoide) lj,¢| = IMI (voir figure 2.9).

¢ Les conditions au passage d’une surface, en particulier au passage d’un milieu a
un autre, sont les mémes que celles précisées au § 1.1.4, en tenant compte du
fait que j (ou plutdt js dans 1’équation 2.15) est la somme des densités de
courants libres et liés.

¢ On peut toujours écrire que :

B = By+B, (2.34)

ol By et By, sont respectivement les contributions provenant des courants libres
et de la matiére aimantée.
= YYYYYYYYYYYY

\ (]
| M e

v | =

Ij]m.l = IMI

Figure 2.9 - Equivalence entre aimantation et densité de courant superficielle
dans le cas d'un cylindre uniformément aimanté parallelement 4 son axe



42 MAGNETISME - FONDEMENTS

1.2.3. Le champ magnétique H dans la matiére aimantée
D'apres 1'équation (2.8), rot B = L j = to (o +Jm) = Lo (jo +rot M), d'ot :
rot [(B/jo) - M] = rot H = jg (2.35)

Ainsi, le vecteur H = B/ — M appelé champ magnétique continue a vérifier dans
la matiere le théoréme d'Ampere au sens des courants libres (ou réels) alors que ce
n'est plus vrai pour l'induction B. C'est 1a l'intérét essentiel du champ magnétique.
Nous noterons en passant que la relation (2.35) conduit a une définition de H plus
générale que celle donnée au § 1.1.2, mais s'y raméne lorsque l'aimantation est nulle
(M = 0). La relation de définition de H s'écrit encore :

B=pgypH+M) = pyH+]J (2.36)

ol J=poM est appelée pelarisation magnétique. Certains auteurs considérent le
vecteur J comme l'aimantation et le notent M, ce qui peut préter a confusion (ne pas
confondre J avec la densité de courant j).

Nous allons maintenant donner la signification physique de H. Considérons un
élément de matiére ol régne une induction uniforme B et creusons dans cet élément
une cavité trés allongée selon la direction de M. En raison du théoréme de
superposition, la nouvelle valeur B; de l'induction dans la cavité est égale a
l'ancienne B & laquelle il faut retrancher l'induction AB créée par le solénoide
équivalent a la partie que l'on a enlevé. AB est donnée par la formule (2.21) dans
laquelle n'l = jus = M soit AB = iy M. 1l en résulte que :

Bi - B—j.L()M = l,L[]H (237)

ou H est précisément le champ magnétique dans la matiere. Ainsi, le champ H n’est
rien d'autre, au facteur iy prés, que l'induction magnétique mesurée dans une cavité
cylindrique allongée d'axe paralléle a I'aimantation.

1.2.4. Détermination de H a partir des masses magnétiques
équivalentes : approche coulombienne

La relation (2.35) ne signifie nullement que H est créé par les seuls courants libres.
Il suffit, pour s'en convaincre, de constater qu'un aimant isolé crée dans son
voisinage une induction B et donc un champ H = B/p. On peut donc écrire que :

H = H,+Hy (2.38)
ou Hp est dii au courants libres et H,, a4 la matiére aimantée. Sachant que

rot Hy = jo, 'équation (2.35) entraine que rot H,, = 0. H,, dérive donc d'un potentiel
que nous désignerons par V,, tel que H,, = - gradV,.

De plus, étant donné que la divergence des quatre vecteurs B, By, By, et Hy est
nulle, I'équation (2.36) conduit a :

divHy = —divM (2.39)
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Par analogie avec les équations de I'électrostatique :
rotE =0 ; divE = p/gg (2.40)

ot E est le champ et p la densité de charges électriques, on peut transposer (a €
pres) ces derniéres & la magnétostatique en introduisant des charges ou masses
magnétiques fictives de densités volumique p, et surfacique 6, données par :

Pm = —divM (2.41)
Om = M.n (2.42)
ol n est le vecteur unitaire normal a la surface et dirigé vers l'extérieur du milieu

aimanté. Cette derniére relation se déduit de 1'équation (2.41) par un passage a la
limite analogue a celui qui conduit de (2.32) 4 (2.33).

Ainsi, une fois connues les densités de masse équivalentes a la matiére, les
différentes manieres de déterminer H,, (ou V,;) dans et hors de la matiere sont les
mémes qu’en électrostatique, a savoir :

_ 1
. Hu =5 fE5dv (2.43)
‘ Vi = -1 [B2 gy (2.44)
™ 4n) r

¢ Théoreme de Gauss (le flux de H,, sortant d’une surface fermée est égal a la
masse magnétique totale intérieure a cette surface), méthode a appliquer si la
symétrie est appropriée.

¢ Equation de Poisson : AVp+pm =0 (2.45)

(ou équation de Laplace AV,, =0, 12 ol py,=0). Les constantes résultant de
l'intégration de cette équation aux dérivées particlles sont obtenues a partir des
conditions au limites précisées ci-dessous.

Remarques

¢ Nature des vecteurs H, M el des scalaires py, et gy
H et M sont des pseudovecteurs (ou vecteurs axiaux) au méme titre que B, et le
scalaire pp, = — divM est en réalité ce que 'on appelle un pseudoscalaire, car
son signe dépend de la convention adoptée pour le sens positif de rotation. Les
régles de transformation des masses magnétiques dans une opération de
symétrie se déduisent de celles de M (identiques a celles de B) comme on le voit
sur la figure 2.10.

Figure 2.10 - Transformation d'une masse magnétique D :
N S - e
ponctuelle (a) par une symétrie par rapport a un centre o © ® P ©

(b) par une symétrie par rapport a un plan
(a) (b)
4 Quand I’aimantation est uniforme, ce qui est assez fréquent, p,, = 0 et il ne reste
que les densités de charges superficielles 6,,. Par exemple le champ Hy, créé
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partout (dans la matiére et en dehors) par un cylindre uniformément aimanté le
long de son axe est le méme que celui engendré par deux disques de densités
surfaciques uniformes G, = +|MI| et situés sur les faces planes du cylindre
(figure 2.11).

M _ 3 I'}_m 3 Figure 2.11 - Equivalence entre aimantation et
L_" = Z 4 densité de charges magnétiques, dans le cas d'un
Op=-IMl G,=IMI cylindre uniformément aimanté selon son axe

¢ Les conditions au passage d’une surface, en particulier au passage d’un milieu a
un autre, sont les suivantes :
+ en ce qui concerne Hy, ce sont celles imposées a By (et Ap) et précisées au

§1.14.

* en ce qui concerne Hy,, ce sont les mémes qu’en €lectrostatique, a savoir :

— continuité de Vp,, et donc de la composante tangentielle de Hy,,

— discontinuité de la composante normale de H, telle que
(Hi2 — Hy) = N2 o (voir figure 2.12). Si les milieux 1 et 2 sont
respectivement la matiére d’aimantation M et le vide, 6, = M.n. S’il
s’agit de deux milieux d’aimantations respectives M; et My, I’application
de la relation (2.39) conduit a 6;, = njp (M) — My).

Jﬁi Figure 2.12 - Surface de séparation
2] — entre un milieu [1] magnétique
i et [1] magnétiq

(11

et un autre milieu [2] non magnétique

1.2.5. Application a deux cas simples
Densité de courant réelle jo et aimantation M connues en tout point

En résumé, la détermination en tout point de I’espace de B et H créés par des
répartitions de courant jy et d’aimantation M connues peut se faire de deux
manieres différentes sachant qu’une fois I’un de ces champs connu, I’autre peut étre
déduit a 1’aide de la relation (2.36). Dans les deux approches, on se rameéne & un
probléme de magnétostatique du vide.

¢ Approche ampérienne : détermination de B = By + B,

By est créée par les densités de courants libres jg alors que By, est créée par les
densités de courants liés volumiques et surfaciques données par les
expressions (2.32) et (2.33), ju=rotM et jns=Mxn. Il y a alors quatre
maniéres de déterminer B (ou A) :

» en utilisant directement la loi de Biot et Savart (équation 2.1),

« en appliquant 2 B le théoréme d'Ampére :3§r Bdl = g IS( jo + jm )dS

« en calculant directement A = 1-1_0-[ J dV, ol j = jo + jm, et enfin
4n-Vr

* en intégrant les équations aux dérivées partielles obtenues a partir de
rot (rot A) = g j.
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¢ Approche coulombienne : détermination de H = Hy + H,,,

Hy =B/ est créé par les courants libres et Hy, = — grad V,,, est créé par les
masses magnétiques équivalentes volumiques et surfaciques données par les
expressions (2.41) et (2.42) : pp=—divM et o, =M.n. Il y a alors quatre
maniéres de déterminer Hy, (ou V) :

* en utilisant directement la loi de Coulomb (équation 2.43),

* en appliquant le théoréme de Gauss (IS H,dS = -[v PmdV),

* en calculant directement V,, = ﬁ j p% dV (équation (2.44)),
* en intégrant I'équation aux dérivées partielles AV, + pr, = 0 (équation 2.45).

Si l'on obtient A ou V,, par intégration d'une équation aux dérivées partielles, les

constantes sont déterminées a partir des conditions aux limites en particulier celles

associées au passage d'un milieu a un autre :

4 continuité de A, By (composante normale), Vy, et Hy,r (composante tangentielle),

¢ discontinuité de Hyr (composante tangentielle) : Hora — Ho1 = jos X M2, o0t Ny
est le vecteur unitaire normal a l'interface et allant de 1 vers 2.

Densité de courant réelle jo connue et milieu linéaire, homogéne et isotrope

On verra dans la suite que dans un milieu dit linéaire homogene et isotrope, en

abrégé LHI (§ 1.3.2), on est conduit a écrire M =xH, B=po(l+%)H = pou H,

ol ¥ et W sont des scalaires caractérisant le matériau. Alors :

¢ jm=rot M=y rot H=y jo. Il en résulte que partout ou il n’y a pas de courant
libre, j,, =0 il ne reste donc que des courants équivalents surfaciques. Dans
chacun des milieux considérés, on a donc a résoudre 1’équation différentielle :
rot (rot A) = 0.

¢ pp=-—divM=—(y/Lp) div B = 0. Il en résulte que, dans chacun des milieux
considérés, on a a résoudre I’équation de Laplace : AV, = (.

Partant de I'une des approches, on peut remonter a 'autre grice a la relation (2.36).

1.2.6. Le champ démagnétisant H,

Lorsque la seule source du champ magnétique est une distribution connue d’aiman-
tation, dans la matiére on parle de champ démagnétisant. En effet, comme I'illustre
la figure 2.13 dans le cas d’un cylindre uniformément aimanté, le champ Hy, dans la
matiere est généralement opposé a 1’aimantation (plus précisément en un point
considéré, la projection de Hy, sur la direction de 1’aimantation est opposée a cette
derniere), d’otl le qualificatif de démagnétisant et la notation habituelle Hy au lieu
de H,. Par extension, un certain nombre d'auteurs utilisent le terme de champ
démagnétisant pour désigner le champ créé par la matiere aimantée méme a
I’extérieur de celle-ci. Par ailleurs et malheureusement certains auteurs désignent
aussi Hy, ou Hy par le terme de champ dipolaire, quand ce n'est pas champ
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d'interaction dipolaire. On précisera dans la seconde partie de ce chapitre la
différence entre énergie dipolaire et énergie de champ démagnétisant.
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Figure 2.13 - Lignes de champ (a) de l'induction B et (b) du champ H, en présence d'un
cylindre uniformément aimanté. En tout point du matériau, H = (B/pg) - M.

I1 est facile de calculer le champ démagnétisant pour différentes géométries de

matériaux uniformément aimantés [5] en utilisant le formalisme (2.33) 4 (2.39) :

¢ cylindres trés allongés dans lesquels I’aimantation est parallele a I'axe : Hg= 0,
(sauf au voisinage des extrémités) ;

¢ disques ou lames minces planes d’épaisseur faible devant les autres dimensions
et dans lesquels I'aimantation est perpendiculaire aux faces : Hg = — M loin des
bords ;

¢ au centre d’un cylindre de dimensions finies aimanté le long de son axe
(figure 2.14), le champ démagnétisant s'écrit : Hy = — (1 — cos8) M.
De cette formule, on déduit facilement le champ démagnétisant dans les deux
cas précédents.

0 Figure 2.14
Cylindre aimanté selon son axe

1.2.7. Coefficient de champ démagnétisant

On peut montrer, bien que ce ne soit pas trivial, que dans le cas d’un matériau ayant
la forme d’un ellipsoide et uniformément aimanté, Hy et en conséquence By, dans la
matiére sont également uniformes. Le champ démagnétisant dans un ellipsoide
uniformément aimanté peut alors s’écrire :

Hy = -NM (2.46)

ol N est le tenseur des coefficients de champ démagnétisant. On notera que pour un
ellipsoide rapporté a ses axes de symétrie, la matrice représentative de ce tenseur est
diagonale et telle que :

Nyx + Nyy + Ny = 1 (2.47)
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Si I'aimantation M est orientée suivant I’'un de ces axes, Hy lui est colinéaire. Dans
le cas d’une sphére, on en déduit facilement que Ny = Ny, =N;, = 1/3. Un cas
particulier souvent rencontré est celui de 1’ellipsoide de révolution de longueur ¢
selon I’axe de révolution z et de diamétre a perpendiculairement a cet axe. Si
r=c/a> 1 (ellipsoide allongé), on a :

Nz, = Ny =

argch(r) - l:| (2.48)

1 r
r2 -1 r2 -1

Sir < 1 (ellipsoide aplati), on a :

Ny = Ny= —L|1-—L— arc cos(r) (2.49)
I-r V1-r?

Dans les deux cas bien entendu : Ny = Nyy =N = (1 = N;)/2.

1.3. REPONSE DE LA MATIERE A UN CHAMP MAGNETIQUE

L’aimantation M est une variable de configuration de la matiére au méme titre que
la polarisation électrique ou la déformation élastique. C’est I'un des problémes
majeurs du magnétisme des matériaux que d’établir soit expérimentalement soit
théoriquement la relation entre 1’aimantation M et les différentes variables aux-
quelles elle est sensible. Parmi celles ci, le champ H et I’induction B sont, on s’en
doute, les plus importantes. Mais comme H et B sont liés par la relation de
définition (2.36), il suffit de prendre soit 1’un soit 1’autre comme variable
magnétique indépendante.

1.3.1. Choix du champ magnétique H comme variable indépendante

Ce choix traditionnel ne se justifie en dernier ressort que par des considérations
pratiques. Il est en effet plus facile de contrbler directement le champ magnétique
interne d’un échantillon que son induction interne (particulierement dans les
mesures statiques). Nous avons écrit plus haut que I'intérét principal du vecteur H
était de vérifier le théoréme d’Ampére méme dans la matiére aimantée. La
figure 2.15-a montre comment on peut mettre 4 profit cette propriété pour imposer
un champ donné a I’intérieur d’un échantillon torique. Le tore porte un enroulement
dense de n spires régulierement réparties le long du périmétre, enroulement dans
lequel on fait circuler le courant I. Si, compte tenu de la présence de la matiére, le
systéme conserve la symétrie de révolution autour de 1’axe Oz du tore, le champ ne
comporte que la composante azimutale H constante le long d’un cercle d’axe Oz et
telle que :

H = nl/l (2.50)

ou | est le périmétre moyen du tore. L’aimantation est alors elle-méme azimutale et
constante le long d'un cercle d’axe Oz et I'on vérifie que le champ démagnétisant
est nul (Oz est I'axe de symétrie du tore, perpendiculaire au plan de la figure 2.15-a).
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(a) (b)

Figure 2.15 - Deux configurations ot I'on peut imposer la valeur de H
a l'intérieur d'un échantillon : (a) tore — (b) barreau allongé

Une autre configuration utile est le barreau trés allongé dans la direction de
I’aimantation (figure 2.15-b), car le champ démagnétisant y est pratiquement nul.

1.3.2. Différents types de comportement magnétique d’une substance

La caractérisation magnétique d’un matériau consiste idéalement & mesurer M ou B
en fonction de H. En pratique, on se contente la plupart du temps de mesurer My, ou
By en fonction de H, ou My et By sont les projections de M et B sur H. Les
courbes My (H) et By (H) sont appelées courbes d’aimantation. Quand il n’y a pas
d'ambiguité sur la direction de projection, ces relations classiques sont notées plus
simplement M (H) et B (H).

Selon le type de matériau considéré, on obtient des comportements extrémement
variés, qui dépendent plus ou moins de parametres extérieurs tels que la température
ou la pression, de I’histoire du matériau et de la direction d’application du champ
dans le cas de matériaux anisotropes. A titre d’exemple, nous avons schématisé sur
la figure 2.16 quelques réponses typiques de la matiére a un champ.

M M M

(1 @s) 6)

2 H

H H
(3)

Figure 2.16 - Représentation schématique de différents types de réponses
observés selon la substance considérée

Certaines substances ont une réponse lin€aire jusqu’a des champs élevés (cas 2
et 3). Si de plus elles sont isotropes et homogénes, on parle de matériau LHI
(linéaire, homogeéne et isotrope) ; |’aimantation est alors colinéaire au champ et peut
s’écrire :

M = yH (2.51)
ol ¥, scalaire sans dimension en unités MKSA, est la susceptibilité magnétique.

Pour d’autres matériaux, la linéarité n’est observée que pour de faibles variations de
champ autour d'un point de repos (Hp, M) qui n'est pas nécessairement 1'origine
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(cas 4 et 6 de la figure 2.16). Dans ce cas, ¥ = (dM/dH)y, caractérise la réponse
dans cette gamme de champ et est appelée susceptibilité magnétique différentielle.
En particulier, on définit la susceptibilité initiale X; = (dM/dH)y, c’est-a-dire la
pente a I’origine. Les valeurs de la susceptibilité s’étendent depuis environ — 103
dans les matériaux trés faiblement magnétiques (diamagnétiques, voir plus loin, tels
que le cuivre, le carbone) jusqu’a des valeurs d’environ +10° (matériaux ferroma-
gnétiques ultra doux, par exemple certains alliages amorphes ou nanocristallins).

A la notion de susceptibilité, on associe celle de perméabilité |1 telle que dans un
milieu linéaire homogéne et isotrope (LHI) :

B = pH = poH = po(H+M) (2.52)

On en déduit aisément que [, = 1 + ). Attention toutefois aux notations : comme
bon nombre d'auteurs, nous écrirons souvent l'équation (2.52) sous la forme
B = ppgH, ou 1 sera alors la perméabilité relative.

Certains milieux présentent un cycle d’hystérésis (courbe 5) tel qu'en revenant a
champ magnétique nul aprés avoir appliqué un champ assez fort, ils conservent une
aimantation non nulle : on parle alors d'aimantation rémanente (M) ; c'est en parti-
culier le cas des aimants permanents (certains alliages de terres rares, par exemple).

En général, perméabilités et induction magnétique intéressent plutot les ingénieurs
tandis que susceptibilités et aimantation sont les parametres favoris des physiciens.

1.3.3. Cas de substances anisotropes

Dans le cas d'un matériau macroscopiquement anisotrope tel qu'un monocristal,
T'aimantation n'est pas systématiquement colinéaire au champ. Si le comportement
est linéaire, on peut écrire la relation tensorielle :

M=xH (2.53)

ol x est le tenseur de susceptibilité. On sait que la relation (2.53) se projette dans un
systeéme d’axes donnés sous la forme d’une relation matricielle M = [x] H ol [] est
une matrice 3 X 3 dite représentative de x dans le systeéme d’axes en question.

Dans le cas statique qui nous intéresse ici, on montre que la matrice représentative
dans un systeme d'axes quelconque est symétrique par rapport a sa diagonale et
comporte donc 6 composantes indépendantes dans le cas le plus général.

Il existe alors un systéme d'axes rectangulaires particulier, dit systeéme des axes
principaux, dans lequel la matrice est diagonale. Les axes principaux sont toujours
liés a des éléments de symétrie quand ils existent. La susceptibilité (ou
perméabilité) scalaire ou tensorielle que nous avons définie ci-dessus est la
susceptibilité (ou perméabilité) statique valable dans le cas d'un champ continu ou
lentement variable. Nous étudierons dans le chapitre 17 la susceptibilité (ou
perméabilité) dans le cas d'un champ rapidement variable dans le temps.
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1.3.4. Remarque

Pour en finir avec les notions de perméabilité et de susceptibilité magnétique,
rappelons que, si I'équation (2.36) est écrite par les ingénieurs : B = ugH + J et par
les physiciens : B = g (H + M) en systeme MKSA rationalisé (SI), la plupart des
articles traitant du magnétisme ont été écrits en systéme c.g.s, dans lequel cette
équation fondamentale s'écrivait : B = H + 4nM, ou H s'exprimait en cersted et M
en uem/cm3. Un cersted vaut (250/m) Am~! et un uem/cm?3 vaut 103 Am-!.

1.3.5. Correction du champ démagnétisant
Notion de susceptibilité externe

On a déja souligné que la réponse intrinséque d'un matériau magnétique ne s'obtient
directement que sur des échantillons en forme de tores ou de barreaux tres allongés.
Néanmoins, on peut aussi utiliser des échantillons en forme d'ellipsoides pour
lesquels on sait faire une correction de l'effet du champ démagnétisant. En effet, il
s'agit concrétement de déterminer la courbe M (H) ol H est le champ interne a la
matiere, a partir de la courbe M (Hp) ot Hg est le champ appliqué. Connaissant le
coefficient de champ démagnétisant N dans la direction considérée (nécessairement
un axe principal de I'ellipsoide), on a immédiatement M (H) = M (Hyp — NM). Cette
correction est évidemment applicable a n'importe quel type de matériau, mais nous
mettrons l'accent ici sur les matériaux LHI, dont la réponse intrinséque se
caractérise par un seul paramétre, la susceptibilité .

On peut écrire M =% H, avec H = Hy + Hy et Hy =— NM, et I’on en déduit :
M = {yx/(1+Ny} Hp (2.54)

On a donc une pente plus faible lorsque I'on trace I'aimantation en fonction du
champ extérieur, ce qui est fréquemment le cas (figure 2.17). Cette pente % /(1 +Ny)
est tout naturellement appelée susceptibilité externe.

M M
Figure 2.17 - Courbes d'aimantation
schématiques en fonction du champ interne (H)
et du champ externe (Hp) pour une substance
. présentant une susceptibilité finie
X [+ Ny
H H,

11 faut bien noter que la susceptibilité externe ne caractérise pas la matiere seule,
mais un échantillon de matieére de géométrie donnée, En particulier si ) est infinie,
propriété caractérisant les substances ferromagnétiques idéales en champ faible
comme nous le verrons plus loin, la susceptibilité externe est égale a [ /N, c'est-a-
dire I'inverse du coefficient de champ démagnétisant (figure 2.18). La variation sous
champ magnétique de I'aimantation suit alors — en champ magnétique faible — une
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loi linéaire que 1'on nomme droite de champ démagnétisant qui ne dépend que de la
géométrie.
M M

Figure 2.18 - Courbes d'aimantation
schématiques en fonction du champ interne (H)
et du champ externe (Hg) pour une substance

présentant une susceptibilité infinie N

H H,

Ces considérations ainsi que les méthodes de mesure de I'aimantation dont nous ne
parlons pas ici seront rappelées et approfondies dans le chapitre 26 consacré aux
techniques expérimentales. Sauf avis contraire, les courbes présentées dans cet
ouvrage pour des substances ferromagnétiques seront tracées en fonction du champ
interne H (Am~1) ou pgH (Tesla).

1.4. PROBLEME GENERAL DE 1A DETERMINATION DE B ETM

Dans le paragraphe 1.2.5 nous avons considéré, pour déterminer partout H (ou B),

qu’en tout point de la matiere 1’aimantation était connue. En fait, comme nous

I’avons vu dans le paragraphe précédent, I’aimantation dépend du champ. Aussi le

probleme le plus général est le suivant : en présence de courants libres (s’ils

existent) connus et de matiére parfaitement caractérisée, on cherche a déterminer en

tout point I’aimantation M et le champ H (ou B). La difficulté vient du fait que

localement |'aimantation dépend du champ total H qui est la somme du champ Hy

créé par les courants libres et du champ H,, (ou By) lui-méme créé par

I’aimantation. On a donc a traiter un probléme couplé qui, la plupart du temps, ne

peut se résoudre que numériquement de manieére auto-cohérente. Les étapes

successives d’un tel calcul sont les suivantes :

1. détermination de Hy (ou de Bg) a partir de la distribution de courants s’ils
existent,

2. choix d’une distribution d’aimantation initiale M; (d'une polarisation J;),

3. détermination de H,, (ou By,) par 'une ou 1’autre des approches présentées au
paragraphe 1.2,

4. calcul de la distribution d’aimantation a partir de la réponse de la matiere,

comparaison entre cette derniére et la distribution initiale,

6. si elles sont les mémes, le probléme est résolu. Sinon, on remplace la
distribution initiale par celle calculée et on revient au point 3.

v Lh

Grace a des moyens de calcul de plus en plus performants, les méthodes de
simulation sont en plein essor et des problémes toujours plus complexes sont
résolus de maniére numérique. Par exemple, dans la méthode des €léments finis, on
choisit un maillage ol 1’aimantation de chaque élément est considérée comme
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uniforme. Parmi les difficultés rencontrées, il faut citer le choix du maillage et des
conditions aux limites. Bien entendu, la simulation est d’autant plus exacte que le
maillage est plus fin.

Parmi les rares situations que I’on sait traiter analytiquement, il faut citer :

¢ le cas d’une sphére pleine ou creuse en matériau LHI soumise a un champ
extérieur uniforme, et

4 le cas d’un cylindre plein ou creux en matériau LHI de longueur infinie soumis a
un champ extérieur uniforme et perpendiculaire 4 I’axe du cylindre.

Ces différents cas abordés, soit a partir des courants liés, soit a partir de charges
équivalentes, font 1’objet d’exercices proposés a la fin de ce chapitre.

Remarque : micromagnétisme - Dans le probleme général exposé ci-dessus, on
suppose que la réponse du matériau est parfaitement décrite par une relation M(H)
ou B(H) qui a une signification locale quelle que soit I'échelle. En réalité, dans un
matériau magnétique, il existe toujours une ou plusieurs longueurs caractéristiques
qui détruisent l'invariance d'échelle.

Les longueurs caractéristiques les plus évidentes sont celles lides a la microstructure
dans le cas d'un matériau polycristallin ou d'un composite. Par exemple, pour des
variations spatiales lentes & 1'échelle des tailles de grains dans un polycristal, il est
en effet suffisant de décrire la réponse du matériau par une équation d'état
macroscopique, en particulier M = M(H) ou M et H sont des moyennes calculées sur
un volume grand a 'échelle des longueurs caractéristiques. La relation M (H) ainsi
définie ignore le caractére hétérogéne du matériau considéré et pour cette raison est
souvent appelée loi d'homogénéisation. Si les variations spatiales sont rapides,
I'homogénéisation n'est plus possible. Il faut alors choisir un pas de calcul beaucoup
plus petit que la dimension des grains et caractériser chacun d'eux par sa propre
relation d'état. Toutefois si les grains restent assez gros - et nous allons trés vite
préciser ce qu'on entend par la - cette relation d'état pourra conserver un caractere
local, et le probléme ne change pas fondamentalement de nature.

En revanche, le probléme devient radicalement différent si les variations spatiales
sont rapides a l'échelle d'une autre longueur caractéristique qui est liée a l'interaction
d'échange. On verra dans les chapitres suivants que l'interaction d'échange est a
'origine de 1'ordre magnétique et qu'elle n'est pas de nature magnétostatique. Elle
conduit a une description non locale de la réponse magnétique du matériau : on n'a
plus affaire & un probléme de magnétostatique au sens de ce paragraphe. On parle
alors de micromagnétisme, car les longueurs caractéristiques de 1'échange restent
typiquement inférieures voire trés inféricures a 1 pm.

Comme problémes classiques de micromagnétisme statique, citons la détermination
de la distribution de 1'aimantation a l'intérieur d'une paroi de domaines et le calcul
des champs critiques de basculement dans les aimants ou les matériaux d'enregis-
trement.
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1.5. APPROXIMATION DES CIRCUITS MAGNETIQUES

A TDinterface entre deux milieux, en 1’absence de courants surfaciques, il y a
continuité de la composante normale de B et de la composante tangentielle de H.

On montre alors facilement que, si les milieux sont
de type LHI, les lignes de champ (aussi bien de B 1 |2
que de H) subissent une réfraction telle que B
tgB,/1g0, = Wa/M, on O et B, désignent les angles

que font les lignes de champ dans les milieux 1 et 2 . i
- I 3

respectivement, avec la normale a I'interface \ :
(figure 2.19). Autrement dit dans un milieu a forte "’—’/Fﬁz"
perméabilité (ferromagnétique doux), les lignes de
champ ont tendance i étre tangentes a la surface
extérieure sauf dans les zones ou elles lui sont Figure 2.19
rigoureusement perpendiculaires. Le dioptre magnétique

Cette propriété est mise a profit dans ce qu’on appelle un circuit magnétique dont
I’exemple le plus simple est illustré par la figure 2.20 : le flux produit par la bobine
d’excitation est canalisé par le tore a haute perméabilité de la méme maniére qu’un
circuit électrique canalise le courant produit par un générateur, d’oul ce terme de
circuit magnétique. Dans le schéma de la figure 2.20, le bobinage est constitué de
n spires parcourues par un courant I. Désignons par S la section du tore (supposée
constante) et par p son périmétre moyen.

Figure 2.20 - Lignes de champ magnétique
engendrées par un bobinage (a) dans le vide et
(b) en présence d'un tore en matériau magnétique

/} N\ (@ (b)
L’approximation des circuits magnétiques consiste ici a2 admettre, conformément a
ce qui précéde, que les lignes de champ sont paralleles entre elles et a la ligne
moyenne du tore. Il en résulte immédiatement, d’apres la conservation du flux, que
B et H sont invariants le long d’une méme ligne de champ. Dans la mesure ol
p/2m>> S!72 Jeg lignes de champ sont toutes de longueur voisine de p. Le théoreme
d’ Ampére nous permet alors d'écrire H=nl/p et :

® = BS = woH = nl/® (2.55)
ou le parametre ® = (1/tp) p/S porte le nom de réluctance.

On peut remarquer tout de suite la similitude entre la relation (2.55) et 1a loi d’Ohm
V =RI. L’analogue de V est la quantité € =nl qu’on appelle la force magnéto-
motrice. L'analogue du courant est évidemment le flux et celui de la résistance, la
réluctance. Cette analogie avec les circuits électriques se généralise aux configu-
rations plus complexes comportant plusieurs branches en série ou en paralléle, pour
lesquelles on établit aisément des lois similaires aux lois de Kirchoff.
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Considérons I’exemple de la figure 2.21
dans lequel le circuit principal comporte
deux branches 1 et 2. Le long d’une
ligne de champ qui passe par le circuit
principal et les dérivations 1 et 2, le
théoréme d’ Ampéere donne :

nl = Rpydy + R D
nl = K@y + Ry Dy

Figure 2.21 - Circuit magnétique La conservation du flux donne par
comportant une dérivation ailleurs @y = @ + @,. Il en résulte :

nl=@R+R)VDPyg=0Dg avec l/R'=A'=1/R1+ 1/Ry=A1+ Ay et R=R"+ Ro.

On a fait apparaitre ici les inverses de réluctance que 1’on appelle les perméances.
La perméance A est I’analogue de la conductance. Ainsi, comme pour les circuits
électriques, les réluctances de branches en série s’ajoutent tandis que ce sont les
perméances qui s’ajoutent dans des branches en paralléle.

Nous allons illustrer cette méthode des circuits magnétiques par deux exemples
pratiques importants :

L

L'exemple de la figure 2.22-a correspond au schéma simplifié d’un élecrro-
aimant. 11 dérive du circuit de la figure 2.20 par I’introduction de ce que I’on
appelle un entrefer, c’est-a-dire une lame d’air perpendiculaire a la ligne
moyenne du circuit et dont I’épaisseur e est trés inférieure au périmétre moyen p
du tore. Si l'on impose de plus la condition : e << S2 o0 S est toujours la
section du tore, on peut négliger les effets de bords et admettre que les lignes de
flux restent paralléles a la ligne moyenne du tore dans la plus grande partie de
I’entrefer. Dans ces conditions, le flux ® traversant le circuit, en parti-
culier I’entrefer, s’écrit d’aprés ce qui précéde : @ =pngH.S, soit encore
D =nl/(Re+ Re) ot Re=(1/:Lg) (p—e€)/S et Re=(1/p) e/S sont respec-
tivement la réluctance du matériau doux (fer) et celle de I’entrefer (ot pu = 1).
H est le champ dans I’entrefer.

Sachant que e << p, il vient : Ho=nl/[(p/p) + e]. Si u est trés supérieur a p/e,
on obtient en définitive: He=nl/e. Cette formule montre la possibilité
d’obtenir un champ important en concentrant dans un petit entrefer le champ
produit par une bobine de dimensions trés supérieures a celui-ci.

Considérons le circuit de la figure 2.22-b ol la source de flux est cette fois un
aimant permanent d’aimantation rigide M au lieu d’un enroulement. On envi-
sage aussi une situation un peu plus générale que la précédente au niveau du
circuit ; sa section évolue de S, au droit de I’aimant a S. dans I’entrefer. Soit a
1"épaisseur de I’aimant, e restant celle de I'entrefer. B, et H, sont respectivement
I’induction et le champ dans 1’aimant (on admet qu’ils sont uniformes), B, et He
I’induction et le champ dans I’entrefer. Le champ dans le fer est négligé, car sa
perméabilité est énorme. Repartons tout d’abord des équations fondamentales.
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— entrefer  aimant -

. entrefer

L fer d f
! er doux % er doux

=i =
(b)

Figure 2.22 - Circuits magnétiques avec entrefer
Flux engendré (a) par un solénoide (b) par un aimant permanent

Le théoreme d’ Ampere nous donne aH, + eHe = 0 et la conservation du flux
SaBa=SeBe. Comme B, =g (Hy + M) et Be = gpHe, on aboutit au systeme
linéaire : aH,+eH.=0;S,H, - S.He =—S;M, dont la résolution donne en
particulier : He = M/(e/a + S¢/8S,).

Ce résultat peut étre retrouvé plus directement en utilisant le concept de courants
équivalents a I’aimantation. L’aimant étant une plaque d’épaisseur a de
section S, (avec a << Sa”z), tout se passe comme si I'on avait un enroulement de
n spires parcouru par le courant [ tel que nI/a =M, ou M est I’aimantation de
I’aimant (supposée parfaitement rigide). Notons que cet enroulement équivalent
ne doit pas étre considéré comme bobiné autour du matérian doux mais autour
d’un entrefer de longueur a et de section S;. Ainsi, le flux s’écrit d’aprés le
théoréeme d’addition des réluctances en négligeant celle du fer (ce qui revient a
négliger le champ dans le fer) :

® = pnpSeHe = upMa/(a/S,+e/Se) etdonc, He = M/(S./S, +e/a).
Cela encore illustre 1'intérét du circuit magnétique, a savoir la possibilité de
concentrer dans un petit volume les effets d’un aimant de dimensions beaucoup

plus grandes. Nous aurons I’occasion de revenir sur les applications des circuits
magnétiques notamment dans les chapitres 15, 16 et 17.

2. ENERGIE, FORCES ET COUPLES
AU SEIN DES SYSTEMES MAGNETIQUES

Dans une premiére lecture de l'ouvrage, le lecteur peut passer au chapitre suivant, et
ne revenir sur cette section que lors d'une seconde lecture plus approfondie.

2.1. LE COUPLAGE ELECTROMAGNETIQUE DANS LE VIDE

L'électrostatique ne traite que des systémes de charges électriques fixes, et la
magnétostatique que des distributions de courant permanentes. Dans ce cadre strict,
ce sont deux disciplines indépendantes. Dés lors que l'on s'intéresse aux phéno-
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menes variables dans le temps, il faut tenir compte du couplage électromagnétique
révélé entre autres par Faraday, Lenz, Ampere, Maxwell et Lorentz.

Bien qu'une grande partie des questions traitées dans cet ouvrage relévent de la
magnétostatique, nous ne pouvons pour autant négliger le couplage électro-
magnétique, parce que d'une part c'est un passage obligé pour comprendre 1'énergie
associée aux distributions de courants permanentes, et d'autre part ce phénoméne est
au cceur de trés nombreuses et importantes applications.

2.1.1. Force et champ de Lorentz

Revenons a la formule de Laplace introduite au début de ce chapitre comme une des
deux lois fondatrices de la magnétostatique, et appliquons-la a un conducteur
filiforme dans lequel des porteurs de charge mobiles, animés de la vitesse v, créent
un courant [ = N'qv.a. Ici g est la charge élémentaire, N' le nombre de ces charges
mobiles par unité de longueur, et i le vecteur unitaire porté par le fil au point
considéré. La vitesse v est naturellement colinéaire 2 u car les porteurs de charge
sont confinés dans le fil, lui-méme supposé immobile.

Dans une induction B, I'élément de courant Idl u est soumis a la force de Laplace
Idl a xB =dNgqvxB o dN est le nombre de porteurs mobiles dans 1'élément dl.
Ramenée a un porteur de charge, la force de Laplace s'écrit donc :

F = qvxB (2.56)

Cette forme invite a sortir du cadre strict du courant dans un fil, et 2 admettre que la
relation (2.56) reste valable en toutes circonstances, par exemple pour une particule
chargée unique se déplacant dans le vide. v est alors mesurée par rapport aux
sources de I'induction (nous y reviendrons plus loin).

S'il existe simultanément l'induction B et le champ électrique E, on écrit tout
naturellement :
F = q(E +vxB) (2.57)

Cette relation de Lorentz se vérifie directement par des expériences sur des
faisceaux d'électrons et par conséquent, c'est beaucoup plus une généralisation,
qu'une simple interprétation microscopique de la loi de Laplace. On remarque dans
I'équation (2.57) que le terme v X B joue le méme réle qu'un champ électrique. Nous
'appellerons désormais le champ de Lorentz par commodité, mais il faut toutefois
se rappeler que ce terme de champ de Lorentz est aussi utilisé par ailleurs dans un
contexte trés différent (probléme du champ local dans les diélectriques).

2.1.2. Champ électrique créé dans un conducteur en mouvement
par une induction magnétique B

Considérons un conducteur filiforme rectiligne, rigide de longueur finie | sur lequel
on définit une orientation par le vecteur unitaire .
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On déplace le conducteur en translation a la = +e
vitesse v dans I'induction uniforme B produite
par des sources fixes et invariantes dans le
temps (figure 2.23). A ['équilibre, les charges ® . X
responsables des courants dans le conducteur B 1| ldo| | Gixv
sont nécessairement fixes par rapport a ce
dernier puisque le courant est nul (le
conducteur est isolé). La vitesse de chacune
de ces charges dans le repére fixe se réduit
alors a la vitesse d'entrainement v. Il existe x vl

donc dans le fil un champ de Lorentz vxB @) (®)

dont la composante selon l'axe du fil est Figure 2.23 - Conducteur (a)
& (vxB)=B.(ii xv). en mouvement (b)

Pour que les charges restent immobiles par rapport au conducteur, il faut qu'elles

soient soumises 4 un autre champ qui compense le champ de Lorentz. Cette
question fait I'objet de l'exercice 2.11.

=

|
l

Définissons alors la différence de potentiel magnéto-induite ou - pour prendre le
terme consacré, malheureusement moins explicite - la force électromotrice induite,
¢, par la circulation du champ de Lorentz le long du brin conducteur :

¢ = IB(axv) = BS' (2.58)
ou S' est le vecteur normal au plan (1, v) dont le module n'est autre que 1'aire
balayée par le segment conducteur par unité de temps. IBS'l est donc le flux coupé
par le brin par unité de temps. Compte tenu des conventions de signe de la
figure 2.23, on écrira encore ¢ sous la forme :

e = —dd/dt (2.59)

ol @ est a4 un instant donné le flux qui a été coupé par le fil au cours de son
déplacement (notons qu'il est sans importance que ce flux ne soit défini qu'a une
constante additive pres). La grandeur ¢ a une signification pratique intéressante :
c'est la différence de potentiel mesurable entre les deux extrémités du brin par un
voltmeétre fixe (voir exercice 2.11).

La relation (2.59) se généralise sans difficulté au cas d'un circuit filiforme fermé
non rigide C que I'on déforme dans une induction qui peut étre inhomogene mais
reste constante dans le temps. On a encore a tout instant t :

e = j.CELdl = —dd/dt (2.60)

ot @ est le flux qui traverse une surface quelconque s'appuyant sur le circuit C(t)
considéré, a l'instant t. Rappelons que @ ne dépend pas du choix de la surface, car B
est a flux conservatif. E; est le champ de Lorentz. La encore, la tension induite dans
le circuit est égale a e.
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Il est remarquable de constater que, dans la relation (2.60), seule intervient la
vitesse instantanée de variation du flux a travers le circuit C. Or on peut faire varier
ce flux, non plus en déformant le circuit dans une induction permanente, mais en
faisant varier 1'induction elle-méme, le circuit restant inchangé, ce qui constitue a
priori une expérience différente.

2.1.3. Champ électrique créé par une induction variable

C'est Faraday qui a démontré expérimentalement l'existence d'un tel effet, mais sa
formulation est due a Lenz. La loi de Lenz indique que, dans un circuit fermé fixe
soumis a une induction extérieure variable d’origine quelconque, il apparait une
force électromotrice induite donnée par :

e = JCEemdl = —dd/dt (2.61)

ou @ est encore le flux d'induction traversant toute surface s'appuyant sur C. On
utilise ici les conventions habituelles de signe : le sens positif de la normale a la
surface étant choisi arbitrairement, le sens positif de circulation sur C est le sens
trigonométrique.

Il est convenu de qualifier le champ E.,, défini par (2.61) d'électromoteur alors que
magnéto-induit serait encore une fois plus explicite sinon plus élégant. En tous cas
ces qualificatifs sont nécessaires pour distinguer le champ en question du champ de
Lorentz car les deux situations sont a priori distinctes.

La formulation de Lenz peut laisser croire que le champ électromoteur n'existe
qu'en présence du circuit. Evidemment il n'en est rien, le conducteur ne doit étre
considéré que comme un réservoir de charges mobiles servant a révéler I'existence
de ce champ électromoteur.

Imaginons en effet que dans l'espace vide oll régne une induction variable B, on
place une charge électrique unique q. La force F = q E.,, qui s'exerce sur la charge
est définie et mesurable ; on peut donc, en chaque point de I'espace, déterminer le
champ électromoteur E.,,.

La relation (2.61) est en fait applicable sur un contour fermé quelconque pas
nécessairement matérialisé par un circuit, elle s'écrit encore en explicitant le flux @ :

e = J’C Eendl = —js(aB / 3t)dS (2.62)

ce qui, d'apres un théoréme d'analyse vectorielle bien connu, conduit a :
rot E.;, = — (dB/dt) (2.63)

On peut évidemment s'interroger sur la raison profonde de la similitude des
formules (2.60) et (2.61). On réalise alors qu'une question clef est la définition de la
vitesse v qui intervient dans la formule (2.58). Nous avons déja écrit que c'était la
vitesse par rapport aux sources créant l'induction B. Mais encore faut-il préciser de
quelles sources on parle.
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Si dans l'expérience de Faraday, on crée l'induction variable en modulant le courant
dans une bobine, on ne voit pas comment attribuer & v un autre module que z€ro si
I'on admet que les sources pertinentes sont les éléments de courant. On doit alors
considérer que les situations examinées dans ce paragraphe et le précédent sont
complétement différentes et on ne comprend pas l'analogie entre (2.60) et (2.61).

En revanche, si I'on admet que les sources pertinentes sont les masses magnétiques
introduites au paragraphe 1.1.7, et qu'elles obéissent au principe de conservation,
alors on est conduit a la conclusion que les expériences de type Lorentz
(déplacement du conducteur) ou Faraday ne sont pas en réalité distinctes.

En effet, la seule fagon de faire varier I'induction produite par des masses magné-
tiques qui se conservent est de déplacer lesdites masses par rapport au circuit. On
retrouve alors tout naturellement une notion de vitesse relative dans I'expérience de
Faraday et on vérifie bien que le champ électromoteur se raméne au champ de
Lorentz.

Bien entendu cette interprétation souléve une difficulté, celle de faire appel aux
masses magnétiques, sources fictives, en licu et place des seules sources qui ont en
magnétostatique une réalité physique vérifiée, les courants.

De plus il est peu satisfaisant de devoir admettre qu'une induction constante et
homogéne — produite par exemple par une double nappe de courant — produise des
effets électriques différents selon qu'elle est créée par des nappes fixes ou mobiles.

Ces difficultés disparaissent dans la théorie de la relativité restreinte ol les seules
sources élémentaires reconnues de rous les champs sont en définitive les charges
électriques. Le lecteur désirant approfondir cette question pourra consulter la
référence [6].

2.1.4. Induction magnétique créée par un champ électrique variable

Les deux effets de couplage électromagnétique que nous avons vus plus haut con-
cernaient I'induction d'effets électriques par le magnétisme. Inversement, un champ
électrique variable induit des effets magnétiques. C'est en tous cas I'hypothése de
Maxwell confirmée par ses conséquences. Elle se formule de la facon suivante :

1
[ Bedl = poeo [ (OB / at)ds = C—st(ar«: / 3t)dS (2.64)

ot B, est I'induction créée par le champ électrique variable E. C est un contour
fermé arbitraire limitant la surface S également arbitraire. On notera que cette équa-
tion n'est rien d'autre que l'expression du théoréme d'Ampére sous la forme (2.5)
avec Jj = jo = gdE/dt (2.65)

Le vecteur ggE =D est appelé induction électrique (electric displacement en
anglais). On voit qu'une induction électrique variable dans le vide joue le méme role
qu'un courant de particules chargées de densité j, égale a dD/dt. On I'en distingue
néanmoins en l'appelant courant de déplacement.
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2.1.5. Equations de Maxwell dans le vide

Il est intéressant de chercher a établir des équations qui relient les seules
observables, c'est-a-dire les champs totaux.

Pour cela on admet que le champ électrique total E est la somme d'un champ
électrostatique, donc a rotationnel nul et divergence égale a p/gy (ol p est la
densité volumique de charges instantanée), et d'un champ électromoteur, a
divergence nulle, dont le rotationnel est donné par (2.63) ou B est I'induction totale.

De méme, l'induction magnétique totale B est la somme d'une induction magnéto-
statique, c'est-a-dire vérifiant les équations (2.8) et (2.10), et d'une induction électro-
induite qui vérifie 'équation (2.64) (ou sa forme différentielle rot B, = Lipeg JE/dt),
ol E est encore le champ électrique total. On est ainsi conduit aux fameuses
équations de Maxwell écrites ici dans le vide en présence de courants réels (de
densité j) et de charges électriques réelles (de densité p) :

rot E = —JB/ot
rot B = o (j +€9dE/dt)
divE = p/gg ; divB =0 (2.66)

En l'absence de sources, on a évidemment :
rotE = —9dB/ot

rot B = pogodE/ot
divE = divB =0 (2.67)

La plus spectaculaire conséquence de ces équations est l'existence du phénomeéne de
propagation couplée des champs magnétique et électrique a vitesse finie ¢ égale a
(Mo€g) V2. Les effets de propagation ne seront pas abordés - sauf de maniére trés
ponctuelle - dans cet ouvrage, mais le lecteur intéressé est invité a consulter notam-
ment les références [6] et [7].

2.1.6. Couplage électromagnétique
dans la limite des phénomeénes lents ; énergie magnétique

Nous sommes maintenant en mesure d'aborder le probleme de I'énergie magnétique
dans le vide. Pour cela, nous considérons a nouveau le modele de la double nappe
de courant (figure 2.4-b) et nous nous posons la question suivante : quelle énergie
faut-il fournir aux charges mobiles dans les deux nappes pour passer de la situation
js=0 et donc B = 0 partout,  la situation j; = j, # 0 et donc B = g ]s, seulement
entre les nappes ? Si on exclut I'énergie cinétique des porteurs de charge de masse
non nulle qui créent la densité de courant j, ainsi évidemment que la dissipation
par frottement, on peut considérer que l'énergie fournie en question est ['énergie
magnétique associée a la création dans le vide de l'induction B.
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Tracons dans le plan Oxz contenant a la fois la _
normale aux nappes et le vecteur densité de e TJs
courant js une boucle rectangulaire de hau-
teur e et de longueur unité s'appuyant sur les
deux nappes (figure 2.24, on e n'est pas la — X
force €lectromotrice ¢). Compte tenu de la _ _ 9 Js
définition du repére Oxyz, le flux qui traverse Cirlation d champ Geptitomatins
cette boucle est —pjse et lorsque jg s'accroit Figure 2.24 - Double nappe
de dj, en un temps dt, sa variation est — Ly e djs.

)
Y

®

==

D'aprés la loi de Lenz, il apparait alors un champ électromoteur dont la circulation

le long de la boucle considérée est égale a + |1 edjs / dt. 1l est important de noter

que :

¢ compte tenu de I'invariance du systéme dans toute translation parallele au plan
Oxy la contribution des branches verticales (parall¢les a Oz) de la boucle a la
circulation du champ électromoteur est nulle ;

¢ pour la méme raison, ce champ électromoteur est uniforme sur chacune des
nappes ;

¢ le systéme est aussi invariant dans une rotation de 7 autour de tout axe parallele
a Oy et contenu dans le plan médian (de cote z=e/2).

En conséquence si I'on désigne par Eep la composante tangentielle du champ
électromoteur sur la nappe inférieure, cette méme composante s’écrit —Ee, sur la
nappe supérieure, et la circulation considérée vaut —2 Egp,.

On a donc Eep =- 1/2pedjs/dt, ce qui montre que le champ électromoteur
s'oppose a I'’augmentation du courant. Ainsi, pour augmenter j; de djs en un
temps dt, le milieu extérieur doit fournir un travail contre le champ électromoteur.
Ce travail se calcule par unité de longueur de nappe dans la direction Oy et donc en
définitive par unité de surface de la double nappe. C'est, 4 un infiniment petit du
second ordre preés, celui nécessaire au transport d'une densité linéique de charge j.dt
le long de la boucle a savoir (Upedjs/dt)jsdt = lpejsdjs. En intégrant ce travail
élémentaire de zéro a j,, on trouve I'énergic magnétique par unité de surface de la
double nappe (lo/2)ejs* qui s'exprime encore en fonction de l'induction sous la
forme e BZ/2p,. Ramenée a l'unité de volume dans la région ol existe B (entre les
nappes) l'énergie magnétique du vide s'écrit finalement, en fonction de l'induction B
ouduchampH=B/py:

U' = B2/2yy = poH2/2 (2.68)

On montre que ce résultat, démontré ici pour une configuration particuliére, est tout
a fait général. L'énergie qu'il faut communiquer aux charges mobiles dans un circuit
quelconque pour créer le courant I et donc 1'induction B(r) ou bien le champ H(r)
s'exprime comme l'intégrale sur tout l'espace d'une densité volumique donnée par
I'équation (2.68).
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Soulignons encore que celte intégrale ne représente que la partie strictement magné-
tique de I'énergie de création de l'induction. La contribution cinétique associée aux
porteurs de charge de masse non nulle est d'ailleurs tout a fait négligeable dans les
circuits macroscopiques. On verra qu'il n'en est plus de méme au niveau atomique.

Enfin il est bon de préciser le sens de I'expression “dans la limite des phénoménes
lents” que nous employons dans le titre de ce paragraphe. Dans le cas du modéle de
la double nappe, on montre a l'aide des équations de Maxwell que si le courant
final j est atteint en un temps t comparable a e/c, c'est-d-dire a la durée de
propagation entre les deux nappes, 1'énergie fournie aux charges est supérieure a
celle donnée par (2.68). L'excédent correspond a une énergic rayonnée de part et

d'autre de la nappe. Il tend vers zéro lorsque t tend vers l'infini.

D'une fagon générale, on n'arrive a la relation (2.68) que si le processus de mise en
mouvement des charges est de durée trés grande par rapport a un temps de propaga-
tion pertinent & l'intérieur du systeme considéré. Il s’agit 1a en fait d’une condition
de réversibilité au sens de la thermodynamique. On qualifie souvent la densité
d'énergie (2.68) de magnétostatique.

2.1.7. Forces déduites de l'énergie. Nature de l'énergie magnétique

Revenons encore au modele de la double nappe (figure 2.24). L'application directe
de la formule de Laplace donne immédiatement la pression P qu'une nappe exerce
sur l'autre :

P = jB/2 = B2/2yy (2.69)

Cette pression est répulsive. On serait tenté de la calculer en dérivant I'énergie par
unité de surface (B2/2}p) e par rapport a e. On voit que cette méthode aurait donné
une pression de méme valeur absolue, mais de signe contraire !

La raison de ce désaccord vient du fait que l'on a négligé le couplage électro-
magnétique. En effet, dans le déplacement Je, il y a variation du flux canalisé entre
les deux nappes et pour maintenir l'induction constante, donc le courant, il faut
fournir au systéme une énergie extérieure supplémentaire.

Si P’ est la pression que l'on applique a la nappe qui se déplace de e, I'expression
de l'énergie par unité de surface fournie par l'extérieur au systeme devient :
P'de + Bjs8e = P'de + (B2/pp) de. Le second terme correspond au travail fourni
contre le champ électromoteur. C'est cette somme qui est égale a (B2/2y) de,
donc : P'=— B2/2yp et P =—P' = B2/2y, en accord avec 1'équation (2.69).

D'une fagon générale, il est plus prudent de calculer les forces entre courants en
utilisant directement la formule de Laplace, quand c'est possible. Si I'on souhaite
passer par 1'énergie, il faut tenir compte du couplage électromagnétique, ou utiliser
le formalisme de Lagrange en traitant I'énergie magnétique associée aux courants
macroscopiques comme une énergie cinétigue [1].
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2.1.8. Auto-induction
L'énergie magnétique stockée par un solénoide allongé comportant n spires, de
section S, et de longueur I, s'écrit d'apres (2.21) et (2.68) :
I
W=l (uo ]) 12§81 = LI2 /2 (2.70)

Cette relation définit le coefficient d'auto-induction (ou self-inductance en anglais) :
L = pon2S/1 (2.71)

Cette définition se généralise a une bobine quelconque a condition toutefois que le
diametre du fil reste fini pour éviter la singularité des champs et de la densité
d'énergie. Méme dans ce cas, une autre difficulté peut apparaitre : la valeur des
champs va dépendre de la répartition exacte de la densité de courant dans les
conducteurs ; ce point est discuté en détail par Durand [1].

En pratique, ces considérations restent toutefois de peu d'importance, et le
coefficient d'auto-induction est en général assez bien défini par la relation :

Ty 2 Bo rpogv= 1 [R2
S LI i J'H dv = ZHOJB dv (2.72)

ol l'intégrale est prise en excluant le volume des conducteurs. En introduisant le
coefficient de champ Cy défini au § 1.1.5, il vient encore :

L =uo [(Cu)*av (2.73)

Le coefficient L peut aussi étre défini en exprimant directement le travail qu'il faut
fournir contre la force électromotrice lorsque I'on augmente I de dI en un temps dt,
soit (d@/dt)1 dt =1 dD. Ici D est le flux engendré a travers la bobine par son propre
courant (d'ot le terme d'auto-induction).

11 vient donc dW =L I dI =1 d® et par conséquent, puisque ® s'annule avec 1 :
d=LI (2.74)

Les relations (2.73) et (2.74) sont bien entendu équivalentes mais pas toujours d'une

égale commodité.

2.1.9. Mutuelle induction

Considérons deux circuits quasi-filiformes C; et C, dans lesquels circulent les
courants I; et I, respectivement. Si Cy; et Cy» sont les coefficients vectoriels de
champ de chacun des circuits au point courant, I'énergie magnétique totale s'écrit :

W= %GJ‘(CmI. + Cpaly)2dV = %LLI? +%LEI% +MILT, (275)

avec |

Li = Mo [C],dV:Ly =g [Ch, dV i M =g [CuiCua dV (276)
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L; et L, sont les coefficients d'auto-induction de chacun des circuits pris isolément,
et M un nouveau coefficient dit de mutuelle induction. S1 @ et ®, sont les flux
traversant respectivement C; et C,, on peut écrire par ailleurs, de la fagon la plus
générale compte tenu de la linéarité des équations de la magnétostatique :

O =LiL+MplL ;3 @& =1L +My I (2.77)

Lorsque I; et I, varient respectivement de dI; et de dI, le travail a fournir contre le
champ électromoteur s'écrit, d'apres les équations (2.59), (2.75) et (2.77) :

dW = I; d®; + I, d®; = I (L; dI; + M2 dlp) + I (Lodl; + M3 dI)
= LI} dI} + Ly I, dI; + M(1; dI; + 1> dIy) (2.78)
Par identification, on démontre la réciprocité de l'induction mutuelle :
Mpi = My =M (2.79)

2.1.10. Moments magnétiques spontané et induit

Comme modele simple de moment magnétique microscopique considérons un tube
cylindrique d'axe Oz, de section S et de longueur | supportant un courant spontané
circonférentiel Iy. On suppose que Iy est dii a des porteurs de masse nulle se
déplagant sans frottement sur la surface du cylindre (perpendiculairement a Oz). Si
1>>S12, I'énergie propre du moment se réduit a W = (l/2)(S/1)1p?, soit
W = (lg/2) (my?/ V) ot mg = Sl est le module du moment spontané associé a lp.
On note déja que W tend vers l'infini lorsqu'a my constant, on fait tendre le volume
V = Sl du cylindre vers zéro.

Appliquons paralléelement au moment une induction extérieure B. La loi de Lenz
appliquée a notre modéle donne simplement LpAl/l =— B ol Al est la variation de
courant induite par B. La variation relative de courant - et donc celle du moment -
est Al/Iy = Bl/pgly =BV/ymg. On voit que la variation relative du moment
induite par B tend vers zéro en méme temps que V, & moment spontané my donné.
Le moment m reste alors pratiquement égal a Mg, indépendamment de I'induction
qu'il subit. C'est pour cette raison qu'on le qualifie aussi de rigide.

Nous n'avons pas tenu compte ici de I'énergie cinétique associée a des porteurs de
masse non nulle. Par ailleurs en compliquant le modele, on peut méme introduire
diverses autres formes d'énergie interne (énergie potentielle).

La prise en compte de ces énergies supplémentaires ne modifie toutefois pas quali-
tativement la conclusion essenticlle de ce paragraphe : I'existence des moments
spontanés rigides a I'échelle atomique peut se concevoir en conformité avec la loi de
l'induction comme résultant de la présence d'un réservoir d'énergie interne — de
grande contenance — qui absorbe ou fournit pratiquement 4 moment constant le
travail du champ électromoteur.

On verra que les moments atomiques spontanés sont a l'origine des propriétés des
matériaux fortement magnétiques. En particulier, on verra que les processus
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d'aimantation dans ces matériaux apparaissent en dernier ressort comme des
rotations de moments spontanés.

Si I'on pose Iy = 0 dans le modéle simple défini au début de ce paragraphe, il n'y a
plus de moment spontané et le seul moment qui apparait en présence de 1'induction
appliquée B est m =— BV/py = —VH, ot H est le champ appliqué. On parle alors
de moment induit et I'on peut introduire par analogie avec 1'électrostatique la
polarisabilité magnétique o = m/H. On a déja expliqué plus haut (paragraphe 1.3.1)
pourquoi on choisit H plutdt que B pour mesurer I'excitation.

On constate alors que o se réduit a—V : en particulier le moment induit est opposé a
I'induction ou au champ appliqué. C'est la raison pour laquelle on parle ici de
diamagnétisme. Toutefois, la polarisabilité diamagnétique atomique donnée par ce
modele simple est trés largement surestimée car on n'a pas tenu compte de I'énergie
cinétique et potentielle des électrons. Si I'on en tient compte, on trouve que o, tout
en restant négatif, est réduit d'un facteur de I'ordre de 104 a 10° par rapport a la
valeur précédente.

Dans la suite de cet ouvrage, il sera surtout question de matériaux fortement
magnétiques, dont I'aimantation est due comme nous I'avons déja écrit plus haut a la
mise en ordre de moments atomiques spontanés et dans lesquels le diamagnétisme
apparaitra dans la majorité des cas comme un phénomene négligeable.

2.1.11. Energie d'un moment rigide dans une induction donnée

L'énergie du moment M dans l'induction B est par définition le travail fourni (au
sens algébrique du terme) par le moment au systéme extérieur lorsqu'il s'éloigne a
I'infini ou B est supposé nul. On vient de voir que pour un moment rigide la
conservation du module de m n'implique pas d'échange d'énergie avec le milieu
extérieur. L'énergie cherchée se réduit donc au travail de la seule force donnée par
I’équation (2.28), ce qui donne immédiatement :

W = -mB (2.80)

2.1.12. Energie d'interaction dipolaire

Nous serons amenés dans la suite de cet ouvrage a évoquer souvent l'interaction
dipolaire. Ce terme pouvant préter a confusion, nous apportons ici quelques préci-
sions indispensables. Un dipdle 1, de moment rigide m; étant placé en r) et un
dipdle 2 de moment rigide M, en r;, on définit leur énergie mutuelle ou d'interaction
par les expressions équivalentes :

Ep = -mBj;; = —-myBy = —(MBx +mM;By)/2 (2.81)

Ici B> et By sont les inductions créées respectivement en ry par My et en rp par my.
On notera que la premiere des expressions (2.81) est celle de 'énergie au sens défini
dans le paragraphe précédent du momentm; dans l'induction créée par M.
Réciproquement la deuxiéme expression est celle de 1'énergie du moment M, dans
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I'induction créée par m,. Il est bien siir indifférent d'éloigner le deuxieme dipdle a
I'infini, le premier étant fixe ou bien de faire le contraire, d'oul la deuxieéme égalité
dans (2.81). On parlera d'énergie dipolaire de paire & propos des expressions (2.81).

11 est instructif d'examiner la situation ot les moments de la paire sont paralléles et a
une distance constante d. Il existe alors deux configurations remarquables,
qualifiées respectivement de polaire et d'équatoriale.

Dans la configuration polaire chacun des moments est sur l'axe de l'autre. Pour
simplifier on admet aussi qu'ils ont méme module m, I'énergie d'interaction est alors
—2upm?/4m d® d'apres (2.81) et (2.24).

Dans la configuration équatoriale chacun des moments est dans le plan équatorial
(perpendiculaire a 1'axe) de l'autre. L'énergie d'interaction est + pom2/4md3.

Ainsi la configuration polaire est d'énergie plus faible que la configuration équato-
riale ; on montre plus généralement que c'est la configuration d'énergie minimale de
deux moments libres en rotation, mais maintenus a distance constante.

Considérons maintenant le cas plus général d'un ensemble quelconque de n dipdles,
de moments m; placés enr; (i=1,2,...,n). L'énergie dipolaire d'un tel ensemble est
aussi par définition le travail a fournir contre les forces d'interaction pour
rassembler dans leurs positions finales les dipoles provenant de l'infini. Elle est
égale a la somme des énergies de toutes les paires distinctes, c'est-a-dire :

Ep = 1 Z miBij = —lzmiBi ; B; = EBij (2.82)

245w 25 j=i
Ici Bjj est l'induction créée sur le site du moment i par le moment j<i. La derniére
expression fait intervenir l'induction B; créée sur le site i considéré par tous les
dipbles autres que i.

Nous allons considérer une situation sur laquelle nous reviendrons largement dans
la suite, celle du réseau de moments. Soit un échantillon constitué de moments
paralléles et de méme module m placés aux nceuds d'un réseau cubique de para-
metre de maille a. On pourrait penser que pour un échantillon infini (en pratique de
dimensions trés supérieures a a) la notion de densité d'énergie d'interaction dipolaire
ait un sens précis. En fait il n'en est rien : on trouve que la densité d'énergie calculée
a partir de I'équation (2.82), ou B;; est donné par (2.24), dépend de la forme de
I'échantillon méme si ses dimensions sont trés supérieures a a. Dans le cas d'un
ellipsoide, la densité d'énergie considérée se calcule analytiquement.

Nous ne ferons ici qu'illustrer le résultat pour un ellipsoide de révolution dont l'axe
est parallele aux moments, La figure 2.25 donne la densité réduite d'énergie
dipolaire Ep/ {(lL9/2) [m/a*]2} en fonction du rapport ¢/b, ot ¢ est la longueur de
I'axe de révolution et b celle de l'autre axe de l'ellipsoide. On constate que cette
densité est maximum pour c/b = 0 c'est-a-dire pour un ellipsoide plat. Elle décroit
lorsque c/b augmente et s'annule pour c/b =1, c'est-a-dire pour une sphere.
Lorsque ¢/b — oo la densité d'énergie dipolaire tend vers une valeur négative.
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Ce comportement est a rapprocher de celui discuté plus haut de 1'énergie dipolaire
de paire. On comprend que 1'énergie de I'ellipsoide allongé est plus faible que celle
de l'ellipsoide aplati (a volume égal) parce que les configurations polaires de faible
énergic y sont plus fortement représentées.
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Figure 2.25 - Energie d'interaction dipolaire réduite
d'un réseau cubique de dipdles paralléles et de méme moment m

Le réseau a pour paramétre de maille a, et remplit un ellipsoide de révolution de
diamétre b, et dont la longueur selon I'axe de symétrie est c.

On verra dans la suite qu'il sera commode de considérer 1'énergie dipolaire d'un
réseau comme la somme de deux contributions. Une contribution dite intrinséque
qui est la valeur minimum correspondant a un ellipsoide infiniment allongé
(c/b — <o) et une énergie dite magnétostatique ou encore “de champ démagné-
tisant” qui n'est autre que celle nécessaire pour passer de l'ellipsoide infiniment
allongé a la forme de I'échantillon considéré, le nombre de dipéles (et le volume du
réseau) étant conserveé.

2.2. ENERGIE, FORCES ET COUPLES DANS LES SYSTEMES MAGNETIQUES

Par systéeme magnétique on entend, dans le cas le plus général, un ensemble
comportant a la fois des courants (sous forme de distributions continues ou de
circuits filiformes) et de la matiére aimantée constituée de moments spontanés et de
moments induits au sens du paragraphe 2.1.10. On trouvera dans I’ouvrage de
Durand [1] un traitement trés complet de I’énergie, des forces et des couples dans
un tel systeme. Nous nous contenterons ici d’examiner les situations les plus
importantes en pratique, en commencant par les plus évidentes.
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2.2.1. Calcul direct des couples et des forces
dans un systeme magnétique

Par calcul direct, on entend I’application de la formule de Laplace (2.3) et de celles

qui en dérivent (2.27) et (2.28). Cette méthode s’applique immédiatement a la
détermination des couples et des forces au sein d’un systeme constitué de circuits
rigides et de solides aimantés. Pour des €éléments rigides en effet, la force Fj, et le
couple I'; ramenés en un point de référence donné, sont des quantités directement
mesurables. Pour un circuit rigide C;, il résulte des lois fondatrices que :

F, =jci dixB; ; I} = jci (r-r;)x Idl x B; (2.83)

ol B; est I'induction créée par les éléments autres que le circuit considéré. r définit
le point courant et rj le point de référence.

Pour un élément V; constitué de matiére solide, les formules (2.27) et (2.28), qui
dérivent directement de la loi de Laplace s’appliquent immédiatement. Il est
commode d’écrire d’abord la force et le couple élémentaires qui s’exercent sur un
volume dV de matiére :

dF = (MdV. grad). B; ; dI' = M dV xB; (2.84)

ou B; est encore une fois I’induction créée par tous les éléments du systéme autres
que i. On intégre ensuite sur le volume de 1’élément considéré :

Fizj’dFi : l“izj{df'-;+(r—ri]><dFi} (2.85)
ou r; définit le point de référence pour 1’élément i.

On démontre qu’il revient au méme d’utiliser les masses magnétiques équivalentes
a la distribution d’aimantation. Rappelant que les densités de masses magnétiques
équivalente A une distribution donnée sont p;, =—divM, et oy, = n.M, respecti-
vement en volume et en surface, il vient avec des notations évidentes :

F, =IV,S(pde+GmdS)Bi et T, = JV‘S(pde+omdS)(r—r;)xBi_

La encore 1'induction B; est celle produite par tous les éléments du systéme, a
I’exception de celui que I’on considere. On voit que ces méthodes directes ne sont
utilisables que si I'on connait non seulement les champs et I’aimantation en tous
points, mais aussi les contributions respectives de tous les éléments du systéme. On
en trouvera une illustration dans 1'exercice 14.

Force de Lorentz au sein de la matiére

11 s”agit Ia encore d’une situation ot le calcul de Ia force est immédiat. En effet, une
particule de charge électrique q traversant la matiére aimantée avec la vitesse v est
soumise & la force instantanée q v xb ou b est l'induction microscopique. Si le trajet
de la particule dans la matiére est de longueur trés supérieure a une distance inter-
atomique, il est évident que tout se passe en moyenne comme si la particule était
soumise a la force q vxB. En particulier dans un échantillon aimanté, en l'absence
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de champ magnétique la force est directement q vx oM. Nous avons déja indiqué
que cet effet était mis a profit en microscopie électronique dite de Lorentz [4].

2.2.2. L'énergie d'aimantation de la matiére
et l'énergie de champ démagnétisant

Considérons, pour fixer les idées, un échantillon de matiere magnétique en forme
d'ellipsoide de révolution autour d'un axe Oz, de coefficient de champ démagnéti-
sant N selon cet axe, et posons-nous la question : L'échantillon étant initialement
désaimanté, quelle énergie faut-il lui fournir pour lui conférer une aimantation
uniforme My selon Oz ?

Cette énergie sera par définition son
énergie d'aimantation. Nous allons
montrer qu'il est commode de la
considérer comme la somme de deux
contributions. Pour cela, supposons
que l'aimantation résulte de la mise

en ordre de moments atomiques Figure 2.26 - Découpage d'un ellipsoide
aimanté en tubes d'aimantation élémentaires

spontanés. Découpons par la pensée
notre échantillon en tubes d'aimantation élémentaires (figure 2.26) de section dS et
d'axes paralléles 4 Oz. Concrétement, on peut imaginer que chaque tube élémentaire
traverse tout I'échantillon et a une section carrée de cOté da trés inférieur a la
longueur des axes principaux de l'ellipsoide, mais néanmoins trés supérieur a la
distance interatomique. L'échantillon est alors constitué initialement d'un pavage
compact de S/(da)? tubes élémentaires d'aimantation, S étant l'aire de la section
droite perpendiculaire a Oz au centre de I'échantillon.

Supposons maintenant que l'on préléeve et que l'on envoie a l'infini une petite
fraction de volume total dV de ces tubes élémentaires, en prenant soin de répartir
bien régulierement les prélevements au sein du pavage. On réduit ainsi de maniére
uniforme l'aimantation macroscopique M de 1'échantillon. On a, si V est le volume
de l'ellipsoide, dM = - M (dV /V). Le travail que recueille (au sens algébrique du
terme) l'opérateur qui préleve et éloigne a l'infint un tube élémentaire est, d'aprés
I'équation (2.80), dW4 = — dm.B;, ol dm est le moment magnétique du tube, et B;,
l'induction que le reste de 1'échantillon crée au niveau du tube considéré. Rappelons
que nous traitons ici les moments comme des moments rigides au sens du § 2.1.10.

B; est donc I'induction régnant dans une cavité cylindrique d'axe paralléle a Oz,
donc a My et M. Nous avons vu au paragraphe 1.2.3 que Bi=H, ol H est le
champ dans la matiére d'aimantation M. Comme M est la seule source considérée
de champ, H est aussi par définition le champ démagnétisant Hy.

SidV est le volume total de tubes prélevé pour réduire M de My dV, il vient :
de = —I.L{}Modv.ﬂd = +I.l{)dM.HdV (286)
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Et comme Hy=-NM, dWy=—-oNM.dMV, et finalement aprés intégration, on
obtient 1'énergie :

0 | 9 1
Wy =- NM.dMV = =pugNM:;V = ——ugHy . MoV (2.87
d P—OIMO 2L10 0 2“0 d-Mp (2.87)

Nous obtenons bien ici I'énergie Wy positive qui, a l'inverse doit étre fournie, pour
reconstruire 1'échantillon en rassemblant les tubes élémentaires déja aimantés, que
nous appellerons par définition ['énergie de champ démagnétisant. On utilise aussi
les termes d'énergie magnétostatique et parfois malheureusement d'énergie
dipolaire. Remarquons que chaque tube d'aimantation isolé se caractérise par un
coefficient de champ démagnétisant nul selon son axe. Il ne comporte donc plus
d'énergie de champ démagnétisant. Le lecteur pourra ainsi vérifier que la définition
donnée ici, de cette énergie, rejoint celle déja énoncée au paragraphe (2.1.12). Cela
dit, chaque tube reste un assemblage de moments atomiques, entre lesquels de toute
évidence il existe encore une énergie d'interaction.

Nous avons vu au paragraphe (2.1.12) qu'il subsistait effectivement une contribution
d'origine dipolaire que nous sommes convenus de baptiser intrinséque. On verra
dans les chapitres suivants en particulier dans I'étude du ferromagnétisme que dans
cette configuration intrinséque de barreau infiniment allongé, il existe d'autres
contributions a 1'énergie, dont nous nous contenterons ici de citer sans plus d'expli-
cation les deux principales a savoir I'énergie d'échange et I'énergie d'anisotropie.

I1 est en tous cas naturel de baptiser énergie intrinséque d’aimantation 1I’énergie
qu’il faut fournir 4 un barreau infiniment allongé pour passer de I’état désaimanté
(M = 0) a I’état d’aimantation non nulle M. On suppose ici que la seule variable M
définit parfaitement I’état du systéme, ce qui ne sera pas toujours le cas comme on
le verra dans la suite.

La forme de la densité d'énergie magnétostatique donnée par 1'équation (2.87) a été
démontrée pour un échantillon ellipsoidal uniformément aimanté et isolé. Elle se
généralise au cas d'un échantillon quelconque aimanté de fagon non uniforme et
méme au cas de plusieurs échantillons distincts en interaction :

Wa= —-(no/2)HyM (2.88)
expression dans laquelle M et Hy dépendent du point considéré.

Une variation infinitésimale dM (r) de M (r) produit inévitablement une variation
dHy(r) de Hy (r). On a donc dW'g = — (1p/2)(HgdM + M dHy).

Mais pour passer de M a M +dM (et donc de Hy a Hyq+dHy), on peut imaginer de
rassembler d’abord a I’infini des moments créant la distribution dM, ce qui n’exige
qu’un travail du second ordre en dM. On peut ensuite soit transporter la distribution
dM jusqu’a sa position finale superposée & M, soit faire I’inverse, transporter M sur
dM. Dans le premier cas, le travail associé au transport est },LOJ-V H4dMdV et dans

le deuxieme cas [ -[v MdH, dV.
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On trouve donc :
dWy' = — (up/2) (HgdM + MdHy) = - pgHgdM (2.89)

Nous verrons dans la suite que le champ démagnétisant et 1’énergie qui lui est
associée sont & I’origine des domaines dans les matériaux ferromagnétiques.

Energie d’aimantation intrinseque

Rappelons la signification de la densité d’énergie donnée par I'équation (2.88) :
c’est celle qu’il faut fournir pour rassembler des tubes élémentaires de maticre ayant
déja I’aimantation M (paralléle au tube). Nous ne comptons donc pas I'énergie qui a
été nécessaire pour aimanter les tubes élémentaires, ce que nous avons appelé plus
haut I’énergie intrinséque d’aimantation. Pour donner une signification concrete a
cette énergie, nous considérons un échantillon de matiére magnétique en forme de
barreau trés allongé de section S sur lequel on bobine un solénoide comportant
n’ spires par meétre. Le champ produit par un courant I dans la bobine est nul a
I’extérieur du solénoide et égal & n'l a ’intérieur (voir § 1.1.6.5). Comme nous
venons de le voir, la présence du barreau trés allongé ne modifie pas ce champ.
Partant de la situation 1 =0 et M =0, on atteint 1’aimantation M en imposant le
courant I. On admet pour simplifier que 1’aimantation reste colinéaire au champ.
Considérons le processus élémentaire réversible (au sens de la thermodynamique)
dans lequel on passe de I a T+ dl etde M a M + dM ; I’énergie fournie au systeme
par unité de longueur du solénoide dans ce processus se réduit a:
1d®=1n’SdB =H;SdB.

La notation H; (i pour intrinséque) rappelle que dans un processus réversible, on se
déplace nécessairement sur la courbe de réponse statique du barreau allongé, celle
qui caractérise précisément la réponse intrinséque du matériau. La densité
volumique d’énergie qui a été fournie au systéme bobine-échantillon pour atteindre
I’état I, H, M, B est donc en définitive :

B M

Mais cette densité d’énergie doit étre attribuée au systeme vide plus matiére : elle se
décompose en effet en un terme qui correspond & la création dans le vide du
champ H;j et en un terme lié¢ a la matiére aimantée. C’est ce deuxieme terme seul
qu'il convient de considérer comme I'énergie intrinséque d’aimantation.

Notons que d’un point de vue théorique, il n’est pas indispensable d’appliquer un
champ pour aimanter un échantillon de matiére : on peut imaginer d’appliquer
directement a 1’échelle microscopique les forces et les couples nécessaires a la
rotation des moments spontanés. Dans ce cas I’énergie fournie a la matiére se réduit
bien a :

M
Wi = W IOHidM (2.91)
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Pour résumer, il est commode d’imaginer le processus d’aimantation d’un échan-

tillon comme se déroulant en deux étapes :

¢ aimantation de tubes élémentaires isolés, ce qui implique la fourniture de la
densité d’énergie (2.91),

¢ reconstruction de 1’échantillon par rassemblement des tubes élémentaires, ce qui
implique la fourniture de 1’énergie de champ démagnétisant de densité donnée
par (2.88).

Notons que, dans cette opération, nous n'avons pas & considérer le travail du champ
électromoteur puisque les moments sont rigides au sens du paragraphe 2.1.10.

2.2.3. Energie de Zeeman et énergie magnétostatique

Soit un échantillon aimanté dans un champ extérieur nul et transportons-le dans le
champ Hy, pas nécessairement uniforme, I’aimantation étant maintenue constante.

Dans cette opération, on fournit d’apres (2.80) le travail W, = _jv woM.HydV

qu’on appelle énergie de Zeeman. La densité d’énergie correspondante est :
W, = —ugM.Hp (2.92)

En définitive, la densité d’énergie fournie pour reconstruire dans un champ exté-
rieur Hp un échantillon aimanté en rassemblant des tubes élémentaires d’aiman-
tation est la somme W', = W'y + W', On la qualifie souvent de magnétostatique.

2.2.4. Couple magnétostatique agissant sur l'aimantation

Considérons dans un systéme magnétique un échantillon de matigére aimantée que
nous assimilons & un réseau fini de moments paralléles, de module constant comme
dans le paragraphe 2.1.12.

Contrairement & ce que nous avons fait dans les paragraphes précédents, nous
devons en fait considérer cet échantillon comme formé de deux systémes découplés,
le réseau d’une part qui possede tous les degrés de liberté d’un solide, et I’aiman-
tation d’autre part a laquelle sont associés deux degrés de liberté en rotation. La
densité de couple a laquelle nous nous intéressons ici est celle qui agit sur I’aiman-
tation seule et donc qui est produite par tous les autres composants du systéme
considéré y compris le réseau portant ’aimantation. La densité cherchée I’ se
calcule donc a partir de la variation de la densité d'énergie magnétostatique dans une
rotation infinitésimale dw de I’aimantation, le réseau (donc la matiére) restant fixe.

Imposons au vecteur aimantation M de 1’échantillon une rotation infinitésimale dew
de maniére a produire en chaque point une variation dM = do x M.

D'apres (2.88) et (2.89), il vient :
dW'n = IN'do = — o {(172)Hg.dM + (1/2)M.dHy +Hp.dM }
=—ppH.dM = —pyH(dwxM) = py(HxM)dw (2.93)
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ou —I'est le couple appliqué par l'opérateur pour produire la rotation dew, et
H=Hy+ Hy est le champ total régnant au sein de la matiere. D'ol, par
identification :

I = uWMxH (2.94)

Il s'agit donc 1a du couple que 'on peut qualifier de magnétostatique. Le couple total
comporte aussi la contribution associée a I’énergie intrinséque sur laquelle nous
reviendrons dans les prochains chapitres.

2.2.5. Energie d’un systeme magnétique complet

Soit maintenant un syst¢éme complet comportant de la matiére aimantée constituée
de moments atomiques rigides au sens du paragraphe 2.1.10, et des courants. On
prend comme état de référence (a énergie nulle) celui ol les courants et les
aimantations sont nuls partout. Pour atteindre 1'état considéré du systéme par un
processus réversible au sens de la thermodynamique, on peut procéder en deux
étapes : d’abord, on crée la distribution d’aimantation M(r) sans appliquer de
champ (selon le processus virtuel évoqué ci-dessus c'est-a-dire en appliquant a
I'échelle microscopique sur chaque dip6le le couple nécessaire a son orientation).
On fournit donc I'énergie intrinséque d’aimantation de la matiere, et I’énergie de
champ démagnétisant.

Aprés quoi ’aimantation étant bloquée (ce qui pour des moments rigides ne
nécessite aucune dépense d'énergie), on fait croitre tous les courants de zéro i leurs
valeurs nominales. Dans ce processus, on ne fournit que 1'énergie magnétique

(Lo fZ)J H%dV ol Hy est le champ que produisent les seuls courants en 1’absence
de matiére aimantée, 1’intégrale étant prise sur la totalité du volume.

On voit que 1'énergie totale du systéme reste égale a la somme de deux termes
indépendants, I'énergie des courants et I’énergie des aimantations. Cette énergie
totale ne dépend pas des positions relatives du sous-systéme des €chantillons
aimantés par rapport au sous-systeéme des courants, chacun d’eux étant considéré

comme rigide. Nous aurons I’occasion d’utiliser cette propriété dans des calculs de
forces et de couples, mais pour le moment nous allons en déduire un théoreme utile.

Théoréme de réciprocité

Considérons le systéme simple formé par une seule bobine (créant dans le vide
I’induction Bg) et un seul échantillon de matiére aimantée. L’échantillon aimanté
étant initialement loin de la bobine (ot Bg est nul), on le rapproche de celle-ci
jusqu’a une position donnée ou By est non nul. D’aprés (2.92), on fournit pour cela
le travail —[M.BodV = —IJM.C gdV o Cg = noCy, Cy étant le coefficient

vectoriel de champ de la bobine défini par I'équation (2.16). Mais il faut tenir
compte du phénomene d’induction et du travail nécessaire au maintien du courant I
dans la bobine. Ce travail est égal a IA® ou AD est en l'occurrence le flux envoyé



74 MAGNETISME - FONDEMENTS

par I’échantillon dans la bobine. Comme on a vu plus haut que I’énergie du systéme
ne dépendait pas de la position relative de la bobine et de 1’échantillon aimanté, il

vient nécessairement : JA® — II M.CgdV =0, d’ou la relation particuliérement

intéressante, connue sous le nom de relation de réciprocité :
A® = [M.CpdV (2.95)

En fait, il ne s’agit 1a que d’une formulation simplifiée du théoréme de réciprocité
dont on trouvera ailleurs, notamment dans I'ouvrage de Durand [1], des formes
beaucoup plus générales.

3. CALCULS ANNEXES

3.1. CALCUL DE B,, HORS DE LA MATIERE

Hors de la matiére, on peut considérer que I’on est loin des sources méme prés de la
matiere car celle-ci peut étre divisée en éléments pratiquement aussi petits que 1’on
veut. Utilisant 1’approximation dipolaire, on peut
écrire, en généralisant 1’expression du potentiel
vecteur créé par un moment magnétique donnée
dans I'équation (2.17) :

: E._ 1) . 1
Figure 2.27 - Le point K est Or: 3 _gde(;] - gradp(;)
hors de la matiére magnétique . .
ol K et P sont définis sur la figure 2.27.
De plus : rot(f.V) = f.rotV -V xgradf, ou f et V sont un scalaire et un vecteur
respectivement. Il en résulte que :

tM
Ay = B f XM g G l‘ot(M)dV
4wV r 4n 7V r

j rotadV = —I (ax ﬁ)dS

Or: v S

ot S est la surface entourant le volume V considéré et n le vecteur unitaire normal &
la surface et orienté vers I’extérieur de celle-ci. On en déduit que :

_poj rotM
4w’V r

En comparant cette expression a la relation (2.12), on peut conclure que A, et en
conséquence By, sont créés par deux densités de courants équivalents (courants
associés a la matiére aimantée, dits courants liés) :

4 une densité volumique j,, = rot M

¢ une densité surfacique ju,s = Mx n.

An

av + B [ Mxfigg (2.96)
4n S r
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3.2. CALCUL DE B,, DANS LA MATIERE

Dans ce paragraphe et le suivant on notera par rap un vecteur allant de A a B.
Localement, on peut définir by, qui fluctue énormément dans I’espace, en particulier
d’un atome & I'autre. Il n’est pas possible de le déterminer (au moins simplement) et
pour ce qui est de la magnétostatique, sa connaissance nous importe peu. Comme on
I’a vu au paragraphe 3, on s’intéresse au champ B, moyenne spatiale du champ
local by, soit B, = <by, >. Dans la mati¢re I’approximation dipolaire n’est, a priori,
pas valable.

Il faut donc partir des véritables sources que sont les courants associés au
mouvement €lectronique et que ’on peut caractériser par la densit€é de courants
liés jm, telle que :

I-L_Ujm XTr
4n 13

Pour calculer B, = <bp> en un point O on procéde de la maniére suivante. On
considére une sphere de centre O et de volume V assez grand devant les distances
interatomiques mais petits a I'échelle des variations de l'aimantation pour que cette
dernieére puisse y étre considérée comme uniforme. On veut calculer <bgy,>y
moyenne de by, sur le volume V. Il est la somme de <bp, >y (int) créé par les
sources intérieures i la sphere et de <by, >y (ext) créé par les sources extérieures (y
compris celles localisées sur la cavité sphérique).

dby, = dv (2.97)

Intéressons-nous tout d'abord a <by, >vy(int) et cherchons quelle est la moyenne sur
V du champ by, créé par une source j,, dVy localisée au voisinage d'un point I
intérieur a la sphére. On a :

Ko JmdVy XTmm Mo . r'm
<by>v = — ————dVpm = — jdV] X ——dV 2.98
PV = o VJV ‘r,M 13 M=y JmdV) -[v » 7dVm  (2.98)

Or dans le § 2.3.3, on montrera que cette derniére intégrale est égale a — (4r/3) ror.
Il en résulte que :

i == ;‘—3 §jmdVi X rop (2.99)

En tenant compte maintenant de toutes les sources intérieures a la sphere, on
obtient :

——_'] %
<by >y (int) = 3V IV(rOI X Jm )dV[.
Or la quantité %Jv (ror X jm V] est par définition le moment magnétique M de
toute la sphére, ce qui conduit a :

2
<by>v(int) = %Vim o —";EM (2.100)
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Intéressons-nous a présent & <bp, >y (ext). On peut reprendre I'expression (2.98) de
<bmi>y en supposant maintenant que les sources sont a l'extérieur de la sphere (et
sur sa surface). En utilisant la valeur correspondante de 2, (voir § 3.3), on obtient :

rip

<bar>y =52 jnavy x 0 = by (0).
4w

I r 10
Donc la moyenne de by, sur une sphére de volume V est égale a sa valeur au centre
de celle-ci. Cette derniére valeur peut étre calculée comme au paragraphe précédent
(car le point O considéré est dans une cavité c'est-a-dire en dehors de la matiére) a
partir des densités de courant équivalentes. Ainsi <by,>y (ext) est le champ au
point O provenant de trois contributions et s'écrit :

<bg>v(ext) = —=E0 M+ ”"J' “‘X" +::—°J'Lxrds (2.101)
T

ot les trois contributions proviennent dans 'ordre de :

¢ les densités surfaciques de courants liés tapissant la cavité dont le calcul fait
I'objet de l'exercice n° 4,

¢ celles réparties sur la surface extérieure du matériau,

¢ et les densités volumiques de courants liés.

On est donc ramené a une expression By, = <by, >y (int) + <b,,>v (ext) identique 2

celle utilisée pour un point hors de la matiére a savoir :

| uo I.lm Xr I-H)j ms XT (2.102)

En effet, en considérant les expressions des densités de courants en fonction de
l'aimantation (voir § 2.3.1) cette expression de B, est bien le rotationnel du
potentiel vecteur A, défini par 1'équation (2.96).

3.3. CALCUL DE L'INTEGRALE 3,

Soient O le centre d'une sphere de volume V, M un point courant de celle-ci et [ un
point quelconque, on s’intéresse a ’intégrale :

_ M4y =
LP““IrMP Vi = j —de (2.103)

qui est, & une constante pres, l'expression du champ electrlque E créé en I par une
sphére (centrée en O et de volume V) uniformément chargée en volume (densité de
P I'mi
3
4ne g Jsphere Ier I

charge p) soit: E = Vum. Ce champ peut étre calculé aisément

a l'aide du théoréme de Gauss et vaut : E = (p/4mneg)ro; si I est intérieur a la sphere
et E = (pV/4neg)ror/Irorl® si I est extérieur a celle-ci. Il en résulte que si le point I
appartient 4 la sphére X, = — (4r/3) rog et si I est extérieur a celle-ci, % = Vrio/Irol’.
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EXERCICES

E.1 Champ le long de ’axe d’un cylindre uniformément aimanté selon cet axe

Un cylindre de longueur 2L et de rayon R est uniformément aimanté le long de son
axe (axe Oz). Exprimer l'induction magnétique B et le champ magnétique H en tout
point P de I’axe en utilisant successivement les deux approches (ampérienne et
coulombienne).

On exprimera B et H d’une part en fonction

des demi-angles au sommet o et oy des M B

cones s appuyant sur les bases du cylindre et e = —k-a——,-."‘—-—/-—-—-z
; 13-+~ S

de sommet P (o), oty € [0, m/2]) et d’autre .

part en fonction de z (I’origine étant prise au
centre du cylindre) (figure 2.28). Etudier les Figure 2.28 - Cylindre aimanté
cas limites D << R et D >> R.

E.2 Champ dans ’entrefer d’un aimant

Deux demi-barreaux cylindriques de grande longueur, coaxiaux, de rayon R et
espacés de 2e sont uniformément aimantés le long de leur axe (axe z) et dans le
méme sens (figure 2.29).

(72{:_" i / f
M 0 M Z M 0 \ Z

M
,_ T
) :

(a) (b)

Figure 2.29 - Entrefer d'un aimant avec piéces polaires (a) cylindriques (b) tronc-conique

Calculer en utilisant successivement les deux approches (ampérienne et coulom-
bienne) l'induction By au centre O de I’entrefer en fonction de 1’aimantation M et du
demi-angle au sommet & du cone de sommet O et s’appuyant sur le contour des
pieces polaires (figure 2.29-a). On tronque les piéces polaires par un cone de révolu-
tion de sommet O, de demi-angle au sommet 6 et d’axe z (figure 2.29-b). Toujours
en utilisant successivement les deux approches, donner I’expression de l'induc-
tion By en O en fonction de M, 6 et a. Montrer que By est maximale pour une
valeur 8y que I’on précisera.

E.3 Champ créé par une sphére uniformément aimantée : premiére méthode

Soient deux sphéres de rayon a ayant des densités volumiques de masses magné-
tiques uniformément réparties —p, et +py,. Leurs centres N et P, respectivement,
sont tels que Irypl << a et ryp (vecteur joignant N a P) est parallele a I’axe z. On
prendra I’origine O des coordonnées au milieu du segment NP.
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E.3.1 - Montrer que le systeme ainsi formé est pratiquement équivalent 4 une
densité surfacique sphérique Gy, = Irnpl pry cos0 olt 8 est ’angle entre Oz et le
vecteur joignant O au point considéré.

E.3.2 - En utilisant cette équivalence, montrer que :

¢ Le champ Hy, a I’intérieur de la sphére est uniforme. Donner sa direction et sa
valeur.

¢ Le potentiel V;, et en conséquence le champ H,,, a 'extérieur de la sphére est
celui d’un dipdle magnétique ponctuel situé en O et de moment dipolaire
m=rnpQn, ot Qp, est la valeur absolue de la masse magnétique totale de
chacune des sphéres.

E.3.3 - En utilisant ces résultats montrer que, dans le cas d’une sphere d’aiman-

tation uniforme M :

¢ Le champ démagnétisant est uniforme et vaut Hy = - M/3. En déduire que By,
est uniforme et vaut B, = 2pgM /3.

¢ le champ Hy, et lI'induction By, a I’extérieur sont ceux d’un moment magnétique
considéré comme ponctuel, situé au centre de la sphére et de valeur m = MV, ou
V est le volume de la sphere.

E.4 Champ au sein d’une cavité sphérique

En utilisant les résultats de [’exercice précédent, donner I’expression du champ Hy,
et de l'induction By, dans une cavité sphérique creusée au sein d’un matériau
uniformément aimanté de dimensions infinies.

Pour les exercices E.5 a E.9, il sera utile de se reporter aux expressions d’analyse
vectorielle données en fin d’annexe 7.

E.5 Champ créé par une sphére uniformément aimantée : 2¢ méthode

Soit une sphére de rayon a, uniformément aimantée (aimantation M paralléle a Oz).
On veut retrouver les résultats de 1’exercice E.3.3 en utilisant les deux approches
(ampérienne et coulombienne).

E.5.1 Approche ampérienne (courants liés) - Par symétrie, A = Ay (6, r)@:(P en
coordonnées sphériques, oll €, est un vecteur unitaire. Montrer que, dans cha-
cun des milieux, A, est solution de I’équation rot (rot A) =0 et peut s’écrire
Ag = f(r) sin®. Montrer que f(r) = Cpir™ + Cyr? et déterminer m et n. A partir des
conditions aux limites et des conditions de passage, déterminer Cy, et C, dans
chacun des milieux. Retrouver alors les résultats de E.3.3.

E.5.2 Approche coulombienne (charges équivalentes) - Montrer que, dans chacun
des milieux, Vy, est solution de 1’équation de Laplace : AV, =0 et s’écrit
V= f(r) cos 6. Montrer que f(r) = Dyr™+ D, A partir des conditions aux limites
et des conditions de passage, déterminer Dy, et D, dans chacun des milieux.
Retrouver alors les résultats de E.3.3.
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E.6 Sphere de perméabilité p. soumise 2 un champ uniforme

Une sphere de rayon a constituée d’un matériau LHI (perméabilité relative ;) est
soumise a une induction magnétique By = wo Hp uniforme (parallele a Oz). On veut
déterminer, en tout point, B, H et M en utilisant les deux approches.

E.6.1 Approche ampérienne (courants liés) - Par symétrie A = Ay(B8,1)€, en
coordonnées sphériques, ol €, est un vecteur unitaire. Montrer que, dans chacun
des milieux, A, est solution de I’équation rot (rot A) =0 et peut s’écrire
Agy = f(r) sin©. Montrer que f(r) = Cr™ + Cyr™ et déterminer m et n. A partir des
conditions aux limites et des conditions de passage, déterminer C,, et C, dans
chacun des milieux. Montrer que B, H et M sont uniformes dans la sphére et donner
leur expression en fonction de Hy et ;.

E.6.2 Approche coulombienne (charges équivalentes) - Montrer que, dans chacun
des milieux, V,, est solution de l'équation de Laplace : AV, =0 et s’écrit
V= f(r) cos 6. Montrer que f(r) = Dp,r™ + Dy, A partir des conditions aux limites
et des conditions de passage, déterminer Dy, et D, dans chacun des milieux.
Retrouver alors les expressions de B, H et M dans la sphére.

E.7 Barreau cylindrique de perméabilité p soumise a un champ uniforme
perpendiculaire 4 son axe

Un barreau cylindrique (rayon a) d’un matériau LHI (perméabilité relative ;) et de
longueur infinie est soumis a une induction uniforme Bg = iy Hy perpendiculaire a
son axe. On veut déterminer en tout point B, H et M en utilisant les deux approches.

E.7.1 Approche ampérienne (courants liés) - Par symétric A =A,(0,r)e, en
coordonnées cylindriques, ou €, est un vecteur unitaire. Montrer que, dans chacun
des milieux, A, est solution de 1’équation rot (rot A) =0 et peut s’écrire
A, =1f(r)sin®. Montrer que f(r) = C,r™ + C,r" et déterminer m et n. A partir des
conditions aux limites et des conditions de passage, déterminer C, et C, dans
chacun des milieux. Montrer que B, H et M sont uniformes dans le cylindre et
donner leur expression en fonction de Hy et ;.

E.7.2 Approche coulombienne (charges équivalentes) - Montrer que, dans chacun
des milieux, Vp, est solution de I'équation de Laplace: AV, =0 et a pour
expression Vy, = f(r) cos 8. Montrer que f(r) = Dyr™ + Dpr?. A partir des conditions
aux limites et des conditions de passage, déterminer Dy, et D, dans chacun des
milieux. Retrouver alors les expressions de B, H et M dans le cylindre.

E.8 Ecran magnétique sphérique

Une sphére creuse (rayons extérieur et intérieur a et b, respectivement) d’un
matériau LHI, de perméabilité relative L. est soumise a une induction uniforme

Bo = 1o Ho.
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E.8.1 Approche ampérienne - Par symétrie A =Ay(0,1)é, en coordonnées
sphériques, oli €, est un vecteur unitaire. Montrer que la solution de 1’équation
rot (rot A) =0 dans chacun des milieux peut s’écrire Ay = f(r) sin 6. Montrer que
f(r) = Cpyr™ + Cor" et déterminer m et n. A partir des conditions aux limites et des
conditions de passage déterminer C,, et C, dans la cavité. Préciser, en fonction de
By et de ;, I'induction B a P'intérieur de la cavité.

E.8.2 Approche coulombienne - Montrer que la solution de 1’équation de Laplace
AV, =0 dans chacun des milieux est du type V =f(r)cos®. Montrer que
f(r) = D™ + Do, A partir des conditions aux limites et des conditions de passage,
déterminer Dy, et D, dans chacun des milieux. Retrouver alors I’expression de B
dans la cavité en fonction de By et de |,

A.N. - De combien est réduite By pour p, = 5000, a=64 mmet b = 60 mm ?

E.9 Ecran magnétique cylindrique

Un cylindre creux (rayons extérieur et intérieur a et b, respectivement) d’un
matériau LHI (de perméabilité relative y;) et de trés grande longueur est soumis a
une induction uniforme By = |1y Hy perpendiculaire a son axe.

E.9.1 Approche ampérienne - Par symétrie A =A,(0, r)é, en coordonnées
cylindriques, ou €, est un vecteur unitaire. Montrer que la solution de 1’équation
rot (rot A) = 0 dans chacun des milieux peut s’écrire A, = f(r) sin 6. Montrer que
f(r) = Cpyrm + Cpr” et déterminer m et n. A partir des conditions aux limites et des
conditions de passage, déterminer C,,, et C, dans la cavité. Préciser, en fonction de
By et de 1, l'induction B a ’intérieur de la cavité.

E.9.2 Approche coulombienne - Montrer que la solution de 1’équation de Laplace
AV, =0 dans chacun des milieux est du type Vp,=f(r)cosf. Montrer que
f(r) = Dypyr™ + D™, A partir des conditions aux limites et des conditions de passage,
déterminer Dy, et D, dans chacun des milieux. Retrouver alors I’expression de B
dans la cavité en fonction de By et de ;.

A.N. - De combien est réduite By pour 1, = 5000, a =64 mm et b = 60 mm ?

E.10 Le cylindre magique

E.10.1 - Soient deux cylindres d’axe parallele 4 z de longueur infinie et de rayon R
contenant une densité volumique de charge magnétique uniforme. Le premier a
pour densité —p,, et son axe coupe le plan z =0 en O, de coordonnées x = —a et
y =0. Le second a pour densité +p,, et son axe coupe le plan z=0 en O, de
coordonnées x = +a et y = 0. Montrer que, si a << R, on peut assimiler ce systéme a
un cylindre de rayon R chargé en surface, la densité en un point A (de coordonnées
cylindriques R, 0 et z) étant donnée par G,,(0) = 2ap,cos6.

E.10.2 - En utilisant le théoréme de superposition montrer que le champ magnétique
créé par une densité surfacique cylindrique du type G, = Ggcos 6, en un point P
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intérieur au cylindre, est uniforme et a pour expression Hy, = — (0p/2) €, ol €, est
un vecteur unitaire (pour ce faire, on calculera ce champ en prenant P dans le plan
z =0 et en faisant apparaitre explicitement les vecteurs rlg,pl et rlg.pl dans les
contributions provenant de chaque cylindre).

E.10.3 - Soit un cylindre creux (rayons intérieur et extérieur R; et R, respective-
ment) considéré comme infini dont 1'aimantation M(r, 0, z), de module My, est
perpendiculaire a z et fait un angle 26 avec e.

¢ Préciser les densités de masses magnétiques surfaciques équivalentes a la
matiere et déterminer, dans la cavité, le champ magnétique créé par I'ensemble
de ces densités.
Préciser la densité de masse magnétique volumique équivalente a la matiére.

En utilisant les résultats de £.710.1 et E.[0.2, donner I'expression du champ dH,,,
dans la cavité, créé par une couche cylindrique de matiére de rayon r et
d'épaisseur dr.

¢ Donner l'expression du champ Hy, total dans la cavité.

E.11 Couplage électromagnétique

On considére un condensateur plan formé de deux électrodes identiques A et B
d’aire S qu’on supposera circulaires pour fixer les idées. Un brin conducteur de
longueur d relie au plus court les centres des deux électrodes. On définit un sens
positif sur le brin par le vecteur unitaire i orienté dans le sens A vers B. Une
induction magnétique B est appliquée parallelement aux plaques du condensateur
(donc perpendiculairement au brin) et le dispositif se déplace a la vitesse v
perpendiculaire 2 G et B.

On imagine un modele naif d’électrométre constitué d’une charge ponctuelle g
mobile au sein d’un chissis rigide et rappelée en une position de repos liée a ce

chéssis par un ressort de dureté connue. On supposera que le chissis et éventuelle-
ment les électrodes du condensateur n’ont aucune influence sur la charge q.

E.11.1 - Décrire la situation d’équilibre dans le brin et calculer la charge prise par
le condensateur.

E.11.2 - L’électrometre est placé dans 1'espace inter-électrode et se déplace avec le
condensateur . Quel champ électrique indique-t-il ? Méme question si I’électrométre
reste entre les plaques mais ne se déplace plus avec elles.

E.11.3 - ’électrometre est dans le vide loin du condensateur plan et se déplace
encore a la vitesse v. Quel champ électrique mesure-t-il 7
E.12 Couples magnétiques

On considére un petit échantillon magnétique en forme d’ellipsoide de révolution de
volume V et de coefficient de champ démagnétisant N selon I’axe de symétrie.
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E.12.1 - L’échantillon est en matériau doux linéaire et isotrope de susceptibilité ¥,
et on le place dans une induction B = poH qui fait I’angle 8 avec son axe de
symétrie. Calculer le couple I' auquel il est soumis. Discuter les cas particuliers
intéressants.

E.12.2 - Méme question pour un échantillon toujours linéaire de susceptibi-
lité ¥ mais possédant une aimantation rémanente My alignée avec son axe.

E.12.3 - L’échantillon a toujours 1’aimantation rigide My mais sa susceptibilité est
nulle de méme que I’induction appliquée B. On le place & la distance d d’une plaque
de fer doux qu’on assimilera a un demi-espace de perméabilité infinie. On suppose
la distance d grande devant les dimensions de 1’échantillon de sorte qu’on peut
assimiler ce dernier 4 un moment ponctuel.

Montrer que le champ (et I'induction) créé par cet arrangement dans le vide est celui
de deux dipdles, le premier étant le moment considéré et le deuxiéme un dipdle-
image de méme moment dont on précisera la position et |’ orientation.

E.12.4 - Dans la géométrie du § E.12.3, I’échantillon est mobile en rotation autour
d’un axe parallele a la plaque de fer. Calculer le couple auquel il est soumis. Quelles
sont les positions d’équilibre stable ?

E.12.5 - On désire réaliser un magnétometre reposant sur la mesure du couple I’
qu’exerce 1’'induction inconnue B sur un échantillon de moment rigide donné. Quel
type d’artefact peut-on craindre avec un tel principe ?

E.13 Ventouse magnétique

La figure 2.30 est un schéma simplifié de ven-

‘ touse magnétique : le circuit magnétique rec-

; | | tangulaire de périmétre | de section S (partie

|J | ‘ grisée de la figure 2.30) est approché d’une

. — piéce massive en acier doux qu’on assimilera a

[ un demi-espace de perméabilité infinie. Soit ¢

I’entrefer résiduel entre la ventouse et la piece.

Le circuit magnétique est excité par un enroule-

ment de longueur 1, de n spires réparties uniformément et parcourues par le courant 1.
Dans ces conditions soit M (r) la distribution d’aimantation dans le demi-tore.

St

el

Figure 2.30 - Ventouse magnétique

E.13.1 - On suppose d’abord que I =0, mais qu’en appliquant a I’échelle atomique
les couples nécessaires, on recrée cette méme aimantation M dans le demi-tore.
Dans I'approximation des circuits magnétiques, calculer le champ H¢ dans le circuit.
En déduire un coefficient de champ démagnétisant N.

E.13.2 - On fait maintenant I # () et on admet que le tore travaille dans son domaine
linéaire avec la perméabilité L.

Donner l'expression de I'énergie totale du systéme magnétique en fonction de I et de
e. On pourra faire les approximations e <<1 << [le.
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E.13.3 - En appliquant de deux facons le théoréme des travaux virtuels pour une
variation Je de e, calculer la force F exercée par la ventouse sur la piéce massive :

¢ e varie acourant I constant

¢ e varie a flux constant donc a induction constante dans le circuit.

E.13.4 - Le circuit est remplacé par un aimant permanent de méme forme
d’aimantation rigide Mg et on supprime bien entendu I’enroulement. On suppose
que Mj reste partout paralléle aux surfaces latérales du tore et que divMp =0. En
utilisant les charges magnétiques et la méthode des images (voir exercice précédent)
décrire qualitativement la forme du champ créé par le dispositif. Est-elle conforme a
I’approximation des circuits magnétiques ? Pourquoi ?

E.13.5 - En utilisant la méthode directe appliquée aux charges magnétiques,
calculer la force F.

SOLUTIONS DES EXERCICES

S.1 Alintérieur: H=- M (2-cosot; —costz) /2, B = oM (cosaty +cosoiz) /2.
A I'extérieur : H = Mlcosot —cosoizl /2, B = oM lcosar —cosaal /2.

M =
B=!-10 f L-z = Ltz quel que soit z.
2 | JRZ4+(L-2)2 R2+(L+2)?
A l'extérieur : H = L.
Ho
ATintérieur: H=-M| 2 _ = Lz . _ Ltz
2 JR2 +(L-2)*> R2+(L+2z)?

A l'intérieur d'un cylindre trés allongé et suffisamment loin des faces : H=0 et
B = pgM. A l'intérieur d'un disque de faible épaisseur : H=-M, et B=0.

S.2 Avant troncage, Bg= oM (1 —cos o).
Apres troncage, By = ugM [1 —cos 0 +sin?0 cos 0 1n (tg ot/ tg 0)].
80 = Arccos (V/3/3) = 54,73°.

S.3 §.3.2 « H,, est la somme vectorielle des champs créés par chaque sphére et
calculés a l'aide du théoréme de Gauss.
Ainsi Hy, = pm(rpa—rna)/3 =—rnpPm/3 ol A est le point ol 1'on
calcule le champ.
¢ Vi=Qn/4n[(1/Irpal)—(1/lrnal)]. Le premier terme du développe-
ment limité des distances PA et NA en fonction de r = OA et 6 conduit
a: Vi =Qplrnplcos0/4mr2 =m . r/4nr3, premier terme du dévelop-
pement du potentiel d'un dipble.
§.3.3 La sphere est équivalente a une densité surfacique 6, = M cos 6. Il suffit
donc de remplacer dans les résultats ci-dessus Irnplpm, par M et m par MV.
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S4 Hy=-M/3etBy,=2yyM/3.

S.5 S§.5.1 rot(rotA) = po(jo + jm) = 0, car il n’y a pas de courant libre (jo = 0) et
Jm=rot(M)=0. m=1 et n=-2. Conditions aux limites : A reste fini
pour r = 0, B =0 a I'infini, continuité de A, (ou de B;)etde Hgenr =a.

A l'extérieur : C_;"n =0et C¢ = p{_)Ma3f3.

A l'intérieur : C} =peM/3 et C} =0.
$52AVp=0carpp=—divM=0.m=1letn=-2.

Conditions aux limites : V,, reste fini a I'origine et a l'infini, continuité de

Vi, (oude Hy) etde Bienr=a.

A l'extéricur : D¢ =0et D¢ =Ma3/3.

Alintérieur : D! =M/3 et DI =0.

S.6 S.6.1 rot(rotA) =y (o + jm), or jm = rot (M) = rot (H) = % jo.
Donc rot(rotA) =0, 1a ol il n'y a pas de courant libre, c'est-a-dire dans
chacun des milieux. m = 1 et n = - 2. Conditions aux limites : A, reste
fini pour r = 0, B = B a I'infini, continuité de Ayetde Hoenr=a.
A l'extérieur : C‘ﬁj =poHp/2 et C§ = Ho(kr— Da¥Hg/ (u, + 2).
A l'intérieur : C1 = 3popHo/2(u, +2) et C =0.
B = 3pop-Ho/ (U + 2) = poptH = pH et M = 3(i; — DHp/ (U + 2).

862 AVy+pn=0. Or py, =—divM =—(y/pn) div B =0, donc AV, =0.
m =1 et n=- 2. Conditions aux limites : V, reste fini 4 l'origine et a
I'infini, continuité de V, et de B;enr = a.

A Textérieur : D§ =0et DS = (U — Da’Ho/ (1, + 2).
A l'intérieur : D} = (U — DHp/ (e +2) et D} =0.

8.7 8.7.1 rot(rot A) = ug (jo + jm), Of jm = rot (M) =y rot (H) = % jo.
Donc rot (rotA) =0, ]a ou il n'y a pas de courant libre, c'est-a-dire dans
chacun des milieux. m = [ et n=- 1. Conditions aux limites : A, reste
fini pour r = 0, B = By 4 l'infini, continuité de A, et de Hgenr = a.
A l'extérieur ; C";‘n =poHpet C¢ =po (g, — Da?Hy/ (1, + 1).
A l'intérieur : CL =2uHp/ (U + 1) et C} =0.
B =2uHp/ (4, + 1) = uH et M = 2Hg(u, — 1)/ (1, + 1).

872 AVp+pn=0.0rpy=—divM=—(x/p) div B =0, donc AV, = 0.
m=1 et n=- 1. Conditions aux limites : V, reste fini a l'origine et a
I'infini, continuité de Vi, et de B;enr=a.

A Textérieur : DS =0et DS = (u— 1)a?Ho/ (1, + 1).
A l'intérieur : D! = (1.~ DHo/ (s + 1) et D! =0.

S.8 B=Bg[l +2(u,— 1)2(1 - b3/a3)/9u,] 1. A.N. - B =B/ 196.

S.9B = By[l + (1, — 1)2(1 —b2/22)/4p,]-\. A.N. - B =B/ 152.
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S.10 5.710.3 ¢ o, (R.)=M. e, =Mycosb et 6, (R) =M.(- e;) =— Mpcos0, ou
€, est un vecteur unitaire. Le résultat de E.10.1 montre que ces
deux contributions conduisent a un champ résultant nul.

¢ pm=—(2Mp/r)cosB.
¢ Champ uniforme dH, = Mg (dr/r) éy.
¢ Champ uniforme H,, = MpIn(R./R;) €.

S.11 S.71.1 Les porteurs libres du conducteur sont en équilibre lorsque le champ
auquel] ils sont soumis est nul : ce champ est la somme du champ de
Lorentz Ep = vxB et du champ de réaction électrostatique E créé par
les charges Qa et Qp =— Qx accumulées sur les plateaux du conden-

sateur soit : E. = +Qa /89S = - Qp/€oS d’on : Qg = €,S (vXB) u.

S.11.2 L’électromeétre placé entre les plaques et se déplagant avec elles
mesure le champ total auquel sont soumis les porteurs du brin, c’est-a-
dire : 0. L’électrometre fixe ne mesure que le champ électrostatique
donc —vxB et la différence de potentiel correspondante Vg —Vy
=u.(vxB)d est donc égale a la force électromotrice induite :
e= E]__ .ud.

S.11.3 Le seul champ de Lorentz v xB.

S.12 §.12.1 Oxyz est un systéme d’axes rectangulaire /ié¢ a I’échantillon tel que Ox
est I’axe de révolution et que le plan Oxy contient I’induction
appliquée B. Par raison de symétrie Oxyz est le systéme des axes
principaux de la susceptibilité externe [y.]. Par ailleurs les coefficients
de champ démagnétisant selon Oy et Oz sont tous deux égaux a
(1 = N)/2. Une généralisation immédiate de la formule (2.54) donne :

X
I+N.y . 2
X
e] = 0
2
X
0 0 e
14 4= N)x
L 2

Connaissant les composantes de champ Hy =Hcos8, Hy =Hsin® et
H; = 0, cette matrice donne immédiatement les composantes My et My,
et le couple I' = iy M x HV de composante I'; selon Oz :

Ty = (1/2) woH? Vsin 20 13N

e
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Les cas particuliers intéressants sont notamment ceux qui permettent
de vérifier la formule en retrouvant des résultats évidents : cas de la
sphere (N = 1/3), le couple s’annule pour tous les angles ; les positions
d’équilibre, =0 ou m/2avec la position stable en 8 =0 pour
I’ellipsoide allongé (N < 1/3) et en 8=m/2 pour 1'ellip-
soide aplati (1/3 <N < 1);N=0avec y>>2, le barreau s’aimante
essentiellement selon son axe et le couple s’écrit directement

I' =poMVHsin 6, soit ['=po(3HecosOV) Hsind = (1/2) oy H2V
sin 2 0 qui est aussi le résultat obtenu en faisant N =0 et x >> 2 dans la
formule générale.

L’aimantation M de 1’échantillon est telle que M = Mg + xH; ot H; est
le champ interne . Dans le systeme d'axes Oxyz, cette relation s’écrit :
[M] = [Mg] + % ([H] — [N] [M]) ot la notation [] est utilisée indiffé-
remment pour les vecteurs colonnes ou les matrices. _
D’ou ([1] + % [N]) [M] = [Mp] + % [H]. La résolution de ce systéme
linéaire donne My = (Mg + X H cos0)/(1 + ¥N),

My = yH(sin 0)/{1+x(1-N)/2}, M, =0, et finalement le couple
s’écrit: [;=1"=BMycos® - BMsin0 =1} - BMgysin6/(1 + xN) ot
I'; est le couple trouvé dans la question 12.1, Cas particuliers : Mg = 0,
on retrouve 12.1 ; ¥ =0, on retrouve le résultat évident BMy sin 0.

Le champ créé par les deux dipdles est par construction une solution
des équations de la magnétostatique dans le demi-espace vide au
dessus du substrat de fer doux. Dans 1’approximation de la perméa-
bilité infinie, le champ H est nécessairement nul dans le fer (sinon
I’aimantation et I'induction seraient infinies), Les conditions aux
limites s’écrivent, pour la composante tangentielle du champ juste au
dessus du fer, H; = 0, et pour la composante normale de I’induction
B, =M, ol M, est la composante normale de I’aimantation dans le fer
a 'interface. On vérifie que la premicre condition est satisfaite si le
moment image a méme composante normale que le moment source,
une composante tangentielle opposée et une position symétrique de
celle du moment source par rapport a ’interface. La deuxiéme permet,
si on le désire, de calculer la composante M,, et la densité superficielle
de masses magnétiques équivalentes G, = — M, induite 4 la surface du
fer par le dip6le considéré. Sachant que la solution est unique, celle qui
satisfait a la fois les équations de la magnétostatique et les conditions
aux limites est nécessairement la solution du probleme.

L’induction B, agissant sur le dipdle considéré de moment M (= MyV)
est celle créée par l'image. Le calcul direct du couple est alors
immédiat. Si o est I’angle que fait M avec la normale a I'interface, B,
a pour composante normale B, I'induction axiale du moment m cos a,
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et pour composante fangentielle B, I'induction équatoriale du moment
m sin o (voir I'équation 2.24), ce qui donne :

B, = (2up/4m) (mcos 0&;"[3) et Bt =— (up/4m) (M sin Ou’r3} ou r=2d.
D’ou le couple cherché de composante unique I'; perpendiculaire au
plan dans lequel s’effectue la rotation o :

IFa=-(1/2) (u@m213211;d3) sin 2¢t. Ce couple s’annule pour o =0 ou 1©
et a=+mn/2. On vérifie que les positions 0 ou © sont stables (car
dI'/do < 0) et que les positions 0. =+ 1t/2 sont instables : le moment
s'oriente perpendiculairement a la plaque.

S.12.5 Dans les mesures de champ au voisinage de matériaux doux (par

S.13 §.13.1

S.13.2

§.13.3

exemple dans I’entrefer d’un électroaimant), le résultat sera faussé€ par
I'effet image discuté plus haut si I’induction a mesurer est du méme

ordre que pom/32nd3.

Dans I’approximation des circuits magnétiques, le module du champ
est uniforme et égal & Hrdans le fer et de méme uniforme et égal a He
dans les entrefers. Les champs et I’aimantation M sont de plus
essentiellement perpendiculaires partout a la section courante du
circuit. Le théoréme d’ Ampere et la conservation du flux donnent :
IH¢+2eH.=0; Hf+M-H:.=0; d’ot Hf=-2eM/(1+2e); c’est
donc une relation de la forme H=- NM avec N=2e/(2e+1) = 2e/I,
sie<<l.

Si M=(u-1Hyg, il vient IHf+2eHe.=nl; pnHf-H. =0, d’ol
He=nl/(1+2pe) et M = (u — 1)nl/(+2pe).

Si 2ue>>1, et 1>>e , M=nl/2e. On arrive au méme résultat en
raisonnant sur les réluctances.

L’énergie s’écrit d’apres (le § 2.2.5) :
W = (1/2)Lg I? + (1/2)uoNM?1S, soit :
W = (1/2) Lo I + (1/2) po (2e S)M? = (1/2) Lo I + (1/2) pig Ve M?
ouLg= ugnzsfl est I’auto-inductance de I’enroulement en 1’absence
de matériau magnétique, et V. le volume total des entrefers. Avec
I’expression approchée de M,ona: W= (l.f2)12{L0 - pove(nzfélez) },
soit W = (1/2) o n%S 12 (1/1 + 1/2¢) = (1/2) po (nS/2e) 12 = (1/2) LI
ol L n'est autre que I’auto-inductance de I’enroulement en présence du
circuit magnétique (dans 1’approximation 2pe >> 1).
Equilibrons la force magnétostatique F subie par le tore par une force
appliquée —F et laissons ’entrefer e croitre d’une quantité infinité-
simale Je.
¢ 2 courant constant, W = — Fde + 18® = (1/2) 1> 8L.
Mais 8@ =13L, donc — Fde = — (1/2) 6L = — (1/2) LI*(- 28e/e),
soit : Fde = — (1/2) pgM?S28e, d’otr : F/2S = — (1/2) poM>.
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La pression magnétostatique de la ventouse est donc négative ce qui
correspond bien a une attraction.
¢ 2 flux constant, le champ électromoteur est nul,
donc 8W = — Fde = § {1/2)LI?}, soit W = (1/2)I* 8L + LISL
A flux donc & champ constant dans I’entrefer, 81 = +208e /e
et finalement, Fde = + (1/2) LI? 28e /e = — (1/2) toM? 2S5e
et donc F/2S =— (1/2) uoM>.

La distribution de charges magnétiques équivalente a I’'aimantation Mg
se réduit & une densité superficielle + My sur une extrémité du demi-
tore et — My sur I’autre. Les images sont des distributions de charges
de signes contraires symétriques par rapport a la surface de la piéce
massive. Le champ créé dans le demi-espace supérieur (c6té aimant )
aussi bien dans le vide que dans I’aimant lui-méme est donc celui de
deux feuillets magnétiques d’épaisseur finie (2¢). En particulier, il
n’est pas parallele aux surfaces latérales du demi-tore et il n'est pas
négligeable a I'extérieur de ce dernier. Le champ est donc non
conforme & 1’approximation des circuits magnétiques, ce qui n'est pas
inattendu car nous sommes trés éloignés ici d’un circuit magnétique de
forte perméabilité. Dans un tel circuit, on aurait forcément des charges
sur les surfaces latérales qui imposeraient au champ la forme supposée
dans I’approximation des circuits magnétiques.

Il n'y a pas d’enroulement et I'on n’a pas a se préoccuper du phéno-
meéne d’induction. On peut appliquer la méthode directe. Le champ
créé sur une nappe de charges par son image qui lui fait face est
simplement (1/2)My et la force (1/2) |J.{}M()2(2S), résultat identique aux
précédents.
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CHAPITRE 3

PHENOMENOLOGIE DU MAGNETISME
A L'ECHELLE MACROSCOPIQUE

Les grandes classes de matériaux magnétiques sont ici présentées schémati-
quement, et définies par rapport a leur réponse au champ magnétique interne : dia-,
para-, antiferro-, ferrvo-, ferrimagnétiques, etc. En raison de l'importance capitale
des substances ferro- et ferrimagnétiques, les propriétés magnétiques macro-
scopiques de celles-ci sont examinées ensuite de plus pres : on introduit ici les
notions de domaine de Weiss et d'anisotropie magnétique. On évoque enfin trés
brievement les contributions magnétiques aux autres propriétés physiques de ces
substances, ce qui permet d'introduire la notion de phénoménes de couplage.

1. PRESENTATION DE QUELQUES TYPES DE
COMPORTEMENTS MAGNETIQUES

A T'état libre, nous disons qu'un atome est magnétique s'il est porteur d'un moment
magnétique permanent représenté par un vecteur de module constant. Toute
substance matérielle est formée d'un ensemble d'atomes qui peuvent étre soit non
magnétiques soit magnétiques ; dans ce dernier cas, la direction et parfois le module
du moment magnétique peuvent dépendre de I'environnement particulier de chaque
atome (nature et position des atomes voisins, température, champs magnétiques
appliqués).

Nous allons maintenant présenter trés sommairement les principaux types de
comportements magnétiques, avant de les décrire plus en détail au chapitre 4. Ces
principaux types de magnétisme sont les suivants : diamagnétisme, paramagné-
tisme, antiferromagnétisme, ferromagnétisme et ferrimagnétisme.

1.1. DIAMAGNETISME

Le diamagnétisme caractérise les substances qui ne comportent que des atomes non
magnétiques : leur aimantation, induite par le champ, est trés faible et opposée a ce
dernier. La susceptibilité, pratiquement indépendante du champ et de la température,
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est négative (voir le § 1 du chapitre 4) et habituellement de l'ordre de 103
(figure 3.1). Ce magnétisme trouve son origine dans la modification du mouvement
orbital des électrons sous l'effet du champ appliqué. Selon la loi de Lenz, les
courants induits donnent naissance a un flux d'induction opposé a la variation du
champ appliqué. Ce magnétisme existe également dans les substances possédant des
atomes magnétiques, mais il est si faible qu'il est alors totalement masqué par la
contribution des atomes magnétiques. Un trés fort diamagnétisme existe enfin dans
les substances supraconductrices, avec une susceptibilité égale a — 1 : un chapitre
spécial est consacré a la supraconductivité (chapitre 19) en raison des effets
physiques trés particuliers qui lui sont associés et de l'importance technologique
croissante des matériaux supraconducteurs.
M (@) X (b)

Figure 3.1 - Variations sous champ
magnétique de 'aimantation (a) et variation
X thermique de la susceptibilité magnétique
(b) pour une substance diamagnétique

Les valeurs de la susceptibilité diamagnétique de quelques substances d'usage
courant sont données en annexe 4.

1.2. PARAMAGNETISME

Dans un grand nombre de cas, le magnétisme des substances paramagnétiques
provient des moments magnétiques permanents portés par tout ou partie des atomes.
Ces moments n'interagissent pratiquement pas entre eux et peuvent s'orienter
librement dans n'importe quelle direction, on parle alors de paramagnétisme des
atomes libres (figure 3.2-a).

v e S

(T2)
g
(T3)
LI N | H T
@) (b) ©

Figure 3.2 - Paramagnétisme des atomes libres

Sous l'action d'un champ magnétique, la valeur moyenne de l'orientation des
moments est modifiée et une aimantation induite paralléle au champ apparait. Cette
aimantation est d'autant plus faible que la température est élevée, c'est-a-dire que
'agitation thermique est importante (figure 3.2-b). Au fur et 2 mesure que la tempé-
rature augmente les variations de l'aimantation en fonction du champ deviennent de
plus en plus linéaires. La susceptibilité initiale, positive, est infinie au zéro absolu et
décroit lorsque la température augmente. Elle est généralement de l'ordre de 10~ a
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1075 a la température ambiante. Dans le cas idéal, l'inverse de la susceptibilité ini-
tiale varie proportionnellement a la température : c'est la loi de Curie (figure 3.2-c).

Dans les matériaux réels, des écarts a la loi de Curie sont souvent observés, en
particulier & basse température. Une des plus fréquentes contributions a ces écarts
est le paramagnétisme de Van Vleck qui sera évoqué au chapitre 7. Dans les
métaux, les électrons de conduction peuvent également donner lieu a un compor-
tement paramagnétique, appelé paramagnétisme de Pauli, avec une susceptibilité
pratiquement indépendante de la température.

Nous donnons en annexe 4 les valeurs de la susceptibilité paramagnétique de
quelques substances d'usage courant.

1.3. ANTIFERROMAGNETISME

L'antiferromagnétisme est un magnétisme faible similaire au paramagnétisme dans
le sens ou la susceptibilité est faible et positive. Cependant la variation thermique de
l'inverse de la susceptibilité, mesurée sur une substance polycristalline, présente un
minimum a la température dite température de Néel Ty (figure 3.3-c). Ce maximum
de susceptibilité a pour origine l'apparition, en-dessous de Ty, d'un arrangement
antiparallele des moments magnétiques présents dans la substance qui se divisent,
dans les cas les plus simples, en deux sous-réseaux d’aimantations égales et oppo-
sées de sorte qu'en I'absence de champ, l'aimantation totale est nulle (figure 3.3-a).
Cet arrangement antiparalléle des moments individuels est la conséquence d'interac-
tions entre atomes voisins (appelées interactions d'échange négatives). Celles-ci
s'opposent a l'action du champ appliqué qui tendrait a rendre les moments
paralleles. Quand la température décroit en dessous de Ty, la susceptibilité diminue
car l'agitation thermique qui s'oppose a l'ordre antiferromagnétique des moments
diminue. A haute température, 1'agitation thermique prend le dessus et I'on retrouve
une variation thermique de la susceptibilité similaire a celle d'un paramagnétique
(figure 3.3-b et -c).

M{T | <Th<Ts (T») Iy
- o o \/
- @- 0 :
-~ 0 0 7 '|'IN T
(a) (b) (©)

Figure 3.3 - Antiferromagnétisme : (a) réseau de spins - (b) M(H) ; (¢) x =1 (T)

Nous avons présenté ici le cas le plus simple d'antiferromagnétisme, constitué de
deux sous-réseaux antiparalleles. Il existe en fait de nombreuses substances
antiferromagnétiques qui présentent des structures magnétiques plus complexes, en
particulier non colinéaires comme nous le verrons au chapitre 4.
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1.4. FERROMAGNETISME

Contrairement au cas précédent, des interactions dites d'échange positives favo-
risent, dans une substance ferromagnétique, le parallélisme des moments magné-
tiques d'atomes voisins (figure 3.4-a). Tout se passe alors comme si un champ
magnétique, appelé champ moléculaire, alignait les moments (ce champ fictif nous
sera utile pour décrire le ferromagnétisme, mais en réalité ce n'est pas un vrai champ
magnétique). Comme pour l'antiferromagnétisme, a haute température 1'agitation
thermique conduit 4 une susceptibilité similaire a celle d'un paramagnétique : c'est
la loi de Curie-Weiss schématisée sur la figure 3.4-c.

M - 1y M,

(T =0) s

- o+~ 0~ . (Ty) ¢
- o~ -0~ (T2)
o> v e (Ts)

H T T
0 Te 0 Te
(a) (b) (c) (d)

Figure 3.4 - Ferromagnétisme :
(a) Réseaun de spins - (b) Variation sous champ de I'aimantation (T; < T, < T; < T3)
{(c) Variation thermique de 1/ - (d) Variation thermique de 1'aimantation spontanée

Cependant, en raison des interactions magnétiques, la susceptibilité - au lieu de
devenir infinie a 0 K comme dans un paramagnétique - devient infinie a une
température caractéristique, appelée température de Curie Tc. En dessous de cette
température, les interactions dominent l'agitation thermique et une aimantation
spontanée (M) apparaitl en l'absence de champ appliqué, aimantation qui atteint a
température nulle sa valeur maximale, My, correspondant au parallélisme de tous les
moments individuels (figures 3.4-b et 3.4-d).

Malgré l'existence d'une aimantation spontanée en dessous de T¢, un morceau de
matériau ferromagnétique n'est pas toujours spontanément aimanté : son moment
magnétique peut &étre nul, on dit alors que le matériau est désaimanté. Ceci résulte
du fait que l'intérieur du matériau est divisé en domaines magnétiques, appelés
domaines de Weiss ; chaque domaine, qui comporte un grand nombre d'atomes, est
spontanément aimanté. D'un domaine a l'autre la direction des moments, c'est-a-dire
de l'aimantation spontanée locale, varie de sorte que le moment magnétique total de
I'échantillon est nul. Cependant en appliquant un champ, on modifie la répartition
des domaines et il en résulte la variation de l'aimantation représentée en trait plein
sur la figure 3.5 et appelée courbe de premiére aimantation : ainsi, au niveau
macroscopique, un ferromagnétique est une substance qui acquiert généralement
une forte aimantation sous 1'action d'un champ.
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M
MR ."--:" o
Figure 3.5 - Courbe d'aimantation d'un matériau non ’_-" ;-
aimanté ou courbe de premiére aimantation (trait plein) v .
Cycle d'hystérésis (traits discontinus) = Hct: He H
Ici les échelles de champ (1 a 105 Am—!) sont totalement .‘ 4-:
différentes de celles de la figure 3.4-b (de 107 2 10° Am~ 1) :
- - - 1= Ml{

Sous des champs magnétiques suffisamment élevés, I'aimantation tend a se saturer.
Les lois d'approche a la saturation dont il est en principe possible de déduire
l'aimantation spontanée seront discutées plus loin au chapitre 5 (§ 7.5).

Si l'on fait ensuite varier continiment le champ appliqué entre deux valeurs
extrémes +Hy, la variation de l'aimantation n'est plus réversible et décrit un cycle
d'hystérésis. Outre une forte aimantation, la courbe de premiére aimantation ainsi
que le cycle d'hystérésis comptent donc parmi les propriétés essentielles des
substances ferromagnétiques. La plupart des applications technologiques sont
basées sur l'existence de ce cycle.

1.5. FERRIMAGNETISME

Le ferrimagnétisme caractérise un matériau de type antiferromagnétique dans lequel
les deux sous-réseaux n’ont pas la méme aimantation (figure 3.6-a) : il n'y a alors
plus compensation exacte de I'aimantation des deux sous-réseaux. Il en résulte, en
dessous de la température d’ordre T¢, une aimantation spontanée de sorte que,
comme le montrent les figures 3.6-b et 3.6-d, les propriétés macroscopiques d'un
ferrimagnétique dans cette gamme de températures peuvent présenter une ressem-
blance frappante avec celles d'un ferromagnétique.

M} T <Tc< Ty 17y M
(Ty)
A e e e (Te)
B+ =0~ =0
o o o (T)) | .-
H 0 Te T
(a) (b) (c) (d)

Figure 3.6 - Ferrimagnétisme : (a) Réseau de spins - (b) Variation sous champ de I'aimantation
(c) Variation thermique de 1/x - (d) Variation thermique de I'aimantation spontanée

Notons toutefois que l'aimantation spontanée des substances ferrimagnétiques peut
présenter des variations thermiques beaucoup plus tourmentées que celle présentée
sur la figure 3.6-d, avec en particulier la possibilité de s'annuler 4 une température
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Teomp inférieure a T, en raison de la compensation exacte des deux sous-réseaux :
Teomp est alors appelée température de compensation. De méme, si a trés haute
température, I'inverse de la susceptibilité magnétique varie a peu prés linéairement
avec la température, elle s'écarte notablement de ce comportement linéaire en
approchant de la température de Curie.

Par ailleurs, 1'asymptote de la courbe 1/ (T) coupe l'axe des abscisses dans la zone
des températures négatives (voir figure 3.6-c), contrairement au cas des substances
ferromagnétiques. Ces comportements seront discutés en détail au chapitre suivant.

Nous verrons par la suite que de nombreux matériaux qui présentent des structures
magnétiques non colinéaires et /ou qui sont constituées de plusieurs types d'atomes
magnétiques présentant des moments différents peuvent étre classées dans la
catégorie des substances ferromagnétiques ou ferrimagnétiques.

1.6. PROPRIETES MAGNETIQUES DES ELEMENTS PURS
A L'ETAT ATOMIQUE

79 parmi les 103 premiers éléments purs sont porteurs d'un moment magnétique 2
I'état atomique fondamental, ainsi que le montre Ie tableau 3.1.

Tableau 3.1 - Propriétés magnétiques des éléments a I'état atomique

H He
Li | Be B|C|N O F |Ne
Na | Mg Al | Si| P S Cl]|Ar

K|Ca|Sc Ti V Cr Mn Fe Co Ni Cu|Zn|Ga Ge|As Se Br|Kr

CslBaiLa Hf Ta|W Re Os Ir Pt Au|Hg | Tl {Pb|Bi Po At |Rn

Rb|Sr|Y Zr Nb Mo 7c Ru Rh Pd] Ag |Cd| In |Sn|Sb Te 1 | Xe

Fr RaiAc

1
C¢ Pr Nd Pm|Sm | Eu Gd Tb Dy Ho Er Tm|Yb|Lu

Th Pa U Np Pu Am Cm Bk Cf Es Fm Md No Lw

A l'état atomique fondamental, les seuls éléments non magnétiques (gras encadrés) sont ceux pour
lesquels J =0 (voir le chapitre 7) : Be..., Zn..., He..., Pd, Yb (IS{]}, C..s (3P0}, w {SDU) et
Sm (’Fp). Les atomes radioactifs sont donnés en italique.

1.7. PROPRIETES MAGNETIQUES DES EDIFICES POLYATOMIQUES

Au contraire, dés lors qu'ils sont intégrés a un édifice polyatomique (molécule,
cristal pur, composés et alliages, ...), seulement un petit nombre d'atomes sont
porteurs d'un moment magnétique permanent. Le tableau 3.2 I'illustre dans le cas
des éléments solides purs. Trés peu d'entre eux sont ferromagnétiques ou ferri-
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magnétiques : ce sont le fer, le cobalt et le nickel, ainsi que plusieurs métaux de la
série 4f des terres rares (Eu 4 Tm). Et encore, le caractére magnétique peut-il
dépendre de la structure cristallographique : dans sa phase cubique centrée, le fer
(o-Fe) est ferromagnétique a4 la température ambiante, tandis que dans sa phase
cubique a faces centrées (y-Fe), il ne l'est pas sous pression atmosphérique et, de
plus, son moment est alors trés sensible a la distance interatomique (tableau 3.3).
Tableau 3.2 - Propriétés magnétiques a basse température des éléments purs
a l'état solide. En gras encadré : les substances ordonnées

H He

dia
Li s B C N|O|F Ne
para dia dia dia dia | AF | dia dia
Na Mg BEES P S Cl Ar
para para para dia dia dia dia dia
K Ca Sc Ti V¥ |Cr Mn Fe Co Ni|[Cu Zn Ga Ge As Se Br Kr
para para para para para| AF AF Ferro Ferro Ferro| dia _tlia dia dia dia dia dia dia
Rb Sr Y Zr Nb Mo Tc Ru Rh Pd Ag '€d In Sn Sb Te 1 Xe
para para para para para para para para para dia ‘dia dia  *  dia dia dia dia
Cs Ba .La [Hf Ta W Re Os Ir Pt Au Hg TI Pb Bi Po Ar Rn
para para para para para para para dia dia dia dia dia dia
Fr Ra Ac

Ce Pr|Nd Pm|/Sm Eu Gd Tb Dy .Ho Er Tm: Yb Lu
*  para | AF | AF Ferri Ferro Ferro Ferro Ferri Ferri Ferri| para para
Th Pa U Np Pu Am Cm Bk Cf Es Fm Md No Lw
para para

Les structures complexes (hélimagnétiques...) sont comptées Ferri ; AF signifie antiferromagné-
tique. L'état magnétique (para ou dia) de I'élain et du cérium dépend de leur structure cristal-
lographique. Les substances en grisé sont supraconductrices & trés basse température, et celles en
italique sont radioactives.

Dans le cas des substances comportant plus d'une espéce atomique, le moment de
chaque type d'atome dépend également du matériau considéré et aucun raisonne-
ment élémentaire ne permet de prédire a priori si telle ou telle substance sera — ou
non — magnétique. Le tableau 3.3 I'illustre bien dans le cas du fer.

Tableau 3.3 - Moment magnétique porté par les atomes de fer,
4 0 K et en champ extérieur nul, dans différents matériaux

Composé ¥-Fea04 o-Fe YFe, v-Fe YFe;Si,
type ferri ferro ferro antiferro =
Mpe (Up) 5,0 2,2 1,45 instable 0

N.B. - Le pup est une unité pratique a I'échelle atomique pour désigner les moments atomiques :
1 up =0,9274x10~23Am? (voir § 1 du chapitre 7 et Annexe 2).

11 existe des matériaux dont aucun des constituants ne présente de ferromagnétisme
a I'état pur et qui sont cependant ferromagnétiques : par exemple, l'alliage d'Heusler
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CusMnAl est ferromagnétique a la température ambiante, alors que le cuivre est
diamagnétique, le manganeése est antiferromagnétique et l'aluminium est
paramagnétique. La théorie quantique du magnétisme qui sera présentée aux
chapitres 7 et 8 permet d'interpréter ces résultats a priori surprenants.

2. PHENOMENOLOGIE DES MATERIAUX
FORTEMENT MAGNETIQUES

C'est en raison de la grande ressemblance entre substances ferrimagnétiques et
ferromagnétiques au niveau des propriétés macroscopiques a une température
donnée, que l'on parlera généralement de comportement ferromagnétique méme
dans le cas de substances ferrimagnétiques. Plus généralement, on classera dans la
suite de ce chapitre comme ferromagnétique toute substance ordonnée magnéti-
quement dont les moments ne sont pas forcément alignés ni de méme grandeur mais
dont l'aimantation résultante a 1'échelle mésoscopique et en l'absence de champ
extérieur, est non nulle. Par mésoscopique, on entendra une échelle de dimensions
intermédiaire entre 1'échelle microscopique (ou atomique) et I'échelle macrosco-
pique : on verra qu'il s'agit d'une dimension de l'ordre de grandeur des domaines de
Weiss (donc essentiellement variable selon les matériaux, mais typiquement de

l'ordre du pum).

2.1. COURBES D'AIMANTATION ISOTHERMES

A 1'échelle macroscopique, les variations sous champ de l'aimantation d'une
substance ferromagnétique, pour un échantillon massif relativement pur et qui n'a
jamais été aimanté, présentent généralement l'allure reportée sur la figure 3.7.

v I i T
'S T2 5 ( T2
T&Th | ———— Y TeTC
T3 T3
Ty Ty
Ts T>Tc Ts T>Tc
T(: Tﬁ
Hop H=Hy+ Hy
X~ N
(a) (®

Figure 3.7 - Représentation schématique expérimentale de quelques isothermes dans un
ferromagnétique sans défaut en fonction du champ appliqué Hg (a) et du champ interne H (b)
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Pour T < Tg, la susceptibilité est €levée sous champ magnétique faible (figure 3.7-a)
et si 'on trace l'aimantation en fonction du champ total (ou champ interne)
H=Hp+Hy, on obtient une susceptibilité initiale “pratiquement” infinie
(figure 3.7-b). Dés que le champ augmente, l'aimantation tend 4 se saturer.
L'extrapolation en champ interne nul de la région ot 1'aimantation dépend peu du
champ définit I'aimantation spontanée My(T) (valeur que l'on observe dans une
expérience de diffraction neutronique). Lorsque T augmente, les courbes d'aiman-
tation sont du méme type, mais My(T) diminue en raison de l'agitation thermique et
présente l'allure schématisée sur la figure 3.8. A la température critique Tc, dite
température de Curie, |'aimantation spontanée s'annule.

Pour T > Tg, la substance est paramagnétique et les courbes d'aimantation ont
l'allure présentée sur la figure 3.7 en fonction du champ magnétique pour différentes
températures. Elles deviennent de plus en plus linéaires en méme temps que la
susceptibilité initiale diminue. A haute température, 1'inverse de la susceptibilité
varie linéairement avec la température selon la loi de Curie-Weiss (figure 3.8) :

1y = (T-6,)/6 (3.1)

ol ‘G est la constante de Curie et 0, est la température de Curie paramagnétique,
qui est souvent légerement supérieure a Tc.

Figure 3.8 - Variations thermiques
de I’aimantation spontanée Mq(T) M; (T) 1/x(T)
et de 'inverse de la susceptibilité My = M (0)
paramagnétique dans une substance
ferromagnétique =

L'habitude s'est prise chez les magnéticiens
de représenter sur un méme graphe ces
deux variations thermiques, Mg étant nul 0 T ep T—
pour T > Tg, et 1 /¢ nul pour T < Tc.

2.2. DOMAINES DE WEISS ET PAROIS DE BLOCH

Sachant qu’un matériau ferromagnétique (en 1’absence de champ) posséde une
aimantation spontanée, on s'attendrait a ce que tout échantillon de ce matériau
posséde un moment permanent. Or, il n'en est rien et par exemple, en général, un
morceau de fer n’attire pas un autre morceau de fer (sauf s'il a été précédemment
aimanté). Pierre Weiss a levé cette contradiction en supposant qu’au niveau macro-
scopique (typiquement pour des dimensions supérieures au micron) un matériau
ferromagnétique se subdivise spontanément en domaines. Chaque domaine posséde
bien une aimantation spontanée, mais d’un domaine a I’autre I’aimantation résul-
tante n’a pas la méme direction, de sorte qu’au niveau macroscopique il n’y a plus
de moment résultant. Ainsi, a 20°C, un monocristal de cobalt de structure hexa-
gonale voit son aimantation s'orienter préférentiellement parallélement a ’axe ¢ :
I’échantillon se trouve divisé en une égale proportion de deux types de domaines
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correspondant aux deux orientations possibles selon cet axe (figure 3.9-a). De
méme, un monocristal de fer, de structure cubique et dont les moments magnétiques
sont selon I'un des trois axes quaternaires [100], [010] ou [001], est divisé en
proportions égales en six types de domaines (six phases) correspondant aux six
orientations possibles des moments magnétiques : la figure 3.9-b montre quatre de
ces phases pour une lamelle peu épaisse taillée dans un plan (001).

e v«
RERIEER
O

Figure 3.9 - Représentation schématique de la division en domaines
(a) Cristal hexagonal ol I’axe sénaire [001] est de facile aimantation
(b) Cristal cubique oil les axes quaternaires <100> sont de facile aimantation
(la notation <100> désigne I'ensemble des directions [100], [010] et [001])

Les domaines magnétiques ont été appelés domaines de Weiss en souvenir de leur
inventeur. Ils sont séparés par des parois, les parois de Bloch, comprenant un
certain nombre de plans atomiques dans lesquelles ’orientation des moments passe
plus ou moins progressivement de celle d’un domaine a celle de I’autre. Sous
l'influence d'un champ magnétique croissant, Hg, le processus d’aimantation initial
dominant M(Hy) a lieu par déplacement des parois ce qui entraine un grossissement
des domaines énergétiquement favorisés et la disparition progressive des autres.

Dans un échantillon ayant peu de défauts, les parois se déplacent pratiquement
librement de sorte que 1’aimantation macroscopique atteint 1’aimantation spontanée
pour un champ interne trés faible : on qualifiera un tel matériau de matériau
ferromagnétique doux. En revanche, si 1'échantillon présente de nombreux défauts,
ces derniers constituent des obstacles au déplacement des parois si bien que
I’aimantation croit plus lentement en fonction du champ appliqué : c'est le cas des
matériaux ferromagnétiques durs.

En fait, si I'on examine en détail cette région ol le champ interne est trés faible, la
susceptibilité reste finie : le début de la courbe d'aimantation dépend beaucoup de la
pureté de I'échantillon, de son histoire magnétique, métallurgique et mécanique.
C'est pour cette raison que les courbes d'aimantation en dessous de T¢ ne sont pas
toutes du type décrit ci-dessus et qu'il est difficile de caractériser un ferro-
magnétique a partir de ses seules courbes d'aimantation.
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Les domaines magnétiques et les parois associées jouent un role essentiel dans la
plupart des applications technologiques du magnétisme : aussi y reviendrons-nous
largement par la suite, en particulier dans les chapitres 5 et 6.

2.3. ANISOTROPIE MAGNETIQUE

Nous avons vu au paragraphe précédent que l'aimantation d'une substance cristal-
lisée s'orientait préférenticllement selon certaines directions cristallographiques :
c'est 1a I'un des aspects de 'anisotropie magnétique qui s'explique par la symétrie de
I'environnement local des atomes magnétiques. Dans les liquides et les matériaux
amorphes, la distribution statistique des environnements locaux conduit généra-
lement a une anisotropie macroscopique nulle.

En revanche, dans les matériaux magnétiques cristallisés, cas le plus fréquent, cette
anisotropie provenant de 1'environnement local joue un réle prépondérant : elle porte
le nom d'anisotropie magnétocristalline et provient généralement de l'interaction
électrostatique entre la distribution de charges de I'environnement et les orbitales
des électrons magnétiques de l'atome considéré : on parle alors de champ électrique
cristallin (crystalline electric field, ou CEF en anglais). Nous verrons plus loin qu'il
existe d'autres formes d'anisotropie telles que 1'anisotropie de forme, l'anisotropie
d'échange, l'anisotropie induite... mais celles-ci sont généralement plus faibles.

Cette anisotropie magnétocristalline joue un role fondamental sur les propriétés
magnétiques de la plupart des matériaux, en particulier ceux contenant des terres
rares : ainsi, la variation de l'aimantation en fonction du champ et celle de la
susceptibilité en fonction de la température dépendent fortement de I'orientation
lorsque ces mesures sont effectuées sur un monocristal. L'approche phénoméno-
logique de l'anisotropie magnétocristalline consiste a considérer que 1'énergie ne
dépend que de l'orientation du moment (en réalité le champ cristallin a un effet non
seulement sur l'orientation mais également sur le module du moment).

On exprime ainsi la densité d'énergie libre F a 'aide d'un polynéme développé selon
les puissances paires croissantes des cosinus directeurs de I'aimantation. Les termes
constituant ce polynéme dépendent de la symétrie du systtme considéré de sorte
que l'énergie reste invariante dans les opérations de symétrie. Il en résulte que le
nombre de termes est d'autant plus faible que la symétrie est élevée. De plus,
I'expérience montre qu'en général l'importance de ces termes décroit trés rapidement
lorsque leur degré augmente, si bien qu'il suffit de se limiter aux premiers termes du
polyndéme. Nous développons ci-dessous 1'expression de cette densité d'énergie
d'anisotropie magnétocristalline pour les cas les plus fréquemment rencontrés.

2.3.1. Cas de la Symétrie cubique

Désignons par o, o, 03 les cosinus des angles que fait 1’aimantation avec les
axes X, y, z paralléles aux axes quaternaires.
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La densité d'énergie d'anisotropie s'écrit dans ce cas :
= 262 202 22 P P
F=K;(a}a? +o2a} +a}a3)+K; afadaf +... (3.2)

Les K| sont des constantes d'anisotropie qui dépendent de la température. A titre
d'exemple nous avons représenté sur la figure 3.10 la variation de F, dans le plan
contenant les trois axes de symétrie principaux, en coordonnées polaires, dans deux
cas simples o K =0: K; >0etK; <0.

[001] [001] s
[111] (11
Ko Ko+ K,/3
Ko+ Ky/3
[110] [110]
Ko+ K4 Ko+ K4
(a) K;>0 (b) K;<0

Figure 3.10 - Représentation polaire de I’énergie d’anisotropie magnétocristalline

Cas d’un cristal cubique. L'énergie est représentée en fonction de la direction de 1’aimantation dans
le plan (perpendiculaire & un axe binaire) contenant les trois directions principales de symétrie.
L’énergie étant définie & une constante prés, nous avons rajouté un terme Kg pour faciliter la
représentation.

On peut aisément en conclure que, pour K; > 0, I'énergic est minimum lorsque les
moments sont orientés selon un axe quaternaire <001 > ([001], [100] ou [010] car
toutes ces directions sont équivalentes). Cette direction est donc de facile aiman-
tation. En revanche, pour K; <0, ce sont les axes ternaires comme [111] qui sont de
facile aimantation. Rappelons qu'un axe binaire, ternaire, quaternaire ou sénaire est
tel que le systéme reste invariant dans une rotation de 2w/2, 2n/3, 2n/4 ou 2n/6,
respectivement. On a également I'habitude de parler d'axe d'ordre n pour désigner
une rotation de 27m/n qui laisse le systéme invariant.

2.3.2. Cas de la symétrie hexagonale

6 et ¢ étant les angle définis en coordonnées polaires, et I'axe z étant paralléle a I'axe
sénaire [001] (figure 3.11-a), 1a densité d'énergie libre se présente sous la forme :

F = K sin?20 + K; sin0 + K3 sin®0 + K4 sin0 cos6 ¢ + ... (3.3)

2.3.3. Cas de la symétrie quadratique

Dans cette symétrie (figure 3.11-b) caractérisée par un axe quaternaire [001]
paralléle & z, on a I'expression suivante de 1'énergie d'anisotropie magnétique :

F = K, sin?0 + K, sin*0 + K3 sin?0 cos4 ¢ + ... (3.4)
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Figure 3.11 - Définition des angle 8 et ¢ en symétries (a) hexagonale et (b) quadratique
N.B. - En symétrie hexagonale, les directions [100] et [010] font entre elles un angle de 120°, alors
qu'en symétrie quadratique, elles sont orthogonales, C'est la direction [120] qui est perpendiculaire a
[100] en symétrie hexagonale.

2.3.4. Cas de la symétrie uniaxiale

En symétrie hexagonale et quadratique, nous venons de voir que le premier terme
est d'ordre 2 et ne dépend que de l'angle entre le moment magnétique et 1'axe de plus
haute symétrie (d'ordre 6 et 4 respectivement). Il en est de méme en symétrie
rhomboédrique ot 'axe de plus haute symétrie est d'ordre 3. Le terme de degré plus
élevé est d'ordre 4 et d'au moins un ordre de grandeur plus petit. C'est pourquoi pour
ces trois types de symétrie, on exprime la densité d'énergie d'anisotropie a I'aide du
seul terme d'ordre deux qui ne fait intervenir qu'un seul axe de symétrie :

F = K, sin?0 (3.5)

Cette anisotropie, dite uniaxiale, peut aussi se rencontrer dans les matériaux amor-
phes sous contrainte, ou les matériaux isotropes recuits sous champ magnétique.

2.3.5. Quelques remarques sur l'anisotropie magnétique

¢ Les constantes d'anisotropie magnétocristalline sont généralement exprimées en
énergie par unité de volume. Elles peuvent aller de quelques dizaines de Jm 3
dans les matériaux trés doux a 107-108 Jm 3 dans certains alliages de terres
rares en passant par 103 2 104 Jm~3 pour les métaux 3d de symétrie cubique
(nickel, fer).

¢ Les constantes d'anisotropie décroissent en général rapidement lorsque l'ordre
du monOme associé augmente, c'est la raison pour laquelle on se limite aux
premiers termes. Le terme d'ordre 2 n'existe pas en symétrie cubique, alors qu'il
apparait dans toutes les autres symétries, il en résulte d'apres ce qui vient d'étre
dit que l'anisotropie d'un matériau de symétrie cubique est généralement plus
faible (pour un méme type d'atome magnétique). De méme, en symétric
hexagonale (ou quadratique), l'anisotropie dans le plan perpendiculaire & l'axe
sénaire (ou quaternaire) est beaucoup plus faible que I'anisotropie entre ce plan
et I'axe s€naire (ou quaternaire).
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¢ Signalons enfin que les constantes d'anisotropie varient souvent en fonction de
la température beaucoup plus rapidement que l'aimantation. Dans les substances
magnétiques isolantes, ces constantes varient généralement comme
[M(T)]ne+1)/2 3 basse température, si M(T) est I'aimantation spontanée, et n est
I'ordre du mondéme ou apparait la constante d'anisotropie : ainsi a basse
température en symétrie hexagonale (équation 3.3), K; varie comme [M]® et K;
comme [M]'9, tandis qu'en symétrie cubique (équation 3.2), K; varie comme
[M;]'9. Vers Tc, la variation est moins rapide, par exemple en (3/5)[My(T)|?
pour la constante K; en symétrie hexagonale. En réalité, les choses ne sont pas
aussi simples, et une étude thermodynamique détaillée a été€ publiée par Callen
et ses collaborateurs [1], pour le cas des isolants : ces auteurs montrent qu'une
analyse de l'anisotropie magnétocristalline en polynémes harmoniques des
cosinus directeurs de l'aimantation serait préférable a l'analyse en polynomes
homogeénes donnée ci-dessus (équations 3.2 a 3.4) : pour plus de détail, le
lecteur est invité a se reporter a l'annexe 6, § A6.5. Dans le cas des métaux,
aucune loi générale ne semble plus s'appliquer, car le détail de la structure de
bande joue souvent un rdle essentiel : c'est le cas du nickel par exemple, dont la
constante K varie trés vite avec l'aimantation & basse température, et de plus
dont les constantes d'anisotropie d'ordre supérieur sont toutes notables jusqu'a
un ordre trés élevé (n = 34) [2].

2.4. EFFETS LIES A L’ANISOTROPIE - NOTION DE CHAMP D’ANISOTROPIE
REGLE DES PHASES

Pour comprendre l'effet de I’anisotropie magnétocristalline sur les propriétés
magnétiques des solides, nous allons d'abord étudier les courbes d'aimantation de
quelques cristaux sans défauts présentant différentes symétries. Nous nous
pencherons ensuite sur le cas de la symétrie cubique, avant d'examiner I'effet de
l'anisotropie sur la susceptibilité paramagnétique.

2.4.1. Matériau uniaxial de symétrie quadratique ou hexagonale

Comme nous l'avons signalé précédemment la constante d'anisotropie K; (voir
formules 3.3 et 3.4) d'ordre deux est la plupart du temps prépondérante devant les
constantes d'ordre supérieur. C'est I'hypothese dans laquelle nous nous placons ci-
dessous. Considérons un monocristal de forme sphérigue porté i trés basse tempé-
rature, et intéressons-nous aux courbes d’aimantation lorsque le champ est appliqué
selon les trois différentes directions principales de symétrie, & savoir l'axe ¢ et les
deux autres directions du plan perpendiculaire a ¢, appelé également plan de base.
La forme sphérique permet de s’affranchir de 1’anisotropic de forme, et garantit
d’autre part que le champ est uniforme dans la matiére (§ 1.2.7 du chapitre 2). Nous
allons examiner les deux situations opposées selon que K; est positif ou négatif.
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L.’axe «c» est de facile aimantation

Lorsque K est positif, les équations (3.3) et (3.4) montrent aisément que 1'axe ¢ est
de facile aimantation.

L

*

En champ nul, le matériau est divisé en deux types de domaines en proportions
égales et ’on ne change rien a la généralité du probléme en considérant qu’il
existe deux domaines égaux comme cela est indiqué sur la figure 3.12.

Lorsque le champ est appliqué selon ¢, le libre déplacement des parois conduit &
la disparition des domaines dont ’aimantation est opposée au champ, dés que le
champ appliqué Hy est supérieur 2 My/3 (c'est-a-dire au champ démagnétisant
maximum atteint lorsque la sphere est devenue monodomaine), au profit des
domaines dont 1’aimantation est parallele au champ. L’aimantation macro-
scopique est alors égale a I’aimantation microscopique M (c'est-a-dire 1'aiman-
tation dans un domaine).

T,
lm

= 1y M212K,

G

Figure 3.12 - Matériau uniaxial ferromagnétique ot ’axe de haute symétrie (c) est

de facile aimantation : variations théoriques de I’aimantation en fonction du champ interne
a basse température parallélement et perpendiculairement a I’axe de haute symétrie
Représentation schématique de la répartition en domaines pour différents champs

Lorsque le champ est appliqué perpendiculairement a I’axe ¢, aucun domaine
n’étant favorisé leur volume ne change pas. L’aimantation de chacun d’eux
tourne du méme angle 6. Pour un champ appliquée Hy et en se limitant au terme
du quatrieéme ordre dans le développement de 1'anisotropie, la densité d'énergie
libre a pour expression :

F = K;sin20 + K sin*0 — poHoMssin 0 + o NM2sin26/2 (3.6)
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Dans cette équation I’avant-dernier terme, appelé terme de Zeeman (équation 2.80)
représente I'énergie d'un dipdle rigide de moment MgV soumis i une induction poHy
faisant un angle ® avec M, Le dernier terme exprime l’énergie de champ
démagnétisant. La minimisation de cette énergie par rapport a 6 conduit a deux
solutions :
¢ cos 0 =0, c'est-a-dire que I'aimantation de chaque domaine est parallele au
champ et M = My ; c’est la solution qui s'impose lorsque le champ est suffi-
samment grand,
¢ et en champ plus faible, c'est-a-dire tant que l'aimantation M, dans chaque
domaine n'est pas paralléle au champ magnétique, on obtient :
2K;sin® +4Kysin30 = o (Ho— NM;sin0) Mg = poHM,
qui, sachant que sin © = M /M;, conduit a 1'égalité :

2K M/M; + 4Ky (M/M)? = pg HM; 3.7

Précisons que M est I'aimantation macroscopique qui est parallele au champ et qui
n'est autre que la composante selon le champ de l'aimantation de chaque domaine.
L'équation (3.7) montre que la susceptibilité en champ faible vaut : ¥ = ugM,2/2K;,
et que la saturation (M = M) est atteinte pour un certain champ Hy appelé champ
d’anisotropie qui est donné par 1'équation :

2K; +4K»

woMg

C'est le champ interne pour lequel 'aimantation de chaque domaine est devenue
parallele au champ appliqué. On peut également montrer que 1’aire comprise entre
les deux courbes Hp// c et Hy Lc est égale & K; + Ky. Ainsi la mesure des
courbes M(H) selon ¢ et perpendiculairement a ¢ permet une détermination des
constantes d’anisotropie Ki et K;. On notera que ¥, ~ Mg/ Hy si Kj << K.

Hy = (3.8)

A titre d’exemple, les courbes M(H) mesurées a 4.2 K sur un cristal du composé
hexagonal YCos, ol seul le cobalt est magnétique, sont reportées sur la figure 3.13.

Figure 3.13 - Variations de
I’aimantation en fonction du
champ interne mesurées 3 4,2 K
sur un monocristal du composé
hexagonal YCos, d’aprés [3]

Seul le cobalt porte un moment
magnétique. La courbe en trait plein
—pour H 1 c - représente la varia-
tion ajustée a l'aide du modele
théorique (relation 3.7) légérement
modifié pour tenir compte d'une

faible variation du module de [ ai-

(j 4 g 1‘2 1‘6 mantation au cours du processus
H. 10° A.m-! (anisotropie de I’aimantation).
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On peut remarquer qu’au-dessus du champ d’anisotropie, I’aimantation perpendicu-
laire est légérement inférieure 4 I’aimantation paralléle. Un tel écart fréquemment
observé porte le nom d’anisotropie de I'aimantation.

Remarque sur le réle de l'anisotropie dans le plan perpendiculaire a ¢

Si l'on tient compte des termes d'ordres supérieurs représentant l'anisotropie dans le
plan de base (terme en K4 et K5 dans les équations (3.3) et (3.4), respectivement), la
pente a l'origine de la courbe d'aimantation est toujours égale a [ Mf /2K, que I'on

applique le champ selon ['une ou l'autre des directions de symétrie du plan de base.
En revanche il y aura une 1égere différence des champs d'anisotropie. Par exemple
en syméirie quadratique, Hp est donné par l'expression (3.8) dans laquelle on
remplace K; par K> + K3 ou K5 — K3 selon que le champ est appliqué selon <100>
ou < 110>, respectivement. Cet effet n'est généralement pas observable en raison de
la faiblesse du coefficient K3 en symétrie quadratique et a plus forte raison du
terme K4 en symétrie hexagonal.

Anisotropie planaire : I’axe «c» est de difficile aimantation

Lorsque la constante K, est négative, 1’axe ¢ est de difficile aimantation. C'est alors
I'une des directions de symétrie du plan de base qui est de facile aimantation et I'on
observe en champ faible des différences notables selon que le champ est appliqué
suivant I'une ou l'autre des directions de symétrie du plan. A titre d'exemple, nous
avons simulé les courbes d'aimantation d'un cristal quadratique lorsque le champ est
appliqué selon les trois types de directions de symétrie & savoir <001 >, <100> et
< 110> (figure 3.14). Dans cet exemple nous avons considéré K3 < 0 (voir équa-
tion 3.4) et IK3/K;| = 10~2. On montre facilement que les directions < 100> sont de
facile aimantation. En champ nul, le matériau est divisé en quatre types de domaines
dans lesquels l'aimantation spontanée est orientée selon l'une de ces directions. Un
champ trés faible appliqué selon un axe < 100> rend 'échantillon monodomaine et
l'aimantation mesurée est égale & l'aimantation spontanée M. Lorsque le champ est
appliqué selon un axe < 110>, en champ trés faible il ne reste plus que deux types
de domaines dont les aimantations sont & 45° de part et d'autre du champ. L'aiman-
tation extrapolée en champ interne nul vaut alors Mgcos45° = M,/ V2. Clest la
regle des phases. En champ croissant l'aimantation augmente et atteint I'aimantation
spontanée d'autant plus rapidement que K3 est petit. Lorsque le champ est appliqué
selon <001> aucun des domaines n'est favorisé, les quatre types de domaines
subsistent mais la variation de l'aimantation est la méme que si I'échantillon était
monodomaine.

En champ croissant l'aimantation varie de 0 jusqu'a Mg, valeur atteinte pour le
champ d'anisotropie Hy donné par I'expression :

Ha = 2IK;I/poMs (3.9)
On pourrait définir un champ d'anisotropie lorsque le champ est appliqué selon
< 110> mais, dans le cas d'un systéme uniaxial, on réserve généralement le terme de
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champ d'anisotropie Hy pour caractériser l'anisotropie entre l'axe ¢ et le plan de
base. Une analyse plus compléte des courbes d'aimantation du cas traité ci-dessus

fait I'objet de l'exercice 2.
<100> /

1 H// <100>
08 <110>
? E <001>
L 0.6
0.4 i H / <100>
t<om>
0.2
v <100> 0 i i " i
6 e 0 02 04 06 08 1 12
H/Hp

Figure 3.14 - Courbes d'aimantation d'un cristal de symétrie quadratique
Les variations sous champ de l'aimantation sont tracées selon les trois axes de symétrie principaux
lorsque les axes <100> sont de facile aimantation (voir texte). Ha est fourni par I'équation (3.9). Le
calcul a été effectué pour Kz = 1K1/ 10 et IK3l = 1K {1/100. H désigne le champ interne.

Dans le cas d'une substance hexagonale, dont le plan de base est également de facile
aimantation, en champ nul il existe six types de domaines correspondant aux trois
directions faciles équivalentes ; ils occupent le méme volume. Lorsqu'un champ trés
faible est appliqué selon l'une des trois directions plus difficiles du plan de base, la
régle des phase conduit A une aimantation mesurée égale 2 Mcos 30° = M+/3 /2.

2.4.2. Anisotropie magnétocristalline en symétrie cubique

En symétrie cubique, il existe trois types d’axes de haute symétrie différents, a savoir
les axes <100>, <110>et < 111> d’ordre quatre, deux et trois respectivement. Les

comportements magnétiques observés
<100> différent selon que 'un ou 1’autre de
ces axes est de difficile ou facile
aimantation. A titre d’exemple, les

g o1} [111] e . 5
= M, 00> courbes d’aimantation mesurées 2a
2, LN My A0 300 K sur un monocristal de fer sont
; Mo ‘ | | reportées sur la figure 3.15 d’apres [4].

0.5 ) Selon < 100>, I’aimantation est la plus

élevée et atteint sa valeur maximum en
[110] champ tres faible ; ¢’est la direction de
4 facile aimantation. En champ nul, le
H, 104 A/m matériau est divisé en six types de
domaines, appelés phases, dans les-

Figure 3.15 - Courbes d’aimantation PP P

d’un monocristal de fer (symétrie cubique) qu_els I’aimantation spontane‘e M:q est
lorsque le champ est appliqué selon orientée selon I’une de ces directions.

les trois directions de haute symétrie Lorsque le champ est appliqué selon
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les axes < 110> et <111> on retrouve la régle des phases : en champ tres faible
I’aimantation reste parallele a <100> et les aimantations extrapolées en champ
interne nul, Mcj;0> et Mcyjy> (figure 3.15) correspondent & la projection de
I’aimantation spontanée Mcigo> =M, selon chacune de ces directions
(Mci10> = Mg/v/2 et Moyp1s = My/+/3).

Une analyse du méme type que celle développée précédemment dans le cas uniaxial

montre que :

# laire entre les courbes mesurées selon les directions <100> et < 110> est égale
aK;/4,

¢ ct le champ pour lequel ces deux courbes se rejoignent a pour expression
Ha< 110> = 2Ky /oM.

2.4.3. Anisotropie magnétique en phase paramagnétique

Signalons que dans les systémes uniaxiaux, de symétrie hexagonale ou quadratique
par exemple, ol le magnétisme provient de terres rares pour lesquelles L # 0 (voir
chapitre 7), la forte anisotropie magnétocristalline de ces derni¢res conduit a une
anisotropie de la susceptibilité magnétique. En particulier on observe, au-dessus de
la température d'ordre, deux lois de Curie-Weiss décalées pour les suscepti-
bilités parallele et perpendiculaire a 1’axe ¢ de haute symétrie, a savoir :
/= (T-0m)/6 et 1/x, =(T—-86,,)/%6. L'écart entre les températures de Curie
paramagnétiques paralléle (By) et perpendiculaire (6,)) est alors une mesure de la
contribution principale & I’anisotropie, a savoir le terme d'ordre deux.

2.5. PHENOMENES DEPENDANT DU TEMPS

Aprés application d'un champ magnétique sur une substance ferromagnétique, celle-
ci acquiert une aimantation qui dépend de l'intensité du champ magnétique, de la
nature de la substance, de la température, mais aussi de I'histoire antérieure de
I'échantillon considéré : en particulier, 1'aimantation dépend souvent de facon
critique de l'ordre dans lequel se sont succédés traitements thermiques, contraintes
mécaniques et variations de champ magnétique. Mais il est un autre paramétre
essentiel a considérer, c'est le temps, car on observe bien souvent une évolution
temporelle des propriétés magnétiques : une substance soumise a un champ magné-
tique n'acquiert pas instantanément une aimantation finale et immuable.

De nombreux effets contribuent a cette évolution temporelle de l'aimantation :

¢ le vieillisement (aging en anglais) consiste en une évolution des propriétés
magnétiques liée aux modifications irréversibles de la structure des matériaux
concernés (par exemple, la formation de précipités) ; ces modifications struc-
turales peuvent accompagner des traitements mécaniques, étre dues a des effets
chimiques (oxydation ou autres) ou résulter d'un phénomeéne de diffusion
atomique.
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¢ divers phénomenes de relaxation peuvent aussi s'observer. Ainsi verrons-nous
au § 2 du chapitre 4 qu'il s'écoule un certain laps de temps qui peut atteindre
10125 a2 10-7 s avant qu'un moment magnétique atomigue ne s'aligne sur le
champ qui vient de lui €tre appliqué ; ce phénomene de relaxation peut étre
sensible dans certaines applications en électronique rapide (voir chapitres 17 et
23). A l'échelle de l'échantillon, on peut encore rencontrer — dans le cas de
matériaux conducteurs — une relaxation d'origine électromagnétique due aux
courants de Foucault qui accompagnent toute variation de flux magnétique dans
la matiére et qui, pendant quelques secondes ou fractions de seconde, empéchent
la pénétration d'un champ rapidement variable & l'intérieur du matériau
métallique considéré ; la vitesse de déplacement des parois, mesurée par Sixtus
et Tonks au sein de filaments métalliques [5], est — par exemple — conforme a ce
que prévoient les calculs qui prennent en compte le délai imposé par les
courants de Foucault.

¢ les trainages magnétiques (magnetic after-effect en anglais) : aprés application
d'un champ magnétique, I'aimantation n'évolue qu'aprés un certain temps et
continue & évoluer dans une gamme de temps tout a fait accessible a l'expé-
rience ; il y a retard entre la cause et l'effet. On distingue le trainage de
fluctuations thermiques (irréversible) de caractére thermodynamique et présent
dans toutes les substances ferromagnétiques, et le trainage de diffusion
(réversible) dii au déplacement de particules matérielles au sein de la matiére.
Deux ouvrages essentiels [6, 7] fournissent une excellente présentation tres
détaillée de ces effets, que nous présentons brievement ici et qui seront
développés au § 5 du chapitre 6.

2.5.1. Trainage de fluctuations thermiques

Nous avons vu sur la figure 3.5 qu'a une méme valeur de champ magnétique, il
correspondait trois valeurs différentes de I'aimantation : I'une définit la courbe de
premiere aimantation, la seconde s'observe lorsque le champ magnétique décroit
depuis une valeur €levée et positive, et le troisieme lorsque le champ croit depuis les
valeurs négatives. Chacune de ces valeurs correspond & une valeur d'équilibre de
'énergie totale du systéme, mais il s'agit d'équilibres métastables. C'est en parti-
culier le cas de l'aimantation rémanente, qui s'observe lorsque le champ magnétique
est ramené a zéro apres avoir saturé 1'échantillon. On congoit alors aisément que
l'agitation thermique puisse faire évoluer tout doucement le systéme vers un état
d'équilibre plus stable : 'aimantation rémanente va alors diminuer peu a peu, et de
plus en plus lentement au cours du temps pour tendre vers zéro en un temps infini.
L'état d'équilibre final (M =0, H = 0) sera le méme quels que soient le signe et
l'intensité du champ magnétique appliqué avant retour au zéro.

Ce point (M =0, H = 0) est l'origine de ce que 1'on définit comme étant la courbe

d'aimantation anhystérétique de la substance. En effet, a toute valeur non nulle Hy
du champ magnétique appliqué 4 une substance ferromagnétique, il correspond de
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méme une seule valeur de l'aimantation anhystérétique, valeur qui serait observée
au bout d'un temps infiniment long. Il existe cependant une technique plus réaliste
pour relever cette courbe d'aimantation anhystérétique sur un matériau doux, c'est
de superposer a la valeur du champ statique Hy considéré un champ magnétique
alternatif d'amplitude lentement décroissante jusqu'a zéro : la valeur d'équilibre est
I'aimantation recherchée. La figure 3.16 montre le résultat ainsi obtenu sur un
alliage de fer au silicium : la courbe anhystérétique a été tracée dans le premier
quadrant, elle est située au-dessus de toute courbe expérimentale partant de l'origine
(y compris la courbe de premiére aimantation) et en dessous de toute courbe
mesurée a champ décroissant a partir d'un champ supérieur au champ de saturation.
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Figure 3.16 - Courbe d'aimantation d'un alliage Fe-Si texturé :
cycle d'hystérésis et courbe anhystérétique

Le trainage purement magnétique qui vient d'étre évoqué ne met en jeu que des
retournements de moments magnétiques dans une matrice cristalline ou amorphe
supposée parfaitement stable : les valeurs de 1'aimantation a saturation et des cons-
tantes d'anisotropie magnétocristalline restent alors constantes dans ce processus.

2.5.2. Trainage de diffusion

Contrairement a la situation précédente, le trainage de diffusion est lié a la diffusion
réversible d'atomes et/ou de lacunes entre sites interstitiels du réseau d'un matériau
magnétique. Cela peut conduire & une variation de son aimantation et méme de ses
constantes d'anisotropie : les caractéristiques magnétiques essentielles de la sub-
stance sont alors modifiées. Cet effet n'existe que dans les substances pouvant
contenir des impuretés de petite taille dans des sites interstitiels (carbone, azote, ...),
et se manifeste seculement dans la gamme des températures ou la diffusion de ces
impuretés est suffisante. Il peut étre mis a profit pour induire dans un matériau,
isotrope au départ, une anisotropie magnétique uniaxiale appelée anisotropie
induite. C'est ainsi, par exemple, que les fabriquants de ferrites peuvent optimiser
les performances de leurs produits.
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3. PHENOMENES PHYSIQUES ASSOCIES AU MAGNETISME

Nous avons considéré jusqu'ici les effets d'un champ magnétique excitateur sur la
réponse magnétique, aimantation ou induction magnétique. Mais la présence du
magnétisme dans une substance donnée s'accompagne de nombreux effets secon-
daires, qui affectent I'ensemble de ses propriétés physiques : thermiques, élastiques,
thermoélastiques, électriques, etc. ; nous allons en présenter ici quelques exemples a
titre d'illustration. C'est au voisinage de la température critique (Tc, Tn) que tous
ces effets secondaires sont les plus spectaculaires comme on pourra le voir sur les
figures qui suivent.

La figure 3.17 montre les variations thermiques de la contribution magnétique a la
chaleur spécifique du composé antiferromagnétique ErGas.

30t Le pic trés marqué que l'on observe
T, au voisinage de sa température de
Néel signifie que l'entropie du
systéme des moments magnétiques
augmente notablement a Ty, au
passage de l'ordre antiferromagné-
tique vers I'état paramagnétique
plus désordonné ; des explications
plus détaillées sur le couplage des
propriétés thermiques et magné-
tiques seront fournies au chapitre

Figure 3.17 - Variation thermique consacré au couplage magnétocalo-
de la chaleur spécifique de ErGaz [8] rique (chapitre 11).

[
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Les variations thermiques de la résistivité réduite p/pg et de sa dérivée dp/podT
sont reportées toutes deux sur la figure 3.18 : la contribution magnétique a la
résistivité électrique p décroit —en valeur absolue — de fagon réguliere quand la
température s'éleve pour s'annuler au voisinage de T¢ (voir également au
chapitre 14 la figure 14.2). Sa dérivée présente un pic en lambda trés accentué,
centré sur Tc.

6
M.
3:: 4 Figure 3.18 - Variations thermigues
=) de la résistivité électrique de ThysGdas
; 3t selon I'axe b et de sa dérivée
‘gc- ) par rappitr? a.l:f lefnperature
= {pg = résistivité a T¢) [9]
% br (En pointillé : le comportement attendu
0 : . : . pour une substance non magnétique)
200 220 240 260 280 300

T,K
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Deux autres exemples sont encore présentés sur les figures 3.19 et 3.20: la
dilatation thermique de GdAl, présente un comportement linéaire normal au-dessus
de sa température de Curie T¢ = 170 K. A plus basse température, on voit apparaitre
une contraction du parametre de réseau cristallin d'origine magnétique que nous
identifierons plus loin comme étant la magnétostriction d'échange, c'est-a-dire un
effet de couplage magnétoélastique du premier ordre (voir le chapitre 12). Enfin, la
variation thermique de la constante élastique cq4 de GdZn présente aussi une
anomalie positive en dessous de T =270 K : il s'agit 1a d'un effet de couplage
magnétoélastique du second ordre. Les dérivées par rapport a la température de ces
deux grandeurs physiques (c'est-a-dire le coefficient de dilatation thermique et le
coefficient de température de la constante élastique) présentent, elles aussi, une
anomalie en forme de lambda trés marquée a Tc.

] L
0,98
< 096}
=
< 094 |
o
0,92
3
0,90
-5 ; : ; : 0,88 . : : :
0 50 100 150 200 250 0 50 100 150 200 250
T, K Tk
Figure 3.19 - Dilatation thermique Figure 3.20 - Variation de la constante
longitudinal du composé GdAl; [10] élastique cq4 (T) de GdZn [11]

En pointillé : les comportements attendus pour des substances non magnétiques.

Tous ces effets, et bien d'autres encore, sont la manifestation de couplages entre les
différentes propriétés physiques de la substance : couplages magnétocalorique,
magnétoélastique, magnétoélectrique, magnéto-optique, etc. ... Leur étude ne reléve
pas que de la pure spéculation : en effet, d'une part leur connaissance peut étre
précieuse au chercheur qui veut préciser une structure magnétique, mais aussi et
surtout, ces effets donnent lieu a de nombreuses applications industrielles qui seront
traitées dans la suite de cet ouvrage.

L'approche thermodynamique du magnétisme qui sera présentée au chapitre 10
permettra de rendre compte formellement de ces couplages, de prévoir les effets
associés et d'en donner une description qualitative.
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EXERCICES

E.1 Soit un composé ferromagnétique quadratique dont I’axe ¢ est de facile aiman-
tation. Le tableau ci-dessous donne quelques couples de valeurs du champ appliqué

Hy et de I’aimantation M mesurée 4 4 K dans une direction perpendiculaire i 1'axe c.

Hp (10* Am~ 1) 9,58 43,77 63,42 95,49 127,32
M (10* Am™1) 5,83 26,24 37,46 54,57 70,10

E.1.1 - Sachant que I'échantillon est taillé sous forme de spheére, donner pour
chaque couple le champ interne H.

E.1.2 - Déduire de la formule (3.7) I'expression de H/M en fonction de M2.

E.1.3 - Tracer cette courbe expérimentale. L allure de cette derniere correspond-elle
a celle attendue ?
Déduire les valeurs de K, et K, sachant que Mg = 85,12x 104 Am 1.

E.2 On considére un cristal de symétrie quadratique ayant les caractéristiques du cas
considéré au § 2.4.1.2, dans lequel K; <0 et K3< 0 et tel que K; soit prépondérant
devant K> et K3 (voir équation 3.4).

E.2.1 - Lorsque le champ est appliqué selon la direction <001>, montrer que la
pente initiale de la courbe d'aimantation (en champ interne) a pour expression :
x =dM/dH = oM/ (21K, - 4K, + 4IK3)), et retrouver l'expression (3.9) du champ
d'anisotropie Ha.

E.2.2 - Quand le champ est appliqué selon <110>, montrer que la pente initiale
de la courbe d'aimantation (en champ interne) a pour expression : ¥ =dM/dH
= HoM?/32 IK3l et que le champ d'anisotropie dans le plan de base (celui pour
lequel la courbe selon <110> rejoint celle selon <100>) s'écrit:

H's = 16IK31/ oM.

E.3 On considere un cristal ferromagnétique de symétrie cubique présentant une
anisotropie magnétocristalline définie par K; < 0 et K» = 0.

E.3.1 - Quelles sont les directions de facile aimantation ? Combien y a-t-il de types
de domaines magnétiques ?

E.3.2 - En s'inspirant du raisonnement développé au § 2.4.3, tracer schématique-
ment les variations de l'aimantation en fonction du champ interne lorsque Hg est
appliqué selon les trois directions principales successivement. On discutera les
différents processus d'aimantation mis en jeu.
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SOLUTIONS DES EXERCICES

S.1 S.1.1 H=Hy-M/3.

§1.3 La variation expérimentale de H/M en fonction de M2 est bien linéaire.
De I’ordonnée a I’origine on déduit K; = 5,96x 105 Jm 3 et de la pente
on tire K5 = 0,59 105 Jm~-3.

S.2 S.2.1 Au cours du processus ¢ = 0 (voir figure 3.11). En minimisant I'énergie
totale par rapport a 8, on peut tirer une relation entre M et H pour H
compris entre 0 et Ha.

5.2.2 Au cours du processus 8 = 90°, En minimisant I'énergie totale par rapport
a ¢ on trouve une expression de H en fonction de ¢.Sachant que
M = M, cos(rt/4—0d), on calculera la pente a l'origine 4 partir des dérivées
dH/d¢ et dM/d¢. Pour la détermination de H'a, un développement limité
est nécessaire.

8.3 §.3.1 <111>. 1l y a 8 types de domaines magnétiques.

§.3.2 Soit M I’aimantation d’un domaine. On obtient des variations du méme
genre que celles de la figure 3.15, a la différence que les aimantations
extrapolées en champ interne nul sont maintenant Mjjjs = Mg,
M110> = Mgv2/4/3 et Mejops = Mg/+/3.
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CHAPITRE 4

PHENOMENOLOGIE DU MAGNETISME
A L'ECHELLE MICROSCOPIQUE

Ce chapitre présente quelques modéles simples qui rendent compte des trois
principaux types de magnétisme introduits précédemment : celui des substances qui
ne comportent pas d'atome magnétique (diamagnétisme), celui des substances qui
comportent des atomes magnétiques sans interaction mutuelle (paramagnétisme) et
enfin celui des substances comportant des atomes dont les moments magnétiques
sont en forte interaction (ferro, antiferro, et ferrimagnétisme, etc.). Les modéles
décrits dans ce chapitre s'appliquent aux seules substances dont les électrons
responsables du magnétisme sont bien localisés, mais non a celles dont le
magnétisme est associé aux électrons de conduction qui, par définition, sont
itinérants. Pour ces derniéres, des modéles différents et moins intuitifs ont été
développés (diamagnétisme de Landau, paramagnétisme de Pauli et ferro-
magnétisme de Stoner-Wohlfarth) : ces modéles du «magnétisme itinérant» seront
décrits au chapitre 8.

1. LE MODELE CLASSIQUE DU DIAMAGNETISME :
CAS DES ELECTRONS LOCALISES

Nous avons vu au chapitre 3 que l'on qualifie de diamagnétique une substance qui
ne comporte que des atomes dépourvus de moment magnétique permanent, et qui
présente une susceptibilité magnétique négative généralement faible et pratiquement
indépendante de la température.

La maniere la plus simple de rendre compte de cette propriéi€ est de considérer le
modele classique d'un électron se déplacant sur une orbite circulaire. On peut
assimiler le mouvement de cet €lectron & une spire de courant. Lorsqu'un champ
magnétique est appliqué perpendiculairement au plan de l'orbite, le courant est
modifié d'une quantité telle que la variation du flux créée par la spire sur elle-méme
soit égale et opposée au flux créé par l'application du champ (loi de Lenz). Il en
résulte une variation du moment magnétique orbital opposée au champ appliqué.
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Cette variation du moment magnétique est la méme quel que soit le sens du
déplacement de 1'électron sur son orbite, c'est-a-dire le sens du moment magnétique
orbital initial : la variation est toujours opposée au champ magnétique (figure 4.1).

Aml m B = poH Am | B = joH
>,
P dj//
/
VH’/AV mi I “Av

Figure 4.1 - Effet d’un champ magnétique sur deux électrons
parcourant la méme orbite circulaire en sens inverses

Comme un électron sur une orbite est équivalent & une spire de courant supra-
conductrice, c'est-a-dire sans résistance, la variation de courant, et donc de moment
magnétique, persiste tant que le champ appliqué est maintenu.

Supposons que la méme orbite soit parcourue en sens inverse par deux électrons de
spin opposé. Le moment cinétique (aussi bien orbital que de spin) et par suite le
moment magnétique de cette paire est nul. A I'application d'un champ, la variation
du moment magnétique orbital étant opposée au champ pour les deux électrons, le
systéme acquiert une aimantation opposée au champ.

Examinons de maniere plus quantitative la variation de moment magnétique dans le
cas d'un électron (charge —e et masse m,) se déplacant a la vitesse v sur une orbite
de rayon r (figure 4.1). Nous verrons plus loin (équation 7.3) que le moment
magnétique orbital s'écrit :

m, = —erv/2 4.1)

D'apres la loi de Lenz, la force électromotrice u engendrée par la variation de flux @
dans la spire de courant lors de I'application d'un champ B perpendiculairement au
plan de l'orbite s'écrit :
wo OO . 2 dB

u= el o at 4.2)
Nous supposons, hypothése que nous justifierons plus loin, que le rayon de 1'orbite
n'est pas modifié. Soit E le champ électrique agissant alors sur 1'électron le long de
'orbite (u = 2wtrE), on obtient :

- _m2dB _ _rdB
Bl = - o & 2 dt (4.3
I1 en résulte une force agissant sur 'électron parallelement a sa vitesse :
IFl = —clEl= m, & (4.4)
d'ot ; dv __er dB (4.5)

dt ~ 2m,. dt
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En intégrant sur la variation totale de I'induction de 0 & B, on obtient :

_er
T 2m,

er

Av TR

B
[dB = B (4.6)
0
et reportant cette variation de v dans 1'équation (4.1), on en déduit la variation du
moment magnétique :

Am = —(e%r2/4m.)B 4.7)

Avant d'aller plus loin, justifions I'hypothése selon laquelle l'orbite n'est pas

modifiée par le champ. A I'application du champ, 1'électron est soumis a deux forces

radiales supplémentaires :

¢ d'une part, la force exercée par le champ B sur I'électron : Fg = evB,

¢ d'autre part, la variation de la force centrifuge associée a la variation de vitesse :
AF. = 2m.vAv/r.

En remplagant Av par son expression en (4.6) on
voit que ces deux forces sont égales et opposées
(figure 4.2), et qu'en conséquence le rayon de
l'orbite n'est pas modifié.

L'expression de la variation du moment magné-
tique (4.7) a été établie dans le cas d'une orbite
plane perpendiculaire au champ appliqué.

D'une maniére générale, on doit considérer qu'en Figure 4-2‘-E‘1““ibre des
fait l'orbite n'est pas plane. Dans le cas le plus forc,es “,'dmlﬁ Wors de

: i sk . . I"application d’un champ
simple, I'électron se déplace sur une orbite sphé- i

rique a une distance moyenne <r2> du centre de

l'atome. Soit z la direction paralléle au champ. Dans I’expression (4.7), r? vaut
x2+y2, et la valeur moyenne de cette quantité est égale aux 2/3 de la moyenne du
carré de la distance radiale <r2> (<r2> = <x2> + <y2> + <z2>).

L'expression (4.7) devient alors :
Am = —(er2/6m,) B (4.8)
La variation du moment magnétique d'un atome contenant Z électrons s'écrit :
AMar aiome = — (€2B/6me) X <r,?> 4.9)

ou Z<r,2> est la valeur moyenne du carré du rayon de la ni¢me orbite, La sommation
peut étre remplacée par ZR2 ou R? est la valeur moyenne du carré du rayon des
différentes orbites.

Finalement, si N est le nombre d'atomes de 1'élément considéré par unité de volume,
la susceptibilité diamagnétique s'écrit :

x = OM/9H = —pgNe2ZR2/6m, (4.10)
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La valeur de R2 peut étre évaluée a I'aide de la mécanique quantique. La
susceptibilité diamagnétique calculée a I'aide du modele développé ci-dessus est en
assez bon accord avec les valeurs mesurées dans les isolants, en particulier dans les
gaz rares. Ces susceptibilités sont de I'ordre de 10~ 6 (voir Annexe 4).

Les parametres dont dépend la susceptibilité diamagnétique donnée par 1'expres-
sion (4.10) sont indépendants (Z, e, m.) ou trés peu dépendants (N, R?) de la
température. Ceci est en accord avec le fait que les susceptibilités des substances
diamagnétiques sont, & quelques exceptions pres, indépendantes de la température.

Dans les substances diamagnétiques, les atomes constituants ne présentent que des

orbites électroniques pleines soit a I'état atomique, soit suite & la formation de

liaisons chimiques. Ce sont principalement :

¢ les gaz rares monoatomiques tels que He, Ne, Ar,

¢ la plupart des gaz polyatomiques tels que Hj, N>,

¢ les solides ioniques tels que NaCl,

¢ les substances formées par liaison covalente, en particulier les composés
organiques. Les mesures de susceptibilité effectuées sur ces derniers ont fourni
de précieuses informations, a travers la détermination de R2, sur la taille des
orbites électroniques.

Le diamagnétisme di aux électrons de conduction dans les métaux sera traité au
chapitre 8, comme nous l'avons dit en introduction. Le diamagnétisme existe aussi,
bien siir, dans toutes les substances portant des moments magnétiques permanents,
car c'est une loi universelle de la matiére (loi de Lenz) mais sa contribution a la
susceptibilité est si faible devant les autres qu'elle est la plupart du temps négligée.

11 faut enfin signaler le cas des supraconducteurs qui sont des diamagnétiques par-
faits dont la susceptibilité vaut — 1 (effet Meissner). Nous les étudierons plus loin.

2. SYSTEMES COMPORTANT DES MOMENTS
MAGNETIQUES LOCALISES SANS INTERACTION

2.1. EFFET D’UN CHAMP UNIFORME SUR UN MOMENT MAGNETIQUE :
LA PRECESSION

Avant d'étudier le comportement sous champ magnétique d'une assemblée de
moments magnétiques, nous allons nous pencher sur le cas d'un moment magné-
tique isolé soumis a l'action d'un champ magnétique uniforme. Nous allons
constater qu'il se comporte comme un gyroscope. En effet, considérons d'abord un
gyroscope de masse m et de moment cinétique £ dont les deux extrémités O et M
sont initialement maintenues fixes de mani¢re a ce que l'axe de rotation fasse un
angle 8 avec la verticale (figure 4.3-a), puis libérons l'extrémité M en laissant le
gyroscope libre de tourner autour du point O.
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L'action de la pesanteur agit alors sous la forme d'un couple :
I' = rogxmg (4.11)

ou G est le centre de gravité du gyroscope et g I'accélération de la pesanteur.

(a) (b)
Figure 4.3 - Effet de la pesanteur sur un gyroscope

L'équation fondamentale de la dynamique pour un solide en rotation s'écrit dans ce
cas |

dg/dt = I’ (4.12)

I' est toujours perpendiculaire au plan vertical passant par I'axe du gyroscope. Il en
résulte que l'extrémité M va se déplacer sur un cercle de rayon OMsin8. C'est ce
que l'on appelle un mouvement de précession que chacun de nous a pu observer un
jour ou l'autre dans le cas d'une toupie (dans ce dernier cas, c'est l'extrémité
supérieure qui décrit un cercle). Supposons que pendant le temps At , £ devienne £'
comme cela est indiqué sur la figure 4.3-b, avec le méme angle 0, et soit w, la
vitesse angulaire de précession. Pendant cet intervalle de temps, la variation de mo-
ment cinétique A£ s'écrit : AL = (£sin0) (wp At). On en déduit d£/dt = £ @, sin 6. En
reportant cette valeur dans (4.12) et sachant que I'=mglsin® avec 1 = Irggl. on
obtient :

®p, = mgl/£ (4.13)

On voit que la fréquence de précession est indépendante de l'inclinaison du
gyroscope (ou de la toupie). Ainsi, bien que soumis & un couple, en raison de son
moment cinétique le gyroscope ne vient pas se meltre verticalement, comme ce
serait le cas pour un solide sans moment cinétique, mais précessionne en gardant
constamment le méme angle avec la verticale. Cependant, si une force de frottement
s'oppose au mouvement de précession, le gyroscope se soumet progressivement au
couple da a la pesanteur : 'extrémité M du gyroscope décrit une spirale de rayon
décroissant jusqu'a ce que le gyroscope prenne la position verticale correspondant
au minimum d'énergie. C'est ce qui se produit lorsque l'extrémité M est en contact
avec un liquide. Revenons maintenant au magnétisme : un moment magnétique se
comporte comme un gyroscope en raison du moment cinétique qui lui est associé
comme nous le verrons au chapitre 7. Soumis a un couple par l'application d'un
champ magnétique By, un moment magnétique libre M ne vient pas s'aligner
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parallélement a ce dernier mais prend un mouvement de précession (figure 4.4),
comme le gyroscope dans le champ de gravitation. L'équation (4.12) devient alors :

d€/dt = ' = mxBy (4.18)

Considérons les moments cinétiques et magnétiques de maniére classique et
utilisons I'équation (7.28) du chapitre 7. Le méme raisonnement que dans le cas du
gyroscope conduit a : wy = [yBgl (précession de Larmor). La fréquence de précession
est proportionnelle 4 By et sa mesure permet la détermination du facteur
gyromagnétique .

Figure 4.4 - Précession d’un moment magnétique m
autour d'un champ d'induction magnétique B

Cette mesure peut étre réalisée a l'aide de différentes techniques, entre autres la
résonance ferromagnétique. Il est important de signaler que si ['atome n'est plus
isolé, le moment magnétique se comporte comme un gyroscope amorti, son amortis-
sement provenant des interactions avec les atomes voisins : peu a peu le moment
magnétique vient s'orienter parallelement au champ et le mouvement de précession
s'amortit. Ce processus est tres rapide, si bien que l'on pourra toujours considérer
que, lorsque le mouvement de précession n'est pas entretenu par un apport en
énergie, le moment vient se mettre presque instantanément (10~7 & 10~ 1 sec.) dans
son €tat*d'énergie minimum, c'est-a-dire parallélement au champ. Sinon, l'aiman-
tation comporte généralement deux composantes, 1'une paralléle au champ appliqué,
et l'autre perpendiculaire. Cette derniere est a l'origine du phénomene physique des
ondes de spin (voir § 9 du chapitre 10), et du phénoméne de résonance, trés utile
pour caractériser les matériaux magnétiques (voir § 5 du chapitre 17), et dans lequel
le mouvement de précession est entretenu par l'action d'un champ tournant perpen-
diculaire au champ statique.

2.2. CAS D'UNE ASSEMBLEE DE MOMENTS MAGNETIQUES
LOCALISES SANS INTERACTION : LE PARAMAGNETISME DE CURIE

Dans bon nombre de substances, on observe une susceptibilité magnétique positive,
généralement faible 2 la température ambiante (1076<y <1074) et qui varie
proportionnellement a l'inverse de la température sur une large gamme de tempé-
rature (figure 4.5) :

X = @/T (4.15)

C'est la loi de Curie, qui caractérise le paramagnétisme des atomes libres ; la
constante C est appelée constante de Curie.

Ce comportement s'interpréte de la maniére suivante : une substance paramagné-
tique contient des atomes magnétiques dont le moment est libre de s'orienter dans
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n'importe quelle direction. En I'absence de
champ, les atomes pointent statistiquement X
dans toutes les directions et I'aimantation de

la substance est nulle. Lorsque 1'on appli-

que un champ magnétique, les moments ont
tendance 2 s'orienter parallelement a ce der-

nier, et si rien ne vient s'opposer a cet effet, N N =
le systéme acquiert une forte aimantation Température
C'est ce qui se passe a température nulle.
En revanche, a température finie, l'agitation
thermique s'oppose au parallélisme, si bien
que l'alignement des moments est partiel et que I'on observe seulement une faible
susceptibilité¢ positive. En augmentant la température, le désordre croit et la
susceptibilité décroit en accord avec la loi de Curie.

— 1y

Figure 4.5 - Loi de Curie dans le cas de
moments magnétiques sans interaction

Le premier modele quantitatif, développé par Langevin, utilise une description
classique selon laquelle le vecteur moment magnétique de chaque atome peut
prendre une direction quelconque. L'énergie d'un moment magnétique atomique m
de module My dans le champ H s'écrit : E(8) = —lomoHcos 6, ol O est I'angle entre
m et H. A une température donnée T, la probabilité pour que 1'énergie d'un moment
soit E(0) est proportionnelle au facteur de Boltzmann : e ~E®/kgT oi kg est la
constante de Boltzmann. La probabilité pour que le moment fasse un angle compris
entre O et 6 + dO par rapport au champ (figure 4.6) est proportionnelle a I'angle
solide (27 sin 6 dB) correspondant et s'écrit alors :

dp(0) = 2mexp[-E(0)/kgT] sin6d6/Z (4.16)
ou Z est la somme d’états :

z:jznexp[—E(e)/kBT]sin 0de 4.17)
0

0
. w i s H m
Figure 4.6 - En mécanique classique, le moment magnétique
peut s'orienter selon n’importe quelle direction

La moyenne thermique de la composante du moment magnétique selon le champ a
pour expression :

K moHcos 6
21tjcoseexp|:w—

]sinﬂdﬂ
! kgT
mg cosO dp(0) = my (4.18)

t moH cos 6
ZEJexp[:u—O SRR sin 8d6
0

{(m)y

1]
St A

kgT
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En posant x = pgmoH /kpT, on trouve aisément que Z = 4nsh(x)/x et que :
<m>r = MydZ/Z dx (4.19)
On en déduit I’aimantation M(T, H) selon la direction du champ :
M = Nmyg {coth (x) - 1/x} = Mg %(x) (4.20)

olt N est le nombre d’atomes magnétiques par unité de volume et My = M(0, 0) est
l'aimantation spontanée a T = (). La fonction £(x), appelée fonction de Langevin,
rend compte de l'aimantation réduite m=M/My en fonction du rapport
LomoH/kgT. Elle est représentée sur la figure A6.3 de 'annexe 6 en fin d'ouvrage.

On voit que £(x) tend vers 1, c'est-a-dire que M tend vers My, lorsque H devient
grand et/ou T devient petit, conditions nécessaires pour que l'effet d'alignement dii
au champ l'emporte sur I’agitation thermique.

A la température ambiante et pour des champs relativement élevés (LoH = 1 T), x
est de l'ordre de 1,5x1072 pour une substance paramagnétique a base de
gadolinium et M /M, ne vaut que 5x 1073. Il faut descendre a des températures de
l'ordre de 1 K pour que, dans de tels champs, M/Mjy atteigne 0,8.

Ainsi, en particulier lorsque I'on s’intéresse a la susceptibilité initiale c'est-a-dire en
champ faible, on sera presque toujours dans la partie initiale de la courbe, région ot
la fonction de Langevin est de la forme :

L) = x/3-%3/45 + ... 4.21)
Nm2H
On en déduit : = BP0 (4.22)
3kgT
Nm?
I T S PR i (.. 1 (4.23)
3kgT T

On retrouve bien la loi expérimentale de Curie, avec pour constante de Curie :
% = IJ_ON‘szf?)kBT (4.24)

La susceptibilité d'un paramagnétique est typiquement de 1'ordre de 10-5a 10~4 a
la température ambiante, donc bien plus élevée que la susceptibilité diamagnétique
mais, comme on le verra plus loin, nettement inférieure a celle d'un ferromagnétique.

La figure 4.7 montre les courbes d'aimantation observées aux trés basses tempéra-
tures, pour trois sels contenant des ions Cr*, Fe3+ et Gd3*+. Pour chacun d'eux, les
points expérimentaux reportés en fonction du rapport H/T se situent parfaitement
sur la méme courbe, mais une remarque s'impose : les variations réduites de M/My
en fonction de H/T ne sont pas tout a fait les mémes pour ces différents sels et
toutes trois différent de la courbe de Langevin, d'autant plus que le moment
magnétique par atome est plus faible ; pour une méme température, elles saturent
sous des champs magnétiques systématiquement plus faibles que ceux que
prévoyait la théorie de Langevin {£(x) est représentée en pointillés}.
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8 =

LS B7,2(x) (Gd3*)
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Figure 4.7 - Courbes d"aimantation, en fonction de H/T, pour trois sels contenant un ion
magnétique : CrK(S504)2.12H;0, Fe(NHy)2(S04)2.12H;0, et Gd(S04)3.8H,0, d’apreés [1]

Or le calcul précédent a été effectué dans I'hypothese classique de moments pouvant
prendre n'importe quelle direction. En fait, nous verrons au chapitre 7 qu'en raison
de la quantification du moment magnétique, sa projection sur le champ (dont la
direction définit I'axe z) ne peut prendre que des valeurs discrétes : M, =—gjup My,
le nombre My pouvant prendre 2J+ 1 valeurs allant de +J & —J par saut de 1
(figure 4.8) et J pouvant prendre uniquement des valeurs entiéres ou demi-entieres
(gy est une constante appelée facteur de Landé qui sera détaillée au chapitre 7 et M;
est la projection du moment cinétique total J sur I’axe de quantification). L'énergie
potentielle dans le champ H s'écrit alors : E = 1y gy ig My H.

En appliquant la statistique de Boltzmann comme précédemment, mais en posant
maintenant : x = gy upJ H/kgT, I'aimantation induite par le champ devient :

+1 +1]
xM N J xM
M= _guaM, exp[— ) ]: _Nettsl 5y exp(_ ] ]
zZ< J Z 5
M = MydZ/Zdx (4.25)

ol la somme d’états, Z, s’écrit :
+J
7 = Z_jexp(~xMJ/J) (4.26)
My = NgyugJ = Nmg est I’aimantation maximum ou aimantation A saturation, et

Mg le moment magnétique par atome. Or Z =e *(1 + ex/I 4 (ex/ 2 4 .+ (ex/ 1),
C'est la somme d'une progression géométrique qui vaut :

27 +1 %
Z= il 4.27
sh( =7 x)/sh(”) ( )
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On en déduit : M = Mg %B; (x) (4.28)
ot WBj(x) est la fonction de Brillouin :

o 2T 41 2041 )1 (1

Byx) = 2L+ coth( - x) L coth(ZJ x) (4.29)

Cette fonction est représentée sur la figure A6.3 (Annexe 6) pour différentes valeurs
de J. Lorsque J devient grand, on se rapproche du cas classique, car B;(x) se
rapproche de £(x) lorsque J augmente indéfiniment.

Lorsque J=1/2, ce qui correspond au plus faible moment magnétique que 1'on
puisse observer, la fonction de Brillouin se réduit a : M = My thx.

Pour les faibles valeurs de x, on utilise le développement :

cothx = 1/x+x/3+... (4.30)

qui conduit , au premier ordre, a :
By(x) = (J+1)x/3]J (4.31)
D'otr : M = My(J+1) x/3] (4.32)

La susceptibilité se présente sous la méme forme qu'en (4.15) : ¥ =€/T, mais la
constante de Curie s'écrit maintenant :
poNgfI(J +Dpug  po Nmi,

Q= = (4.33)
31(3 3kB

oll Megr = gy g +/J(J + 1) estle moment effec-
tif, qui n'est plus égal au moment maximum
My = gyupgJ mesuré selon le champ (comme
c'était le cas dans la théorie de Langevin), mais
3/2 un peu supérieur. Ceci résulte d'une propriété
de la mécanique quantique que nous verrons au
chapitre 7 : la valeur moyenne <J2> du carré
d'un opérateur J, vaut J(J+1) alors que la valeur
maximum de la projection de cet opérateur sur
l'axe z de quantification, <J,>, vaut J. Ainsi la
détermination expérimentale de la constante de
Curie permet d'accéder au moment effectif
atomique de la substance.

-1/2

-3/2

Pour chacun des 3 composés dont il a été ques-
Mefr = gy UgVIU+1) tion sur la figure 4.7, les points expérimentaux
Figure 4.8 - Quantification du reportés en fonction du rapport H/T se situent
moment magnétique (J = 5/2) parfaitement sur trois fonctions de Brillouin : la
Megr représente la longueur du vecteur %3"‘2‘ la %5"‘2 et la %7"2 respectiv.ement, e
moment et M, sa projection sur l'axe accord avec la valeur du moment qui sera pré-
vertical. dite au chapitre 7 pour chacun de ces ions.
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Le paramagnétisme des atomes libres s'observe dans les substances qui possédent

des atomes magnétiques et ol les distances entre ces atomes sont suffisamment

grandes pour qu'ils n'interagissent pas entre eux. Les substances qui satisfont a ces

conditions sont les suivantes :

¢ les gaz d'atomes ou molécules magnétiques,

¢ les sels d'éléments de transition et de terres rares tels que ceux dont le comporte-
ment est évoqué ci-dessus,

¢ certains oxydes de terres rares.

On désigne par substances paramagnétiques seulement celles qui présentent un tel
comportement jusqu'aux trés basses températures. Nous verrons plus loin que tous
les matériaux qui s'ordonnent magnétiquement (ferro-, ferri-, antiferromagné-
tiques...) se comportent comme des paramagnétiques au-dessus d'une température
critique.

Enfin, nous traiterons au chapitre 8 le paramagnétisme des métaux (sodium, cuivre,
or, argent, plomb, ...) qui présentent une susceptibilité¢ peu sensible a la température
et plus faible que celle des paramagnétiques de Curie. C'est le paramagnétisme de
Pauli, qui est dii aux €lectrons de conduction.

2.3. LE SUPERPARAMAGNETISME

Nous verrons plus loin que les particules ferromagnétiques ou antiferromagnétiques
de trés petites dimensions peuvent se comporter, au-dessus d'une température dite
de blocage, comme un moment magnétique géant (ou macro-spin). L'application
d'un champ magnétique induira donc une aimantation qui suivra une loi en H/T
donnée par la fonction de Langevin, puisque I'on se retrouve dans la limite classique
des spins infinis.

11 faut toutefois noter que la température de blocage varie avec I'échelle de temps de
la mesure et avec le volume de la particule, car c'est un phénomeéne de relaxation
qui fait passer la particule de I'état bloqué (porteur d'un moment rigidement orienté
selon une direction déterminée) vers ['état superparamagnétique. Ainsi, a tempé-
rature ambiante, des grains fins peuvent paraitre superparamagnétiques lorsque leur
aimantation est mesurée par la technique classique d'extraction (durée de 1'expé-
rience de I'ordre de la seconde) tandis qu'une expérience de diffraction neutronique
les verra «bloqués» car la collision neutron-spin est infiniment plus rapide.

C'est L. Néel qui a développé en 1949 la théorie du superparamagnétisme (sans le
nommer ainsi) des grains fins ferromagnétiques {2], et I'a étendue en 1961 aux
grains fins antiferromagnétiques [3]. Ces deux articles fondamentaux ont été
réédités dans ses (Buvres Scientifiques [4].
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3. INTERACTIONS D’ECHANGE

3.1. GENERALITES

Souvent, dans la matiere, les moments magnétiques ne sont pas libres mais inter-
agissent entre eux et avec leur environnement. Il en résulte un comportement
collectif qui se manifeste, en dessous d'une température critique, par l'apparition
d'ordres magnétiques tels que le ferro-, le ferri- ou l'antiferromagnétisme. Ceux-ci se
caractérisent, a basse température, par un arrangement microscopique des moments
magnétiques atomiques que l'on peut observer par diffraction neutronique, tech-
nique expérimentale essentielle en magnétisme. A haute température, 1'agitation
thermique finit par l'emporter et 1'on observe un comportement paramagnétique.
Parmi les interactions que nous venons d'évoquer, deux sont prépondérantes et donc
responsables des comportements magnétiques microscopiques de la plupart des
matériaux : ce sont l'interaction d'échange et les interactions responsables de
l'anisotropie magnétocristalline.

Les aspects fondamentaux de ces deux types d'interaction font appel a la mécanique
quantique et seront présentés en détail dans les chapitres 7 a 9. D'autres interactions
sont également présentes mais constituent seulement une faible perturbation des
propriétés magnétiques, certaines seront abordées ultérieurement.

Bien entendu, il existe aussi l'interaction magnétique dipolaire classique entre
moments magnétiques, dont nous avons parlé au chapitre 2 et qui est responsable du
champ créé par la matiére a l'intérieur comme a l'extérieur de celle-ci. Cependant,
cette interaction est si faible en comparaison des autres qu'elle ne contribue pas (ou
trés peu) aux propriétés magnétiques microscopiques de la matiere. En revanche,
parce que c'est une interaction a longue portée, elle joue un réle fondamental dans
les processus d'aimantation des ferromagnétiques (qui seront traités aux chapitres 5
et 6), et dans la plupart des applications techniques.

Nous allons décrire maintenant l'interaction d'échange et ses effets, puisque c'est
elle qui est responsable de l'apparition d'un ordre magnétique dans bon nombre de
substances.

3.2. L'INTERACTION D'ECHANGE
ET L'APPROXIMATION DU CHAMP MOLECULAIRE

L'interaction d'échange est une interaction d'origine électrostatique qui a été
introduite en 1929 par Heisenberg dans le cadre de la mécanique quantique. On
montrera au chapitre 9 que I'énergie associée a cette interaction peut s'exprimer en
fonction des moments magnétiques de deux atomes voisins i et j de la facon
suivante :

€;j = — Mo ny; Mm; (4.34)
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Selon que le coefficient n;; est positif ou négatif, les moments magnétiques M; et M
ont tendance a s'orienter respectivement parallélement ou antiparallelement.
L'énergie d'échange Egs, par unité de volume s'écrit alors, en effectuant les
sommations sur le volume unité :
Egh = -EL. D nimim; (4.35)
iji
Cette expression peut encore s'écrire :

B sopi= —HémeiHi (4.36)
i
avec : H; = Znijmj (4.37)
j#i

Le facteur 1/2 provient du fait que, dans la sommation sur i et j, l'interaction de
chacune des paires est prise deux fois. H; peut étre considéré comme un champ
local agissant sur le moment m;. Ce champ, comme chacun des moments #; qui le
crée, fluctue en fonction du temps. Il est alors impossible de déterminer exactement
l'orientation de tous les moments magnétiques pour un champ appliqué et une
température donnée. Pour expliquer le ferromagnétisme, P. Weiss proposa en 1906
(23 ans avant le modele d'Heisenberg) le modele du champ moléculaire qui fut a
l'origine de progrés considérables en magnétisme. Ce modele consiste a négliger le
caractére fluctuant de H; et 4 ne retenir que sa valeur moyenne a la température
considérée. L'énergie moyenne d'un échantillon & une température donnée T s'écrit :
(€ech )y = —Mo Z (m;H; ) , qui devient dans I'hypothese de Weiss :

1

(Becn ) = —Ho 2 (i) (Hi)q (4.38)
ou: (Hi); =Hp = Znij(m,-)T (4.39)
j#i

H,, porte le nom de champ moléculaire, ou champ d'échange.
Si tous les moments considérés sont identiques : <M>r = <M>ret:
H, = wM (4.40)

ol M = N<tm >y est I'aimantation, N étant le nombre d'atomes magnétiques par
unité de volume. w = 1 Z nj; est le coefficient de champ moléculaire. Hy, et M
j#i

étant exprimés dans les mémes unités en SI, w est sans dimension. Le champ molé-
culaire a donc le méme effet qu'un champ appliqué mais il est, la plupart du temps,
beaucoup plus grand si bien que ce qu'un champ extérieur ne peut réaliser qu'aux
trés basses températures, a savoir l'alignement de tous les moments, le champ
moléculaire en est capable a des températures qui peuvent étre parfois bien
supérieures a la température ambiante, dans le cas d'un ferromagnétique par
exemple.
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Notons enfin qu'en terme de champ moléculaire, I'énergie d'échange par unité de
volume (ou densité d'énergie) définie au début de ce paragraphe devient, dans
I'hypothese ci-dessus ol tous les moments sont identiques :

Eeen = — (1/2) plg w M2 (4.41)

3.3. ASPECTS EXPERIMENTAUX

Nous verrons plus loin qu'il est possible d'évaluer le coefficient de champ
moléculaire w a partir de la détermination expérimentale de la température critique
a laquelle les moments magnétiques s'ordonnent. Il est alors facile d’en déduire
I'énergie d'interaction d'échange entre deux sites voisins i et j. On considére en
général que la figure 4.9 témoigne de la variation de I’énergie €;; ainsi calculée en
fonction de la distance entre couches magnétiques dans les métaux et alliages de la
série 3d.

3 —
2= Ni-Co_ ~Ni
Ni-Fe,
| f Fe,
< 1 CO—FW “
H D b
= [®]
- F
=1 Mn &
%o
-2 Cro Ni-V
e Y 5 " -
0
| I Ni-Ti
_s 1 I 1 |
0 0,5 1 1.5 2
' d-2r, A

Figure 4.9 - Courbe de Slater-Néel

Interaction d'échange (quantité é;; de la relation 4.34 en unités arbitraires) en fonction de la distance
entre couches magnétiques (d = distance entre deux atomes, r=rayon moyen de la couche
magnétique) dans des métaux et alliages d’éléments 3d, d’aprés [4].

En réalité, cette courbe manifeste sans doute tout autant la dépendance des interac-
tions d’échange en fonction du remplissage de la bande d (voir chapitre 8). L’étude
du magnétisme de bande nous apprend en effet que les interactions, de nature anti-
ferromagnétique en milieu de bande, sont de plus en plus fortement ferromagné-
tiques en fin de bande. C’est ce qui explique les valeurs observées pour %;;, néga-
tives pour Cr et Mn, positives et de plus en plus fortes en allant du Co vers le Ni.
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4. LE FERROMAGNETISME
DANS LE MODELE DU CHAMP MOLECULAIRE

Nous qualifierons ici de ferromagnétique toute substance dont les moments magné-
tiques sont, au niveau microscopique et en dessous d'une température critique Tc,
alignés parallélement les uns aux autres et spontanément, c'est-a-dire en 1'absence
de tout champ extérieur (§ 1.4 et 2 du chap. 3). Il en résulte une aimantation spon-
tanée My(T). Un tel ordre magnétique peut étre observé a 'aide d’une expérience de
diffraction neutronique. Le cas des substances ferrimagnétiques, analogue dans ses
aspects macroscopiques. differe profondément du ferromagnétisme a I'échelle
microscopique et ne sera donc pas traité ici, mais plus loin au paragraphe 6.

Revenons a l'aspect microscopique du ferromagnétisme. Le modele le plus simple
consiste a considérer des momenis magnétiques égaux, entre lesquels il existe une
interaction d'échange positive se traduisant par un champ moléculaire Hp, = wM
(w > 0).

Ce champ moléculaire a le méme effet qu'un champ extérieur et vient simplement se
rajouter a ce dernier dans la fonction de Brillouin (description quantique) ou de
Langevin (description classique) associée a l'ion magnétique considéré et dans
laquelle il suffit donc de remplacer H par H + wM.

Nous ne raisonnons pas ici sur des vecteurs mais sur des scalaires, car dans cette
description nous ne tenons pas compte de l'anisotropie et en conséquence l'aimanta-
tion est supposée paralléle au champ appliqué.

On a donc x = pomg(H+wM)/kgT, ce qui donne dans la description quantique :

M2
LoWo™  FeWy m} (4.42)

=M/My=%R =3
m Mo = By (x) J{ KT NkaT

Pour des valeurs de H et T données, 1'aimantation réduite m est donnée par les deux
équations suivantes :

m = Bj(x) (4.43)

H NkgT

- X 4.44
WMo  powM3 el

m=

La résolution de ces deux équations peut étre effectuée soit numériquement, soit
graphiquement a l'aide de la figure 4.10. Dans cette derniere approche, en l'absence
de champ extérieur (H =0), la droite donnée par I'équation (4.44) passe par
l'origine. Lorsque la température est suffisamment basse pour que sa pente soit
inférieure a (J+1)/3], c'est-a-dire la pente a l'origine de la fonction de Brillouin, il
existe, en dehors de la solution triviale M = 0, une solution donnée par le point A.
La substance posseéde alors une aimantation spontanée M((T)=m My. A T =0,
ce point se trouve en x infini et m vaut alors 1, ce qui correspond a
M, =Mo=NggJ.
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Figure 4.10 - Détermination graphique de I’aimantation pour un champ et une température quel-
conques dans un ferromagnétique simple, a I'aide d'une fonction de Brillowin (ou de Langevin)

Quand la température s'éleve, le point A se déplace vers la gauche et M(T) décroit
puis s'annule & T, température pour laquelle la pente de la droite vaut (J+1)/3J. On
en déduit la température de Curie :

T (J+1]M%w € (4.45)

= _—_— W A
¢ =H0 3Nk,

ou € a été défini précédemment (équation 4.33). En description classique, on
obtient également Tc = ‘6w, mais alors 6 est donné par I’équation (4.24). Notons
que l'aimantation spontanée varie d'autant plus rapidement que 1'on se rapproche de
Tc comme cela est observé expérimentalement (figure 3.8).

Maintenant, lorsqu'un champ extérieur est appliqué a une température inférieure
T, la droite représentative de 1'équation (4.44) se déplace parallelement a elle-
méme vers les x croissants, si bien que l'intersection des deux courbes se déplace
dans la méme direction (point B pour H = Hg). L'aimantation augmente donc avec
le champ appliqué. (Notons que le champ H utilisé dans ce formalisme est toujours
le champ total, ou champ interne, H = Hp + Hy).

Au-dessus de T, en champ faible, 'aimantation est également faible ; x étant petit,
on peut utiliser la relation (4.31) qui conduit a :
_ 14 O{moH wM3 }

= ——
Y =33 kT = NkgT’

d'ou l'on tire facilement : x =%/(T-Te) (4.46)
C’est la loi de Curie-Weiss que I'on peut encore €crire :
x ! =TI€-w 4.47)
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La variation thermique de I'inverse de la susceptibilité est linéaire mais, a la diffé-
rence de la loi de Curie qui passe par l'origine, celle-ci coupe l'axe des températures
pour T = 6, qui est appelée température de Curie paramagnétique. La figure 4.11
montre que les interactions d'échange conduisent simplement a une translation de
l'inverse de la susceptibilité sans interaction et que la température d'ordre Tc du
composé, c'est-a-dire celle oul I'aimantation spontanée disparait, est confondue avec
8,. Comme nous le signalions au § 3.3, la valeur de T¢ donnée par 1'équation (4.45)
est une mesure de l'importance des interactions d'échange. Dans le fer, le cobalt et le
nickel purs, ou les interactions d’échange sont parmi les plus élevées, T¢ vaut
respectivement 1043 K, 1404 K et 631 K.

Qualitativement, la variation thermique de I'aimantation spontanée (en valeur rela-
tive) associée a une fonction %8; est représentée sur la figure 4.11, ainsi que celle de
I'inverse de la susceptibilité magnétique : ces deux courbes ne sont valables que
dans I'approximation du champ moléculaire. Nous avons adopté le mode de repré-
sentation habituel (M et 1/ sur la méme figure : voir la Iégende de la figure 3.8).

Figure 4.11 - Représentation théorique
de la variation thermique de M,
et de y ! paramagnétique S P
dans un ferromagnétique simple E" A A= 6
Les bulles illustrent 1'effet de 1'agitation & "§
thermique sur les moments =4 .
{approximation du champ moléculaire) FERRO PARA
0 Tc=6, T

En réalité, nous avons vu sur la figure 3.8 qu'expérimentalement la loi de Curie-
Weiss n'est pas exactement vérifiée au voisinage de T, région ou l'approximation
du champ moléculaire est la moins valable. La variation thermique de 1/ s'écrit
alors a haute température :

1/ = (T-6p)/6 (4.48)

8, est légerement supérieure a Te. La différence 6, — Tc dépend de la substance
et est associée a la persistance d'un ordre a courte distance légérement au-dessus
de Tc, comme nous le verrons au § 7 du chapitre 10.

Parmi les meilleures illustrations du modele ci-dessus, il faut citer les composés a
base de gadolinium dans lesquels les moments sont bien définis et ol n'intervient
aucune interaction supplémentaire significative, en particulier I’anisotropie magné-
tocristalline.
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5. L’ANTIFERROMAGNETISME
DANS LE MODELE DE CHAMP MOLECULAIRE

On qualifie d'antiferromagnétique toute substance dont les moments magnétiques,
en dessous de la température d'ordre magnétique appelée température de Néel,
peuvent étre divisés en deux sous-réseaux dont les aimantations sont égales et
opposées, de sorte que l'aimantation résultante soit nulle (voir par exemple la
figure 3.3-a). Plus généralement, on classera comme antiferromagnétique toute
substance ordonnée magnétiquement dont les moments ne sont pas forcément
paralleles ou antiparalléles ni de méme grandeur, mais dont ['aimantation résultante
est nulle. La figure 4.12 présente deux exemples de réseaux de moments magné-
tiques présentant un ordre antiferromagnétique.

;.# // '/ // /\.\_‘__ / —
\'\ 7, 3 Fi \
P = g A /{ X - )(

N

Figure 4.12 - Deux exemples de réseaux antiferromagnétiques

(a) Réseau carré oh les moments des premiers voisins sont tous antiparalléles et ceux des
seconds proches voisins tous paralléles.

(b) Réseau hexagonal dans lequel les moments situés sur des lignes verticales sont paral-
leles, et tournés de + 120° par rapport a ceux situés sur les deux verticales voisines.

Expérimentalement, 1'antiferromagnétisme présente les caractéristiques suivantes :
la susceptibilité magnétique schématisée sur la figure 4.13-a est toujours faible et
passe par un maximum a la température de Néel Ty, qui est la température d'ordre
du composé. Au-dessus de Ty le composé est paramagnétique et la susceptibilité
décroit en suivant une loi de Curie-Weiss comme pour un ferromagnétique (équation
4.48) mais 6 est alors toujours inférieur a Ty et souvent négatif. En dessous de Ty,
I'aimantation varie faiblement et linéairement avec le champ jusqu'a un certain
champ seuil ol elle présente une transition appelée méramagnétique (figure 4.13-b).
Selon la substance, cette transition est plus ou moins brutale et a lieu pour un champ
plus ou moins élevé. Pour une substance donnée, cette transition est d'autant moins
marquée que l'on se rapproche de Ty et elle disparait a cette température.

Dans certaines substances, le champ de transition est trop élevé pour pouvoir étre
observé, dans d'autres au contraire, on peut observer plusieurs transitions. Dans une
substance antiferromagnétique simple, ce champ correspond au retournement brutal
de l'aimantation de l'un des sous-réseaux, initialement opposée au champ, qui
s'oriente parallélement a ce dernier. Le modéle de champ moléculaire permet de
rendre compte des résultats expérimentaux.
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x Iy M

T(TN

0 0, Ty T — 0 H
(a) (b)
Figure 4.13 - (a) Représentation schématique des variations expérimentales de la susceptibilité
et de son inverse pour un matériau antiferromagnétique
(b) Allure de I’aimantation en fonction du champ, en dessous de la température d’ordre Ty

5.1. TEMPERATURE DE NEEL

L'interprétation la plus simple de l'antiferromagnétisme, due a L. Néel, consiste a
considérer deux sous-réseaux identiques A et B ; les interactions d'échange sont
supposées positives a l'intéricur de chaque sous-réseau A et B, et négatives entre les
deux sous-réseaux. Soient : Wagp = Wpa =— W €t Waa = Wpg = W' (avec wet w' > ()
les coefficients de champ moléculaire entre les deux sous-réseaux et a l'intérieur de
chaque sous-réseau respectivement. Le champ total agissant sur chacun des sous-
réseaux s'écrit alors, i et j (i # j) représentant A ou B :

Hi = H- WMj + W'Mi (4.49)
A toute température, M; est paralléle & H; et 1'on peut écrire :
mg |H;
M; = MO %, (L 1 "] (450)
kgT

Dans le domaine paramagnétique, 1'argument de la fonction de Brillouin est petit et
tous les vecteurs sont colinéaires de sorte que 1'on peut écrire algébriquement :

M; = (€/T) (H—-wM;+wM) 4.51)

avec € = N'pgmes2/3kg, oi N'=N/2 est le nombre d'atomes magnétiques de
chacun des sous-réseaux par unité de volume. En champ nul (H = 0), le systeme des
deux équations linéaires (4.51) a une solution telle que M, et Mp soient différents
de zéro seulement si le déterminant des coefficients de ces équations est nul.

La température la plus €levée pour laquelle une telle solution existe est la
température de Néel qui vérifie alors 1'équation (1 —6w'/Tn)2 — (6w/Tyn)? =0, ce
qui conduit a :

TN = € (w+w') (4.52)

On voit que la température de Néel est une mesure de la somme des valeurs
absolues des coefficients de champ moléculaire.
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Remarques :

¢ L'aimantation des sous-réseaux étant finie a toute température inférieure a Ty,
on ne voit pas pourquoi l'équation n'est vérifiée que pour Ty et pas pour des
températures inférieures. En fait, 'approximation linéaire qui conduit aux
équations (4.51) n'est valable qu'au dessus de Ty et a la limite & Ty, mais pas en
dessous ol I'aimantation de chaque sous-réseau augmente rapidement.

¢ La théorie qui vient d'étre exposée ne définit pas la direction selon laquelle
s'établit l'antiferromagnétisme. En effet, jusqu'ici, nous avons ignoré l'aniso-
tropie magnétocristalline de la substance. En fait, les aimantations des sous-
réseaux ont tendance a s'orienter selon une ou des directions privilégiées
appelées indifféremment directions d'antiferromagnétisme ou directions de
facile aimantation. Cette anisotropie se laisse décrire par le méme formalisme

que dans les substances ferromagnétiques.

5.2. SUSCEPTIBILITE PARAMAGNETIQUE

Au-dessus de la température de Néel, lorsque le champ appliqué est faible, le sys-
teme d'équations (4.51) conduita : M=Ms + Mg =2€H/(T - 6p), ce qui donne :

x~1 = (T-6p)/2€ (4.53)

avec Bp = 6(w' — w) . On obtient encore une loi de Curie-Weiss o, a la différence
du ferromagnétisme, la température 6, est inférieure a Ty, et peut méme étre néga-
tive. A Ty, y présente une valeur finie et faible, comme on le voit sur la figure 4.13.

5.3. SUSCEPTIBILITE PERPENDICULAIRE

Considérons un cristal antiferromagnétique de symétrie uniaxiale. Quand, en
dessous de Ty, un champ faible est appliqué perpendiculairement a la direction (D)
d'antiferromagnétisme, l'aimantation de chaque sous-réseau tourne d'un faible
angle © (figure 4.14) ce qui minimise la somme des densités d'énergie en jeu, a
savoir l'énergie Zeeman due au champ appliqué E,, I'énergie d'échange Egy, et
I'énergie d'anisotropie E,. En posant : IMal = [Mgl = M', aimantation de chaque
sous-réseau, ces densités d'énergie (par unité de volume) s'écrivent en se limitant
aux termes du 2¢ ordre en O :

E,=-2uoM'HB, E¢p, = o {— wM?Z — wM'2(1 - 262)} et E, = K02
en considérant que l'anisotropie est uniaxiale.

La minimisation de |'énergie totale par rapport & 0 conduit a la valeur d'équilibre :
0=poM H/(2uowM? + K,) et a la susceptibilité perpendiculaire :

-1
_2M'06 _ K,
XL = H - [w[l - —2wpnM'2 ]] (4.54)
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Comme le coefficient w est pratiquement indépendant de la température et que
K;/2wpoM™ reste en général trés faible devant l'unité et, de plus, varie peu avec la
température, la susceptibilité perpendiculaire est sensiblement constante en dessous
de Ty (figure 4.14) et conserve une valeur proche de 1/w.

H1 H— H— H1 T>Ty
A
B
X
1
XL i
X \‘__
0 Ty | | d

Figure 4.14 - Variation thermique des susceptibilités paralléle et perpendiculaire
a la direction des moments d’un matériau antiferromagnétique uniaxial
dans le cas ol1 (D) est I’axe de haute symétrie

Les bulles illustrent 1'effet du champ et de 1’agitation thermique sur les moments.

5.4. SUSCEPTIBILITE PARALLELE

Le champ est maintenant appliqué selon la direction d'antiferromagnétisme (voir
figure 4.14). Sous I'action du champ, les aimantations des sous-réseaux parallele et
antiparalléle sont sensiblement modifiées (si T # 0) selon la loi de Brillouin et
valent respectivement M' + AM et M' — AM. En champ faible, un développement
limité au premier ordre conduit naturellement a la susceptibilité parallele :

oy = % = 2A%; (xo)/ { T+A(W - w)BJ (x0) } (4.55)

ol A =pogmyM'g/kg, xo=(w+ w)M'{omy/kgT]} et By (x) est la dérivée de
By (x) par rapport a X.

A 0 K, l'aimantation de chaque sous-réseau est maximum et AM = 0. Il en résulte
que, dans le modele considéré, la susceptibilité parallele est nulle a cette tempé-
rature. A Ty, Xo =0 et %]I(X{]} = (J + 1)/3]. On montre alors que ;= 1/w et qu'elle
a donc la méme valeur que 7y et que la susceptibilité paramagnétique. Entre 0 K et
la température de Néel, y augmente continiment. On peut montrer facilement que
les susceptibilités paralléle et perpendiculaire présentent toutes deux un changement
de pente a Ty et qu'au-dessus de Ty, elles sont égales. Toutes ces caractéristiques
schématisées sur la figure 4.14 sont en accord avec les résultats expérimentaux
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obtenus sur bon nombre de substances antiferromagnétiques, en particulier celles ol
les seules interactions significatives sont celles utilisées dans le modele. Pour les
autres matériaux, le modele rend compte qualitativement des observations.

5.5. LE METAMAGNETISME

Dans un antiferromagnétique en dessous de Ty, . est plus grand que Y. La densité
d'énergie dans un certain champ s'écrivant E = -y ngH?/2, 1'état ol I'aimantation
est perpendiculaire (ou presque) au champ magnétique est énergétiquement favorisé
par rapport a celui ot l'aimantation lui est paralléle (ou antiparallgle). Il en résulte
que si l'on se trouve initialement (c'est-a-dire en champ faible) selon cette derniére
configuration, le systéme aura tendance 4 basculer dans la premiére - et ce d'autant
plus que le champ est plus élevé. Cependant cet effet s'oppose a l'anisotropie
magnétocristalline qui favorise la configuration stable en champ nul. Ainsi pour
étudier l'effet du champ sur un antiferromagnétique dans le modele simple utilisé ci-
dessus, deux situations doivent étre considérées :

¢ Si I'énergie d'anisotropie est suffisamment faible (figure 4.15), et qu'un champ
magnétique croissant est appliqué selon la direction d'antiferromagnétisme (D),
I'aimantation de chaque sous-réseau passe brusquement, pour une valeur critique
du champ, dans la configuration perpendiculaire schématisée sur la figure de
sorte que l'aimantation totale augmente brusquement. Sous des champs plus
élevés, l'aimantation de chaque sous-réseau tourne progressivement et tend a
s'aligner sur la direction du champ. La variation de l'aimantation totale associée
correspond 2 la courbe (b) de la figure 4.15. Une telle transition est qualifiée de
spin-flop dans la littérature anglo-saxonne.

M
G L D) . —H“
My —— Mg
(b) o
9 H

Figure 4.15 - Représentation schématique du processus d’aimantation a basse température
d’un matériau antiferromagnétique a faible anisotropie magnétocristalline
(a) HL(D) - (b) HI(D) : dans ce dernier cas, on observe une transition métamagnétique

¢ Si l'anisotropie supposée uniaxiale comme précédemment est élevée, lorsqu'un
champ modéré est appliqué parallélement a (D), l'aimantation de chaque sous-
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réseau reste parallele a cette direction (figure 4.16). En champ croissant,
I'aimantation du sous-réseau antiparalléle au champ se retourne brusquement
pour une certaine valeur critique du champ, et lui devient parallele de sorte que
I'aimantation totale transite d'une valeur faible a une valeur trés élevée proche de
la saturation (courbe (b) de la figure 4.16). Une telle transition est qualifiée de
spin-flip dans la littérature anglo-saxonne.

M

0

Figure 4.16 - Représentation schématique du processus d’aimantation & basse température
d’un matériau antiferromagnétique a forte anisotropie magnétocristalline
(a) HL(D) - (b) HII(D) : dans ce dernier cas, on observe une transition métamagnétique

Dans les deux cas, lorsque le champ est appliqué perpendiculairement a (D), I'ai-
mantation croit linéairement jusqu'a la saturation (courbes (a) des figures 4.15 et
4.16). Cette variation correspond a la rotation progressive des moments vers le
champ appliqué. Quelle que soit I'importance de I'anisotropie le modele prévoit
donc, en accord avec les résultats expérimentaux, qu'une transition a lieu dans la
courbe d'aimantation d'un monocristal lorsque le champ est appliqué parallélement a
la direction d'antiferromagnétisme. Il en résulte que la transition métamagnétique
doit également étre observée sur un polycristal.

Signalons que dans de nombreux composés antiferromagnétiques colinéaires a forte
anisotropie uniaxiale plusieurs transitions métamagnétiques sont observées, chacune
d'elle correspondant au retournement partiel des moments du sous-réseau
antiparallele au champ. Les configurations magnétiques des différentes phases
intermédiaires peuvent étre déterminées grace a la diffraction des neutrons.

6. LE FERRIMAGNETISME
DANS LE MODELE DE CHAMP MOLECULAIRE

On qualifie de ferrimagnétique une substance antiferromagnétique dans laquelle les
différents sous-réseaux ne se compensent pas exactement de sorte qu'il en résulte
une aimantation spontanée. Un tel arrangement magnétique peut exister lorsque les
sous-réseaux ne sont pas identiques du fait que le nombre d'atomes de chaque sous-
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réseau est différent et/ou qu'ils sont constitués d'atomes différents (et donc de
moments différents). Le ferrimagnétisme a été prévu par Louis Néel avant d'étre
confirmé par l'expérience. Dans le modele du champ moléculaire, il a considéré
deux sous-réseaux colinéaires d'aimantations différentes M et Mg. Soient
wap=wga=—W (W>0), waa =0aW et wgg = 0lgw (wWana et wgg > 0) les diffé-
rents coefficients de champ moléculaire. Le champ total agissant sur chacun des
sous-réseaux s'écrit :

Hi =H-w (M]' —ouM;) (4.56)

Dans le domaine paramagnétique, la formule (4.51) devient :

M; = (6;/T)H; 4.57)

ol 6; (i=A ou B) désigne la constante de Curie de chaque sous-réseau,

%= N; Ho miztem /3kp. La résolution des équations (4.56) permet de déduire
I'aimantation totale :

M= Mp+Mpg = xH (4.58)

Dans cette expression, la susceptibilité est telle que :

1. 558 ¥

4,
X ® T—0 (hid
ou 6 =65 + €, avec :
0 =w(2+os+0g) %Acggf((@;\+c@3) (4.60)
Y = W2[6A(1+0s) — 6p(1+0p)]? {6,6p/ (€A +%6p)*) (4.61)
op6: +ap 6 29,4 6
B, & B A 7 (4.62)

Ga+6p

L'inverse de la susceptibilité magnétique suit donc une loi hyperbolique, représentée
sur la figure 4.17, avec pour asymptotes : a haute température 1/ = (T-6,)/%6 qui
coupe l'axe des températures en T =6, et, au voisinage de la température
d'ordre T¢, une asymptote verticale T = 0.

Ly A R
Figure 4.17 - Variation théorique

de la susceptibilité paramagnétique
dans un matériau ferrimagnétique
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Tc est définie par 'annulation de 1/y (x devient infinie). Elle est donnée par une
équation du second degré dont une seule des solutions est réaliste :

Te = %{GA 6 A +0pbp +\rr4‘€ﬁ €p+(oa€a _aBCGB)Z} (463)

En dessous de T¢ et en I'absence de champ extérieur, la résolution numérique des
deux équations (4.57) permet de déduire la dépendance thermique de l'aimantation
spontanée IMl = IMal — IMgll dont les variations possibles sont schématisées sur la
figure 4.18. Le cas (N) est le plus intéressant, car l'aimantation spontanée passe par
zéro a une température inférieure a la température de Curie, appelée température de
compensation Teomp. Ce comportement a lieu lorsque la variation thermique de
I'aimantation du sous-réseau qui I'emporte a basse température est plus rapide que
celle de I'autre sous-réseau.

Mt R P Mt M L M,
N (a)
0 T T 0 Tc T 0 Tomp T T
(b)
0 Tclomp Te T

Figure 4.18 - (a) Différents types de variations thermiques de ’aimantation spontanée
dans un matériau ferrimagnétique tels qu’ils ont été proposés par Néel [2]
(b) Détails du cas N : My = M, - Mg

7. AUTRES TYPES D’ARRANGEMENTS MAGNETIQUES
(HELIMAGNETISME, STRUCTURES MODULEES EN AMPLITUDE ...)
DANS LE MODELE DE CHAMP MOLECULAIRE

Les arrangements magnétiques, et les comportements magnétiques associés, que
nous avons décrits ci-dessus sont les plus simples, en particulier tous les moments
magnétiques sont colinéaires. En fait, la diffraction des neutrons a permis d'observer
dans les substances cristallisées des structures nettement plus complexes, souvent
non colinéaires, qui doivent étre décrites a l'aide d'un nombre de sous-réseaux
supérieur a deux. Nous en citerons deux exemples : les structures hélimagnétiques
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et les structures modulées sinusoidalement en amplitude. Enfin, dans les substances
amorphes, caractérisées par 1'absence d'anisotropie macroscopique, on observe des
configurations de spin bien différentes des précédentes, et appelées spéromagné-
tiques, aspéromagnétiques et spérimagnétiques.

7.1. STRUCTURE HELIMAGNETIQUE

Considérons un cristal uniaxial (de symétrie hexagonale ou quadratique par
exemple) dans lequel les atomes magnétiques, tous identiques, appartiennent a des
couches paralleles entre elles et perpendiculaires a 1'axe z (sénaire ou quaternaire,
respectivement). Supposons également que :

¢ dans chaque couche, les moments sont paralléles et leur aimantation vaut M, ,

¢ d'une couche 4 l'autre les moments font un angle ¢ (figure 4.19-a).

Pour simplifier le probleme, on ne considére, ce qui est raisonnable, que les inter-
actions entre atomes d'une méme couche, et entre ceux appartenant & des couches
premiéres et deuxiemes voisines. Soit wyp, w; et w; les coefficients des champs molé-
culaires dus respectivement aux moments d'une méme couche et a ceux des couches
premiéres et deuxiémes voisines. La densité d'énergie d'échange s'écrit alors :

Eech = —Ho M2 (Wo + 2wy cos O + 2w, cos2¢)/2 (4.64)

I.a minimisation de cette énergie par rapport a ¢ conduit a I'équation suivante
(w1 +4wscosd) sind = 0, qui est vérifiée pour trois configurations magnétiques :
¢ ¢ =0, c'est-a-dire le ferromagnétisme,
¢ ¢ =180°, c'est-a-dire l'antiferromagnétisme,
¢ un angle ¢ tel que :
cosh = —wy/4ws (4.65)

Ce dernier cas correspond a 'hélimagnétisme qui est schématisé sur la figure 4.19-a.

Remarquons que cette derniére configuration ne peut exister que si fw;/4w,l < 1.
De plus, I'étude du signe de la dérivée seconde de 1'énergie et la comparaison des
énergies de ces configurations conduit au diagramme de stabilité présenté sur la
figure 4.20. La configuration hélimagnétique est la plus stable lorsque w» < 0 et que
Iwal > Iw; /4l. Ce type de structure est observé dans de nombreux composés hexa-
gonaux et quadratiques a base de terres rares.

NATATATATATATAYS
VAVAVAVAVACLU IS

br=29

M Z ()

Figure 4.19 - Structure hélimagnétique (a) et structure modulée sinusoidalement en amplitude (b}
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7.2. STRUCTURE MODULEE SINUSOIDALEMENT EN AMPLITUDE

Considérons maintenant le cas ou l'anisotropie uniaxiale est telle qu'elle impose aux
moments d'étre paralléles a l'axe z, perpendiculaire aux couches. Le seul degré de
liberté qui reste a l'aimantation est alors son module : supposons que son amplitude
présente une variation sinusoidale (figure 4.19-b) telle que : M; = Mpaxcos (n¢+o),
oin=..-2,-1,0,1,2,..désigne le numéro des couches successives.

En considérant les mémes interactions d'échange que précédemment, la densité
d'énergie s'écrit :
Bech = (Ho/2) (Mmax)? cos do[wo cos do + w1 {cos (¢ +do) +cos (- 0+do) }
+ wa{ cos (20 + dg) +cos (—2¢ +dg) } ]
soit encore : Egcp = o (Mpax)? cos2dg (wo + 2w cos O + 2wy cos 2¢) /2.

Comme on doit considérer que le plan n = 0 peut étre situé en n'importe quel point
de la sinusoide, I'énergie d'échange moyenne est telle que cos?pp = 1/2 de sorte
que :

Eeeh = Mo (Mpmax)? (W + 2wy cos ¢ + 2wo cos 2¢0) /4 (4.66)

A un facteur 2 pres, c'est la méme énergie qu'en (4.64), elle conduit au méme
diagramme de stabilité (figure 4.20) sauf que la structure hélimagnétique est
remplacée par une structure modulée sinusoidalement en amplitude de méme
périodicité. Ainsi, pour les mémes interactions d'échange, le composé adoptera une
structure soit hélimagnétique soit modulée selon que l'anisotropie est planaire ou
axiale, respectivement.

Notons que, dans la structure modulée, un grand nombre d'atomes ont leur moment
magnétique réduit. Dans la description adoptée jusqu'a présent, ot la valeur
moyenne thermique de chaque moment suit la fonction de Brillouin, une telle
réduction du moment ne peut exister que si la température n'est pas trop basse car a
0 K, quel que soit le champ, les moments magnétiques ont leur valeur maximum.

Ws

Antiferromagnétisme 3 Ferromagnétisme

W_.'____W‘fﬁ' z Z:.'.__.: Aasi i S Way =
- Hélimagnétisme ;
ou
Modulation sinusoidale

Figure 4.20 - Diagramme de phase de différents types de structures dans I’espace wi-w3
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C'est la raison pour laquelle une structure modulée n'est pas stable a basse
température, elle apparait généralement juste en dessous de la température de Néel
et se transforme 2 basse température en une structure 2 moments égaux. Il existe
cependant quelques composés particuliers dans lesquels la structure modulée reste

stable jusqu'aux trés basses températures, la réduction du moment pouvant avoir une
origine autre que purement thermique.

Comme les structures décrites ci-dessus ont une aimantation résultante nulle, leurs
propriétés magnétiques sont similaires a celles d'un antiferromagnétique simple et
on les classe par conséquent dans la méme catégorie : la susceptibilité est toujours
faible et présente un maximum a la température de Néel. De méme, en dessous de
Ty, une transition métamagnétique se produit, quoique moins brutale que dans le
cas d'un antiferromagnétique simple.

7.3. STRUCTURES MAGNETIQUES OBSERVEES
DANS LES SUBSTANCES AMORPHES

Dans les substances amorphes, caractérisées par une direction d'anisotropie locale
qui varie aléatoirement de site en site, on peut rencontrer des structures ferro-
magnétiques, c'est le cas de certains verres métalliques qui présentent une tres faible
anisotropie : l'interaction d'échange positive domine alors et impose un arrangement

colinéaire des moments.
A A
<: B (E >B

Ferromagnétisme

Aspéromagnétisme

Spéromagnétisme

Spérimagnétisme

Aimantation
spontanée

(a)

Aimantation
spontanée

(b)

Pas d’aimantation
spontanée
(c)

Aimantation
spontanée
(d)

Figure 4.21 - Les différentes structures magnétiques rencontrées avec les alliages amorphes

(a) Ferromagnétisme colinéaire ;

(b) Aspéromagnétisme (ferromagnétisme avec une direction de facile aimantation qui varie aléatoi-
rement de site en site : une aimantation résultante s'observe a l'échelle mésoscopique) ;

(c) Spéromagnétisme (antiferromagnétisme, mais la direction d'antiferromagnétisme varie aléatoire-
ment de site en site : pas d'aimantation résultante a I'échelle mésoscopique) ;

(d) Spérimagnétisme (ferrimagnétisme avec une direction de facile aimantation qui varie aléatoi-
rement de site en site : une aimantation résultante s'observe a I'échelle mésoscopique, qui résulte
de la différence des aimantations des deux sous-réseaux A et B ; l'un des deux sous-réseaux peut
d'ailleurs étre ferromagnétique).

On observe une aimantation spontanée (figure 4.21-a). Lorsque 1'anisotropie locale
devient notable, elle va imposer localement une direction de facile aimantation ; en
présence d'interactions ferromagnétiques, il apparait localement des moments
magnétiques plus ou moins orientés parallélement entre eux et si, a longue portée, il
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n'y a pas de moment magnétique permanent, localement il existe bien une aimanta-
tion spontanée : la structure magnétique est dite aspéromagnétique (figure 4.21-b).
Au contraire, en présence d'interactions antiferromagnétiques, a chagque moment
sera associé un voisin antiparalléle, et la structure dite spéromagnétique ne présen-
tera donc aucune aimantation spontanée (figure 4.21 ¢). C'est le cas des alliages
amorphes TbAg et Dy Ni7g.

Enfin, dans les alliages amorphes binaires de deux éléments A et B, s'il existe des
interactions ferromagnétiques A-A et B-B, et des interactions antiferromagnétiques
A-B, on peut observer des structures spérimagnétiques (figure 4.21-d), couplant un
aspéromagnétique et un ferromagnétique (cas des alliages amorphes Dy23Co77), ou
bien deux “sous-réseaux” aspéromagnétiques (cas des alliages amorphes Dy;;Feqq).
Ces différents comportements ont été identifiés par J.M D. Coey [5].

8. LES DEUX GRANDES FAMILLES
DE MATERIAUX MAGNETIQUES

Les structures magnétiques décrites et discutées ci-dessus sont les plus simples. La
diffraction neutronique a révélé qu’il existe en fait une multitude de structures
magnétiques plus complexes qui, toutes, résultent essentiellement des interactions
d'échange et de l'anisotropie. On observe en particulier un grand nombre de
structures complexes non colinéaires, par exemple la structure triangulaire qui est
observée dans certains composés hexagonaux et qui résulte de la frustration
d'interactions d'échange négatives entre premiers voisins (figure 4.12-b). Le terme
de frustration utilisé dans ce cas signifie que l'antiparallélisme entre premiers
voisins ne peut exister en raison de la position de ces atomes situés aux sommets
d'un triangle.

Quelle que soit la structure magnétique, on peut classer les substances qui
s'ordonnent magnétiquement en deux catégories, vis-a-vis de leurs propriétés
macroscopiques :

¢ D'une part, les composés qui ont une aimantation spontanée et un compor-
tement de type ferromagnétique avec les caractéristiques qui ont été évoquées
au § 1.4 et 2.1 du chapitre 3 et schématisées sur les figures 3.7 et 3.8. Bien que
la variation thermique de I'aimantation spontanée d'un ferrimagnétique puisse
étre un peu particuliére, on inclura souvent ces composés dans la catégorie des
ferromagnétiques.

¢ Drautre part, les composés qui n'ont pas d'aimantation spontanée et qui ont un
comportement de type antiferromagnétique avec les caractéristiques évoquées
au § 1.3 du chapitre 3 et schématisées sur la figure 4.13.
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9. LES TRACES D'ARROTT

Les caractéristiques magnétiques macroscopiques des matériaux font appel a la
connaissance de I’aimantation en champ faible. C’est le cas pour la délermination
de I’aimantation spontanée d’un ferromagnétique, de la détermination de la tempé-
rature d’ordre ou de la susceptibilité lorsqu’il n’y a pas d’aimantation spontanée. Or
expérimentalement il n’est pas toujours aisé de déterminer ces diverses quantités.
En effet, elles ne sont réellement définies qu’en champ nul.

Dans la réalité on applique toujours un champ fini et la mesure est souvent erronée
pour différentes raisons telles que la faiblesse du signal ou, plus grave, I'influence
des inhomogénéités ou d’impuretés éventuelles (surtout si elle sont ferro-
magnétiques avec une température de Curie plus élevée que la température d’ordre
du matériau étudié). Cependant, méme dans le cas d'une expérience parfaitement
précise sur un échantillon pur, il est nécessaire — pour connaitre I'aimantation
spontanée — de rendre 1'échantillon monodomaine et d'aligner tous les moments
dans la direction du champ. Cela nécessite parfois des champs assez intenses pour
que 1’on ne se trouve plus dans la partie linéaire de la susceptibilité initiale : on
mesure alors une aimantation “qui s'approche de la saturation” mais qui n'est jamais
saturée, et l'on définit expérimentalement des lois d'approche permettant d'extra-
poler “a champ infini” la valeur de l'aimantation a saturation. Celle-ci peut différer
profondément de l'aimantation spontanée, surtout quand on approche de la tempé-
rature de Curie vers laquelle le champ magnétique appliqué a 1'échantillon est de
moins en moins négligeable par rapport au champ moléculaire.

Il est donc préférable d’analyser les isothermes sur une certaine gamme de champs
tant que le développement limité faisant appel aux termes de plus bas degré reste
valable (dans la réalité cetic gamme de champ est souvent relativement étendue).
Pour ce faire on utilise des tracés d'Arrott, du nom du chercheur qui a pour la
premiere fois proposé cette approche [6]. 1l s agit de tracer les variations isothermes
de M2 en fonction de H/M ou, ce qui revient souvent au méme, de Hy/ M. Nous
allons voir maintenant ce que peuvent apporter ces tracés dans les différentes
situations expérimentales que nous avons rencontrées précédemment.

9.1. MATERIAU N’AYANT PAS D’AIMANTATION SPONTANEE

C’est le cas pour tous les matériaux dans le domaine paramagnétique, ou pour les
matériaux de type antiferromagnétique dans le domaine ordonné. On peut alors
toujours développer M en puissances croissantes de H, ou H en puissances de M.
Dans cette derniére approche en se limitant au troisieme ordre et en considérant que
I’aimantation est une fonction impaire du champ, on peut écrire :

H = M/y + AM3 (4.67)

ol y est la susceptibilité initiale et A une constante (qui dépend de la température).
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On en déduit : M2 = (H/M-1/y)/A (4.68)
Les tracés d'Arrott sont donc des droites dont l'abscisse a I’origine est égale a 1/y.

La figure 4.22 montre un exemple de tels tracés sur le composé antiferromagnétique
DyNi,Sis. Il est intéressant de remarquer que les points en aimantation faible, c'est-
a-dire en champ faible, s’écartent de la droite, ce qui justifie 1'utilisation de tels
tracés plut6t que de mesurer 1’aimantation dans un champ trés faible.

30
T=40K

25 - &
o ()O T=50K
52 $
Ss | $ f T=60K

10 <<>> §

5 —
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5 10 15 20 25

H/M, u.a.

Figure 4.22 - Tracés d'Arrott dans le domaine paramagnétique pour le composé DyNi,Sia
antiferromagnétique, dont la température de Néel est Ty =6 K [7]

9.2. MATERIAU PRESENTANT UNE FAIBLE AIMANTATION SPONTANEE

C’est le cas de tous les matériaux ferromagnétiques (ou ferrimagnétiques) au
voisinage de la température de Curie Tc, ou de certains de ces matériaux dont
I'aimantation est faible quelle que soit la température. En supposant que M soit
faible, la contribution magnétique a 1'énergie libre en présence d'un champ interne H
(champ appliqué plus champ démagnétisant) peut étre exprimée a l'aide d'un
développement limité, dit de Landau (voir § 6 au chapitre 10) :

F(M) = aM2/2+bM*/4+ ... — g MH (4.69)

ol a et b sont des coefficients qui dépendent de la température. Dans les phases
ferromagnétiques et paramagnétiques, b est toujours positif. En champ nul, F(M) est
paire, car indépendante du sens de I'aimantation.

Sur la figure 4.23, nous avons représenté cette fonction en champ nul dans deux cas.
Dans le cas (F), a est négatif et F(M) est minimum pour une valeur non nulle de
I'aimantation : le composé est ferromagnétique. Dans le cas (P), a est positif et F(M)
est minimum pour M =0 : le composé est paramagnétique. Ainsi le coefficient a
devient nul & Tc. En présence d'un champ H, la minimisation de F(M) par rapport M
conduit a I'équation aM + b M3 = pgH, soit :

M2 = (o/b) H/M —a/b (4.70)
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On retrouve que les tracés de Arrott sont bien linéaires (voir figure 4.24). Pour
T < T¢ (a < 0), I'ordonnée a l'origine —a/b est égale 8 M2, Pour T > T¢ (a > 0), il
n'y a plus d'aimantation spontanée et I'abscisse a l'origine a/|ly est égale a4 1/
l'inverse de la susceptibilité initiale comme on 1'a vu précédemment. Le tracé de
Arrott qui passe par l'origine correspond 2 la température de Curie.

F(M) LT M;

M,?

>0

T T

Figure 4.23 - Contribution magnétique
a l'énergie libre pour un matériau Figure 4.24 - Représentation schématique des
ferromagnétique tracés d'Arrott pour un corps ferromagnétique

Les résultats ci-dessus sont indépendants du modéle utilisé pour décrire le magné-
tisme du matériau considéré, il est donc logique de les retrouver dans le cadre du
modele de magnétisme localisé utilisé jusqu'a présent et dans lequel I'aimantation
s'exprime a l'aide de la fonction de Brillouin (ou de Langevin) :

m=M/M = By [M(H+WM):| @.71)

kgT
Le développement limité de cette fonction jusqu’au troisieme ordre en M conduit 2 :
Ho H=aM + b M3, et par la suite a la relation (4.70) avec a=pow(T/Tc—1) et
b=uo {3(212+2J+1)T}/10Mp2(J+1)2€, ou € est la constante de Curie. On voit
bien que b est positif et que a, positif au-dessus de T¢, s'annule & T¢ pour devenir

négatif a plus basse température.

En conclusion les tracés d'Arrott sont une excellente maniére d’exploiter les
résultats de mesures d’aimantation pour caractériser en détail un matériau.

Remarque : Les tracés d'Arrott sont souvent effectués en prenant le champ

appliqué Hy a la place du champ interne H. Dans ce cas, il se produit un décalage
des abscisses. En effet, en supposant que Hy = - NM, la formule (4.68) devient :

M2 = {Hy/M-N-(1/0)}/A (4.72)
La figure 4.25 illustre un tracé d'Arrott dans le cas d'un composé présentant un

faible ferromagnétisme [8]. Ici encore, on observe que la droite passant par l'origine
correspond a la température de Curie, et que les points en champ faible s'écartent de
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la linéarité. Il est bon de rappeler que de tels tracés ne doivent étre effectués qu'avec
des matériaux présentant un trés faible ferromagnétisme a toute température, ou
bien avec des ferromagnétiques forts dans leur phase paramagnétique, et dans leur
phase ferromagnétique seulement tout prés de la température de Curie.

25 o 4K

e 10K
o 30K
m 50K
¢ 55K
¢ 60K
X 65K
A 70K
T—75K
v 80K
A 100 K

M2, (ug/formule)?

0 2 4 6 8 10 12
H/M, T ug-! formule

Figure 4.25 - Tracés d'Arrott pour un trés faible ferromagnétique, LuzCo7,775n4 [8]
On notera que la courbe passant par l'origine correspond a la température de Curie, soit Tc = 63 K.

10. CONCLUSIONS

La description phénoménologique du magnétisme localisé exposée au chapitre 3 a
I'échelle macroscopique et au chapitre 4 a 1'échelle microscopique a l'avantage d'étre
pédagogique et relativement simple. Il est bon, toutefois, de se rappeler que nombre
de substances relévent d'une autre description, a savoir le modele du magnétisme
itinérant : ce sont des électrons partiellement ou totalement délocalisés qui sont
alors responsables du magnétisme de la substance. Ce modele sera décrit au
chapitre 8. Cependant, qu'il s'agisse de magnétisme localisé ou itinérant, les phéno-
meénes de base seront les mémes :
¢ al'échelle microscopique, la structure magnétique spontanée sera toujours impo-
sée par une interaction d'échange qui s'efforcera d'orienter les moments magné-
tiques soit parallélement, soit antiparallelement et par des interactions aniso-
tropes qui définiront sur chaque site une ou plusieurs orientations privilégiées
pour les moments magnétiques.
¢ 2 l'échelle mésoscopique, l'interaction dipolaire (qui est relativement faible par
rapport aux deux précédentes, mais a longue portée) jouera un role fondamental
dans la division en domaine, des lors qu'il existe une aimantation spontanée.
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Dans les deux chapitres qui suivent, nous allons maintenant analyser dans le détail
les comportements physiques mésoscopique et macroscopique d'une substance
ferro-magnétique (configuration en domaines de Weiss, processus d'aimantation,
phénomeénes d'hystérésis), comportements & caractére universel et donc indépen-
dants de la substance considérée et du caractére localisé ou itinérant des électrons
responsables du magnétisme.

EXERCICES

E.1 La susceptibilité d’un matériau paramagnétique, qui contient un seul type d’ion
terre rare au nombre de N=1027/m3, suit une loi de Curie donnée par x=0,162/T
(en SI). Déterminer le moment effectif ; en déduire de quelle terre rare il s’agit.

E.2 Le cobalt métallique cristallise dans la structure hexagonale compacte
(a=0,251x10"? m et ¢ = 0,407x10~? m) qui comprend deux atomes par maille en
(0, 0,0) et (1/3, 2/3, 1/2). 11 est ferromagnétique avec Tc = 1404 K et le moment
magnétique porté par chaque atome a basse température est m = 1,7 |g.

E.2.1 - Combien y a-t-il d’atomes premiers voisins et a quelle distance ?

E.2.2 - En supposant que I’interaction d’échange n’a lieu qu’entre atomes premiers
voisins et en considérant que !’énergie de cette interaction s’écrit €, = — nm2,
exprimer le coefficient de champ moléculaire w en fonction de n.

E.2.3 - En se placant dans le cas classique ou le moment effectif est égal a m,
donner en SI la valeur de €.

E.2.4 - On veut comparer cette énergie a I’énergie dipolaire. Calculer cette derniere
(“64ip) entre deux atomes de cobalt en considérant qu’ils sont distants de a, que leurs
moments magnétiques sont paralléles et que ces derniers sont paralleles a la droite
qui les relie. Comparer €4, et €gip.

On rappelle que I’énergie dipolaire entre deux moments ™; et M; a pour expression :
po |, (mr)m(myr) mm,

an rd 3

€ij=— ol r est le vecteur reliant les deux

atomes ; cette expression se déduit des équations (2.24) et (2.80), chapitre 2.

SOLUTIONS DES EXERCICES

S.1 Mg = 7,94 pg, il s’agit de I'ion Gd3+.
S$.2 8§.21712,0,251x10"°m.

§.2.2 w=12n/N ou N est le nombre d’atomes par unité de volume.
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8.2.3 Geen = 4,95% 10721 J.
8.2.4 €4ip=3,14x10-24 ],

L’énergie dipolaire est plus de trois ordres de grandeur inférieure a
I’énergie d’échange.
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CHAPITRE 5

FERROMAGNETISME D'UN SYSTEME IDEAL

Dans un systéeme idéal de moments magnétiques, coexistent trois types d'inter-
actions : les interactions d'échange qui favorisent — pour ce qui nous intéresse dans
ce chapitre — un ordre ferromagnétique ou ferrimagnétique, les interactions avec le
réseau qui engendrent une anisotropie magnétocristalline, et les interactions
dipolaires magnétiques.

“

L'impossibilité de satisfaire a la fois les exigences associées a toutes ces
interactions conduit le plus souvent a l'établissement d'une structure en domaines
des moments magnétiques du systéme : la configuration des moments ainsi obtenue
résulte d'un compromis et peut, de ce fait, étre aisément perturbée. La taille du
systeme considéré, et ses dimensions relatives, influent radicalement sur la
configuration d'équilibre obtenue ainsi que sur lintensité des perturbations
capables de la modifier.

Dans un systéeme parfait, anisotrope et de taille suffisante pour présenter une
structure multidomaines a l'état désaimanté, tous les processus d'aimantation a
partir de cet état sont parfaitement réversibles. A l'opposé, le renversement de
l'aimantation a partir de l'étar saturé exige le franchissement d'une barriére
d'énergie. En présence d'anisotropie magnétocristalline, le retournement ne se
produit que pour des champs inverses appliqués supérieurs au champ d'anisotropie
(théoréme de Brown). En l'absence d'anisotropie magnétocristalline, des
configurations d'aimantation non uniformes permettent son renversement en
champs plus faibles.

1. INTRODUCTION

Lorsque la température d'un systéme ferromagnétique est maintenue en-dessous de
Tc, les interactions d'échange deviennent prépondérantes et conduisent a une mise
en ordre paralléle des moments individuels. Tous les matériaux ferromagnétiques
dont la température de Curie est supérieure a la température ambiante devraient
donc apparaitre spontanément aimantés. L'expérience nous apprend qu'il n'en est
rien, et I'aimantation de nombreux systémes ferromagnétiques (fer, nickel, toles de
fer-silicium par exemple) ne devient manifeste que sous champ appliqué. Mais 1'on
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sait aussi qu'un tore de n'importe quelle substance ferromagnétique, une fois qu'il a
été saturé sous l'effet d'un champ appliqué, conserve une aimantation rémanente
proche de Mg, méme aprés que le champ inducteur ait été ramené a zéro. Cette
aimantation disparait lorsqu'une fente (ou entrefer), si étroite soit-elle, est aménagée
dans le tore (figure 5.1). Pour réaimanter a saturation le tore ainsi sectionné, il faut
lui appliquer un champ magnétique trés supérieur a celui qui avait été nécessaire
pour aimanter le tore sans entrefer. En outre, cette aimantation retombe i une valeur
proche de zéro dés que 1'on supprime le champ inducteur.

M.MA/m M, MA/m

H.A/m

10,79 10

Figure 5.1 - Influence d'un entrefer sur la courbe d'aimantation d'un tore
en fer doux en fonction du champ magnétique extérieur appliqué

Cette observation nous montre que I'absence d'aimantation spontanée dans la plupart
des matériaux ferromagnétiques répond au besoin d'empécher la formation de poles
a la surface d'un échantillon. Les interactions d'échange, qui favorisent le
parallélisme des moments, tendent & engendrer de tels pdéles ; au contraire les
interactions dipolaires tendent a les faire disparaitre. Nous allons rappeler quelles
sont les caractéristiques essentielles de ces deux interactions, et de la troisieme,
fréquemment présente : 'anisotropiec magnétique locale. Nous verrons comment leur
compétition peut donner naissance a des configurations de moments extrémement
variées, d'abord en champ appliqué nul (§ 2 4 4) puis en présence d'un champ
magnétique (§ 7 et 8). Le § 5 traite du cas particulier des particules de petites
dimensions, et le § 6 des techniques de visualisation des domaines magnétiques.

2. LE PRINCIPE DES CONFIGURATIONS
FERROMAGNETIQUES OU L'ART DU COMPROMIS

2.1. L'INTERACTION D'ECHANGE

D'origine quantique, l'interaction d'échange est de nature électrostatique. Elle est
trés intense, mais n'agit qu'entre moments voisins et s'atténue trés vite avec la
distance. Dans les systemes ferromagnétiques ol elle tend a aligner les moments
parallelement les uns aux autres, elle favorise une aimantation uniforme. Cependant,
son influence est faible a4 grande distance (ol elle n'agit que par l'effet de chaine)
et elle autorise I'indépendance mutuelle de moments suffisamment éloignés, pour
un coiit énergétique relativement modeste. Nous avons donné une expression
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analytique de cette énergie d'interaction au chapitre précédent (éq. 4.34). Cette
expression est proportionnelle au produit M, et donc a 011;04)j + 02i0j + 03i0t35, Ol
les o, sont les cosinus directeurs des vecteurs moment magnétique sur les sites i et j
respectivement. L. Néel et C. Kittel ont montré [1] que cette expression pouvait
encore étre écrite en fonction des gradients de ces cosinus directeurs sous la forme
d’une densité d’énergie :

Feeh = Acen [ (Vou)? + (Vo)? + (Vou)?] (5.1)

Pour un cristal de symétrie cubique, ou les atomes magnétiques premiers voisins
sont distants de &, et portent le méme moment magnétique, le coefficient Agp, s'écrit :

Acch = Mo (w M2/12) &2 (5.2)

Ce coefficient d'échange peut encore s'exprimer en fonction de I'énergie de champ
moléculaire de Weiss, Ey = (1/2)pow Mg: Agch = (1/6) E2 E,,. w est le coefficient

d'échange dans le modeéle du champ moléculaire (w = T/ C, voir équation 4.45). Ce
coefficient A¢, (en joules par metre) caractérise l'intensité des interactions
d'échange au sein du matériau. L'expression (5.1) —que I'on désigne souvent
comme "terme d'échange” — exprime la densité d'énergie que coiite au systéme le
décalage Vo, entre les cosinus directeurs o (i = 1, 2, 3) de moments voisins.

2.2. L'INTERACTION DIPOLAIRE MAGNETIQUE

Chaque moment magnétique de la substance subit, de la part des autres moments,
une interaction dipolaire magnétique. Celle-ci décroit comme le cube de l'inverse de
la distance entre moments, mais le nombre de moments voisins d'un moment donné
augmente comme le cube de cette distance (voir équation 2.103) : l'interaction
dipolaire, beaucoup plus faible que l'interaction d'échange entre moments proches
voisins, devient prépondérante a grande distance. Pour éviter la formation de poles,
elle tend & refermer les lignes de flux magnétique au sein de la matiére aimantée et
s'oppose ainsi a l'établissement d'une aimantation macroscopique résultante uni-
forme. De I'équation (2.88), on déduit I'expression de la densité d'énergie de champ
démagnétisant :

Faip = —(1/2) poMHqy (5.3)

oit Hy=—NM est le champ démagnétisant de I'échantillon considéré. Comme le
terme d'interaction avec le champ extérieur appliqué, Fy=—-uoMHy (d'apres
I'équation 2.80), Fgip exprime que I'énergie d'interaction avec le champ démagnéti-
sant abaisserait 1'énergie totale du systeme si le champ démagnétisant était parallele
a I'aimantation. Comme Hy est antiparalléle 2 M (ou fait avec M un angle supérieur
a 90°), Fgjp est un terme positif, proportionnel a M2, qui éléve I'énergie du systeme.
Mais a la différence de 1'équation (2.80) ce terme comporte un facteur (1/2) car il
s'agit d'une auto-énergie (en anglais self-energy) : le champ démagnétisant n'est pas
extérieur a la matiére, mais c'est la matiére elle-méme qui 'engendre.
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2.3. COMPETITION ENTRE INTERACTIONS D'ECHANGE
ET INTERACTIONS DIPOLAIRES

Les interactions d'échange ferromagnétique et de couplage dipolaire, visant des
objectifs opposés, ne peuvent étre totalement satisfaites en méme temps, et 1'énergie
d'un systéeme ferromagnétique ne peut correspondre a un minimum absolu d'énergie.
La coexistence de ces interactions s'organise grice au fait que chacune posséde sa
zone d'influence privilégiée : le proche voisinage pour 1'échange, les régions plus
éloignées pour les interactions dipolaires. On définit une distance typique, dite
longueur d'échange (lg.h), construite comme le rapport des racines carrées des
énergies caractéristiques mises en jeu :

lech = (Agch/Ho M2)172 (5.4)

Cette distance caractéristique sépare la zone d'influence ol l'emporte I'échange
(1 < lgen), de celle ol régne l'interaction dipolaire (1> lgeh). Dans la zone d'influence
de V'échange, chaque moment ne peut s'écarter beaucoup de la direction de ses
voisins immédiats. Mais, de faible écart en faible écart, les moments situés a 1 > lgp,
acquiérent une totale indépendance vis-a-vis du moment origine. De proche en
proche, le flux magnétique peut ainsi se refermer au sein du matériau, évitant la
création de pdles en surface. L'énergie de champ démagnétisant est ainsi considé-
rablement réduite. Une telle configuration des moments a été observée par
Van den Berg [2] dans le cas d'école d'un disque plat en forme d'ellipse, taillé dans
un matériau amorphe parfaitement isotrope aux échelles macroscopique et semi-
microscopique. Les moments se disposent alors spontanément en sorte que le flux
magnétique se referme sans laisser paraitre de pdles magnétiques (figure 5.2). Au
centre, une paroi dont la largeur est de 'ordre de grandeur de ls, sépare deux zones
d'orientations inverses. Les interactions d'échange sont sévérement frustrées au sein
de la paroi et au voisinage des points singuliers A et B ; elles ne le sont pratique-
ment pas ailleurs, ol1 les moments sont presque alignés.

Figure 5.2 - Lignes de flux magnétique
observées dans un échantillon ferro-
magnétique dépourvu d'anisotropie

et taillé en forme de disque
elliptique [2]

2.4. ROLE DE L'ANISOTROPIE MAGNETOCRISTALLINE

Dans la plupart des matériaux, les moments magnétiques interagissent avec le
champ électrique des ions environnants par l'intermédiaire de leur composante
orbitale. Une premiére conséquence de cette interaction avec le réseau est 'appa-
rition de l'anisotropie magnétocristalline. Celle-ci agit individuellement sur chaque
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moment magnétique, qu'elle tend a orienter selon une direction du réseau, privi-
légiée du fait de sa symétrie particuliere. Toutes les directions de méme symétrie
sont théoriquement équivalentes, et I'alignement des moments selon chaque
direction est donc également probable. Ainsi, l'interaction magnétocristalline
conduit a elle seule a l'existence d'une aimantation résultante nulle. L'énergie
d'anisotropie magnétocristalline est trés variable d'un matériau a un autre, et son
expression a été donnée pour les symétries les plus courantes dans les
équations (3.2) a (3.5). Cette expression mesure la densité d'énergie que coiite une

rotation de I'aimantation locale a partir de 1'une des directions de facile aimantation.

Les énergies d'anisotropie magnétocristalline et d'échange peuvent souvent coexister
sans frustration. Dans les systémes ferromagnétiques en particulier, elles favorisent
ensemble 'existence d'une aimantation spontanée. En symétrie cubique, l'anisotropie
magnétocristalline est également compatible avec l'interaction dipolaire, (a
condition de négliger les effets magnétostrictifs dans les domaines de fermeture :
voir plus loin la figure 12.24). En revanche, dans les systemes ferromagnétiques
uniaxes, la minimisation de 1'énergie d'échange et de I'énergie magnétocristalline ne
correspond jamais 2 la pleine satisfaction de l'énergie dipolaire.

2.5. LES SOLUTIONS DE COMPROMIS

La notion de compromis entre les trois types d'interactions principales qui existent
dans tous les matériaux ferromagnétiques fonde la diversité des comportements
magnétiques. Elle explique et justifie la variété des matériaux et des applications du
magnétisme. L'état auquel aboutit le compromis dans le cas des systémes de grande
taille est celui qui a été suggéré par Pierre Weiss (1906-1907) : la matiére ferroma-
gnétique se décompose en domaines élémentaires au sein desquels I'aimantation est
orientée selon l'une ou l'autre des différentes directions de facile aimantation
équivalentes. En l'absence de champ appliqué et de toute autre contrainte, il y a
équipartition du volume des domaines entre les diverses directions : & l'échelle
macroscopique, l'aimantation résultante est donc nulle conformément a ce que
I'expérience montre le plus souvent.

Entre deux domaines, on observe une zone tampon, plus ou moins large, a l'intérieur
de laquelle I'aimantation tourne : c'est une paroi, qui met en jeu un compromis entre
les trois énergies précitées ; elle posséde une largeur définie et emmagasine une
énergie fixe : largeur et énergie de paroi sont caractéristiques du matériau considéré.
D'une maniére générale dans un matériau ferromagnétique idéal, lorsque 1'on passe
d'une région ol l'aimantation est saturée dans une certaine direction & une autre
région ot I'aimantation est saturée dans une direction différente, ou bien lorsque 1'on
crée, au sein d'un volume saturé selon un axe X, un noyau d'aimantation saturée
selon y (y pouvant étre —x), une paroi sépare les régions saturces.
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L'approche la plus générale pour la détermination des états d'équilibre magnétique
de l'objet ferromagnétique — configuration de I'ensemble des moments qui corres-
pond au compromis d'énergie minimale — s'appuie sur la minimisation de la densité
d'énergie libre totale, Fr. Pour un objet ferromagnétique homogene, cette densité
d'énergie Fr peut s'écrire comme la somme des quatre termes d'énergie principaux
(échange, anisotropie, dipolaire et couplage avec le champ appliqué) :

Fr = Feh + Fan + Faip + F (5.5

3. LES PAROIS ENTRE DOMAINES

Les parois sont les interfaces obligées entre domaines. Comme toute configuration
de moments magnétiques, elles doivent correspondre au meilleur compromis entre
les termes d'énergie qui entrent en jeu. Si deux domaines voisins se trouvent en
contact direct I'un avec l'autre (sans zone tampon entre les deux : figure 5.3-a), les
moments magnétiques des atomes situés a la frontiere font deux a deux un angle
important. Une forte augmentation de I'énergie d'échange en résulte, qui est d'autant
plus élevée que la constante d'échange Agch, est grande (équation 5.1).

WHHNTI] o M 'Iﬁ/z/,m

I _ N‘\\\\l il

#i}u

(a) (b)
Figure 5.3 - Parois étroites et parois larges

Une paroi étroite (a) sans zone tampon représente un cofit élevé en énergie d'échange,
tandis qu'une paroi large (b) représente un coiit élevé en énergie d'anisotropie.

A l'inverse, on peut imaginer réduire a presque rien le cofit en énergie d'échange, en
répartissant la transition angulaire des aimantations entre domaines voisins sur un
trés grand nombre d'atomes (figure 5.3-b), de sorte que l'angle entre deux moments
adjacents soit tout petit, mais c'est alors le prix a payer en énergie d'anisotropie qui
devient prohibitif. En effet, presque tous les moments participant a la transition se
trouvent écartés des directions de facile aimantation, et cela cofite pour chacun d'eux
une énergie magnétocristalline, d'autant plus importante que K est grand.

La largeur de paroi réelle est définie par le compromis le moins onéreux. Celui-ci
dépend évidemment des valeurs relatives des constantes Agp, et K dans le matériaun
considéré. Pour un matériau donné, plus le rapport Ag.,/K est grand, plus les parois
sont larges, et plus Agqp/K est faible, plus les parois sont étroites. Nous allons
maintenant préciser et compléter quantitativement les remarques faites ci-dessus.
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3.1. PAROIS DES MILIEUX ORDINAIRES (PAROIS DE BLOCH)

3.1.1. Géométrie des parois de Bloch

L'existence de parois permet de réduire autant que possible I'énergie mise en jeu a la
frontiére entre domaines. Le compromis inclut nécessairement 1'énergie d'échange et
I'énergie d'anisotropie, mais il faut aussi que la mise en place de parois n'entraine
pas, localement, une augmentation d'énergie dipolaire, ce qui exige que n'apparaisse
aucune masse magnétique, ni en surface des parois, ni dans leur volume.

La densité de masses magnétiques a l'interface entre deux zones I et 2 ol régnent
respectivement les aimantations M(1) et M(2), se déduit de la relation (2.42) et
s'écrit, si n est le vecteur unitaire de la normale a l'interface :

s = M(1).n-M(2).n (5.6)
La condition souhaitée implique que G = 0, soit :
M(l).n = M(2).n 5.7)

La paroi étant formée de plans successifs ol l'aimantation est uniforme, c'est-a-dire
ou tous les moments sont paralleles, la relation (5.7) s'applique de plan en plan, de
sorte que la composante normale de l'aimantation doit se conserver dans toute
I'épaisseur de la paroi. Cela revient a écrire que le long de I'axe z, perpendiculaire au
plan de la paroi, on doit avoir : dM,/dz = 0. La projection de M sur le plan xy,
perpendiculaire a n, décrit un cercle (figure 5.4). Une telle rotation de M autour de
la normale n au plan de la paroi, I'angle
entre M et n restant constant, constitue
une paroi de Bloch ainsi appelée car
elle fut modélisée par F. Bloch en
1932 [3].

Lorsque Ia paroi de Bloch sépare deux
domaines aimantés antiparallélement,
elle est appelée paroi a 180°. Dans le
cas des systémes uniaxes, dont I'axe de

facile aimantation est 'axe préférentiel, Figure 5.4 - La projection de I'aimantation

il n'existe que ce type de parois. Toute sur le plan de la paroi décrit un cercle

direction contenue dans le plan perpen- . -~

diculaire a 'axe de facile aimantation / : // .

peut alors servir de normale a la paroi, e

ce qui rend possible l'existence de 1 _
114 >

parois courbées et méme cylindriques
(voir figure 5.5). Les parois a 180° ‘
peuvent aussi exister dans les cristaux = - -
cubiques, mais alors il n'est pas Figure 5.5 - Une paroi 2 180°
indifférent que n soit parallele 2 x ou a n'est pas forcément plane
la bissectrice de xOy.
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Selon le cas, l'aimantation tourne en passant, ou non, par un axe de difficile
aimantation. L'énergie stockée dans la paroi est moindre, quand les moments ne sont
jamais orientés selon la direction de plus difficile aimantation.

Dans un cristal de symétrie cubique il peut exister d'autres types de parois : parois a
90° qui séparent des domaines aimantés a /2 l'un de l'autre (selon deux axes
quaternaires, dans le fer par exemple), parois a 70,53° séparant des domaines [111]
et [111] ou a 109,47° entre des domaines [111] et [111] (dans le nickel par
exemple). En général, et par abus de langage, toutes les parois qui séparent des
domaines décalés d'un angle différent de 180° sont appelées parois a 90°.

3.1.2. Evaluation de l'énergie et de la largeur de paroi

Deux grandeurs caractérisent une paroi de Bloch :

¢ son épaisseur d, que 1'on appelle aussi largeur de paroi,

¢ et I'élévation d'énergie locale, v, a laquelle donne lieu la configuration des
moments qu'elle contient. Cette élévation d'énergie est évaluée par rapport a
I'état de saturation (qui régne notamment au sein des domaines jouxtant la
paroi). Elle est normalement donnée par unité de surface de paroi. C'est la raison
pour laquelle on désigne y sous le nom d'énergie superficielle de paroi.

Supplément d'énergie d'échange dii au décalage angulaire
entre moments dans la paroi

¢ Soit un systéme de deux moments magnétiques adjacents de méme module m.
S'ils sont sans interaction I'un avec l'autre, ces moments sont indépendants (c'est
I'état d'énergie zéro). Dans un systéme ferromagnétique, ils sont couplés par
échange. L'abaissement d'énergie correspondant  la situation d'ordre paralléle,
est exprimée par la relation (4.34) : €33 = —lpnm2, ol n désigne le coefficient
d'échange local.

zéro d’énergie : moments indépendants
oot
B0 | éch. €&n
= i @ état de 2 moments
. . IS S \T dans la paroi
‘ Aégen T saturation
""""" =EmaRss | (état de référence)

Figure 5.6 - Influence de 1'état magnétique local sur I'énergie d'échange

Considérons que ces deux moments se retrouvent au sein d'une paroi, ot ils font
entre eux un angle aigu @ ; les interactions d'échange agissant entre ces

moments n'abaissent alors 1'énergie du systéme que de : %gzh =—lonm? cos .

Par conséquent, deux moments voisins qui, dans une paroi, sont angulairement
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décalés de @ élevent 1'énergie du systeme de A€ par rapport a 1'état de
couplage paralléle : A%éch= %gc’h - €3, =uonm2 (1 —cos®). Le schéma
présenté sur la figure 5.6 explicite ces divers états d'énergie.

¢ Nous considérons maintenant une chaine de moments atomiques, de
paramétre a, qui traverse une paroi a 180° dans le sens de son épaisseur
(figure 5.7), et nous posons & = Na (N atomes dans cette chaine). Au sein de la
paroi, les moments voisins sont angulairement décalés les uns par rapport aux
autres. Supposons qu'ils fassent entre eux un angle @ = nt/N, constant d'un bord
de la paroi a l'autre.

La traversée de la paroi colite une énergie d'échange :

gshaine = Npugnm? (1 —cos @) (5.8)
En admettant que la paroi soit suffisamment large, I'angle @ est petit, et l'on a :
gghaine - Nponm2 ®2/2 = puom?nm2/2N.

Dy

M e
I

Domaine 1 \ ?'l’Hi]'}"/k’}’f;ﬂ |

}
)
(paroi)
Figure 5.7 - Paroi a 180°

|-

¢ Si les atomes magnétiques constituent un réseau cubique simple, i1 y aura 1/a?
chaines atomiques du type précédent par unité de surface de paroi. Le coiit de la
paroi en énergie d'échange, rapporté a l'unité de surface de paroi (énergie super-
ficielle), sera donc :

EPT = pon?nm?/(2Na?) (5.9

Plus N est grand, plus la paroi est large, moins elle colite en énergie d'échange.
On confirme le résultat prévu intuitivement.

Coiit de la paroi en énergie d'anisotropie

L'énergie d'anisotropie est minimale quand les moments atomiques sont orientés
selon l'une ou l'autre des directions de facile aimantation, ce qui est la situation dans
les domaines 1 et 2, de part et d'autre de la paroi (figure 5.7). Dés que les moments
s'écartent de ces directions, il apparait une perte d'énergie, décrite par les rela-
tions (3.3) a (3.5). Pour le p*m¢ moment, décalé par rapport a la direction
d'anisotropie de I'angle 6,, I'énergie d'anisotropie vaut Ky sinzep, ou :

Ky = Ka? (5.10)
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pour un réseau cubique simple, en se limitant au terme d'ordre 2 (K = K;). Pour la
section de paroi correspondante de surface unité, I'énergie d'anisotropie perdue est
Ka sin?8j,. Pour I'ensemble de la paroi , le cofit en énergie d'anisotropie par unité de
surface est donc approximativement NKasmj 8, ou sin? O représente la valeur
moyenne de sin2 0, prise entre 0 et 7, soit 1/2. On a donc :

EP™ - NaK/2 (5.11)

anis

Le coiit de la paroi en énergie d'anisotropie est d'autant plus faible que la paroi est
plus étroite (N plus petit). On retrouve 12 aussi le résultat prévu intuitivement.
Coiit total en énergie de la paroi

Le supplément d'énergie par unité de surface, 7y, mis en jeu dans une paroi de largeur
d = Na, vaut :

nm?  NaK _ Mominm? 5K
= piuoi  poaet _ HOT'D aK _ Mo +3% 519
¢ ois 2Na? 2 28a 2 5.12)

Y est minimisée pour la valeur de & qui rend les deux contributions (en & et 1/8)
égales. La largeur de paroi dans ce modele simple est alors donnée par la relation
suivante :

5 = }M: o (5.13)
¥ Ka \{K )

En reportant cette expression de d dans celle de y on obtient I'énergie superficielle
totale emmagasinée dans la paroi (cofit total de la paroi par unité de surface) :
[ug nZnm2K o

= |————— = K 5.14
L \ a ‘.am'wn (5.14)

3.1.3. Calcul exact de y et &

Dans le modele qui précede, nous avons simplifié les calculs en supposant uniforme
la rotation des moments a l'intérieur de la paroi. Les expressions exactes de y et &
dans le cas général se calculent selon la méthode présentée ci-dessous.

La figure 5.8 montre la structure d'une paroi. L'axe Oz, perpendiculaire au plan de
cette paroi, est I'axe selon lequel on la traverse dans le sens de son épaisseur.
L'origine O est choisie au milieu de la paroi. Dans le plan médian de la paroi se
trouvent donc les directions orthogonales Ox et Oy qui forment avec Oz un triédre
trirectangle direct. Pour satisfaire a la condition (5.7), les moments doivent tourner
autour de Oz en restant dans un plan paralléle au plan xOy. La direction Ox peut
alors étre choisie comme celle des moments contenus dans le plan médian xOy et
devient ainsi la direction bissectrice de 1'angle que font entre elles les directions des
moments dans les deux domaines que sépare la paroi. Ainsi construite, Ox sera prise
comme direction de référence pour l'orientation des moments de la paroi. Les
moments situés a la cote z = z; font avec la direction Ox un angle 0, et I'angle entre
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deux moments successifs le long de l'axe z sera égal a AB. Nous considérons la
variation de 8 avec z comme continue mais pas nécessairement constante, soit :

A8 = (00/0z) Az.

Figure 5.8 - Paroi simplifiée a 180°

Les moments tournent entre les deux plans
matérialisés sur la figure et restent paralléles
en dehors de ces deux plans.

v ;

L'aimantation au sein de la paroi n'est pas uniforme dans la direction Oz. Conformé-
ment & 1'équation (5.1), le coiit en énergie d'échange par unité de volume s'écrit :
Fech = Agen (00/02)? (5.15)

ol Ageh est le coefficient d'énergie d'échange défini par I'équation (5.2). Pour un
élément de paroi de surface unité, I'énergie d'échange mise en jeu est :

+oo :
Ben = | _Fen 0z (5.16)
. = 2
it EP = A, j;(%) &5 (5.17)

L'intégration entre —eo et +oo0 est possible car la fonction a intégrer est nulle dés que
I'on se trouve a l'intérieur d'un domaine (moments paralleles). La relation ci-dessus
est vraie quelle que soit la géométrie envisagée, a condition d'utiliser la valeur de
Agen adaptée a cette géométrie.

L'énergie d'anisotropie est toujours une fonction de 8. Désignons cette fonction par
g(8) et supposons-la nulle le long d'une direction de facile aimantation. Le
supplément d'énergie d'anisotropie mis en jeu dans la paroi, par rapport a ce qu'est
cette énergie a l'intérieur du domaine adjacent vaut :

- i +oo
EP = [ g(0)dz (5.18)
L'énergie totale par unité de surface de paroi créée est donc :
¥ =E& + ERY = ["Acn(d6/dz)’ +g(6)]dz (5.19)

et O doit prendre, en fonction de z, les valeurs qui minimisent cette intégrale. Il faut
pour cela que si, en chaque point z, 6(z) varie d'une petite quantité 36 (z), la modifi-
cation résultante de la configuration des spins ne provoque aucune variation &y de
I'énergie de paroi au premier ordre,
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dg(d

Soit : &y = j_* lZAéc (ge )(aaaze) + ia(e"l 89]dz =0 (5.20)
PR

O, jzAéch( )(aaazeJd [2Aéch 39] - j 2A g g 920 504z (5.21)

Comme 88 = 0 quand z — + oo, le premier terme du second membre de 1'équation
ci-dessus est nul, d'ou :

[~ {[3(8)/6] - 2 ccn[2206/ 222 [0z = 0 (5.22)

La relation (5.22) doit rester vraie quelle que soit la variation 86 (z) choisie. Cela
implique que : dg(0)/960 — 2A¢, 026/962 = 0. C'est 1'équation d'Euler du calcul
variationnel. En multipliant par 00/0z et en intégrant sur z, on obtient :
2(0) = Agch (08/0z) 2 une constante additive prés. Or, quand |zl — e, ce qui
signifie que l'on se trouve au sein d'un domaine, g(8) =0 et (d0/0z) =0. La
constante est donc nulle, et I'équation obtenue devient :

g(0) = Agen(36/02)? (5.23)

En tout point de la paroi, les cofits en énergie d'anisotropie et en énergie d'échange
s'équilibrent. En d'autres termes, au sein de la paroi, 1a ou I'énergie d'anisotropie est
plus chere, I'angle entre spins adjacents est plus grand et réciproquement. L'énergie

de paroi vaut: y = wa g(ﬁ)dz, soit deux fois 1'énergie d'anisotropie. On peut
tirer dz de I'équation (5.24) :
dz = \[Aen /g(0) d6 (5.24)

d'ol I'on déduit 'expression la plus générale de I'énergie d'une paroi de Bloch, dont
les spins tournent entre 1'angle initial 0; et I'angle final 6 :

—— 8
¥ = 2\/Aecn Jﬂqufg(e)dﬁ (5.25)

Pour une paroi & 180° (6;=—m/2 et B;=m/2) et en supposant que l'énergie
d'anisotropie locale, d'origine magnétocristalline, peut étre réduite a4 son premier
terme, soit g(8) = K;cos?6, le cofit énergétique de la paroi a pour expression :

2
Y = 24/Aen K jiﬂcos 0de, soit :
Y = 4VAan Ky (5.26)

Dans le méme contexte d'une anisotropie uniaxiale, on peut calculer z a partir de la
relation (5.24) :

Fa——8
7= JAech do _ [Aech log [g(B TC) (5'27)
YV Kj jcos@ "V K 2 4
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On en déduit la variation de 6 avec %20 T T 1

z (figure 5.9) ; celle-ci est maxi- .

mum au centre de la paroi, 1a ol i / N
I'énergie d'anisotropie magnéto- - 3

cristalline est maximum. On @

remarque aussi que la paroi n'a pas _45 - / _
d'extrémités nettes, ce qui résulte

du fait que l'intégrale (5.27) n'est —90 L1 [ | |
pas calculable jusqu'a la borne ~# =d-2 =1 9 1 2 3 4
0=mn/2 ou —n/2. En premiére Z(AgenK )2
approximation, on définit d'habi- Figure 5.9 - Déviation 6 des moments

tude I'épaisseur 8 de la paroi 2 magnétiques au sein d'une paroi & 180°,

180° comme celle qu'elle aurait si en fonction de leur position dans la paroi

le décalage angulaire entre les moments qui la constituent était constant et égal a la
valeur qu'il a réellement au milieu de la paroi, soit :

8 = m(92/90),-0 = T (Asch/K)12 (5.28)

o l'on a supposé 6;— 0; = m, et tenu compte du fait que la tangente d'inflexion au
centre vaut (Agp/K)2.

La paroi de Bloch classique qui vient d'étre décrite n'est pas 1'unique type de paroi
qui puisse exister. C'est seulement le plus courant. Nous décrivons dans le
paragraphe suivant les propriétés particuliéres que présentent les parois de Bloch
lorsqu'elles deviennent trés étroites. Nous discutons ensuite (voir § 3.3 ) les types de
parois spécifiques que l'on peut trouver dans les couches minces.

3.2. LES PAROIS DANS LES MILIEUX TRES ANISOTROPES
(PAROIS ETROITES)

Dans les milieux ol I'énergie d'anisotropie approche ou dépasse I'énergie d'échange,
la largeur de paroi & = (A /K)!2 devient trés faible, et 'approximation continue
n'est plus valide. Il faut prendre en compte le caractére discret de la matiére.

Si le p**me moment de la paroi est décalé par rapport a la direction d'anisotropie d'un
angle 6,, deux moments voisins, repérés par les indices p-1 et p, font entre eux un
angle 6, — 0;_. L'énergie d'échange emmagasinée entre premiers voisins, s'exprime
(comme on I'a vu plus haut) par : E¢c, = ponm? [1 — cos(6,—6,1)].

Limitée au terme du second ordre, I'énergie d'anisotropie magnétocristalline uniaxe
(exprimée en joules) vaut pour le p*™ atome de la paroi : €55 = Kq( 5in?0,,.

L'énergie totale, associée au p*™ moment de la paroi (qui interagit avec les
moments p— 1 et p + 1), est donc :

(5.29)

S{0p+1 — O 0, — 05—
Yp = Ka sin? 0 + aAgen 1—Eoi(-- p+1 .i)_;.ﬁ(_p __p_)
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Pour un réseau cubique simple d'ions magnétiques, de parametre a (ot 1'on suppose-
ra pourtant que régne une anisotropie uniaxe), l'énergie totale que cofite 1'unité de
surface de paroi, est donnée par la relation suivante :

1 oo
f=s zpz__myp (5.30)

Les extrema d'énergie correspondent a dy/d6p, = 0. IIs s'obtiennent en résolvant un
ensemble infini d'équations non linéaires de la forme :

(Kat/aAgep) sin 268, = sin (6,41 — 6p) +sin (8, - 6;) (5.31)
ol p varie de — oo 4 + oo par pas de 1.

De facon générale, on peut calculer numériquement une configuration d'équilibre de
la paroi, solution du systeme (5.31), & condition de fixer arbitrairement les
directions de deux moments. La configuration d'énergie minimale (figure 5.10 a),
obtenue par ajustements successifs, est symétrique et la discontinuité angulaire au
centre de la paroi est fonction du rapport N = (Ky/aAgch) = Kaz/Agn pour un
réseau cubique simple en raison de 1'équation (5.10). La configuration d'énergie
maximale, également symétrique, a un moment perpendiculaire a l'axe de facile
aimantation (figure 5.10-b).

T . —— 90
45t @ 1 a5}
() 8°0
—45} —Ly
<90 sl
0o 1 2 3 4 5 6 1 2 3 4 5 & 7

Figure 5.10 - Configurations d'énergie minimale (a) et maximale (b)

En abscisse sont repérées les positions atomiques au sein de la paroi.

Dans le cas de parois étroites considéré ici (1 = 1), les moments ne s'éloignent
jamais beaucoup de la direction de facile aimantation. 8, est proche de zéro d'un
codté de la paroi, de m de l'autre. La linéarisation de 1'équation (5.31) conduit a :
Op1 + 6051 =p 6, avec p=2(n + 1). La solution de ce systtme d'équations est :
0, =0pe"P¥avec: y=Argch(p/2). Lorsque p croit, les angles 6, décroissent
comme une progression géométrique de raison x = e~ VY. La paroi est entierement
définie par la raison de la progression et par I'angle 6y au centre de la paroi, qui
satisfait a 'équation : [1 —n] sin26g = sin[By (1 — x)].

Le développement au troisieme ordre de cette relation permet de discuter 1'évolution
de la paroi [4] : (Bp)2 =[12N-6(1+x)]/[8(m = 1) + (1+x)3].

Quand 1 croit, 8y diminue rapidement. 6y = 0 pour 21 = 4/3. Pour n > 2/3, la largeur
de la paroi n'est que d'une distance interatomique (car 6y = 0 est alors 1'unique
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solution de I'équation). La figure 5.11 présente I'évolution de 1'épaisseur réduite
0/a=N (nombre d'intervalles interatomiques dans la paroi) en fonction du
rapport 1 des constantes d'anisotropie et d'échange du matériau.

25— ' | |

= . .

3 . paroi de Bloch

- .'

'é ]U L . |
&,

: ~12
s | ..., Ola=(m/a) (Agn/K) |
B B g oS AV

3 . -:. -------
cj paroil etroite

[="

S 02 04 b5 08 |

Rapport 2K/ A,

Figure 5.11 - Epaisseur de paroi en fonction de n

L'épaisseur de paroi réduite est exprimée en nombre de distances interatomiques.

3.3. LES PAROIS DANS LES MATERIAUX EN COUCHES TRES MINCES

Dans les systémes en couches minces, les champs démagnétisants sont trés
importants dans la direction de la petite dimension, c'est pourquoi l'aimantation des
domaines s'oriente généralement dans le plan de la couche. Considérons deux
domaines adjacents séparés par une paroi a 180°. Une paroi de Bloch, ou les
moments tournent autour de la normale a la surface de la paroi (voir figure 5.12 a),
entraine alors l'apparition de pdles magnétiques, nord sur une face de la couche et
sud sur l'autre face. L'énergie magnétostatique associée est d'autant plus importante
que le rapport épaisseur de couche (e) sur largeur de paroi (8) diminue. La prise en
compte de cette énergie magnétostatique conduit a une nouvelle expression de

I'"énergie de paroi :
_1, (8, 80 MoM{52
Yr2Y0(50+8+ 2'}’9 e |

ol Yy et Oy sont respectivement 1'énergie et 1'épaisseur habituelles de la paroi de
Bloch. Cette approximation est valable tant que  reste petit devant D. Ainsi, cette
énergic de paroi est la somme de trois contributions, respectivement anisotropie
magnétocristalline qui varie en 8, énergie d'échange qui varie en 8! et énergie
dipolaire qui varie en 32.

v est fonction non seulement de la nature du matériau, mais aussi de 1'épaisseur de la
couche. Aux faibles épaisseurs, d'autres structures de paroi sont favorisées. Néel a
considéré en particulier [5] une structure de paroi dans laquelle les moments
tournent autour de l'axe perpendiculaire au plan de la couche (figure 5.12 b). La
contribution des poles magnétiques est éliminée, mais la configuration des moments
dans la paroi est source d'un champ de dispersion.
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Axe de rotation /
des moments

Axe de rotation ———
des moments
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Figure 5.12 - (a) Paroi de Bloch - (b) paroi de Néel

(a) selon un ligne x'x perpendiculaire 4 la paroi, les moments magnétiques tournent progressivement
en sortant du plan de la couche, laissant apparaitre des masses magnétiques 2 la surface de la
couche. Au milieu de la paroi, les moments sont perpendiculaires au plan de la couche.

(b) ici les moments tournent progressivement mais en restant dans le plan de la couche, et ainsi, il
n'apparait plus de masses magnétiques a la surface de la couche. Ici, l'axe de rotation est
perpendiculaire a x'x.

L'énergie d'une telle paroi de Néel est alors : v, = Yo + ungze. Cette expression

indique que I'énergie associée au champ de dispersion diminue avec I'épaisseur de la
couche. En dessous d'une épaisseur critique, 1'énergie d'une paroi de Néel est
inférieure a celle d'une paroi de Bloch. Cependant, on ne passe pas brutalement d'un
type de paroi a l'autre. Aux épaisseurs intermédiaires, des structures complexes
existent, mélanges de parois de Bloch et de Néel. Dans un film de FeggNiyg de
100 nm d'épaisseur, la séparation entre domaines prend l'aspect d'une ligne
pointillée (figure 5.13). La paroi de Bloch se subdivise en segments avec des sens de
rotation alternés, induisant sur chaque surface du film des masses magnétiques
successivement positives et négatives.

(a)

(b)

Figure 5.13 - Parois observées par méthode de Bitter
sur une couche mince de Fe-Ni de 100 nm d'épaisseur, d'aprés [6]

(a) Couche mince vue de dessus ; les domaines sont notés D1 et D2 ;

(b) Vue en coupe, trés agrandie, de la couche au centre de la paroi, laissant apparaitre la structure
locale ; des zones a fort gradient de champ (parois de Néel) concentrent la poudre magnétique,
donnant ainsi I'aspect de points singuliers.
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Entre les segments de paroi de Bloch apparaissent de courtes zones dans lesquelles
les moments au lieu de tourner autour de la normale 4 la paroi, tournent autour de la
normale a la couche : ce sont des morceaux de paroi de Néel. Le mélange des
diverses structures de paroi entraine une alternance de poles magnétiques de signe
opposés a courtes distances. L'énergie dipolaire est fortement réduite. Si I'épaisseur
de la couche diminue encore, chaque segment de paroi de Néel prend de I'extension
au détriment des segments de paroi de Bloch. Vers 60 nm d'épaisseur, le film de
FeggNiyg ne contient plus que des parois de Néel.

On observe une alternance assez réguliére de deux types de parois de Néel caractéri-
sés par le sens de rotation de 'aimantation. Au centre des zones de passage d'un type
a l'autre, les lignes d'aimantation sont normales a la couche comme le montre la
figure 5.14 : ce sont les résidus des parois de Bloch observées a plus forte épaisseur
que 1'on appelle lignes de Bloch.

Dl

- - — - _—— -—
T e Pl e b —

- |H:'[j"“3¢‘|’1‘11[.\ o mm il | ilenil|

AN N I

° g
!
|

(b)

A
|
|
Ld_aes

D2
Figure 5.14 - Mécanisme de création des parois en échelle de perroquet

Couche vue de dessus.
(a) au niveau des lignes de Bloch LI et L3, on constate que les lignes de flux (en pointillés) seraient
orientées a ['opposé de I'aimantation présente dans chacun des domaines.
(b) les segments de parois de Néel, représentés par des triangles au niveau des lignes L1 et L3,
corrigent notablement les lignes de flux.

Aussitot que s'installent les parois de ce type, elles prennent 1'allure d'échelles de
perroquet (cross tie en anglais) : il y a alors formation, a intervalles presque
réguliers, de courts segments de paroi de Néel perpendiculaires a la paroi principale
qui les traverse en leur milieu (figure 5.15).
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e

Figure 5.15 - Parois de Néel et lignes de Bloch
observées sur une couche trés mince de Fe-Ni de 60 nm d'épaisseur

Qualitativement, cela s'explique comme suit : autour de chaque ligne de Bloch, des
champs dipolaires sont engendrés au sein des domaines par les segments de paroi de
Néel adjacents (figure 5.14-a) ; autour d'une ligne de Bloch sur deux, ces champs
dipolaires parcourent les domaines en sens inverse de l'aimantation, élevant
fortement I'énergie du systéeme. Les segments de paroi de Néel perpendiculaires a la
paroi principale apparaissent a hauteur des lignes de Bloch incriminées ; ils
suppriment les champs dipolaires défavorables et assurent la continuité des champs
dipolaires paralléles a I'aimantation des domaines (figure 5.14-b).

4. LES CONFIGURATIONS EN DOMAINES

Nous avons vu que la répartition en domaines dans les substances ferromagnétiques
résultait d'un compromis, dans lequel les énergies impliquées ne sont pas individuel-
lement minimisées. De fortes frustrations locales, liées par exemple a la géométrie
ou la structure cristallographique des systémes magnétiques considérés, peuvent
exister, qui conduisent & des modes de subdivision en domaines adaptés a chaque
situation particuliére.

Une extréme diversité de situations est possible. Dans les paragraphes qui suivent,
nous décrivons de facon succincte quelques unes de ces configurations, parmi les
plus communes et les plus typiques. Les développements sont donnés, en cas de
besoin, dans les chapitres spécialisés.

4.1. CONFIGURATIONS EN DOMAINES DANS LES CRISTAUX UNIAXES

Considérons le cas le plus simple d'un parallélépipede monocristallin, taillé dans une
substance ferromagnétique uniaxe (d'aimantation spontanée My), tel que l'axe de
facile aimantation ¢ soit perpendiculaire a 1'une des faces. Supposons les moments
dirigés selon cet axe. Si ce cristal est monodomaine, il rayonne a l'extérieur un
champ dipolaire important, et le champ démagnétisant associé Hy, régnant dans la
maticre, donne lieu a une perte d'énergie magnétostatique :

Waip = —(0/2) | M Hgdv (5.32)

H, étant orienté en sens inverse de M, on vérifie que 1'énergie magnétostatique
ainsi écrite est positive. Cette énergie peut étre réduite d'un facteur de l'ordre de
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deux, de l'ordre de quatre, de l'ordre de huit, etc. si le cristal se subdivise en deux,
quatre, huit, etc. domaines (figure 5.16). Le champ démagnétisant en un point situé
a l'intérieur du cristal peut, en effet, étre considéré comme la somme des champs
créés en ce point par les masses magnétiques présentes en surface.

Au fur et & mesure que le nombre de domaines superficiels croit, ces masses se
mélangent de plus en plus intimement et tendent, par conséquent, a neutraliser leurs
effets & des distances de plus en plus courtes. On pourrait imaginer la disparition
totale de la perte d'énergie magnétostatique par subdivision du cristal en domaines
jusqu'a l'infini. Mais 'apparition d'un nombre croissant de domaines s'accompagne
nécessairement de la création d'un nombre équivalent de parois.

Figure 5,16 - Décomposition d'un
parallélépipéde de symétrie uniaxe en
domaines en rubans

Alors que le gain en énergie dipolaire magnétique est de plus en plus faible au fur et
a mesure des subdivisions successives, la perte en énergie de paroi est strictement
proportionnelle a la surface de paroi, c'est-a-dire au nombre de parois créées.

Pour illustrer ce processus de compromis, considérons le monocristal précédent,
taillé sous la forme d'une plaquette de dimensions LxL xe (e << L), l'axe ¢ étant
parallele a e. Si le cristal est monodomaine, il régne dans la plaguette un champ

démagnétisant trés intense. Assimilant la plaquette & un ellipsoide trés aplati,
I'énergie magnétostatique vaut :

c‘gmag: _HTOIVOIMSHddV - _E%MSHd -,‘\fdculv (2:33)

soit par unité de volume Enap =—(Ho/2) M{Hq = (Lo /2) NM2, car Hy = —NM,, ol
N est le coefficient de champ démagnétisant. Du fait que e << L, le coefficient de
champ démagnétisant est voisin de 'unité, d'oi : Epag ~ poM2/2.

Ramenée a l'unité de surface de plaquette, 'énergie magnétostatique s'écrit :
Eswf — gsurf (uu/z)Mzﬂ

mag tot

Considérons maintenant le cas d'une configuration en bandes paralléles, telle que
celle qui est présentée sur la figure 5.16. Le calcul de 1'énergie magnétostatique
utilise le potentiel scalaire @ dont dérive le champ Hy et qui doit satisfaire a
I'équation de Laplace, A @ = 0 avec la condition : (9®/02), ¢ = Omag/ Mo = M.

La décomposition de la plaquette en domaines parallélépipédiques correspond @ une

énergie magnétostatique qui vaut : E;:‘;g =0,136 uyM,2d par unité de surface de

plaquette, ol d est la largeur des domaines et doit rester petite devant 'épaisseur e
de la plaquette. Cette expression confirme que Ej,e est d'autant plus faible que le
nombre de domaines (mesuré par 1/d) est grand.
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A cette énergie, il faut ajouter pour la plaquette toute entiere I'énergie des L/d
parois qu'elle contient, et dont la surface totale vaut L e (./d), soit une énergie de
paroi : Epye =yeL2/d, si y désigne I'énergie superficielle de paroi. Cela donne, par
unité de surface de plaquette : E‘;‘J‘;’rf =vye/d.

L'énergie totale est la somme des énergies magnététostatique et de parois, soit :
paaf . pewt +E;‘;’f =O,1361.10M52d+'y(c/d) (5.34)

tot mag

Cette énergie est minimum pour dE;/dd = 0,136 py M2 - y(e/d?) = 0, c'est-a-dire
pour une largeur de domaines :

d = \[e /10,1361 M2 (5.35)
L'énergie totale du systéme vaut alors :

Bt = 2,/0,136p0M27e (5.36)

tot

Appliquons ces considérations au cas du cobalt. A température ambiante, le cobalt
présente une aimantation a saturation Mg = 1,45x 106 A.m~! et une énergie de paroi
¥y=7,6x10"3T.m"2

Pour un échantillon de cobalt taillé en plaquette d'épaisseur e = 1 cm, les rela-
tions (5.35) et (5.36) fournissent les valeurs suivantes :

¢ Energie magnétique totale dans I'état monodomaine : ESU =~ 13.2x 103 J.m 2

¢ Energie magnétique totale dans 1'état polydomaine : ESf =105 Im-2

¢ Largeur des domaines : d = 14,5 um (a4 comparer avec les 12,5 nm d'épaisseur de
parois, qui sont environ 1000 fois plus fines que les domaines qu'elles séparent).

Le gain d'énergie magnétique obtenu par la division en domaines en forme de
bandes atteint un facteur supérieur a 1200. Le calcul donne 687 domaines par
centimetre linéaire de plaquette. Il ne s'agit naturellement que d'un ordre de
grandeur.

Nous venons de voir que la subdivision en do-
maines d'un parallélépipede aplati réduit considé-
rablement I'énergie magnétostatique d'un systeme
saturé selon la petite dimension. D'autres types de
configuration sont-ils capables de réduire davan-
tage cette énergie 7 Diverses configurations en
damier, a pois, ete. (figure 5.17) ont effectivement
été étudiées, qui conduisent a une énergie magné-
tostatique légerement plus faible que la subdi-
vision en bandes simples de la figure 5.16. Il appa-
rait cependant qu'elles nécessitent une surface de parois par domaine beaucoup plus
importante, et le bilan global ne leur est pas favorable. En revanche, on observe

Figure 5.17 - Diverses
configurations en domaines
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souvent la formation de domaines trés imbri- 5)"( p— &"2 \\>
qués dont I'énergie n’est que trés légeérement (&
supérieure a celle de la configuration en

bandes paralleles. Les parois, tout en restant a d
paralléles a l'axe perpendiculaire Oz de facile ]
aimantation, se courbent dans le plan xQOy sans D

que l'augmentation de leur surface ne devienne
prohibitive (du fait de la faible épaisseur). Vus @l
de dessus, les domaines présentent une allure
caractéristique en labyrinthe (figure 5.18) : les ~ Figure 5.18 - Structure en domaines
moments sont perpendiculaires au plan de la viseptince por:cflet Faruflay dame

. . une couche de grenat magnétique
figure, et le contraste entre domaines noirs et (largeur des bandes ~ 5 um)
blancs traduit un renversement des moments

(Tetd).

Dans les systemes plus épais, le mélange des
masses magnétiques de surface est plutot ob-
tenu, sans une trop grosse dépense en supplé-
ment de surface de paroi, par la formation, a
l'intérieur des domaines en bande, de domaines
inverses en forme de pointes (figure 5.19), qui Figure 5.19 - Domaines en cones

s'évasent en surface (ol ils compensent la observables a la surface du cobalt,
les moments sont paralléles a I'axe
de symétrie hexagonale

P\ YA "

masse environnante par des masses de signe
contraire) et ne s'enfoncent pas trés profondé-
ment au sein du matériau (pour ne pas colter trop cher en surface de paroi).

Cependant, cette forme de cone fait apparaitre des masses magnétiques sur les pa-
rois, du fait de la discontinuité de la composante de 1'aimantation normale a la paroi,
et la quantité de ces masses est d'autant plus grande que le cdne est moins allongé.
Comme chaque fois, la structure en domaines réelle résulte donc d'un compromis.

4.2. DOMAINES DE FERMETURE

Dans les cristaux de symétrie cubique, le nombre des directions de facile aiman-
tation est plus grand que dans les cristaux uniaxes : 6 directions de type < 100>,
8 directions <111>. Outre les parois 2 180°, des parois a 90° peuvent se former
dans les matériaux dont les axes de facile aimantation sont du type < 100>, le fer
par exemple, ainsi que des parois a 71° ou 109°, dans les matériaux dont les axes de
facile aimantation sont du type < 111>, par exemple le nickel.

L'existence de domaines orientés a 90° I'un de l'autre donne au flux magnétique
I'opportunité de se refermer a l'intérieur de l'échantillon, sans faire apparaitre de
péles, ni en surface, ni au sein du matériau magnétique. L'énergie magnétostatique
du systéme est ainsi réduite a zéro. La figure 5.20 présente la disposition de tels
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[100] domaines de fermeture. Contrairement a ce que 1'on
pourrait penser, la formation de ces domaines cofite
plus que la seule énergie de paroi. L'apparition de
l'ordre magnétique entraine souvent, au sein d'un
domaine, un phénoméne de déformation du réseau
cristallin dans la direction de l'aimantation, c'est la
magnétostriction (voir chapitre 12).

[010] [(}i()] Ain_si., dans le cas du .fer ol cette malgnétostriction est
positive & champ faible, un domaine de fermeture
Figure 5.20 - Domaines de selon [100] devrait s'allonger dans la direction des
fermeture observés sur un moments, comme le montre la figure 12.24 (l'allon-
gement relatif est alors noté Ajpp). Il en est empéché
par les domaines adjacents [010] et [010]. Une énergie magnétoélastique est donc
stockée dans le domaine [100], proportionnelle & son volume. La réduire, revient
diminuer ce volume, ce qui peut étre réalisé en réduisant la largeur de tous les
domaines de type [010] et multipliant donc leur nombre. La situation d'équilibre
résulte du compromis qui s'établit entre 1'énergie magnétoélastique stockée dans les
domaines de fermeture et le nombre de domaines principaux mis en jeu, c'est-a-dire
la surface de paroi nécessaire. Notons que les domaines de fermeture peuvent exis-
ter également dans les matériaux uniaxes lorsque l'anisotropie n'y est pas trop forte.

cristal de fer au silicium

5. LES CONFIGURATIONS MAGNETIQUES
DANS LES PARTICULES DE PETITES DIMENSIONS
PARTICULES MONODOMAINES

Pour un monocristal d'une substance ferromagnétique uniaxiale, taillé en forme de
parallélépipede d'épaisseur e égale a 1 cm, nous avons évalué au § 4.1 le gain
d'énergie interne, associé a la subdivision en domaines magnétiques en bandes. De
facon plus générale, l'expression du rapport énergétique entre les deux états
considérés est :

—_——_——

2
E monodom HoM{e { Ko -
= - = M;+e 5.37
E multidom 4\(0,136},10M§'yc \:[2,1767 $ ( )

Ce rapport tend vers zéro avec e. Il doit donc exister une épaisseur critique, e, en-
dessous de laquelle la configuration monodomaine devient d'énergie inférieure a la
configuration polydomaine, et représente donc 1'état stable du systeme.

Ce résultat exprime le fait que 'énergie de champ démagnétisant est proportionnelle
a M2V, donc au volume de I'échantillon, tandis que 1'énergie dépensée en parois,
égale a VS, est proportionnelle a la surface totale de paroi, S. Il est classique que, aux
petites dimensions, I'énergie d'un terme de surface devienne relativement plus
importante que celle d'un terme de volume.
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Pour illustrer cette compétition entre énergie magnétostatique et énergie de paroi,
Kittel [1] a comparé, pour une sphére, I'énergie de I'état monodomaine a celle d'un
état ol la sphere est divisée en deux domaines de méme volume par une paroi plane
passant en son centre. Dans 1'état monodomaine, I'énergie de champ démagnétisant
est 1 Epge = (4n/18) oMZR3, ol R est le rayon de la sphére. Dans 'état a une
paroi, on suppose que 1'énergie de champ démagnétisant est divisée par deux, d'ol :
Ewot = (21/18) uoM2R3 + y4nR2. Le rayon critique en dessous duquel I'état
monodomaine est de plus basse énergie est obtenu en égalant les deux énergies ci-
dessus, soit : Rg = 9y/poM2.

Cette relation exprime la dépendance fonctionnelle entre la dimension critique et les
grandeurs magnétiques y et M. Si I'énergie de paroi est grande, introduire une ou
plusieurs parois colite cher et le rayon critique est élevé, mais ce rayon est élevé
également lorsque l'aimantation spontanée est faible, conduisant & une énergie
de champ démagnétisant réduite. Dans le cas du fer, y=3x10"3Jm~2 et
M= 1,71x10% Am~!, on en déduit Rg = 7,3 nm. Notons que 6 = 30 nm.

5.1. CONFIGURATIONS STABLES LES PLUS PROBABLES

La discussion précédente concerne la comparaison énergétique entre les états
d'aimantation uniforme et multidomaines. D'autres configurations de moments, non-
uniformes et sans domaines, peuvent étre envisagées (par exemple, celle qu'a décrite
Van den Berg, rappelée dans l'introduction a ce chapitre). De telles configurations,
qui sollicitent en général un coiit direct en énergie d'échange, sont possibles avec
des matériaux présentant une anisotropie magnétocristalline trés faible, et elles
dépendent surtout de la forme de 'échantillon. Le calcul de 1'énergie interne magné-
tique de ces configurations est délicat, car il ne peut s'appuyer que sur la théorie du
micromagnétisme, qui met en ceuvre des équations différentielles non linéaires.

Pour une sphere, un ellipsoide allongé ou un cylindre, la plus classique, et la plus
probable de ces configurations non-uniformes sans domaines, correspond au schéma
de la figure 5.21, que nous désignerons comme “état d'aimantation enroulée”
(magnetization curling en anglais). C'est un état proche de celui qu'a décrit
Van den Berg pour un disque aplati [2].

S'appuyant sur les résultats des calculs
exacts de Brown [7] ou approchés de
Kittel [1], Zijlstra [8] a comparé, dans un
matériau uniaxial taillé sous forme de
sphére, les énergies respectives de trois
états :

¢ aimantation uniforme,

¢ aimantation enroulée, Figure 5.21

¢ état a deux domaines. Etat d'aimantation enroulée (curling)
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En comparant 1'état monodomaine aux deux autres états, on montre qu'il existe un
rayon R.g en dessous duquel 1'état monodomaine est certainement de plus basse

énergie, avec R = 5,099 (A,éch)(u[}ME) 2 ot Age est la constante d'échange. Pour
le fer, Agen=195%10" 11 Tm™ 1, d'ou Ryp=11,75 nm. Pour des valeurs de R
supérieures a R, il convient de distinguer deux cas. Le cas d'une faible anisotropie
magnétocristalline correspond 2 K=K;<0,178 g ME [8]. L'état d'aimantation
uniforme doit, dans ce cas, étre comparé a |'état d'aimantation enroulée. Le rayon
critique R.; associé€ est alors :

Rei = 6,4053\/Aqn /HoMZ [1- 5.615(K/uoM2)]  (5.38)

Pour K =0, R¢; =1,2562 Ry. Pour K> 0,178 py Mf (forte anisotropie magnéto-
cristalline), R.; — oo, c'est-a-dire que 1'état d'aimantation enroulée devient instable
par rapport a celui d'aimantation uniforme. L'état & deux domaines doit alors étre
comparé a l'état d'aimantation uniforme. Le rayon critique qui les sépare est :

Rz = 56,1291/ Agan /pEM—g[l,sms +(K/noM?)| (5.39)
Pour le fer R¢; = 160 nm, supérieur a 1'épaisseur de paroi.

Pour R > R, I'état & deux domaines est de plus basse énergie que I'état uniformé-
ment aimanté, méme quand ['anisotropie est faible (au sens de Brown).

La figure 5.22 présente I'évolution des rayons critiques R.; et Ry, rapportés a R,
en fonction du paramétre x = K/pg M2, selon Zijlstra-Brown.
On a en particulier :

pour K =0, R.1=1,2562 Ry et Re2 = 13,7965 Ry
pour K = 0,178 pg M2, Rg| = et R = 13,7965 Reg
pourK=0,1627 Lo Ms, Rc1=Rc2= 14.5 Reo.
% | état a deux domaines | |
rj R¢2 aimantation
=+ enroulée =
x ]
5 aimantation |
uniforme
ol 1 T
0 0,05 0,1 0,15 02
x = K/poM,2

Figure 5.22 - Evolution des rayons critiques en fonction du parametre x = K/pyMg?
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5.2. PARTICULES ELLIPSOIDALES ET ANISOTROPIE DE FORME

Considérons une particule dont la forme est assimilable a un ellipsoide de révolution
allongé, de grand axe 2c et de petits axes 2a. Supposons d'abord que l'aimantation
de la particule soit orientée selon le grand axe de I'ellipsoide. Le coefficient de
champ démagnétisant dans cette direction, N¢, a été donné par l'équation (2.48).
Nous nous limiterons dans ce paragraphe 2 reprendre le modele de Kittel pour
comparer 1'état (1) saturé (aimantation uniforme) a un état (2) bi-domaine avec paroi
plane médiane. Rappelons que ce modéle considere que 1'énergie magnétostatique
résiduelle dans I'état bi-domaine est approximativement réduite de moiti€é par
rapport & celle qui existe dans 'état monodomaine.

On peut donc écrire les énergies magnétiques des deux états :
E(1) = (10/2) Ne M2 Veiipsoige = (Ho/2) Ne M2 4naZe/3
E(2) =E(1)/2 + Y Seliipse = E(1)/2 + YR a C

d'ol1 E(1) < E(2) pour a < a, tel que : a. = 3y/ o N Mg.

Considérons encore le cas d'une particule de fer et supposons qu'elle a la forme d'un
ellipsoide trés allongé (c/a = 10). On a alors N =2x10"2, et a. = ISO’y!ung.

Avec les valeurs de y et Mg du fer (voir le paragraphe précédent), on obtient comme
dimension critique 2 a. = 240 nm pour un grand axe 2¢ de 2.4 um.

Les particules allongées restent donc monodomaines pour des volumes beaucoup
plus importants que les particules sphériques. Ce résultat est tout a fait cohérent
avec les remarques faites en début de paragraphe : avec une particule allongée, les
effets dipolaires sont moins sensibles a taille comparable, et 1a paroi coiite plus cher.

A l'inverse, pour un ellipsoide aplati dans lequel l'aimantation serait astreinte a
demeurer orientée selon le petit axe, les effets dipolaires interviennent plus intensé-
ment et la situation monodomaine n'existe que pour des particules trés petites.

Ces deux derniéres remarques conduisent au concept d'anisotropie de forme ou
anisotropie de champ démagnétisant : dans tout systéme ouvert, non sphérique, et
possédant une aimantation résultante M non nulle, celle-ci tend a s'aligner selon la
plus grande dimension. Pour un ellipsoide allongé (c>>a), I'énergic magnéto-
statique est décrite par : Eg = (oM?/2) [N,sin20+N.cos?0], si 0 est I'angle que
fait M avec son axe Oz de révolution, ce qui conduit — en remplacant cos20 par
(1—sin20) et en oubliant la constante — a une énergie d'anisotropie uniaxiale de la
forme :

Eq = (Mo M2/2)(N;-N)sin20 = K¢sin2 (5.40)

Par analogie avec les expressions (3.8, 3.9) qui définissent un champ d'anisotropie
magnétocristalline, on peut définir un champ d'anisotropie de forme, Hat :

Haf = (Ng=Ne) M (5.41)
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6. OBSERVATION DES DOMAINES ET DES PAROIS

Depuis que P. Weiss a postulé l'existence de domaines au sein des matériaux ferro-
magnétiques, de nombreuses techniques expérimentales ont été proposées pour
mettre en évidence ces domaines magnétiques et les parois qui les séparent.
L'approche physique de I'observation des domaines est nettement différente suivant
qu'il s'agit de matériaux ferromagnétiques et ferrimagnétiques (présentant une
aimantation spontanée M) ou antiferromagnétiques (Mg =0).

Dans le premier cas, la répartition d'aimantation agit directement sur différentes
sondes : la [umiére par les effets magnétooptiques (chapitre 13), les électrons par la
force de Lorentz, et les neutrons par le terme d'énergie potentielle d'interaction entre
le champ et le moment magnétique du neutron, qui entraine une contribution
magnétique a la diffraction ; de plus, les hétérogénéités de l'aimantation créent un
champ dipolaire, dit champ de dispersion, qui peut attirer de fines particules
magnétiques (méthode de Bitter), dont la plus forte concentration locale pourra étre
observée au microscope.

Pour les antiferromagnétiques, la seule méthode directe est l'imagerie par diffraction
de neutrons.

6.1. DOMAINES FERRO- ET FERRIMAGNETIQUES

6.1.1. La méthode de Bitter

F. Bitter a eu l'idée de saupoudrer d'une fine poudre ferromagnétique la surface polie
du matériau a observer. Les particules sont attirées par les gradients de champ de
dispersion d'autant plus fortement que ceux-ci
sont plus importants. Elles s¢ concentrent sur les
parois, permettant de déceler leur émergence a la
surface de I'échantillon a l'aide d'un microscope
optique, et par 1a de révéler les domaines.

ILa version actuelle de cette technique utilise des
suspensions colloidales de particules dans un
liquide, et en particulier certains des ferrofluides
commercialement disponibles. La figure 5.23
Figure 5.23 - Observation d'une (d'aprés S. Chikazumi [9]) schématise l'aspect
structure en domaines de Weiss obtenu avec un cristal de Fe-4%Si. Les
par technique de Bitter [9] aimantations sont dans les directions <100>
voisines de la surface; ainsi, la ligne AB constitue
une paroi a 90° et la ligne BC une paroi a 180°. Une technique dérivée de la
précédente utilise des bactéries magnétotactiques (organismes unicellulaires
porteurs de grains de matiére aimantée, voir figure 25.2) pour visualiser les parois.
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6.1.2. Observation de domaines magnétiques
par les effets magnétooptiques

L'effet Faraday et les trois effets Kerr magnéto-optiques sont utilisables pour
l'observation de domaines. L'observation par effet Faraday met en jeu une lumiére
polarisée rectilignement. A la traversée de 1'échantillon se produit une rotation du
plan de polarisation de la lumiére qui est proportionnelle a la projection de 1'aiman-
tation le long de la direction de propagation du faisceau, et a la longueur du trajet
parcouru. Pour deux domaines a 180°, les sens de rotation de la polarisation sont
opposés. L'effet Faraday n'est envisageable que pour les échantillons transparents ;
son utilisation est facile et spectaculaire, la rotation de la polarisation étant notable.
Un microscope polarisant de qualité moyenne y suffit. L'agrément de 'observation
est accru par le fait que, I'amplitude de la rotation dépendant de la longueur d'onde,
on observe en général des images colorées. L'application d'un champ magnétique
permet de suivre, en temps réel, la réorganisation des domaines.

Pour les échantillons métalliques, non transparents sauf s'il s'agit de couches trés
minces, les observations se font en réflexion. Elles mettent en jeu les effets
magnéto-optiques de Kerr. L'effet Kerr polaire, analogue a I'effet Faraday, permet
de révéler les domaines magnétiques lorsque l'aimantation posséde une composante
appréciable dans la direction perpendiculaire & la surface éclairée de 1'échantillon.
L'effet Kerr longitudinal et I'effet Kerr transverse permettent de révéler les domaines
lorsque les aimantations sont confinées dans le plan de la surface. L'effet
longitudinal se manifeste par des rotations du plan de polarisation, différentes
suivant la composante dans le plan d'incidence de la direction de I'aimantation,
I'effet transverse par une différence d'intensité réfléchie suivant le signe de la
composante de I'aimantation perpendiculaire au plan d'incidence. Les signaux issus
de l'effet Kerr sont plus faibles que ceux associés a l'effet Faraday. L'observation est
donc plus difficile qu'en transmission, et exige une bonne instrumentation, ainsi
qu'un excellent polissage de la surface. D'une part, la surface doit étre lisse opti-
quement, en particulier dans les effets Kerr longitudinal et transverse, ol I'incidence
est oblique : cette géométrie est en effet trés sensible a la rugosité, et le contraste
magnétique peut facilement étre noyé par les ondulations de surface. Leur influence
peut étre atténuée par des couches interférentielles (voir chapitre 13) qui augmentent
la rotation Kerr et donc le contraste magnétique. D'autre part, comme ce mode
d'observation ne concerne qu'une couche superficielle d'épaisseur typique 20 nm, il
est indispensable que les domaines ne soient pas compliqués, au voisinage de la
surface, par I'apparition, due a l'effet des contraintes internes via la magnéto-
striction, de petits domaines parasites. Ce dernier effet ne peut pas étre compensé
par des artifices. Pour I'éviter, on est conduit a un effectuer un polissage mécano-
chimique, ou a pratiquer un polissage électrolytique ou chimique aprés la phase
mécanique.
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En ce qui concerne l'instrumentation, un bon microscope polarisant est utilisable
pour les observations en effet Kerr polaire, donc pour la visualisation de domaines
oil l'aimantation a une composante perpendiculaire a la surface significative.

Des observations i faible grandissement en effet Kerr
longitudinal (voir figure 5.24) sont possibles avec un
dispositif simple constitué d'un petit microscope
[l(]{)pm incliné, et d'un illuminateur symétrique, qui peut étre
réalisé par modification d'un tube de microscope. Seule
une bande du champ d'observation est alors nette. Le
contraste est satisfaisant moyennant deux précautions.

Figure 5.24 - Domaines de
Weiss révélés par effet
Kerr longitudinal

D'une part, il faut supprimer les rayons qui s'écartent
trop du plan d'incidence moyen, et ne peuvent pas étre
éteints car ils acquiérent une polarisation elliptique en
dehors de tout effet magnétique : pour cela, un diaphragme d'ouverture en forme de
fente paralléle au plan d'incidence doit étre placé dans le plan focal arriere de
l'objectif de I'illuminateur [ 10]. D'autre part, on évite les effets de dépolarisation par
l'optique de I'illuminateur et du microscope en placant le polariseur et I'analyseur a
I'extérieur des tubes de microscopes, donc immédiatement avant et apres
I'échantillon. De bons polariseurs dichroiques conviennent bien.

Pour obtenir des grandissements forts, ce dispositif est inadéquat. On peut cepen-
dant utiliser un trés bon microscope polarisant, avec un objectif (pour polarisation)
de grande ouverture numérique, a condition de fermer beaucoup le diaphragme
d'ouverture et de le décentrer, de fagon a réaliser un éclairage oblique ; il est encore
préférable de remplacer le diaphragme d'ouverture circulaire par une fente. La
réduction de l'ouverture de 1'éclairage détériore la résolution par rapport aux
performances normales de I'objectif, mais elle peut atteindre le (im environ.

La microscopie optique en champ proche (Scanning Near-field Optical Microscopy,
SNOM) a fourni de premiers résultats trés prometteurs pour l'étude, a une résolution
de l'ordre de la dizaine de nm, et donc bien au-dela de la microscopie en champ
lointain, de domaines ferromagnétiques. Le chapitre 13 (magnéto-optique) y fait
allusion.

6.1.3. Observation de domaines magnétiques par les rayons X

L'imagerie par diffraction de Bragg des rayons X, souvent appelée topographie aux
rayons X, permet de faire l'image de défauts contenus dans un échantillon
monocristallin ou dans des grains suffisamment grands [11]. Son principe est que
I'hétérogénéité du faisceau diffracté fournit, si on l'enregistre sur un détecteur a
localisation (film ou caméra CCD), une image de 1'échantillon, en général par le
biais des déformations des plans réticulaires utilisés pour la réflexion de Bragg.
Cette méthode révele également les domaines, ou les parois entre domaines.
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Dans la quasi-totalité des travaux effectués jusqu'a présent, la visibilité des
domaines ou parois magnétiques y est indirecte. En effet le contraste est dii a I'effet
secondaire que constitue la différence de distorsion, associée a la magnétostriction,
entre domaines. A l'intérieur d'un domaine, la magnétostriction tend a imposer une
déformation spontanée qui dépend de la direction, mais non du sens, de 1'aiman-
tation. La nécessité de raccorder le réseau cristallin, si possible sans mettre en jeu
des contraintes, entre domaines a directions d'aimantation différentes conduit
généralement, de plus, A une rotation relative du réseau dans les deux domaines.

Deux domaines a directions d'aimantation spontanée différentes sont alors dans des
situations légeérement différentes vis-a-vis du faisceau incident, et en particulier des
conditions de diffraction de Bragg. Si la divergence effective du faisceau est
inférieure a leur différence d'orientation effective, les intensités diffractées par ces
domaines sont différentes, ce qui conduit & des gris différents sur les régions
correspondantes de 1'image. Dans le cas contraire, plus fréquent au laboratoire, ou
I'écart angulaire entre les domaines est petit par rapport i la divergence effective du
faisceau, les domaines ne se distinguent plus en eux-mémes. Ce sont alors les parois
que 1'on observe, leurs images étant dues aux perturbations qu'elles imposent a la
propagation des rayons X dans 1'échantillon.

La topographie aux rayons X utilisant les rayons X fournis par une source de rayon-
nement synchrotron se préte a des observations en temps réel. L'abondance des
photons de haute énergie fournis par une machine telle que ESRF, la source euro-
péenne de rayonnement synchrotron, permet de voir des parois ou des domaines
(a 90°, 71° ou 109°) situés a l'intérieur d'échantillons relativement épais (plus d'un
mm pour du fer). L'une des variantes de cette technique expérimentale, la topo-
graphie en faisceau blanc, est trés simple instrumentalement ; elle est bien adaptée a
l'application de champs magnétiques et a 1'étude de l'effet de la température, et
s'accommode d'une subdivision en sous-grains de I'échantillon.

La figure 5.25 montre la méme structure en domaines
que la figure 5.24, révélée cette fois-ci par topographie
aux rayons X en transmission. On voit ici les parois, en
particulier par un jeu de franges d'égale épaisseur, dans
I'épaisseur de 1'échantillon.

N>

Récemment, Kawata et Mori [12] ont montré la faisa-

bilité d'une observation directe de domaines par le terme Figure 5.25
de diffusion magnétique résonnante de rayons X, au Domaines de Weiss
voisinage du seuil K du fer, dans la magnétite Fe;Qy4. révélés par topographie

. I s X
Les rayons X de rayonnement synchrotron sont exploités SR TayIs

de facon radicalement différente, mais également pour fournir des images, par les
effets de dichroisme au voisinage de seuils d'absorption. On parle de dichroisme
magnétique des rayons X pour désigner la variation d'absorption en fonction de I'état
de polarisation du faisceau. La grandeur pertinente est en fait l'orientation relative
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de la polarisation et de l'aimantation. Ainsi, pour le dichroisme magnétique circu-
laire, la variation d'absorption lorsque l'on passe d'une polarisation circulaire droite
a une polarisation circulaire gauche pour une direction donnée de 1'aimantation s'ob-
tient tout aussi bien, & polarisation constante, lorsque I'aimantation change de sens.

Cet effet est intimement associé au mécanisme méme de 1'absorption, dans lequel un
électron interne est éjecté vers un état électronique ol une place est disponible, la
différence d'énergie étant celle du photon absorbé. Les différences d'énergie
caractérisent les positions en énergie ou en longueur d'onde des seuils d'absorption
de chaque atome ou ion. Le dichroisme est associé au fait que l'aimantation affecte
profondément la répartition des états occupés et libres. Stéhr, Swiech et leurs
collaborateurs [13] utilisent le fait que les photoélectrons sont émis, & la suite de
l'absorption, avec des probabilités différentes et donc en densités différentes, & partir
de domaines différents, pour former l'image a l'aide d'une optique électronique. Il
s'agit cette fois d'une observation qui ne concerne que le voisinage de la surface a
cause du faible parcours des photoélectrons, et qui doit étre pratiquée sous ultra-
vide. Dans une approche un peu différente basée sur un microscope a rayons X
mous, Fischer et al. utilisent directement les rayons X transmis, avec plus ou moins
d'intensité suivant l'absorption locale, pour obtenir le méme type d'images [14]. Le
caractére remarquable de cette technique est qu'elle concerne un élément chimique a
la fois, celui dont on explore un seuil d'absorption. Elle donne donc des renseigne-
ments précieux sur le magnétisme des multicouches, et en particulier le couplage
entre couches de compositions différentes.

6.1.4. Observation de domaines magnétiques par les neutrons

Les neutrons interagissent avec la matiére par deux mécanismes principaux. D'une
part, ils subissent la diffusion nucléaire parce qu'ils subissent l'interaction forte avec
les noyaux. D'autre part, ayant un moment magnétique associé a leur moment
cinétique intrinseque (spin 1/2), ils ressentent le champ magnétique que créent a
I'échelle microscopique les moments magnétiques atomiques. Ce mécanisme de
diffusion magnétique des neutrons constitue, par les travaux de diffraction des
neutrons menés dans l'approche classique, c'est-a-dire d'exploration du réseau
réciproque, la source de la plupart des informations dont on dispose sur les
structures magnétiques. Le méme effet, utilisé autrement, conduit a I'imagerie par
diffraction de Bragg de neutrons (ou topographie aux neutrons), analogue dans son
principe a la topographie aux rayons X. Cette méthode peut fournir des images des
domaines magnétiques de tous types a l'intérieur d'échantillons monocristallins
massifs, et cette fois, a la différence du cas des rayons X, l'information magnétique
est directement associée a la définition des domaines, et non a un effet secondaire.
La technique la plus utile, dans le cas des domaines ferro- ou ferrimagnétiques, est
basée sur les neutrons polarisés. Suivant l'orientation relative de 1'aimantation et de
la polarisation des neutrons incidents, les contributions nucléaire et magnétique a la
diffraction s'ajoutent ou se retranchent.
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A une polarisation donnée du faisceau correspond un contraste entre domaines (par
exemple & 180°) qui se renverse quand on inverse la polarisation du faisceau. Cette
méthode nécessite de longs temps de pose et, en raison de la faible intensité des fais-
ceaux disponibles, sa résolution est médiocre (plusicurs dizaines de um). La
figure 5.26 montre des domaines ferromagnétiques ainsi révélés par topographie aux
neutrons.

Figure 5.26 - Domaines de Weiss, révélés par topographie aux neutrons polarisés

Il s'agit d'un cristal de Fe — 3% Si, de surface (001) et de 0,12 mm d'épaisseur. A = 0,135 nm.

Deux autres approches utilisent la précession de Larmor du moment magnétique des
neutrons autour du champ magnétique moyen, ou induction B, pour cartographier
des domaines. L'intensité diffractée par un analyseur, détectant une composante de
la polarisation du fin faisceau de neutrons transmis a travers 1'échantillon, varie,
lorsque I'on déplace l'échantillon par rapport a lui, selon la direction du champ
magnétique ressenti, donc de l'aimantation locale [15]. Le méme principe, méme s'il
est habituellement décrit en termes de déphasage plutdt que de précession de
Larmor, fournit des images de domaines grice i un interférométre neutronique [16].
Il s'agit d'un dispositif constitué de trois ou quatre cristaux de silicium rigoureu-
sement paralléles et parfaits, dans lequel le faisceau est divisé en deux de fagon
cohérente, puis recombiné aprés que les deux trajets aient subi des avatars diffé-
rents, comme dans un interférométre optique (de Mach-Zehnder par exemple). Les
cristaux de silicium, qui appartiennent en fait 4 un bloc monolithique, opérent la
division, la déviation et la recombinaison des faisceaux par diffraction de Bragg. En
interférométrie aux neutrons aussi, l'utilisation en imagerie est moins habituelle que
les applications métrologiques. La diffraction successive, dans un sens puis dans
I'autre, par deux cristaux parfaits et identiques exige que ces cristaux soient
rigoureusement paralleles. La trés grande sensibilité angulaire qui en résulte a été
élégamment utilisée pour détecter la réfraction des neutrons dans un échantillon
placé entre les deux cristaux. Une image des parois a l'intérieur d'échantillons trés
massifs (diametre 13 mm) de fer-silicium a ainsi été obtenue [17, 18].
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6.1.5. Observation de domaines magnétiques par les électrons

Les microscopies électroniques offrent des possibilités trés riches d'observation de
domaines ferromagnétiques, et la littérature est abondante.

La technique la plus utilisée, et la plus directe, est la microscopie en transmission
(TEM). Elle est basée sur le déphasage ou, en termes de physique classique, la force
de Lorentz, qu'exerce le champ B sur les électrons. Le renversement de 'aimantation
entraine l'inversion de la force de Lorentz, et donc une déviation en sens opposé du
faisceau d'électrons. L'objet de phase que constitue la structure en domaines n'est
pas visible dans I'image au point parce que des rayons issus d'un méme point de
l'objet convergent alors en un méme point de I'image, quelle que soit leur déviation.
La structure en domaines devient visible dés lors que 1'on défocalise suffisamment
(microscopie de Lorentz) : les parois apparaissent alors sous forme de lignes
sombres ou claires. On peut aussi profiter du fait que le plan focal de I'objectif
contient le diagramme de diffraction de l'objet, chaque direction de faisceau
correspondant a un point de ce plan. En y disposant un cache (microscopie de
Foucault), on peut occulter le faisceau dévié par I'une des familles de domaines.
L'image présente alors un contraste noir/blanc entre domaines pour des domaines a
180°. Cette technique exige des échantillons trés minces ; elle impose également un
mode de fonctionnement du microscope non standard, dans lequel I'objectif habituel
n'est pas utilisé. Dans tous les microscopes actuels, les lentilles sont en effet magné-
tiques, et le champ par lequel elles jouent leur role vis-a-vis du faisceau électronique
est incompatible avec I'observation de domaines et de leur évolution sous un champ
magnétique controlé. Des accessoires permettent les observations a haute ou basse
température. L'utilisation d'un détecteur a quadrants permet de déterminer les
composantes de 1'aimantation dans I'échantillon [19].

La microscopie électronique a balayage (SEM), en réflexion, peut également,
quoique de fagon moins directe, montrer les domaines au voisinage de la surface
d'échantillons qui, cette fois, peuvent étre massifs. Le microscope a balayage a
analyse de polarisation (SEMPA) donne la possibilité de déterminer quantitati-
vement, sur la surface, l'orientation de 'aimantation.

Il faut citer enfin les superbes expériences d'holographie interférométrique aux
électrons de A. Tonomura et son groupe. On montre sans difficulté qu'un déphasage
de m de l'onde associée aux électrons correspond a un flux, égal au quantum de
flux ®g = h/2e, ou h est la constante de Planck et e la charge de 1'électron. Les
interférogrammes, obtenus grace a une source d'électrons extrémement fine a émis-
sion sous champ, montrent ainsi les lignes de flux, graduées de facon quantitative, et
donc, en particulier, les domaines [20]. On peut remarquer que cette expérience est
particulierement spectaculaire dans l'observation de lignes de vortex dans des
supraconducteurs : chaque ligne de vortex est alors associée précisément au flux @y,
et constitue donc un objet de phase idéal [21]. Enfin, le microscope a effet tunnel 4
spins polarisés (spin-polarized STM) est riche d'espoirs pour I'observation directe, &
trés haute résolution, des structures magnétiques.
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6.1.6. Observation des domaines magnétiques
par l'anisotropie d'une précipitation

Libovicky [22] a montré que I'on peut observer, a température ambiante et donc a
I'état fossile, les domaines existant vers 600°C dans des échantillons de fer-silicium
(10 a 15% atomique) grice a l'anisotropie, associée a la direction locale de l'aiman-
tation, de la précipitation qui se produit lors d'un revenu. Le phénomene de ségréga-
tion de phase métallurgique est probablement complexe. Il est sensible a la direction
locale de l'aimantation. Cette technique ne se préte aucunement aux expériences en
temps réel, et est limitée a des matériaux aux diagrammes de phase compliqués.
Néanmoins, au-deld de son caractére trés original, elle permet d'observer sans
platine spéciale, et dans le volume, les domaines existant a haute température.

6.2. OBSERVATION DE DOMAINES ANTIFERROMAGNETIQUES

Bien que ce chapitre soit consacré au ferromagnétisme, nous donnons ici quelques
indications sur les techniques de visualisation des domaines antiferromagnétiques.
L'existence de domaines antiferromagnétiques ne conduit pas a un abaissement de
I'énergie libre d'un échantillon, contrairement au cas des domaines ferro- et ferri-
magnétiques pour lesquels I'énergie dipolaire (magnétostatique) joue un role actif.
En revanche, leur existence est attendue : le passage de 1'état paramagnétique a
l'ordre antiferromagnétique étant associé a un abaissement de symétrie, plusieurs
individus sont possibles. Ils se déduisent les uns des autres, géométriquement, par
les éléments de symétrie perdus lors de la transition de phase. Leur étude est plus
fondamentale que celle des domaines ferro- ou ferrimagnétiques, et trés peu de
travaux leur ont été consacrés, essentiellement parce que les matériaux antiferroma-
gnétiques sont peu utilisés dans les applications. Le couplage ferro-antiferromagné-
tique qui est a la base de dispositifs a2 magnétorésistance géante est une exception
notable. Par ailleurs, il existe plusieurs types de domaines antiferromagnétiques.
Nous décrirons briévement ceux que nous évoquerons.

6.2.1. Observation des domaines antiferromagnétiques
par microscopie optique

La visualisation des domaines antiferromagnétiques est quelquefois possible opti-
quement. L'oxyde de nickel, cubique au-dessus de sa température de Néel, comporte
deux types de domaines. L'arrangement des moments magnétiques correspond & une
alternance de plans dans lesquels les moments magnétiques sont alignés, le sens des
moments étant inversé d'un plan au suivant. Cet ordre, qui correspond a une symé-
trie trigonale, caractérise quatre familles de domaines, suivant qu'il s'agit de I'une ou
l'autre des quatre familles de plans {111} tels que (II 1 ] (lfl), etc. (figure 5.27).
On les appelle domaines q, évoquant le vecteur de propagation perpendiculaire a ces
plans d'alignement qui caractérise cet arrangement, ou encore domaines T (comme
twin), nom donné a l'origine, et évoquant l'analogie avec des macles [23].
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Par ailleurs, l'orientation des moments magnétiques correspond a un abaissement
supplémentaire de symétrie, et a d'autres domaines, appelés domaines S (comme
spin) [24]. Les biréfringences associées a ces distorsions permettent, en lumiére
polarisée, de voir les domaines. 1l s'agit d'une visualisation indirecte dans la mesure
ol la distorsion est un effet secondaire de 'arrangement (striction d'échange) ou de
'orientation (magnétostriction) des moments magnétiques.

Une autre famille de matériaux antiferromagnétiques classiques est celle des fluo-
rures de métaux de transition, MnF,, CoF,, FeF,. La structure cristallographique est
celle du rutile, de réseau de Bravais tétragonal primitif. Les ions magnétiques (par
exemple Mn2*) occupent les sommets et le centre de la maille mais leurs environ-
nements (deux ions fluor) sont orientés différemment. Les moments magnétiques,
en I'absence de champ appliqué, sont paralléles a 1'axe [001], dans un sens ou dans
l'autre, et seuls peuvent donc exister des domaines antiferromagnétiques a 180°. Le
domaine I correspondra par exemple 2 l'orientation T pour le moment magnétique
des sommets, et a l'orientation | du moment magnétique du centre de maille, le
domaine IT aux orientations opposées (voir figure 5.28).

Ces domaines ne sont visibles en l'absence de champ que par topographie aux
neutrons (voir plus loin). En revanche, ils deviennent visibles optiquement sous un
champ suffisamment fort[25] dans CoF, et FeF,, pour lesquels l'effet de
biréfringence linéaire induite (voir chapitre 13) est relativement grand.

On peut s'en faire une représentation physique simplifiée en s'appuyant sur l'effet
inhabituel de piézomagnétisme que présente, dans la phase antiferromagnétique,
cette famille de composés : l'application d'un champ magnétique y induit une
déformation dont la variation avec B est linéaire (la magnétostriction, phénomene
général, est, quant a elle, quadratique par rapport au champ), et qui change donc de
signe quand on renverse B. Si les ions fluor se rapprochent trés légeérement de l'ion
magnétique dont le moment est dans le sens du champ, l'indice de réfraction
corrrespondant & de la lumiére dont la polarisation est parallele a la direction de leur
liaison sera par exemple augmenté par rapport a l'indice de réfraction pour la
lumiére dont le champ électrique lui est perpendiculaire. Les deux domaines
acquierent donc des biréfringences opposées.

6.2.2. Observation des domaines antiferromagnétiques
par les rayons X et les électrons

La sensibilité de la diffraction de Bragg des rayons X a des distorsions cristallines
permet a la topographie aux rayons X de déceler les domaines du type de ceux de
NiO [26]. Le mécanisme conduisant a leur visibilité est, comme dans le cas de la
biréfringence optique de NiQ, associé aux distorsions dues a l'arrangement et a
l'orientation des moments magnétiques (striction d'échange et magnétostriction). La
topographie aux rayons X présente généralement sur la lumiére visible l'avantage
d'une plus grande sensibilité a ces variations de distorsion, mais il s'agit 4 nouveau
d'un effet indirect.
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La microscopie électronique, moins sensible aux différences de distorsion, mais a
résolution bien meilleure, a également permis des observations de domaines
antiferromagnétiques basées sur les effets élastiques.

6.2.3. Observation des domaines antiferromagnétiques
par les neutrons

Le champ d'application le plus intéressant, sur le plan fondamental, de la topogra-
phie aux neutrons est probablement l'observation des domaines antiferromagné-
tiques. C'est en effet la seule technique qui les montre directement, par la contribu-
tion magnétique a la diffraction de Bragg. Dans le cas de NiO abordé€ au paragraphe
précédent, l'arrangement des moments magnétiques des ions Ni2+ en feuillets a
l'intérieur desquels ils sont paralléles conduit & une période spatiale doublée vis-a-
vis de la sonde, sensible au sens des moments magnétiques, que constituent les neu-
trons (fig. 5.27). Des réflexions de Bragg purement magnétiques apparaissent ainsi.

Figure 5.27 - Arrangement des moments

magnétiques dans NiO s A _7*
Dans le cas représenté, les moments magnétiques A /‘ - " / i Q
sont représentés par des triangles pointant vers le I/ p__-a._c_ Vs iy
haut ou vers le bas. Les moments contenus dans J ¥y © J
des plans (111) sont alignés ferromagnétique- A @ = . 04 ‘V'I
ment, et leur sens est inversé en passant d'un ] 5 k. G ' L O__.O 7,
plan an suivant. Cette situation définit I'un des J _ ‘j‘ a @ Ni2+
quatre domaines T ou q. Les (rois autres corres- % 0 A '1/" v - Ni2+
pondent & des empilements ferromagnétiques sur I T s o 02

v )

les plans (111) etc.
T11
222

dont les plans alignés ferromagnétiquement sont (111), ou ll— pour ceux dont

222
les plans ferromagnétiques sont (lil) etc. Lorsque le cristal est réglé en position de

Bragg pour l'une de ces réflexions magnétiques, par exemple 55% seuls les

domaines correspondant a ce vecteur propagation diffractent, et on en obtiendra
donc directement I'image. L'utilisation successive des quatre réflexions magnétiques
de ce type fournit donc i la fois l'image et la caractérisation certaine de ces
domainesq ou T. Les domaines S peuvent égalemenl étre visuvalisés de facon

Elles sont caractérisées par les vecteurs diffraction du type pour le domaine

directe, & l'aide de réflexions magnétiques du type ;— 55 en utilisant la variation de

l'intensité diffractée avec l'angle entre les moments magnétiques et le vecteur
diffraction. Les études expérimentales ont confirmé, sur NiQ, les conclusions des
techniques indirectes [26].

La topographie aux neutrons a également permis d'observer des domaines qu'aucune
autre technique ne révele. Ainsi, dans MnF,, les domaines a 180° (figure 5.28)
peuvent étre observés directement, et en I'absence de champ magnétique, a l'aide de
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neutrons polarisés et d'une réflexion mixte, c'est-a-dire comportant des contributions
nucléaire et magnétique. Qualitativement, on peut dire que la contribution nucléaire,
sensible aux sites fluor, donne un repére permettant de distinguer les sommets et les
centres de maille par la direction des voisins, et que la contribution magnétique
permet alors de distinguer l'orientation des moments.

Quantitativement, la réflexion [210] présente, vers 20K, des facteurs de structure
nucléaire et magnétique pratiquement égaux en module : pour un domaine donnné,
ils s'ajoutent ou se retranchent suivant la polarisation du faisceau incident, condui-
sant a une intensité diffractée issue exclusivement de 1'un des types de domaines. Le
comportement de ces domaines a 180° a montré des effets de mémoire surprenants
et mal compris lors de refroidissements successifs & travers la température de
Néel [27].
® ion F © ion Mn

Domaine I Domaine 11

Figure 5.28 - Structure magnétique des deux domaines a 180° de MnF,

Les fléches représentent les moments magnétiques portés par les ions Mn des sommets
et du centre de la maille, ces sites se distinguant par l'orientation des deux ions F voisins.

Les domaines de chiralité, associés a la rotation a droite ou & gauche des spins dans
des hélimagnétiques, ont également été observés dans le terbium [27]. Dans ce cas,
les réflexions magnétiques (réflexions “satellites”) sont associées au vecteur propa-
gation de I'hélice qui caractérise la répartition spatiale de l'orientation des moments
magnétiques. Ce vecteur propagation est en général incommensurable, c'est-a-dire
non égal & une fraction simple des vecteurs du réseau réciproque. Suivant le sens de
la polarisation des neutrons incidents, les domaines a hélice droite ou a hélice
gauche sont seuls en position de diffraction, et on en obtient donc 4 nouveau une
image de fagon trés directe, et unique.

7. DE L'ETAT MACROSCOPIQUEMENT DESAIMANTE A
L'ETAT SATURE : LES PROCESSUS D'AIMANTATION
SOUS L'EFFET D'UN CHAMP EXTERIEUR

Apres avoir décrit aussi précisément que possible la configuration d'aimantation
spontanée des substances ferromagnétiques, arrive le moment d'étudier I'effet d'un
champ magnétique extérieur. Notre objectif, dans ce paragraphe, est de modéliser
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les lois de comportements de systémes macroscopiquement désaimantés, soumis a
un champ magnétique d'intensité croissante. Le systéme considéré est désaimanté
dans I'état initial. La plus efficace des désaimantations consiste a porter la substance
au-dessus de sa température de Curie, puis de laisser redescendre la température. Au
cours du refroidissement, les germes des domaines d'orientations différentes
apparaissent spontanément dans les systémes, dés que les interactions d'échange
imposent l'ordre ferromagnétique a courte distance. L'arrangement des domaines est
tel que l'aimantation macroscopique reste nulle par compensation volumique.

7.1. EFFET D'UN CHAMP APPLIQUE PARALLELEMENT A L'AXE FACILE
DANSUN S YST}?ME UNIAXE ! AIMANTATION PAR DEPLACEMENT DE PAROIS

Nous considérons ici les systémes uniaxes ou l'anisotropie intrinséque impose
l'orientation des moments selon les deux directions (oppos€es) parallles a 1'axe
préférentiel c.

7.1.1. Résultat d'observations : grossissement des domaines paralléles
au champ au détriment des autres

Observons une couche monocristalline de grenat d'yttrium et de gallium, de quelques
micrometres d'épaisseur, ou la forte anisotropie uniaxiale surpasse I'anisotropie de
forme et impose a l'aimantation, au sein de chaque domaine, de rester perpen-
diculaire a la couche. Nous avons déja décrit le cas des couches minces, et leurs
domaines enchevétrés en labyrinthe (voir § 4.1). L'observation en microscopie
optique d'un tel échantillon transparent permet de révéler les domaines par effet
Faraday (voir § 6 et chapitre 13). Ils apparaissent respectivement en clair ou cn
sombre suivant que leur aimantation est dirigée vers le haut ou vers le bas.

\V/@ \\}ﬁa \\_/\ \ ~/
( n

(a) (b; (c)

Figure 5.29 - Evolution d'une structure en domaines sous I'influence d'un champ magnétique

Le champ est appliqué vers le haut normalement & la surface d'une plaquette ferrimagnétique
présentant une anisotropie uniaxiale avec direction de facile aimantation perpendiculaire 4 son plan.
Les domaines paraissent en clair ou en sombre selon que leur aimantation est dirigée vers le haut ou
vers le bas ; (a) Hp =0, (b)) Hy=4,2 kA/m, (c) Hy=5.,6 KA/ m.

En appliquant un champ magnétique normal a la plaquette et dirigé vers le haut,
c'est-a-dire paralléle a l'une des directions de I'aimantation et antiparallele a l'autre,
on peut observer l'influence de ce champ. Les domaines dont 1'aimantation est
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parallele au champ grandissent au rythme de la croissance du champ, au détriment
des domaines d'aimantation antiparallele (figure 5.29). Ces derniers (zone sombre)
disparaissent totalement lorsque le champ appliqué atteint 7kAm~! (~ 8,8 mT).

7.1.2. La loi de comportement : droite de champ démagnétisant

Considérons un monocristal uniaxe de forme ellipsoidale, par exemple un mono-
cristal de cobalt (lequel cristallise dans le systéme hexagonal, avec l'axe principal ¢
d'ordre 6 comme axe de facile aimantation). En 'absence de champ appliqué, quoi-
que ferromagnétique a la température ambiante, le matériau apparait désaimanté. Il
est subdivisé en domaines dans lesquels I'aimantation spontanée est orientée selon
l'axe facile, dans un sens ou dans l'autre. On dit qu'il s'agit 1a d'un systéme a deux
phases (une phase est définie comme la partie du matériau dont l'aimantation est
polarisée dans un sens déterminé : c'est donc l'ensemble des domaines de méme
orientation). En I'absence d'aimantation résultante, chacune des deux phases occupe
le méme volume.

Pour paramétrer le phénomeéne de grossissement d'une phase aux dépens de l'autre,
sous champ magnétique, nous désignerons par u la proportion du volume d'échantil-
lon occupée par les domaines orientés dans le sens du champ appliqué (phase 1). La
proportion en volume de domaines inverses (phase 2) sera évidemment 1 — u, et en
champ nul (Hy =0) : u=1-u=1/2 (figure 5.30-a).

L'effet d'un champ tres faible appliqué, est de faire grossir la proportion volumique
de la phase | aux dépens de celle de la phase 2 (figure 5.30-b). Une aimantation
résultante M apparait, qui vaut :

M= [u-(1-u)]M; = 2u-1) M (5.42)

A cette valeur de l'aimantation, M, est associé un champ démagnétisant Hy. En
admettant que ce champ soit égal a ce qu'il serait si I'aimantation M de 1'échantillon
était uniforme, et en supposant que l'échantillon soit de forme ellipsoidale, on
obtient : Hy=—NM ; Hy est antiparallele a M.

La densité d'énergie magnétostatique du cristal associée a I'aimantation M s'écrit
alors :
Emag = (Ho/2)NM2 = (o/2)N(2u - 1)2 M2 (5.43)

tandis que I'énergie de couplage avec le champ extérieur Hy, Ey = — o M.Hp est :
Ey = —Ho(2u-1) Mg Hp (5.44)

La variation de l'aimantation macroscopique M sous champ est déterminée par les

variations des deux termes d'énergie ci-dessus. On peut donc écrire 1'énergie totale

du systéme :
Eot = Eo+ Emag +Eq (5.45)

ol Eg contient tous les termes qui ne dépendent pas de u (on néglige en particulier
I'énergie stockée dans les parois). Pour chaque valeur de Hy, 1'état d'équilibre du
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systéme est défini par dE,,/du =0, ce qui conduit a (2u-1) M= Hy/N, soit :
M = Hp/N. On remarque que le champ interne (H = Hy — NM) reste nul durant tout
ce processus.

I o TR TY) w

I:I‘EZO 0< ;;hdmax Hp> Hdmax

u=1/2 12<u<l u=1
(a) (b) (c)

Figure 5.30 - Aimantation d'un cristal uniaxe par déplacement de parois

Ainsi, tant que les domaines d'aimantation antiparalléle au champ appliqué Hp n'ont
pas totalement disparu (c'est-a-dire pour 1/2 <u < 1, figure 5.30-b), I'aimantation
macroscopique M de I'échantillon, mesurée selon la direction du champ, varie
linéairement avec le champ appliqué, et la pente de la droite M (Hp) est égale a
l'inverse du coefficient de champ démagnétisant : par exemple, la pente de la droite
M(Hy), 1/N, est égale a 3 pour un échantillon monocristallin de forme sphérique
(N = 1/3 dans toutes les directions). Cette droite, de pente 1 /N, est désignée comme
la “droite de champ démagnétisant”. Son équation avait déji été obtenue au
chapitre 2 (§ 1.3.5 et figure 2.18) sans que le mécanisme d'apparition de l'aimanta-
tion n'ait ét€ envisagé.

Cette partie de la courbe d'aimantation ne dépend pas de M, c'est-a-dire de la nature
du matériau magnétique considéré. Seule la forme de I'échantillon intervient. Ce
n'est que lorsque la saturation est atteinte (u = 1, figure 5.30-c) que la nature du
matériau ferromagnétique se manifeste par la valeur caractéristique de son aiman-
tation spontanée M. On a alors M=Qu-1) Mg=Mjs, et le champ appliqué qui
correspond a l'obtention de la saturation vaut N M. Tant que Hg< N M, la variation
d'aimantation induite par l'application du champ Hy est telle qu'elle permet a tout
instant d'annuler le champ interne. Le champ N M, est exactement égal (au signe
prés) au champ démagnétisant, Hynax, de 1'échantillon monodomaine saturé.
Lorsque le champ appliqué grandit au dela de cette valeur, l'aimantation M reste
égale & M, : c'est le phénomene de saturation. Au cas ol une susceptibilité,
superposée a la saturation, se manifeste, elle traduit un effet du champ sur le module
des moments individuels.

La figure 5.31 présente les courbes d'aimantation mesurées selon l'axe de facile
aimantation des composés uniaxes SmCos et Nd,Fe 4B. Les valeurs de saturation
différencient les deux composés, mais les droites de champ démagnétisant sont
identiques, car les mesures ont été effectuées sur deux échantillons monocristallins,
tous deux taillés en forme de sphéres.
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2,0
o | NdyFe B | Figure 5.31 - Courbes d'aimantation
] | : des composés SmCos et Nd;Feq4B
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7.1.3. Le mécanisme de déplacement de parois dans les systemes
parfaits ou l'échange est dominant

Ainsi, lorsqu'une substance ferromagnétique est soumise & un champ orienté paral-
Iélement a I'un de ses axes de facile aimantation, le changement de son aimantation
macroscopique provient du grossissement des domaines d'aimantation paralléle au
champ appliqué, au détriment des autres domaines. A 1'échelle microscopique, ce
grossissement résulte du déplacement des parois entre domaines contigus, dont les
directions d'aimantation restent fixes.

Le déplacement des parois résulte du fait que celles-ci sont le lieu privilégié de

l'existence d'un couple di au champ et s'exercant sur l'aimantation locale. Soumises

a ce couple et cherchant 4 minimiser leur énergie interne (largeur sensiblement

constante), les parois entre domaines antiparalléles réagissent en trois temps

(figure 5.32-a, -b et -¢), qui correspondent a :

¢ léger déplacement et perte de symétrie entrainant une augmentation de I'énergie
de paroi Y,

¢ déplacement d'une demi-distance interatomique et passage par la configuration
symétrique d'énergie maximum 7Y+ Ay : configuration avec moments perpendi-
culaires a la direction d'anisotropie au centre de la paroi (voir figure 5.10-b,
§3.2),

¢ retour a la configuration symétrique initiale apres déplacement de la paroi d'une
distance interatomique a.

état initial Hy =0

(@) | [ (voir figure 5.10-a)

état intermédiaire, énergie maximale

I 4
b) | | (voir figure 5.10-b)

état final identique a I'état initial,

a1 1
© ! la paroi s'est déplacée de a

Figure 5.32 - Mécanisme de déplacement de paroi a 180°
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Si le systeme considéré ne contient aucun défaut, toutes les positions d'équilibre
stable de la paroi, distantes d'une période du réseau dans la direction de propagation
de la paroi, correspondent a la méme valeur de son énergie interne Y. Pour passer
d'une position d'équilibre stable a la suivante, il faut franchir la barriere d'énergie Ay
(figure 5.33), grace a l'énergie apportée par le champ appliqué. Cette barriére est
d'autant plus faible que la largeur de la paroi est plus grande. On montre que Ay est
proportionnel 2 e~ %2 [28, 29], ol a est le paramétre du réseau dans la direction de
propagation. Dans les systémes magnétiques a température ambiante, 1'échange est
dominant (Ag, >> K) et les parois entre domaines sont des parois de Bloch, larges
de plusieurs dizaines de distances interatomiques (voir figure 5.11) ; la barri¢re
d'énergie qui tend a s'opposer au déplacement de paroi, est extrémement faible ; on
peut considérer que les parois sont totalement libres de réagir a la moindre pression
exercée sur elles par le champ.

/=N /=N /=\

Figure 5.33 - Barriére d'énergie de paroi intrinséque

Pression équivalente exercée par le champ sur une paroi

Le couple local, appliqué aux moments de la paroi, peut étre considéré comme 1'équi-
valent d'une pression, s'exercant a plus grande échelle sur la paroi toute enti¢re.

Lorsqu'un champ d'induction Bp=oHg est appliqué selon l'une des directions de
facile aimantation d'un systéme ferromagnétique subdivisé en domaines, provoquant
le déplacement Ax d'une paroi donnée (figure 5.34), la variation de moment, Am,
consécutive au déplacement de cette paroi : AM = (M; — M) Ax (par unité de surface
de paroi), est limitée au volume balayé par la paroi. Cela correspond a une variation
d'énergie : AE = -AM.By = —[(M; — M;).By] Ax (par unité de surface de paroi).

Paroi en position 1~ Paroi en position 2

Figure 5.34 - Pression exercée sur une paroi, apres application de By // M;
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Tout se passe comme si la paroi se trouvait soumise, de la part du champ, a une
pression équivalente I'1 donnée par :
IT = (M; -M,).Bg (5.46)

Puisque le déplacement de la paroi ne met en jeu aucun frottement appréciable, il
peut se poursuivre tant que régne un champ au sein de la substance magnétique,
c'est-a-dire jusqu'a ce que le champ interne s'annule.

7.1.4. Le mécanisme de déplacement de parois dans les systemes
parfaits a tres forte anisotropie intrinseque

Dans les systémes ol I'énergie d'anisotropie magnétocristalline est de 'ordre de
grandeur de l'énergie d'échange, les parois sont tres étroites et 1'énergie qui est
stockée en leur sein satisfait aux relations (5.31) et (5.32) (voir § 3.2 de ce chapitre).

Si I’anisotropie 1'emporte sur I’échange, la paroi

 IEEYEE—— ne s'étend plus que sur une seule distance inter-

BE atomique. Alors que la valeur du champ de propa-

fu gation intrinseque H, est négligeable pour les

;'r:\. parois de Bloch larges, comme nous l'avons vu au

paragraphe précédent, elle grandit progressi-

L vement lorsque la paroi devient plus étroite, c'est-

0 K/ Agch a-dire que le rapport K/ A, croit (figure 5.35). La

Figure 5.35 - Influence des valeur limite théorique du champ de propagation

paramétres du matériau obtenue pour K/Agy trés grand est celle du
(K, Agep) sur le champ i léculai 1 I Hlocal - t

de propagation [29] champ moléculaire local, H %, agissant au

centre de la paroi. Les moments magnétiques
orientés antiparallélement au champ se renversent alors les uns aprés les autres ; le
champ de propagation intrinseque, Hy, ne dépend pas de l'anisotropie. Le composé
Dy;Aly, ol le rapport K/ Ag, varie fortement avec la température, a permis de
mettre en évidence expérimentalement 1'évolution qui vient d'étre décrite. A 30 K, le
processus d'aimantation de ce compo-
sé est classique : la loi d'approche a la
saturation est une simple droite de
champ démagnétisant de pente égale a
I/N. A 42K, le champ By — toujours
appliqué selon l'axe de facile aiman-
tation — ne produit presque aucune
variation de l'aimantation tant qu'il
n'atteint pas 2,1 T. Au-dela de cette
Champ appliqué poH, T valeur seuil, correspondant au champ
de propagation intrinséque, I'aimanta-
tion croit brutalement jusqu'a la satu-
ration (figure 5.36).

Aimantation 1g/ Dy

Figure 5.36 - Cycles d'hystérésis du composé
Dy3;Al; 44,2 K (o) et 230 K (o) [4]
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7.2. EFFET DU CHAMP APPLIQUE PERPENDICULAIREMENT A L'AXE FACILE
DANS UN SYS TI?ME UNIAXE ; AIMANTATION PAR ROTATION DES MOMENTS

Dans ce paragraphe, nous considérons toujours un systéme uniaxe, mais le champ
est appliqué perpendiculairement a 1'axe ¢ de facile aimantation. Les moments
individuels, qu'ils appartiennent a I'un ou a l'autre type de domaines, sont soumis, de
la part du champ extérieur appliqué, By, a un couple qui tend a les aligner dans la
direction du champ (figure 5.37). Le champ est appliqué de fagon symétrique sur les
deux types de domaines. Ils n'ont donc aucune raison d'étre différenciés.

A T'équilibre, sous l'effet de Bg = Uy Hp, les aimantations de chacun des deux

domaines ont tourné du méme angle 8 par rapport a I'axe de facile aimantation le
long duquel elles étaient alignées avant l'application du champ (figure 5.38).

(13 (t) 4) 0:) Aimantation spontanée
dans les domaines D1

R
¢ ¢ ¢ <§D' % o

s & 77 :% Bo= iy Ho
o Z 4 By 2 [o

W% F A

Aimantation spontanée
dans les domaines D2

Figure 5.37 - Le champ appliqué
perpendiculairement a 1'axe facile Figure 5.38 - Les aimantations des deux types
fait tourner les moments des domaines de domaines évoluent symétriquement

1l en résulte I'apparition d'une aimantation macroscopique M, telle que M = Mg sin 6,
dans la direction du champ appliqué. Les composantes suivant + ¢ de 1'aimantation
dans chacun des domaines se compensent macroscopiquement car les deux
domaines — dont aucun n'est favorisé — occupent chacun une moitié du volume de
I'échantillon. En présence du champ extérieur, 1'énergie totale du systéme F; contient

trois termes, dans lesquels intervient l'angle 6 (les autres sont regroupés dans un seul
terme Fp) : le terme d'énergie d'anisotropie Fa=K;sin20, le terme d'énergie
magnétostatique sz(p{)f‘Z)NMf sin?@ (ol N est le coefficient de champ
démagnétisant selon H), et le terme de couplage avec le champ Fg=—M;Bgsin6.
L'état d'équilibre du systéme est défini par dF,/90 = 0, soit :

(2K +1gNM?) sin6cos 6 — MgBycos 8y = 0,
ce qui conduit a la valeur d'équilibre : 0 = Arcsin{M;Bex /(2K + ugNMg)} qui

correspond au minimum d'énergie, et comme M = M;sin 6, cela signifie que :
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M = M.Ho (5.47)
(2K /uoM; ) + NM,

La courbe M(Hy) représentative de cette équation est présentée sur la figure 5.39. A
champ faible, la variation de M est linéaire en Hp avec une pente égale a :

dM/dHp = (N +2K;/poM2)~! (5.48)

L'aimantation atteint sa valeur a saturation, Mg, lorsque le champ atteint la valeur
critique Hg définie par I'équation :

Hy = NM + 2K, /po M (5.49)

Pour H 2 H,, I'état d'équilibre du systéme correspond a cos6 = 1, soit 6 =m/2,
I'aimantation reste alors saturée : M = M,.

M Ainsi le champ seuil, Hg, correspond a la valeur
M prommmy e que doit atteindre le champ extérieur pour aligner
| tous les moments magnétiques de la substance
dans sa propre direction. Ce champ doit a la fois,
: compenser le champ démagnétisant lié a l'appa-
Ho rition d'une aimantation macroscopique, et créer un
couple égal au couple de rappel de l'anisotropie. Il
est souvent commode de considérer 1'anisotropie
Figure 5.39 - Le champ seuil Hq au travers d'un champ fictif équivalent Ha, qui
maxque ks b de Ta retation correspond au champ appliqué selon la direction de
difficile aimantation et qui contrebalance le couple di a I'anisotropie. Ce champ
fictif est dénommé champ d'anisotropie et vaut (voir chapitre 3, § 2.4.1.1) :

Ha = 2K, /1M, (5.50)

0 Hs

Le mécanisme par lequel 'aimantation macroscopique apparait et se développe dans
cette configuration de champ appliqué est la simple rotation des moments
magnétiques individuels. C'est un mécanisme réversible.

7.3. CHAMP APPLIQUE OBLIQUEMENT PAR RAPPORT A L'AXE FACILE

Quand le champ, appliqué 2 un monocristal
uniaxe désaimanté, fait avec l'axe facile un
angle ¢ quelconque, différent de 0° et 90°
(voir figure 5.40), les mécanismes de dépla-
cement de parois et de rotation d'aimantation
interviennent tous les deux dans le processus
) d'aimantation. La composante du champ selon
— l'axe facile Oz donne lieu au déplacement des

Figure 5.40 - Champ appliqué hors parois, avec accroissement de la proportion en

de la direction de facile aimantation volume (u) des domaines dont l'aimantation
est approximativement alignée selon cette composante du champ.
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Le déplacement se poursuit jusqu'a annuler le champ interne selon l'axe facile. On a
donc : Hgcos @ = (2u—1)NM;cos 0. Le champ interne est donc dirigé selon Ox et
les moments magnétiques dans un domaine sont orientés symétriquement par
rapport a Ox de ceux dans l'autre domaine. On en déduit :
M,=[u—(1-u)]Mgcos 0=(2u—1)M;cosO et My=[u+(1-u)] Msin6=M;sin 0.
Pour une valeur donnée de Hg (Hpcos ¢, Hysin@), la densité d'énergie du systéme
s'éerit :

E = K, sin?8 — g Msin8sin @ — fg(2 u—1)M¢Hg cos 8 cos @

+ (Ho/2)NMg25sin20 + (Lg/2) N (2u-1)2M¢2 cos2 0

et 1'équilibre correspond a la valeur de 8 pour laquelle dE/d6 = 0. Pour 8 #1t/2, la
combinaison des équations H, = 0 et dE/dB = 0 conduit a :

sin® = Hy sin@/ {NM; + (2K, /poMs)}.
L'aimantation macroscopique, My, mesurée dans la direction du champ appliqué
s'obtient par : My = M.Hg/Hg = M; [sin 0 sin @ + (2u — 1) cos 0 cos @].
En remplagant sin© et u par leurs expressions trouvées plus haut, on obtient (tant
queu<l):
in2 2
Hy sin? @ L5’ 9
N+ (2K, /poM?2) N

My = (5.51)
Jusqu'au champ H; pour lequel u = 1, la caractéristique M (Hp) est une droite dont la
pente ¢ vaut :
in2 2
- sin? @ L0829
N+ (2K, /poM?2) N

(5.52)

¢ pour @ =0 (champ magnétique parallele a l'axe facile), on retrouve la
pente 1/N,

¢ pour @ =7/2 (champ perpendiculaire a la direction de facile aimantation), on
retrouve aussi le résultat déja obtenu : Olr/2) = {N+ 2K, .f'uqu -

¢ dans le cas général, ot 0 < ¢ < /2, la pente o est comprise entre ces 2 valeurs
(voir figure 5.41). Le champ seuil, Hg, correspond au point ol le matériau
constituant 1'échantillon devient monodomaine, le processus d'aimantation par
déplacement des parois étant terminé (u = 1). En portant u =1 dans la relation
donnée plus haut, on obtient la composante selon Oz de H, Hycos ¢ = NM;cos 6,

e
; H{ sin
doit: H = NMSCOSGZNMS 1 9 ¢ 5, ol Hp=H;

cos €SP\ [NM, + (2K, /ioM, )]

{cnas2 [0) sin2 ¢
\ N2 [N+(2K1/1.10M3)]2

soit:  Hg = Mg (5.53)
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My Pour Hy = H,, I'aimantation au sein de I'échan-
M [ tillon n'est pas colinéaire au champ appliqué.

Lorsque le champ appliqué Hy croit au-dela de
H,, l'aimantation qui est maintenant égale a Mg
tourne jusqu'a s'aligner selon Hy. Le seul méca-
nisme d'aimantation qui intervient alors est la
rotation des moments individuels. L'énergie totale
du systéme contient deux termes dans lesquels

0 intervient l'orientation © de M : le terme d'aniso-
Figure 5.41 - Processus tropie et le terme d'interaction avec le champ
d'aimantation (Hy < Hy) appliqué (si 1'échantillon n'est pas sphérique,

l'interaction avec le champ démagnétisant donne lieu 4 un terme d'anisotropie, lui
aussi fonction de 0 : cet effet est négligé ici). Cette énergie s'écrit :

Fioc =Fo' + (Lo/2)NM?Z + K, sin26 — 19 M Hycos (¢ — 6)
ou, en groupant tous les termes indépendants de 6 dans Fy :
Fiot = Fo + K sin20 — pg M Hy cos (¢ — 8).
L'équilibre nécessite dF,/d6 = 0, soit K sin 20 — g MgHg sin (¢—6) = 0, d'ou :
Hp = K, sin2¢/poMssin (¢ — 0) (5.54)

Cela signifie que 8 — @, lorsque Hg — . La loi d'approche a la saturation est une
loi asymptotique (figure 5.42), contrairement aux cas précédemment envisagés
(champ appliqué parallelement ou perpendiculairement a l'axe préférentiel).

0.8 T T T I
0=0°
. %6 Figure 5.42 - Processus d'aimantation
o pour différentes orientations
2 04 du champ magnétique
=

La courbe en pointillés représente le lieu
des seuils pour lesquels 1'échantillon
devient monodomaine (Hgp = Hg).

0.2

Hg (ua)

7.4. SYSTEMES MONOCRISTALLINS CUBIQUES
(REGLE DES PHASES DE NEEL)

Sous I'effet du champ appliqué, le processus d'aimantation macroscopique des mono-
cristaux cubiques met en ceuvre les deux mécanismes présentés plus haut : déplace-
ment de parois et rotation de l'aimantation dans les domaines. Généralement les
deux mécanismes interviennent 1'un aprés l'autre, car les mécanismes de déplace-
ment de parois en champs faibles permettent d'annuler strictement le champ interne.
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Sous champ trés faible, le mécanisme de déplacement des parois conduit au
grossissement des domaines dont la direction est la plus proche du champ, au
détriment des autres. Le mécanisme de rotation de 1'aimantation intervient dés que
le déplacement de paroi ne permet plus d'annuler le champ interne dans toutes les
directions. Le processus est résumé dans la figure 5.43.

Dans un systéme cubique en champ nul, le nombre de phases (domaines d'orienta-
tions différentes) en présence dépend de l'ordre de symétrie des axes de facile
aimantation : 6 phases correspondent aux trois axes de symétrie d'ordre 4, 8 phases
aux 4 axes d'ordre 3 et 12 phases aux 6 axes d'ordre 2. Les volumes occupés par ces
phases sont équivalents dans I'état désaimanté.

Figure 5.43 - Processus d'aimantation d'un monocristal de symétrie cubique
dont les axes quaternaires sont de facile aimantation

Aprés déplacement des parois & 90°, il ne subsiste plus que deux domaines. Lorsque le champ
continue de croitre, une rotation des moments intervient vers la direction [110] selon laquelle le
champ est appliqué.

Dans le cas le plus quelconque, ou la direction du champ n'est pas une direction de
symétrie du cristal, une seule des phases en présence est privilégiée. Si le champ Hy
est appliqué selon une direction de symétrie du cristal, plusieurs phases peuvent étre
privilégiées. Considérons, par exemple, un monocristal d'une substance magnétique
dont le réseau cristallin appartient au systeme cubique, et supposons que les axes de
type < 100> sont de facile aimantation (c'est le cas du fer). Dans un tel systéme,

Néel [30] a exprimé les remarques faites plus haut sous la forme suivante :

¢+ Lorsque le champ interne est nul, les six phases peuvent subsister en équilibre
les unes avec les autres.

¢ Si le champ interne n'est pas nul, on définit sa direction par les cosinus
directeurs p, q et r. Pour p > q =, les équilibres entre phases sont impossibles :
le cristal ne renferme qu'une seule phase.

+ Pour qu'il y ait équilibre entre deux phases, la direction du champ interne doit
étre telle que deux de ses cosinus directeurs soient égaux, le troisieme étant plus
petit que les deux autres.

¢ Pour qu'il y ait équilibre entre trois phases, il faut que le champ interne soit
paralléle a un axe ternaire.

Dans les systémes cubiques, on peut donc distinguer quatre modes d'aimantation
suivant le nombre de phases en présence et l'orientation du champ interne (régle des
phases de Néel). Le tableau 5.1 résume les caractéristiques de ces modes (numé-
rotés de I a IV). En général, la courbe d'aimantation d'un monocristal se subdivise
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en plusieurs portions se raccordant en des points anguleux, correspondant chacune a
un mode d'aimantation différent (figure 5.44).

Tableau 5.1 - Régle des phases pour un cristal de symétrie cubique
dont les directions faciles sont portées par les axes quaternaires

Mode Champ interne Nombre
d'aimantation Intensité Cosinus directeurs des phases
I H;=0 6
II H;>0 p=q=r 3
111 H;>0 p=gq=2r 2
v H;>0 p>q=r 1

Lorsque les six phases sont en présence, I'état d'aimantation initial du cristal appar-
tient au mode I. Le champ interne est nul, le champ démagnétisant compensant juste
le champ appliqué. Cette condition fixe la loi d'aimantation : M = Hy/N (dans le cas
d'un ellipsoide), qui rappelle que, dans les champs faibles, 1'aimantation est parallele
au champ et lui est proportionnelle. Sa variation est indépendante de 'orientation du
champ extérieur, elle ne dépend que de la forme extérieure de l'échantillon. Ce
mode d'aimantation, au cours duquel les volumes relatifs des différentes phases se
modifient par des déplacements de parois, dure tant qu'il y a plus de trois phases en
présence. L'aimantation M* atteinte en fin de mode I est donnée par :

M#* = Mg/(l1+m+n) (5.55)

sil, m et n sont les cosinus directeurs de la direction du champ appliqué Hy [31].
M On passe ensuite au mode II, ou directe-
v <100> ment au mode III, ou méme au mode IV.

Si le champ est appliqué selon un axe
ternaire, le mode II commence pour
M* =M,/ xr’3_, tandis que si le champ est
appliqué selon un axe binaire, le mode 111
commence 2 M* = M,/ /2 (figure 5.44).
Dans tous les cas, I'aimantation obtenue
0 H aprés avoir ramené le champ a zéro, a
partir de la saturation, sans qu'aucune
création de paroi n'intervienne, est
appelée aimantation rémanente, M.

mode IV
M/V3 |- <111> mode III

mode T

Figure 5.44 - Courbes d'aimantation
d'un cristal de symétrie cubique

7.5. PROCESSUS D'AIMANTATION DANS LES SYSTEMES POLYCRISTALLINS

Un matériau polycristallin est constitué d'une assemblée de monocristaux de petite
taille, orientés au hasard. Si l'on fait 'hypothése que les cristallites sont indépen-
dants, les propriétés attendues sont directement déduites de celles des monocristaux,
par un mélange statistique. Ainsi I'aimantation rémanente M, peut étre théoriquement
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reliée & l'aimantation spontanée M. Les valeurs obtenues dépendent de la structure
cristalline et du type d'axes de facile aimantation. Dans le cas des systemes
cubiques [32], M;/M; = 0,83 si les axes quaternaires sont de facile aimantation et
M;/M; = 0,86 si ce sont les axes ternaires. Dans le cas de systémes uniaxes, ot 1'axe
préférentiel est de facile aimantation, M;/M; = 0,5.

La loi d'aimantation d'un polycristal cubique (figure 5.45) se confond avec la droite
de champ démagnétisant tant que le mécanisme de déplacement de parois est mis en
ceuvre seul, c'est-a-dire jusqu'a M = M,. Ensuite, la loi d'aimantation théorique est la
moyenne des courbes d'aimantation du cristal pour les différentes orientations du
champ par rapport a ses axes cristallographiques. La courbe d'aimantation d'un
polycristal uniaxe est aussi la somme des courbes d'aimantation des cristaux
constitutifs, orientés au hasard par rapport au champ

0 H 0 H
Figure 5.45 - Courbe d'aimantation d'un Figure 5.46 - Courbe d'aimantation d'un
matériau polycristallin de symétrie cubigque matériau polycristallin de symétrie uniaxe

En pointillé, les courbes relatives au monocristal.

Contrairement a celle des polycristaux cubiques, la loi d'aimantation dans ce cas ne
fait pas apparaitre la droite de champ démagnétisant, fonction de la seule forme de
I'échantillon (figure 5.46).

En effet, le mécanisme de rotation de I'aimantation au
sein des domaines entre en jeu dés l'origine, pour tous
les cristallites dont I'axe facile n'est pas paralléle au
champ (voir § 7.2 et 7.3). En champs intenses, la loi
d'approche a la saturation dans les polycristaux est
déterminée en principe par la réaction de l'anisotropie
au couple exercé par le champ appliqué. Ce couple vaut

Figure 5.47

§ : e Cristallite monodomaine
MH siny, si y est 1'angle entre le champ et I'aiman- soumis au champ interne

tation Mg d'un cristallite monodomaine (figure 5.47).

Au voisinage de la saturation, y est petit. On peut donc écrire : MgH Wy =Ty, si T'p
désigne le couple de rappel dii a l'anisotropie, soit encore : ¥ = I'a/MH. D'autre
part, My = Mgcosy =My (1 —y2/2 + ...).
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I's vaut Kcos?y et peut étre considéré comme constant pour y petit, d'oi :
My =M(1-b/H2+ ...) avec b=Tx2/2M?. L'existence d'un tel terme a été
vérifiée, et les valeurs de I'y déduites sont de l'ordre de grandeur attendu [33].

Théoriquement, le développement de My ne peut pas contenir de terme en a/H, car
la présence de ce terme conduit a une énergie d'aimantation infinie, comme on peut
le voir si I'on écrit cette énergie :

b
H2

M,; o dM oo
W=L1t)JM HdM:uDJHHd—HdH =L10J.HMS[%+2 -i-...)dH,

soit : W=M5[|alogH|‘;; —‘%‘ +...]—>oo.
H

Pourtant, I'expérience montre que la loi d'approche a la saturation est souvent
décrite par une fonction du champ de la forme :

My = M, {1-(a/H)-b/H2} +xH (5.56)

Le terme x H, que l'on dit souvent correspondre a une “susceptibilité superposée”,
provient de l'augmentation du module de Mg, pour des raisons liées a la définition
quantique des moments (voir chapitre 8). Le terme en (a/H) n'est influent que dans
les champs intermédiaires. Néel l'attribue a des effets de défauts [34] au sein des
cristallites et surtout aux joints de grains.

8. RETOURNEMENT DE L'AIMANTATION A PARTIR DE
L'ETAT SATURE ET COERCITIVITE

Nous analysons ici le comportement d'un systeme ferromagnétique qui, aprés satu-
ration sous champ trés élevé, est soumis a un champ inverse, faisant avec la direc-
tion de l'aimantation rémanente un angle ¢ compris entre 7t/2 et 7 (figure 5.48), si
bien que le champ tend a provoquer le retournement de 1'aimantation.

Figure 5.48 - Application d'un champ
dans le demi-espace opposé au champ
initial Hgye sur un ferromagnétique
aimanté (/2 < 7)

L'étude des mécanismes de renversement d'aimantation permet de comprendre les
propriétés de plusieurs types de matériaux magnétiques, notamment les aimants
permanents et les mémoires magnétiques. En préambule a cette étude, rappelons
que lorsque le champ initial de saturation est progressivement réduit, les aiman-
tations locales se réorientent de facon réversible vers la direction de facile
aimantation la plus proche. Pour un monocristal aimanté selon une direction de
facile aimantation, I'aimantation rémanente M, obtenue en champ interne nul, est
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égale a I'aimantation spontanée, M. De facon plus générale, le rapport M, /M; est
donné par les relations établies au paragraphe 7-5. Dés que le champ extérieur
devient plus faible que le champ démagnétisant, le champ interne dans la matiere
est de direction opposée a 1'aimantation. C’est alors qu’interviennent les mécanis-
mes de renversement d'aimantation.

8.1. REVERSIBILITE OU IRREVERSIBILITE ?

Les phénomeénes décrits précédemment sont-ils - ou non - réversibles ? On pourrait
s'attendre a ce que le premier effet de l'apparition d'un champ interne opposé a
'aimantation soit de redéplacer réversiblement les parois en sens inverse pour
conduire aux configurations d'aimantation de plus basse énergie. Mais pour cela, il
faut qu'il existe des parois, ce qui n'est pas le cas a la saturation. Ainsi, la premiere
étape consiste a créer un petit noyau d'aimantation inverse, et naturellement la paroi
qui lui est associée. Nous montrerons au § 8.3.1 que cette nucléation entraine, dans
le cas des systémes magnétiques sans défaut, une élévation d'énergie globale
supérieure a celle qu'impliquent les processus envisagés ci-aprés (§ 8.2 et 8.3). Le
comportement d'un systeme ferromagnétique amené a la saturation devient donc
irréversible quand le champ interne change de signe.

8.2. RETOURNEMENT PAR ROTATION COLLECTIVE UNIFORME DES
MOMENTS (ROTATION DE L'AIMANTATION A SATURATION) :
MODELE DE STONER-WOHLFARTH [35]

En raison de sa simplicité, le mode¢le de Stoner-Wohlfarth sert en général de réfé-
rence aux autres descriptions théoriques possibles du renversement d'aimantation.
On fait I'hypothese que toute variation d'aimantation ne peut résulter que d'une rota-
tion & 'unisson des moments magnétiques. Attention ! dans ce paragraphe, I'aiman-
tation rémanente (considérée comme point de départ) est définie comme l'aiman-
tation en champ appliqué nul (c'est-a-dire en champ interne faiblement inverse).

8.2.1. Présentation et mise en équation du systéeme modéle

Soit un monocristal ferromagnétique de symétrie uni- Hy axez
axe, dont l'axe ¢ est de facile aimantation. Taillons {

dans ce monocristal un ellipsoide de révolution allongé
dont le grand axe Oz soit colin€aire a ¢ : anisotropie
magnétocristalline et anisotropie de forme agissent
dans le méme sens. L'orientation de l'axe Oz est
choisie de telle sorte que (Oz, Hg,) < /2 (fig. 5.49).

Apres avoir été saturée, l'aimantation revient le long de
Oz : elle est positive et sa valeur est égale a celle de
'aimantation spontanée, M,. L'étude du renversement Figure 5.49 - Monocristal
d'aimantation se réduit a définir le comportement de uniaxe taillé en ellipsoide
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l'aimantation soumise a l'action d'un champ magnétique extérieur croissant, Hy,
faisant avec clle un angle initialement obtus. L.es conventions utilisées pour noter
les angles sont celles de la figure 5.49.
L'équilibre du systeme met en jeu trois densités d'énergie :
¢ ['énergie d'anisotropie magnétocristalline (limitée ici au second ordre) :
Ea = K sin20 (5.57)
¢ l'énergie magnétostatique (ou de champ démagnétisant), qui est a l'origine de
I'anisotropie de forme (voir équation 5.40) :
Egip = %uo [ Ny M2 +(NL—Ny) M2 sin20 | (5.58)

ot N et Ny sont les coefficients de champ démagnétisant relatifs aux directions
respectivement perpendiculaire et paralléle a 1'axe Oz. Lorsque 0 # 0, ces deux
termes d'anisotropie élévent I'énergie du systéme : ils s'opposent donc a la
rotation de I'aimantation en constituant une barriére d'énergie.
¢ l'énergie de couplage avec le champ appliqué :

En = — HoM; Ho cos (¢ - 6) (5.59)
Ce terme abaisse d’autant plus 1'énergie du systéme que les moments sont plus
proches de la direction de Hy.

Les conditions d'équilibre stable, correspondant a une configuration [¢, 6] donnée,
s'obtiennent en minimisant 1'énergie totale E = E5 + Ep + Ey. Elles sont donc
solution du systéme d'équations suivant :

dE/d® = poyMHpsin(B-¢)+K'sin20=0 (5.60)

d?E/dB8% = poMHgp cos(0—@) +2K'cos26>0 (5.61)

ol K'=K; +Ks=K; + g (N —Ny) MS2 /2 définit une anisotropie totale équiva-

lente, somme de I'anisotropie intrinséque (parameétre K;) et de l'anisotropie de forme
(paramatre K¢ = o (N — Ny) M2 /2).

8.2.2. Champ appliqué antiparallélement a M,

Loi de comportement de I'aimantation M

Lorsque Hy est appliqué antiparallélement & M,, soit ¢ = i, avec Hy supposé positif,
les équations (5.60) deviennent : JE/df =2K'sinBcos0 — pgMHgsin0 = 0, et
0?E/d6? =2K'cos26 — pyMHpcos® > 0. dE/d8 s'annule pour sin®=0 ou

cos 0 = ngMgHy/2K'. 0 étant compris entre zéro et T, trois solutions sont possibles
0=0,0=metB=arccos(yM;Hy/2K").

Pour © =mx, d2E/dO? est positif. L'alignement de I'aimantation selon le champ
correspond toujours, naturellement, & un minimum d'énergie.

Tant que Hg < 2K'/ o Mg, 02E/d62 > 0 pour la solution 8 = 0, et 92E/d8? < 0 pour
la solution 6 =arccos(uyMsHp/2K') qui correspond donc a un maximum
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d'énergie. Ainsi la configuration initiale d'aimantation antiparalléle au champ est
une situation métastable d'énergie minimum. L'aimantation ne peut basculer et
s'aligner selon le champ que lorsque Hy atteint la valeur critique 2K'/ g M; au-dela
de laquelle la configuration définie par 8 = 0 n'est plus d'énergie minimum,

Ces résultats, tracés sous la forme d'une courbe classique M (Hp), en considérant Hy
comme positif ou négatif selon qu'il est appliqué parallélement ou antiparallélement
a M initial, donnent la portion de cycle d'hystérésis présentée sur la figure 5.51. La
valeur critique, 2K'/ oM, de Hy pour laquelle I'aimantation bascule est celle du
champ d'anisotropie défini par la relation (5.50) dans laquelle K est remplacé par K',
représentant I'anisotropie totale équivalente définie au paragraphe précédent.

z M
s M, =M
g/ Haa
-1 0
Hg - Mg
Figure 5.50 - Champ opposé Figure 5.51 - Portion de
a I'aimantation rémanente cycle d'hystérésis résultant

Analyse et commentaires : effet du champ sur la barriére d'énergie d'anisotropie

Dans la configuration présente, le champ est toujours soit parallele, soit antiparalléle
a I'aimantation ; le couple di au champ est nul ; il est normal que 1'aimantation ne
tourne pas du tout avant basculement.

Une représentation de I'énergie du systeme en fonction de l'orientation de M, pour
diverses valeurs du champ appliqué antiparallélement a M;,, explicite le compor-
tement de ce systeme (figure 5.52).

0, degrés

Figure 5.52 - Evolution de la barriére d'énergie avec le champ appliqué
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En champ nul, les deux directions portées par l'axe Oz (8 =0 et 8 =) corres-
pondent & des €tats ¢galement stables : minima de méme énergie Ey, définissant les
deux directions de facile aimantation. Entre ces deux minima existe 1'état de
maximum d'énergie E;, qui définit la barriere d'énergie entre les états stables. La
position de cette barriére est donnée par dE/d6 = 0 et par :

~MoMgHgcos0+2K'cos20 <0 (5.62)

Avec Hy =0, on obtient 8 = 6gy = /2. La position de la barriere d'énergie entre les
états stables correspond ici 4 une orientation de l'aimantation My perpendiculaire a
Oz, c'est-a-dire au maximum des énergies d'anisotropie.

La hauteur de la barricre d'énergie correspond a la différence AE = E; — Eg entre
I'énergie du maximum et I'énergie de I'état stable occupé : E; = (1o/2) Ny Ms2 +K'
et Eg=(lo/2) Ny Mg, soit : AE = K'; il s'agit bien d'une barriére d'énergie fournie
par l'anisotropie.

Lorsque Hp grandit en module de 0 a 2K'/pgM;, la position du maximum de la
barriére, repérée par une fléche sur chaque courbe de la figure 5.52, évolue de
Opo =n/2 pour Hy=0 a 0 =0 pour Hy = Hy. Dans le méme temps, la hauteur de
la barriere d'énergie, AE, diminue de sa valeur initiale & zéro (voir figure 5.52).
L'état défini par © = i devient aussi de plus en plus stable puisque son énergie vaut
Eq —poMsHp, alors que 1'énergie de 1'état stable occupé augmente comme
Ep + 1o Mg Hyp.

Le renversement de 1'aimantation provient de la disparition de la barriére d'énergie
entre 'état occupé, qui devient instable (maximum d'énergie), et I'état stable corres-
pondant & 6 = «t. Ceci se produit lorsque Ho = 2K'/ g Mg = Ha. Dans le processus
présent, ou le retournement d'aimantation s'effectue par rotation collective uniforme
des moments magnétiques individuels, chaque moment et I'aimantation résultante
doivent passer par la direction de difficile aimantation. On comprend que le champ
de retournement (le champ coercitif He) ait été trouvé égal au champ d'anisotropie.

8.2.3. Champ inverse appliqué obliquement
par rapport a la direction de My

Dans ce cas, m/2< @< n (figure 5.53). La
résolution de I'équation (5.60) est un peu

Figure 5.53 5 ) P
Champ inverse plus compliquée que lorsque @ est égal & 1t
oblique (ou qu'il est exactement égal 4 m/2). Cette

résolution a été effectuée pour plusieurs
valeurs de @ par Stoner et Wohlfarth [35].

Elle conduit aux comportements M (Hy) représentés sur la figure 5.54.
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Cette fois, le champ Hy exerce un couple
sur l'aimantation My du systeme. Ce
couple est d'autant plus fort — pour une
méme valeur de Hy — que I'angle @ d'appli-
cation du champ est plus voisin de n/2.
La diminution progressive de I'aimantation
mesurée, M, provient de la rotation de M;
sous I'effet de ce couple. Le basculement
de l'aimantation est toujours un phéno-
méne brutal. 11 intervient pour des valeurs P
Hg de Hp de qui dépendent de l'angle
d'application du champ (figure 5.55) mais
qui restent inférieures a la valeur Hp

Figure 5.54 - Comportement
sous champ de I'aimantation

obtenue pour @=m ou w/2. Pour i H“_f!'lA_
¢ =3n/4, la valeur du champ de retour-

nement est minimale et vaut Hp /2. Figure 5.55

Sil'on pose ¥ =1t — @, la valeur du champ v;:?;:ne:e b

de retournement Hg en fonction de I'angle  gonction de n-o

d'application du champ Hy s'écrit : 0

: 0° 45°  90°
Hr = Ha (sin?3¥ +cos?3¥)-32  (5.63) -
La variation de 1'énergie magnétique totale du systéme en fonction de l'orientation
possible de M, pour plusieurs valeurs de Hy est représentée sur la figure 5.56.
Comme dans le cas oll ¢ = T, les positions de 1'état stable occupé et du sommet de la
barriére glissent I'une vers l'autre au fur et & mesure que Hy augmente.

3

Energie, u. a.

0 50 100 150 200
Angle (M, z) , degré
Figure 5.56 - Evolution de I'énergie du systeme avec 'orientation de M par rapport & Oz

Les différentes courbes correspondent & plusieurs valeurs du champ appliqué entre 0 et Hg pour le
méme angle ¢ = 10°. L'évolution des minima d'énergie est représentée en grisé.

Remarque : Si a un ensemble de cristallites du type précédent, dont les axes ¢ sont
distribués selon toutes les directions de l'espace de facon totalement aléatoire, on
applique, d'abord un champ de saturation qui oriente tous les moments des
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1 cristallites dans le méme demi-espace,

i puis un champ croissant dans le sens
E %2 / 1 opposé au champ de saturation (procé-
PR / dure de cycle d'hystérésis), le résultat
e J / | théorique escompté selon le modéle de

' . Stoner-Wohlfarth est présenté sur la

-1 figure 5.57 : l'aimantation résultante

-1 =03 0 03 : s'annule dans un champ égal a 0,49 Ha,

Ho/ Ha sous le seul effet des rotations réver-

Figure 5.57 - Cycle d'hystérésis prévu sibles des moments de grains, tandis que
par le modele de Stoner-Wohlfarth le point d'inflexion correspondant au
On note que le cycle coupe I'axe maximum de susceptibilité irréversible

des abscisses pour Hy = - 0,49 Ha. intervient pour 0,5 Ha.

8.3. D'AUTRES MODES DE RETOURNEMENT COLLECTIF SONT-ILS
POSSIBLES ?

Le modele de Stoner-Wohlfarth définit une référence de barriere d'énergie corres-
pondant a la rotation collective et uniforme des moments du systéme. 1l reste a
examiner si des processus collectifs, mais non uniformes, pourraient permettre un
retournement plus facile. Pour cela, nous considérons a nouveau le cas modele d'un
grain monocristallin isolé, provenant d'un matériau ferromagnétique sans défaut,
dans les deux cas limites d'une anisotropie magnétocristalline trés forte, puis
évanescente.

8.3.1. Systéemes possédant une forte anisotropie magnétocristalline :
inégalité de Brown

Que le processus de rotation des moments du systeme se produise uniformément ou
via des configurations plus complexes, c'est toujours la méme énergie d'anisotropie
qui entre en jeu. En effet, elle intervient au niveau de chaque moment individuel
qui, au cours du retournement, est amené a s'écarter du méme angle, quel que soit le
processus en jeu. En revanche, une énergie d'échange, associée au non-parallélisme
des moments, interviendra dans un processus de rotation non uniforme, mais non
pas si la rotation s'effectue de maniére uniforme.

Ainsi, dans le cas de systémes a forte anisotropie magnétocristalline, tout processus
de retournement de 1'aimantation selon un mode collectif non-uniforme coiitera plus
cher que la rotation cohérente. C'est cette constatation qui a conduit Brown & écrire
que le champ de retournement théorique est :

Hr = 2K, /poM; (5.64)
dans un systeme homogene idéal régi par une anisotropie uniaxiale d'origine
magnétocristalline [8]. Nous verrons au chapitre suivant que ce résultat n'est pas
observé dans les systémes réels o les défauts jouent un role fondamental.
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8.3.2. Systemes sans anisotropie magnétocristalline

Supposons que le grain monocristallin considéré, n'ayant aucune anisotropie
magnétocristalline (K; = 0), est un ellipsoide allongé. Il posséde une anisotropie de
forme définie par la relation (5.58). En champ nul, I'aimantation est orientée selon le
grand axe ¢ de I'ellipsoide.

Quand ce grain est placé dans un champ inverse croissant, le champ coercitif asso-
cié a la rotation uniforme des moments est égal au champ d'anisotropie de forme
Haf=(N;-N;) M, ot Ny et N, sont les coefficients de champ démagnétisant
définis plus haut (équations 2.48 et 5.42). Dans cette limite, la discussion déja faite
du modele de Stoner-Wohlfarth s'applique intégralement.

Mais on peut imaginer des processus dans lesquels la variation d'aimantation sous
champ inverse appliqué résulte de la formation de configurations des moments non
uniformes. Pour toute configuration dans laquelle 1'aimantation totale diminue tout
en restant parallele a Oz, I'énergie de champ démagnétisant ne fait que diminuer jus-
qu'a ce que 'aimantation s'annule. Elle ne peut donc constituer une barriére. A I'op-
posé, une augmentation de 1'énergie d'échange est associée a
la formation de configurations non uniformes des moments.
C'est donc I'échange qui tend a s'opposer au retournement.

L
5

-

Différents modes de retournement non uniformes ont été
envisagés : par enroulement (curling) de I'aimantation locale
(figure 5.21), par flambage (buckling, figure 5.58), etc. Le
mode de retournement effectivement mis en jeu sera celui
qui correspondra a la barriere d'énergie la plus basse. On
trouve en général que des modes non-uniformes sont plus
économiques énergétiquement que le mode collectif uni-

- e = T T e e o
L T R R R Sy
- e e e T e e
—— e e e T e e =

- e e T e e -

forme. Le champ coercitif est donc plus petit que le champ Figure 5.58
d'anisotropie de forme Haf, et l'inégalité de Brown n'est Mode d'aimantation
ainsi pas valide dans ce cas. par flambage

Plusieurs auteurs [36] ont comparé, dans le cas d'un ellipsoide de révolution
allongé, la rotation uniforme & des processus non-uniformes tels que ceux que nous
avons cités plus haut. Le résultat dépend de la dimension du petit axe de l'ellipsoide.
Un certain rayon critique minimum R, (demi petit axe de I'ellipsoide) existe, en
dessous duquel le retournement d'aimantation s'opére par rotation uniforme (alors
H. = Haf). R est défini par les propriétés intrinséques du matériau. Dans le cas du
fer, R. =8 nm [7]. Pour R > R, le mode de retournement par enroulement de
I'aimantation locale (curling) est favorisé en général. Pour un cylindre infini de fer
de rayon de l'ordre de 10 R., Hc est typiquement de l'ordre de Haf/10. La
figure 5.59 compare les champs de retournement associés a des modes de rotation
uniforme et non-uniformes, en fonction du diamétre d'un grain allongé [36].
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Pour d'autres formes de grain, d'autres modes peuvent éventuellement étre
impliqués dans le retournement d'aimantation. Mais dans tous les cas, la rotation
uniforme tend a se produire pour les grains de faible volume et la rotation non
uniforme pour les grains de volume plus grand.

Quand un grain allongé (R ~ 10 R;) est placé dans un champ faisant avec l'axe ¢ de
I'ellipsoide un angle ¢ variable entre /2 et 7 (encart de la figure 5.60), le renverse-
ment d'aimantation se produit pour des valeurs de champ qui augmentent beaucoup
avec 1 — @ [37]. On remarque que la variation du champ coercitif suit approximati-
vement une loi en 1/cos ¢ (figure 5.60). Ce comportement s'explique en considérant
que la composante du champ appliqué perpendiculaire a ¢, source de rotation
réversible des moments, reste trop faible (jusqu'a H. ~ HAf/10) pour que les
moments tournent de fagon appréciable ; le renversement (rotation irréversible) n'est

di qu'a la composante antiparalléle du champ appliqué qui vaut Hcos ¢.

1‘
\

i kS rotation uniforme
-
X flambage
AY o .
< ; *~. (buckling)
T \'\ el
= A e
T 01 \ *
A, enroulement
\ &
“(curling)
\
%
0,01 A 0
0,1 1 10 100 0 30 60 90
R/R, Y=n-9
Figure 5.59 - Comparaison des champs de Figure 5.60 - Dépendance angulaire calculée
retournement selon différents processus en du champ de renversement irréversible H,
fonction du diameétre de grain dans le cas d’un  lorsque le renversement n'est précédé par
matériau sans anisotropie magnétocristalline aucune rotation réversible des moments
(loi en 1/cos By)

Ce comportement caractérise donc le fait que le champ coercitif est beaucoup plus
faible que le champ d'anisotropie. Il n'est pas observé pour le renversement par
rotation uniforme (voir la figure 5.55).

Remarque : le lecteur désireux d’approfondir la physique des domaines magné-
tiques est invité a se reporter a l'excellent ouvrage de A. Hubert et R. Schiifer [38].
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CHAPITRE 6

IRREVERSIBILITE DES PROCESSUS
D'AIMANTATION ET HYSTERESIS DANS LES
MATERIAUX FERROMAGNETIQUES REELS :

LE ROLE DES DEFAUTS

On présente ici l'effet des défauts sur les processus d'aimantation des matériaux
ferro et ferrimagnétiques réels. Les défauts induisent une irréversibilité lors de la
premiére aimantation, oit il n'y en avait pas dans le systéme idéal (mécanisme de
déplacement des parois) ; ils peuvent réduire — au contraire — tres fortement I'hys-
térésis, attachée (dans ce méme systeme idéal) au renversement de l'aimantation a
partir de l'état saturé. De la valeur de l'anisotropie, de l'influence des divers rypes
de défauts, ainsi que des effets de taille et de forme des grains sont nées plusieurs
gammes de matériaux magnétiques a fonction spécifique, notamment — aux
extrémes — les matériaux magnétiques doux et les matériaux magnétiques durs.

L'activation thermique — capable de concentrer de l'énergie en tel ou tel point de la
substance, dans un volume de taille variable mais souvent petite — produit des effets
remarquables, qui peuvent altérer les propriétés intrinséques du matériau : nous
envisageons ces effets a la fin de ce chapitre.

1. INTRODUCTION : LE MODELE DU MATERIAU PARFAIT
N'EST PAS SUFFISANT

Les mécanismes théoriques d'évolution de l'aimantation présentés au chapitre
précédent conduisent 2 un comportement qui ne correspond pas totalement a celui
que révele I'expérience. Considérons par exemple une substance ferromagnétique
dont la forte anisotropie uniaxe est caractérisée par la seule constante du second
ordre K;. Un échantillon sphérique de cette substance, assez volumineux pour
contenir plusieurs domaines aprés désaimantation thermique, devrait s'aimanter
— conformément a la théorie — de fagon réversible selon une droite de pente M/H
égale a 3 jusqu'a ce que son aimantation M, mesurée dans la direction du
champ H// Oz, atteigne sa valeur a saturation M.
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Soumis ensuite 2 un champ oscillant entre + Hg,, et — Hgy, 1'échantillon devrait voir
son aimantation M décrire un cycle rectangulaire de largeur égale a 2 fois le champ
d'anisotropie Hp (= 2K /poM;) (voir figure 6.1).

M

M
pente 1/N pente I/N = 3 (sphére)

. He=Ha 5 H
: Largeur du cycle =2Hjy

Figure 6.1 - Cycle théorique pour un matériau sans défaut

En réalité, les choses ne se passent pas tout & fait comme cela. L'écart le plus
flagrant concerne la largeur des cycles obtenus aprés saturation qui est beaucoup
plus faible que prévu (figure 6.2). La largeur des cycles observés ne correspond
méme pas a une fraction constante de Hs ni d'aucun autre paramétre magnétique
intrinséque. Elle dépend de la substance uniaxe considérée et de son conditionne-
ment, et peut varier de quelques pour-cent de Hp a des valeurs voisines de 2 Hy /3.

Figure 6.2 - Cycles réel (trait plein) et théorique (pointillés)

Par ailleurs, si la courbe de premiére aimantation d'une substance ferromagnétique
semble varier linéairement avec le champ (pente 1/N) comme prévu par la théorie,
c'est que l'on n'y regarde pas d'assez pres. En effet, si I'on s'affranchit des effets
démagnétisants macroscopiques en choisissant des échantillons trés allongés selon
I'axe facile (N<<1), ou mieux, des échantillons toriques (N =0), le caractére
irréversible de la courbe de premiére aimantation est mis en évidence, et ce carac-
tere apparait &tre une loi générale, qui concerne tous les matériaux (figure 6.3).

Tous ces écarts entre réalité observée et comportements modélisés proviennent de
ce que, jusqu'a présent, nous avons envisagé seulement de la mati¢re magnétique
idéale, c'est-a-dire parfaitement homogene, en tous les points de laquelle les divers
parametres magnétiques sont absolument identiques. Nous n'avons pas encore tenu
compte du role que jouent les défauts (écarts locaux a 'homogénéité).



6 - IRREVERSIBILITE DES PROCESSUS D" AIMANTATION ET HYSTERESIS 213

M
_______ matériau parfait
— matériau réel
s pente 1/N
Hp
£ H

Figure 6.3 - Courbe de premiére aimantation théorique (pointillé)
et réelle (trait plein) en champ interne ; encart : en champ externe

2. LE ROLE DES DEFAUTS DANS LE PHENOMENE
D'IRREVERSIBILITE DU PROCESSUS D'AIMANTATION
PAR DEPLACEMENT DE PAROIS

Dans un matériau homogene, ol les parois sont des parois de Bloch assez larges
(matériau dominé par les interactions d'échange), nous avons vu que le processus
d'aimantation par déplacement de parois peut étre considéré comme réversible, le
seul phénomene mis en jeu étant la compétition entre le champ démagnétisant (ou
dipolaire), et le champ extérieur appliqué. Le déséquilibre entre ces deux champs,
dans un sens ou dans l'autre, donne naissance a un champ interne a la matiére
(positif ou négatif) qui est a l'origine de la pression exercée sur les parois d'un coté
ou de l'autre. Cette pression disparait dés que la compensation des champs, obtenue
par le déplacement des parois, est atteinte. L'hypothése qui supporte cette analyse,
est que les parois dans un matériau parfait se déplacent librement, car elles coiitent
exactement la méme énergie quelle que soit leur position au sein de I'échantillon.

Une telle hypothése n'est évidemment pas valide dans le cas d'un matériau réel qui
n'est jamais homogene. Son énergie magnétique varie alors en fonction de la
position des parois qu'il contient. Kersten [1] fut le premier a prendre ce fait en
considération, et il a envisagé le comportement d'un élément de systéme magnétique
contenant une seule paroi, dont I'énergie interne dépend de la position de cette paroi
selon une loi périodique sinusoidale. Ce cas simple, mais peu réaliste, sera traité
plus loin & propos de l'exemple des interactions parois-contraintes : il met en
évidence le phénoméne d'irréversibilité, mais n'explique pas les comportements
observés. Le formalisme le plus adapté pour décrire un déplacement non libre des
parois au sein de la matiere ferro ou ferrimagnétique réelle a été proposé par
Néel [2] ; nous en donnons le principe ci-dessous et le présenterons plus en détail au
paragraphe 4.2.
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2.1, PRINCIPE DU MODELE :
MISE EN (EUVRE D'UN POTENTIEL OSCILLANT IRREGULIER

Comme Kersten, Néel envisage un systéme magnétique simple a une seule paroi,
supposée rigide et sans épaisseur (figure 6.4-a).

Les énergies sont rapportées a l'unité de

paroi P
< T ) surface de cette paroi qui peut, dans la
3 _ ! L (a) petite région ou on la considere, étre
X/ @ — défauts /X assimilée a un plan autorisé a se déplacer

selon une direction qui lui est orthogo-
nale : une seule coordonnée x suffit donc
a repérer sa position. L'effet des défauts,
qui jouent le réle d'obstacles au dépla-
cement de la paroi, est traduit simplement
par 1'évolution de I'énergie potenticlle V
du systéme avec la position x de cette
paroi. Ainsi V(x) oscille sans régularité le

Vix)

(b)

| /,1\ /F\ long de Ox (figure 6.4-b), au rythme des
S % © et (s et de | ité 2
> Py r, X éfauts rencontrés et de leur capacité a
i | accrocher la paroi plus ou moins effi-
- cacement. V(x) présente donc une suite

alternée de minima et maxima d'ampli-

(d) tudes différentes. Les minima sont de

possibles positions d'équilibre stable de la

— H paroi. Les maxima constituent des barri-

Figure 6.4 - Modéle de Néel eres d'énergie entre ces positions d'équi-

libre. En chaque point x du matériau, on

peut écrire la force de rappel spontanée s'exercant sur la paroi (par unité de surface)
pour la ramener en un point d'équilibre :

F; = -dV/dx (6.1)
Ainsi, en champ nul, la paroi est piégée, dans l'un des minima de V(x), par exemple
en xg correspondant au point Py de la figure 6.4-b, out F; = 0. Du fait des aimanta-
tions différentes M; et M; qui existent de part et d'autre de la paroi, l'application
d'un champ magnétique H produit sur cette paroi une pression, qui, par unité d'aire
de paroi, s'écrit (voir équation 5.46) :
Fu = no(M;-My) H 6.2)
ou: Fip=2pyMgHcos 0 (6.3)
si H fait avec la direction d'aimantation M; la plus proche 1'angle 6 (Mg = [M; |).

Dans le cas ol le champ est appliqué parallelement a M, et ot M, =~ M (paroi &
180°), cette force devient :
Fy = 2 |J.0M5H (64)



6 - IRREVERSIBILITE DES PROCESSUS D’ AIMANTATION ET HYSTERESIS 215

Dés qu'apparait un champ H — si petit soit-il —, la paroi de la figure 6.4-a est
soumise & une force (Fy + F;) non nulle et elle se déplace. Elle s'immobilise au
point d'abscisse x; le plus voisin de xg, ou la force Fi(x) compense exactement Fy.
En ce point, noté P; sur la figure 6.4, ona:

F(x;)+Fy =0 (6.5)

soit : 2uoMsH = (d—Y)
x|

dx (00)

Si H revient alors a zéro, la paroi reprend sa position initiale : son mouvement entre
Xp et x; est donc réversible. Au contraire, si H est assez grand pour pousser la paroi
jusqu'au dela du point d'inflexion P, (d'abscisse x;), ou la force de rappel vers xg
— notée F.(x3) — est maximale, la paroi franchit la barriere de potentiel voisine du
minimum Py, et son déplacement devient irréversible. Comme on le voit, le fran-
chissement des barriéres correspond a des forces mesurées par les pentes aux points
d'inflexion de part et d'autre de la position de la paroi ; il est donc plus commode de
raisonner a partir de la courbe dérivée de V(x), ot les points d'inflexion apparaissent
comme des maxima pour l'une ou l'autre des directions d'application du champ.
Dans cette nouvelle représentation (figure 6.4-c), la paroi ayant atteint le sommet P,
saute brutalement au point P3 entrainant une variation brusque et irréversible de
l'aimantation du systeme : en effet, si le champ est ramené a zéro, le systéme trouve
son équilibre au point Py’ et non pas au point Py initial. Le volume de matiére situé
entre les points Py et P'g voit son aimantation se renverser au cours du cycle de
champ, produisant une variation irréversible d'aimantation, AM (figure 6.4-d).

Le champ H qui intervient dans ce qui précéde est le champ ressenti par la paroi.
C’est donc le champ interne, bilan entre le champ appliqué de l'extérieur, Hp, et le
champ démagnétisant, Hy, associé a I'aimantation macroscopique du syst¢me. Grace
a la relation (6.6), on peut associer une valeur de H a chaque valeur de dV/dx :

H = (2puoMs) ™ (dV/dx) (6.7)

Au déplacement de la paroi est associée une variation d'aimantation décrite par le
cycle de la figure 6.5-b, si H varie de H; a H; et retour & H;.

Mxx .,
H 3 %
B
C
Hs
(a) \ (b) M
Hy 2
X H, "w, H

Figure 6.5 - Variations du champ interne avec la position de la paroi (a)
et variation associée de 'aimantation (b)
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2.2. MECANISMES D'ACCROCHAGE DES PAROIS
SUR DES DEFAUTS PARTICULIERS

Il existe divers mécanismes d'interaction entre les parois et les inhomogénéités ou

défauts du réseau. Les plus classiques reposent sur :

¢ la modification locale des parametres magnétiques intrinséques de la substance
(Agen, K, etc.),

¢ [Dapparition, par suite des discontinuités d'aimantation, de champs démagnéti-
sants localisés en leur voisinage,

¢ ct un effet purement géométrique de réduction locale de la surface de paroi.
Nous allons illustrer ces mécanismes par des exemples simples dans le cas de
parois planes, puis estimer la valeur du champ critique maximum capable de
décrocher les parois des défauts ot elles sont piégées.

2.2.1. Champ de contraintes inhomogéne : mise en jeu d'une aniso-
tropie uniaxiale induite modifiant localement l'énergie de paroi

Le mécanisme sur lequel s'appuie I'interaction entre une paroi et une inhomogénéité
de contrainte est le phénomene de couplage magnétoélastique, traité au chapitre 12.
Ce phénomene est a l'origine de la magnétostriction caractérisée par une cons-
tante Ag qui mesure la déformation relative a la saturation des matériaux isotropes
(voir dans le chapitre 12 les paragraphes 1.4, 1.5 et 6.2.2). Pour l'instant, nous
admettrons que, dans un milieu magnétique isotrope, 'existence d'une contrainte
uniaxiale ¢ aboutit a créer une anisotropie magnétique de la forme :

Es = K, sin2 6 + Cte (6.8)
ott K, = 3/2As 6 (voir équation 12.39).

On doit tenir compte de cette anisotropie, en particulier pour les calculs de 'éner-
gie y et de la largeur & des parois contenues dans le matériau soumis a contraintes.
L'énergie d'anisotropie intervient au travers d'une fonction g(8) [voir
équations (5.18) et suivantes], qui doit maintenant contenir E;. Cela rend plus
complexe son intégration. Suivant Kersten [1], Chikazumi |3] fait I'approximation
que la forme fonctionnelle de 1'énergie d'anisotropie, g(0), est commune aux termes
en K; et K,,.

Au cas ol régne au sein du matériau un champ de contraintes inhomogene, ce qui
signifie formellement que ¢ évolue d'un point & un autre, ¥ et & ont des valeurs
différentes suivant la position de la paroi dans le matériau. Cette variation de
I'énergie de chaque paroi avec sa position, aboutit a I'accrochage de ces parois sur
des zones favorables et géne leur déplacement lorsqu'un champ est appliqué.

Si, dans ce modele simplifié, au-dela de I'approximation signalée, nous adoptons
I'hypothese de Kersten d'une variation sinusoidale de ¢ dans la seule direction Ox,
soit :

o = Cte + op sin (2nx/ f),
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¢ étant la longueur d'onde de la variation (voir figure 6.6), et si nous supposons &
petite devant ¢, on peut considérer que G reste constant au sein de la paroi.

o]

Figure 6.6 - La contrainte varie comme

le sinus de la position (modéle de Kersten) | ST oA 200
——— X
L'énergie superficielle de la paroi s'écrit alors [3] :
7 = 2{Acn [K1 - (3/2)hso (x)]} 12 6.9)
et, en supposant que K; >> Ago, elle peut étre développée sous la forme :
Y = 2(Asch K1)12 [1 = (3/4)(Aso/K)) + ...] (6.10)

La force de rappel par unité d'aire qui accroche une paroi au voisinage des valeurs
de x minimisant la fonction ci-dessus (positions d'équilibre en champ nul), est
donnée par dy/dx = F; = — (3/2) (A¢cn/K1)'2 ks (do/dx), ol 3(Asen/K1)!? mesure
approximativement la largeur de paroi 8. Soit, pour la force de rappel, I'expression
suivante :

Fr = —(1/2)As8(do/dx) (6.11)

et, dans le cas d'une variation sinusoidale de G :
F, = —(mogAsd/¢) cos(2nx/?) (6.12)

L'existence d'une interaction entre les parois et les contraintes inhomogenes
présentes au sein d'un matériau a été suggérée par Becker dés 1932 [4]. La preuve
expérimentale en a été donnée par Kersten [1] qui a étudié I'effet des contraintes
internes sur la valeur du champ coercitif — défini par 1'équation (6.16) — de barreaux
de nickel (figure 6.7) : il apparait que 1'échantillon (a) est fortement écroui suite aux
traitements mécaniques nécessaires a son élaboration, tandis que 1'échantillon (b),
ayant subi ultérieurement un traitement de recuit pour relacher les contraintes
internes, présente un champ coercitif beaucoup plus faible. L'interprétation de ces
effets a été donnée par Becker et Doring [5], Kondorsky [6] et Kersten [1]. On
trouvera une bonne revue sur le sujet dans I’ouvrage déja ancien de K. Hoselitz [7].

2.2.2. Lacunes ou inclusions non magnétiques de grande taille :
réductions locales de l'aire des parois et de l'énergie magnétostatigue

Effet géométrique

Le principe de ce modeéle est trés simple, il est fondé sur la remarque de Kersten [8]
qu'une parol, coiitant une énergie proportionnelle a son aire, est en équilibre
lorsqu'elle occupe une position pour laguelle son aire est minimum.
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H, kA /M

= Figure 6.7
Variation du champ coercitif
avec la contrainte

-1 Echantillons en nickel écroui (a)
et recuit (b), d'aprés Kersten [1]
Dans les formules reliant He
a0, He est exprimé en A/m, ¢
en Pa, L = 36x 10" % et ugM; =
0,603 T. Les coefficients numé-

100 150 200
o, MPa

300 riques sont alors sans dimension.

Considérons des cavités ou des inclusions non magnétiques, supposées sphériques
de rayon r, distribuées a l'intérieur d'un matériau ferromagnétique et centrées sur les
nceuds d'un réseau cubique simple de parametre a (voir la figure 6.8-a).

paroi a rayonr

O O
aT l—MS S
(2 O O O (
a)
0O O 00 o
i
A A LA L ()

Figure 6.8 - Modgle des inclusions de Kersten
(a) réseau d’inclusions sphériques
(b) profil d’énergie de ce réseau
(c) force de rappel agissant sur la paroi.

Une paroi a 180°, par hypothése plane,
rigide et paralléle a 1'une des faces du
cube des défauts, posséde une énergie
superficielle que nous désignons par v.
Quand la position de la paroi coincide
avec l'un quelconque des plans réti-
culaires des défauts, sa surface est
minimale, car la surface des trous
produits par les défauts dans la paroi
est maximale. Par unité de surface de
paroi, il y a 1/a? trous, présentant cha-
cun une aire A=mr2. Ces plans réti-
culaires constituent donc des minima
d'énergie ou la paroi est en équilibre en
I'absence de champ. Déplacée de 1'une
de ces positions d'équilibre d'une
quantité x, inférieure a r, la paroi ne se

trouve plus amputée, par les défauts, que d'une aire &'. La variation relative d'aire

estdA/a2= A -A") /a2 =1 (12 - x2)/a2.

La variation d'énergie d'une paroi s'écrit alors, au voisinage des plans réticulaires :

AEy(x) = nx2y/a?

(6.13)

ce qui, pour un systéme magnétique de surface unité ne contenant qu'une seule paroi
(figure 6.8-a), conduit & un profil d'énergie schématisé figure 6.8-b. Nulle ailleurs,
la force de rappel vers les positions d'équilibre n'existe que dans la zone de largeur r
de part et d'autre de chacun des minima (figure 6.8-c). Elle vaut :

F, = —dEp/dx = -2mxYy

(6.14)
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Réduction de I'énergie magnétostatique associée a la présence du défaut

Pourtant non négligeable, le role du champ démagnétisant au voisinage des défauts
non magnétiques a été totalement ignoré dans le modéle précédent. L'énergie magné-
tostatique associée a une lacune ou une inclusion non magnétique sphérique, de
rayon 1, totalement immergée dans un domaine magnétique (figure 6.9-a), s'écrit :

Eg, = %poanrS (6.15)

Cette énergie, réduite quand une paroi traverse le défaut (figure 6.9-b), passe par un
minimum lorsque la paroi coupe la sphére en deux parties égales [9, 10]. Elle vaut
alors 0,46 E4g. La réduction d'énergie du systéme magnétique selon ce schéma est
en général beaucoup plus importante que celle obtenue en ne considérant que la
diminution de surface de paroi. C'est a Néel [3] que I'on doit la prise en compte de
ces contributions dipolaires, qui existent aussi au voisinage des inhomogénéités de
contrainte comme le montre la figure 6.10 [10].

N \\\\

P11 A
T b RN

Figure 6.9 - La forte énergie magnétostatique liée a Figure 6.10 - La contrainte ¢
la situation (a) d'une inclusion sphérique placée dévie localement les moments et
dans un milieu d'aimantation uniforme est réduite crée ainsi des zones ol apparaissent
si la paroi traverse cette inclusion sphérique (b) des masses magnétiques

2.3. LE CHAMP CRITIQUE DE “DECROCHAGE”’ ASSOCIE AU PROCESSUS DE
DEPLACEMENT NON LIBRE DES PAROIS

L'irréversibilité du processus d'aimantation par déplacement de parois est due aux
barrieres d'énergie, engendrées par divers défauts au sein du matérian magnétique,
et elle est a l'origine du phénomene d'hystérésis. Le plus grand des cycles d'hystéré-
sis M (H), obtenu en faisant osciller le champ magnétique entre deux valeurs suffi-
santes pour atteindre la saturation, permet de définir la rémanence et le champ coer-
citif (voir la figure 3.5) associés au processus de déplacement non libre des parois.

2.3.1. Champ coercitif associé au modele du potentiel oscillant

Dans les modeéles a une dimension décrits plus haut, oui une énergie potentielle V(x)
rapportée a 'unité de surface de paroi traduit l'effet des défauts, la force d'accrochage
que la structure du matériau exerce sur la paroi en un point x| est mesurée par
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(dV/dx)x=x,;- Le champ coercitif Hc grace auquel on peut annuler l'aimantation
acquise correspond au champ de décrochage maximum, celui qui permet de franchir
les barriéres les plus hautes, en engendrant une force motrice (voir équation 6.6) de
la forme 2 pgMg H au moins égale & la plus grande des forces d'accrochage que
puisse fournir le matériau, celle qui correspond & (dV /dx),,« soit, en tenant compte
du décalage 6 entre la direction du champ et celle de I'aimantation de la phase
favorisée :

He = (172 po M) (dV / dX)max = Fmax / 2 Lo Mg cos 6 (6.16)

Avec les mécanismes décrits au § 2.2, cette analyse donne les résultats qui suivent.

Gros défauts non magnétiques (modele de Kersten)

La force de rappel donnée par 1'équation (6.14) croit jusqu'a une valeur F,x pour
laquelle x =r. Le champ magnétique qui permet

ﬁ de déplacer la paroi jusque la vaut He. Dés que
3 H>Hg, la paroi traverse tout le matériau, la force
de rappel ne prenant nulle part de valeurs
0 He H supérieures a celle que I'on vient de surmonter.
La figure 6.11 présente la courbe d'aimantation
Figure 6.11 - Saut d'aimantation
correspondante.
La valeur de Hc est alors :

Hc = —Fnax/2 po Mg = mry/po Mg (6.17)

Champ de contrainte inhomogéne périodique

Dans le modele de Kersten, la contrainte varie sinusoidalement avec la distance,
o =Cte + opsin(2x/¢). La force d'accrochage est alors donnée par la rela-
tion (6.12). Sa valeur maximale est (F;)max = 2 ¢ Ag Op 8/ ¢, ce qui donne un champ
coercitif : Ho =Tt 69 As 6/2 ug Mg (.

2.3.2. Le champ critique dans le cas d'une paroi déformable

Si une paroi est accrochée a ses frontiéres et que sous la pression d'un champ H, elle
se gonfle & la maniére d'une membrane élastique (figure 6.12), 1'énergie mise en jeu
dans cette déformation est égale a 1'énergie superficielle de la paroi, y, multipliée
par l'accroissement de surface résultant de sa déformation, S(H)—S(0), soit :

E = y[S(H)-S(0)] (6.18)

Nous supposerons que la déformation est cylindrique. En fonction du rayon de
courbure r atteint, la force de rappel par unité de surface de la paroi s'écrit alors :

F =yl (6.19)

par analogie avec l'expression obtenue lorsqu'une membrane élastique est soumise a
une différence de pression [10, 11].
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Figure 6.12 - Paroi déformable “en cylindre”

L'interaction d'une paroi déformable avec les défauts du réseau peut étre envisagée
de manieres différentes selon l'intensité de la force d'accrochage par rapport a
I'énergie mise en jeu dans la déformation de la paroi.

*

Si la paroi est relativement peu déformable, c'est-a-dire si la force de rappel que
met en jeu sa déformation est supérieure a la force d'accrochage (accrochage
faible), on peut considérer que la paroi reste plane et le champ coercitif est
donné directement par 1'équation (6.16). Au cas ou les sites d'accrochage sont
régulierement répartis dans le matériau, donnant lieu a une énergie poten-

tielle V(x) de la forme : V(x) = Vgsin(2rx/ /), alors (_c&) = B Ve
dx ) ¢
_ TEVO
Ho = fuoMs cos® Lo

Le nombre de sites d'accrochage intervient dans cette expression par l'inter-
médiaire de leur distance /.

Si la paroi est au contraire trés déformable, c'est-a-dire que son énergie super-
ficielle y est faible comparée a 1'énergie impliquée dans l'accrochage sur des
sites distants de ¢ (accrochage fort), alors la paroi gonfle sous l'effet du champ
appliqué. La force de rappel associée a cette déformation donnée par 1'équa-
tion (6.19) compense, a 'équilibre, la force exercée par le champ.

Si l'on considére une paroi a 180°, 1'équilibre correspond a :
2uoMsHcos® = y/r (6.21)

La situation critique intervient lorsque le rayon de courbure atteint la demi-
distance entre sites ¢/2 (figure 6.13), ot la paroi se déforme irréversiblement
par a-coups. Cette situation correspond & un champ critique He qui vaut :

He = y/{fpyMsg cos 0 (6.22)

Figure 6.13 - Gonflement d'une paroi [ .
cylindrique trés déformable l '
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3.LE ROLE DES DEFAUTS DANS LE PHENOMENE DE
RETOURNEMENT DE L'AIMANTATION A PARTIR DE
L'ETAT SATURE

3.1. PARADOXE DE BROWN

Revenons a un matériau idéal, c'est-a-dire supposé parfaitement homogéne et sans
défaut. Nous cherchons, maintenant, a retourner son aimantation, préalablement
saturée, en appliquant un champ magnétique antiparallelement & cette aimantation.
L'application de ce champ fournit une énergiec de couplage avec l'aimantation
uniformément répartie, qui produit un retournement impliquant tous les moments a
la fois. Si ce processus correspond & une rotation cohérente et uniforme des
moments, le champ capable de produire ce phénoméne est obligatoirement égal au
champ d'anisotropie total du systeme étudié (voir Chapitre 5, § 8.2.2), c'est-a-dire la
somme du champ d'anisotropie intrinséque (anisotropie magnétocristalline) et d'un
éventuel champ d'anisotropie macroscopique (anisotropie de forme).

Méme si l'on peut imaginer que d'autres processus (non uniformes) permettent de
substituer une barriere d'énergie moins €levée a la barrieére d'anisotropie de forme
(un champ de moindre valeur remplace alors le champ d'anisotropie de forme), il
n'est en aucun cas possible — théoriquement — de renverser l'aimantation d'un
systéme ferromagnétique homogene, avec un champ appliqué inférieur au champ
d'anisotropie magnétocristalline.

C'est 1a I'énoncé du théoréme de Brown [12].

Néanmoins, la réalité contredit ce principe théorique, car quels que soient les maté-
riaux ferro- ou ferrimagnétiques possédant une grande anisotropie magnéto-
cristalline que 1'on considére, les champs de retournement mesurés sont toujours
trouvés trés largement inférieurs au champ d'anisotropie magnétocristalline attendu
(voir figure 6.2). Ce désaccord entre théorie et expérience est connu sous le nom de
Paradoxe de Brown [13].

Aucune explication n'a pu étre donnée a ce désaccord dans le cadre d'un matériau
idéal. La valeur mesurée du champ de retournement de I'aimantation ne traduit donc
pas une propriété intrinséque du matériau idéal, mais caractérise plutdt la présence
en son sein de défauts : corps étrangers, lacunes, ou simplement inhomogénéités ou
irrégularités du réseau. On est amené a associer a ces défauts la formation de
noyaux ou, localement, s'amorce le retournement d'aimantation. Inévitablement, des
parois prennent naissance entre ces noyaux, ol l'aimantation se retourne, et le reste
du matériau. Le renversement complet de l'aimantation du matériau se produit
ensuite lorsque ces parois, poussées par le champ appliqué, traversent plus ou moins
facilement I'échantillon tout entier (voir figure 6.14).
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Figure 6.14
Renversement d'aimantation T
Matériau saturé (a)
Nucléation (b) - Piégeage (¢) (a)

Selon ce schéma, le phénomeéne de retournement de I'aimantation doit étre considéré

comme lié i la mise en jeu d'un processus essentiellement non collectif qui procéde

en plusieurs étapes. Parmi celles-ci, on en notera deux, essentielles :

¢ la formation de noyaux d'aimantation inverse, avec émergence des parois
associées, que I'on désigne sous le nom de nucléation,

¢ ct le balayage du matériau par les parois sous la pression du champ, avec
accrochage et décrochage de ces parois, qui correspond au phénomene dit de
piégeage (ou “pinning”) que nous avons évoqué au § 2 de ce chapitre.

A chacun de ces mécanismes est associé un champ critique, qui déclenche le phéno-
mene considéré. Le champ coercitif (identifié au champ de retournement de l'aiman-
tation) est théoriquement le plus grand de ces champs critiques.

3.2. DEFAUTS ET NUCLEATION

Quand on part de 1'état saturé, le phénomene de nucléation est toujours a l'origine du

retournement de l'aimantation, si 1'échantillon considéré (ou les grains qui le

composent) sont de taille suffisante. Ce phénoméne implique la désolidarisation

magnétique d'une ou plusieurs zones du matériau, par rapport a leur environnement

immeédiat. Une telle désolidarisation cofite de I'énergie (énergie de paroi) et engage

toujours la situation locale de la zone concernée. Mais elle peut la mettre en cause

de deux maniéres trés différentes :

¢ ou bien la zone qui se désolidarise subit les mémes pressions que tout son envi-
ronnement, et elle est seulement moins apte que lui a résister a ces pressions ;

¢ ou bien les pressions qui agissent sur la zone de renversement sont particuliéres
et ne sont pas subies de la méme fagon ou au méme degré par l'environnement.

Nous envisagerons ces deux types de “défauts” et nous verrons qu'ils semblent étre
a l'origine de comportements trés différenciés.

3.2.1. Les défauts donnant lieu a la nucléation de domaines inverses
en champ nul

Revenons, par exemple, au cas de I'inclusion non magnétique isolée, immergée dans
un domaine magnétique (figure 6.9-a). Elle est a l'origine d'une grosse perte d'éner-
gie démagnétisante (expression approchée donnée en 6.15), qui n'est pas acceptée,
telle quelle, par le systéme. Comme Néel I'a montré [9, 10], une altération profonde
de l'environnement magnétique du défaut se produit nécessairement, qui minimise
les pertes associées a sa présence : on a vu plus haut par exemple (§ 2.2.2.), que la
perte d'énergie dipolaire pouvait étre réduite d'un facteur supérieur a 2 par
I'introduction d'une paroi traversant l'inclusion en son milieu.
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Reconsidérons ce cas en suivant l'approche de Néel, qui, par commodité, considere
une inclusion non magnétique (ou une cavité), ayant la forme d'un cube d'aréte d,
dont il suppose deux faces AB et CD perpendiculaires a I'aimantation spontanée Mg
dans le domaine magnétique contenant le défaut (figure 6.15-a). Sur la face AB
apparait une charge totale positive Mgd?, tandis que sur la face CD apparait la
charge opposée. L'énergie dipolaire mise en jeu par ces charges est approximati-
vement de l'ordre de I'énergie de champ démagnétisant régnant dans une cavité
sphérique de méme volume (Ey, voir expression 6.15). Il est impossible que la
situation reste en I'état, car elle entraine 1'existence de champs magnétiques élevés
au voisinage des faces AB et CD ( champs proches du tesla, pour ['aimantation
spontanée du fer), qui suffisent a faire tourner l'aimantation dans ces régions, au
point de l'amener a étre paralléle a ces faces. Qualitativement il parait clair que,
pour diminuer I'énergie magnétostatique, il serait bon que les charges se répartissent
sur une plus grande surface et s'éloignent les unes des autres ; cela ne peut se faire
que par la création de nouveaux domaines et des parois associées.

La structure apte & diminuer 1'énergie magnétostatique que Néel a proposée
comprend (figure 6.15-b) quatre petits domaines de fermeture dont le cofit est réduit
si le réseau est cubique avec un axe facile quaternaire ou si I'anisotropie est faible,
et deux longs domaines en fuseau, aimantés antiparallélement au domaine principal
dans lequel est immergée l'inclusion. La longueur totale de cette structure est o d
(o : coefficient caractérisant I'allongement des domaines en fuseau).

B 8 G B C
M, * = M +:_tj_':.i—~i \ b= (b
—_—+ = — _‘f—:-:___‘:; - * ) _:_f—___,_f;E" )
- = + .
A A D

D
@ ©
od

Figure 6.15 - Intérét des domaines de fermeture

L'inclusion cubique (a) immergée dans un domaine uniformément aimanté est trés coliteuse en
énergie ; la création des domaines présentés en (b) réduit notablement 1'énergie magnétostatique de
I'ensemble qui peut étre modélisé par un ellipsoide allongé de méme rapport d'aspect o.

Un calcul approché simple peut étre fait en remplagant cet arrangement de domaines
par un seul domaine d'aimantation inverse, ayant la forme d'un ellipsoide de révo-
lution allongé (axaxc : figure 6.15-c), de longueur 2¢ = o.d et de section équa-
toriale : w a2 = d?/2, pour lequel I'énergie totale mise en jeu, E,, est un compromis
entre énergie de paroi (autour de l'ellipsoide) et énergie magnétostatique. I1 donnera
une idée de I'économie apportée par l'apparition de domaines inverses en réponse a
la présence de la lacune.
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Le volume V et la surface S de I'ellipsoide considéré sont donnés par les relations
suivantes :

e

N L T (- S & i T
V=3nc= Jad ; S =ntac Nfgad (6.23)

Pour un tel ellipsoide tres allongé (k =c/a>> 1), le coefficient de champ
démagnétisant dans la direction du grand axe est donné par :

={In(Zk)—1}/k2, avec : k = \JIZ o (o>>1),soit:
N, = m—z[ln(a-\fﬁ)-l] (6.24)

L'énergie magnétostatique correspondante : Epyp = HoN:M2V/2 est calculée en
remarquant que le fuseau, d'aimantation uniforme Mg, n'est pas isolé dans un milieu
non magnétique, mais qu'il est immergé dans une phase d'aimantation —Mg, ce qui
double les charges superficielles (dans la relation précédente, M =2 Mg) et qua-
druple 1'énergie. Cela donne :

2
4. ME -
Emag = 3Ho —>d [ln(a\a@n) - 1] (6.25)
Quant a I'énergie de paroi, Ep;r = 7 S, elle vaut :
(73
¥ V’% o d2 (6.26)
La valeur de o qui minimise Eio; = Emag + Epa,. est solution de :
3n2 [ Y
E~2 o [m (a2r) - 2] (6.27)

Ce résultat fait ressortir I'influence de la taille du défaut. Ainsi, pour des inclusions
de quelques dixiemes de micron de diameétre immergées dans du fer (parametres
utilisés : Mg =1,71x106 Am~! et y =1,4x1073Jm~2), la différence d'énergie
entre inclusion isolée simple et inclusion avec domaines en fuseau est minime :
Eiot/Ego est de l'ordre de 0,8 & 0,9 (avec o ~ 10). Mais lorsque le diamétre de
I'inclusion atteint quelques microns (0. ~ 100 a 200), la configuration avec domaines
inverses en fuseau réduit I'énergie d'un facteur 5 a 10.

Le résultat numérique de ce calcul ne refléte sans doute pas exactement la réalité.
Mais il confirme que plus une inclusion non magnétique est large, plus elle favorise
I'apparition spontanée (c'est-a-dire en champ nul) de domaines d'aimantation
inverse. La nucléation, premiére étape du retournement d'aimantation, s'est déja
produite quand le champ de saturation revient & zéro. Pour un matériau qui contient
de tels défauts, la valeur du champ inverse que 1'on doit appliquer pour retourner
son aimantation apres saturation (champ coercitif du matériau), ne dépend que de la
force d'accrochage des parois par les défauts (a I'image de ce qui se passe quand on
applique un champ inverse avanl saturation).
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D'une maniére générale, les défauts capables d'induire, en champ nul (ou légérement
positif), la formation de noyaux d'aimantation inverse sont ceux qui engendrent des
pertes dipolaires locales importantes : inclusions non magnétiques, lacunes, angles
aigus en bord de grain, etc.

3.2.2. Les défauts ne donnant lieu a nucléation
que dans un champ inverse notable

La seconde catégorie de défauts n'induit pas de pertes dipolaires locales signifi-
catives, car les discontinuités d'aimantation a la jonction entre le défaut et son
environnement immédiat sont faibles. Les défauts envisagés ici sont simplement des
zones de moindres performances magnétiques, notamment en ce qui concerne
I'anisotropie. Elles résistent donc moins bien et surtout moins longtemps a 1'effet
d'un champ inverse appliqué croissant. C'est le couplage de I'aimantation du défaut
avec le champ inverse appliqué qui fournit, dans ce cas, 1'énergie nécessaire a la
création de paroi associée au retournement.

Si le champ inverse qui produit cette nucléation dans le matériau considéré, est
supérieur en module aux champs critiques associés au grossissement et au
déplacement dans tout I'échantillon de la paroi créée, le champ coercitif du matériau
pourra étre confondu avec le champ de nucléation.

4. HYSTERESIS ET IRREVERSIBILITE :
EXPERIENCE ET MODELES SIMPLES

L'aimantation d'une substance ferromagnétique répond de facon complexe a I'appli-
cation d'un champ extérieur, alternativement croissant et décroissant.

Cette réponse dépend de plusieurs éléments : 1'état magnétique initial de la
substance, la forme de I'échantillon étudié, I'amplitude de la variation de champ
considérée, le sens de cette variation comparé au sens de la variation précédente,
etc. Il convient donc de préciser trés clairement les conditions expérimentales mises
en ceuvre,

4.1. COMPORTEMENTS OBSERVES

4.1.1. La courbe de premieére aimantation,
tracée a partir d'un état désaimanté

Considérons un échantillon ferromagnétique ou ferrimagnétique de forme torique
—ce qui élimine les effets de champ démagnétisant — et qui a é1é désaimanté sous
champ magnétique alternatif évanescent par le processus qui sera décrit au § 4.1.3.
Soumis a un champ magnétique croissant, cet échantillon voit son aimantation
croitre selon la courbe OABC (figure 6.16), dite courbe de premiére aimantation.
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Cette courbe est traditionnellement divisée en M
trois régions : M;

*

Par de petites variations de champ autour d'un
champ donné, on peut obtenir la susceptibilité
réversible, Xev, pour chaque point de la courbe
de premiére aimantation (figure 6.17).

De cette valeur, comparée a celle de la suscep-
tibilité différentielle totale, on déduit la valeur

celle des champs faibles ol 1'aimantation
évolue conformément aux lois de Rayleigh
(énoncées au paragraphe suivant),

la région intermédiaire, ot I'aimantation croit
trées rapidement de facon trés irréversible
(une hystérésis importante apparait chaque
fois que l'on inverse le champ), et oll un

agrandissement révélerait qu'elle est en fait ol H
constituée d'une suite de sauts d'aimantation

séparés par de bréves zones de croissance Figure 6.16 - Courbe de premiére
continue : les sauts de Barkhausen (encart aimantation d'une substance
de la figure 6.16), ferromagnétique

et la région des champs forts, ol la variation d'aimantation change de courbure
et tend asymptotiquement vers une limite, notée Mg, et désignée comme
aimantation a saturation ; les processus de rotation sont majoritaires dans cette
troisieéme région.

de la susceptibilité irréversible ¥q.

*

*

Figure 6.17 - Définition de la
Les lois expérimentales de Rayleigh L'étude de susceptibilité réversible

la partie initiale de la courbe de premiére aiman- Yréy = OMpgy/SH
tation, celle qui correspond aux champs faibles,
met en évidence les faits suivants que Rayleigh [14] avait observés des 1887 :

La courbe a la forme d'une simple parabole satisfaisant a I'équation :
M = yH+RH? (6.28)

Si, a partir d'un point de coordonnées [Hy,, M,] situé au sein de cette zone, on
revient en arriere, la tangente a la courbe de recul est paraliele a la tangente
initiale et la courbe de recul est & nouveau une parabole (voir figure 6.18) dont
I'équation s'écrit : M} — Mp, = ¥ (H-Hp) — (R/2) (H-Hp)?, ou M) désigne
l'aimantation du point courant obtenu en diminuant la valeur du champ
(H<Hy,). 11 en est de méme si l'on fait 2 nouveau croitre le champ aprés une
phase de champ décroissant. Les constantes y et R sont respectivement appelées
susceptibilité initiale et constante de Rayleigh.
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Figure 6.18 - Cycle de Rayleigh Figure 6.19 - Ensemble de cycles de Rayleigh

Brown a énoncé ces constatations sous forme d'une loi (dite loi de Rayleigh) qui est
la suivante : une variation AH du champ magnétique, de sens inverse a la variation
qui l'a immédiatement précédée, entraine une variation de l'aimantation de méme
signe que AH, qui vaut (en valeur absolue) :

|AM| = x|AH| + (R/2) |AH|?

Cette loi n'est valable que si le champ reste dans l'intervalle (- Hp,,+ H;,), Hy, étant
la valeur absolue maximum atteinte par le champ depuis la derniére désaimantation.
Sur la figure 6.19 est reporté un jeu de cycles possibles obtenus selon la loi de
Rayleigh. La courbe de premiére aimantation est le lieu des sommets des cycles
symétriques par rapport a l'origine (champ variant entre —Hy, et +Hp). Les
équations des branches montante et descendante du cycle symétrique obtenu entre
—M, et +M,, sont respectivement :

Mt = (x+R Hp) H+ (R /2) (H2 - H}) (6.29)
M| = (x+R Hn) H-(R/2) (H2- H2) (6.30)
D'oli I'on déduit (en posant H = 0 dans I'équation de la branche descendante) :

¢ que la rémanence vaut :

M; = (R/2) HZ2 (6.31)
¢ que I'énergie dissipée lorsque I'on décrit ce cycle symétrique est :
- -4 py3
W = [HdM = 3 RH}, (6.32)

+ et que, lorsque H passe de —H,, a +H,,, la variation d'aimantation AM, qui
s'écrit : AM =2y Hp, + 2R H2, contient une partie réversible (le premier terme)
et une partie irréversible (le deuxieme terme, ou Hy, apparait au carré). Par
conséquent :

(AM)ir = 2RHZ (6.33)

et: M; = (AM) /4 (6.34)
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Le domaine de validité des lois de Rayleigh differe d'un matériau a l'autre. Il est
typiquement de l'ordre de quelques dixiémes du champ coercitif. Comme on va le
voir, il correspond & une zone ol les barrieres franchies par les parois, grice an
champ mis en ceuvre, sont a peu prés uniformément distribuées.

4.1.2. L'aimantation d'une substance donnée peut prendre toutes les
valeurs contenues dans son cycle d'hystérésis majeur

Les cycles symétriques par rapport a l'ori-
gine, tracés a partir d'un point quelconque
de la courbe de premiére aimantation, situé
avant la saturation, sont appelés cycles
mineurs ; ils sont tous différents et leur aire
est d'autant plus grande que leur point de
départ correspond a un champ plus élevé
(cycles | et 2 : figure 6.20). Lorsque la satu-
ration est atteinte, un cycle limite est obte-
nu, qui est désigné sous le nom de cycle
majeur ; il ne varie plus en fonction du point
de départ (cycle 3 : figure 6.20). Sauf indi-
cation contraire, quand on parle du cycle
d'hystérésis d'une substance, on veut dési-
gner le cycle majeur de son aimantation.

La figure 6.21 présente un cycle majeur
typique, avec deux retours a zéro en champ
négatif (cycles de recul dont la pente
moyenne fournit la valeur de la suscepti-
bilité réversible). Les intersections du cycle
majeur avec les axes définissent la réma-
nence et la coercitivité, grandeurs utilisées
pour caractériser le matériau. L'aimantation
rémanente M, est l'aimantation résiduelle en champ nul aprés saturation ; le champ
coercitif Hc correspond au champ inverse qu'il faut appliquer pour obtenir une
aimantation nulle, aprés que le matériau ait été saturé.

Figure 6.21 - Cycle majeur
et cycles de recul

Un agrandissement des zones de descente et de montée rapides de l'aimantation fait
apparaitre — notamment dans le cas des matériaux doux — I'existence de sauts de
Barkhausen (encart de la figure 6.21). Ces sauts peuvent étre mis en évidence, et
leur amplitude mesurée, grace a la force électromotrice qu'ils induisent aux bornes
d'un bobinage entourant 1'échantillon (bruit de Barkhausen). Par leur amplitude, ils
révelent que dans ces zones —comme dans la partie centrale de la courbe de
premieére aimantation (voir figure 6.16) — les déplacements irréversibles de paroi
s'accompagnent du retournement de l'aimantation de volumes de matiére impor-
tants. Dans un échantillon donné, 1'amplitude du bruit de Barkhausen passe par un
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maximum deux fois par cycle quand les parois effectuent leurs plus grands sauts
irréversibles, généralement au voisinage du champ coercitif + He.

Figure 6.22 - Une infinité de chemins
peuvent conduire au méme point P
a l'intérieur du cycle majeur

Sur les cycles mineurs, il est possible de défi-
nir également une aimantation rémanente et un
champ coercitif, mais les valeurs obtenues ne
sont pas caractéristiques du matériau, car elles
dépendent aussi du point de départ choisi et,
éventuellement, de l'histoire magnétique du
matériau. En effet, un point quelconque du
plan [H, M] situé a l'intérieur du cycle majeur,
peut étre atteint d'un trés grand nombre de
facons : il est l'aboutissement de chemins
divers tracés dans ce plan, le systéeme ne
repassant pas par ses états précédents quand le
sens du champ s'inverse (figure 6.22).

4.1.3. La courbe d'aimantation anhystérétique

s

Figure 6.23 - Toutes les valeurs de M

comprises entre M;‘n et ME;X

sont accessibles, par divers chemins

—
=

Tt

Figure 6.24 - Désaimantation sous
champ alternatif évanescent

Nous venons de voir que pour une valeur
donnée du champ, l'aimantation d'une sub-
stance dépend de I'histoire magnétique de cette
substance. En fait, tous les points du segment

Moy
chacun par de nombreux chemins différents.
N'existe-t-il pas d'états reproductibles, qui
puissent servir d'états de référence ? Jusqu'a
présent nous en avons rencontré deux : 1'état
thermiquement désaimanté et 1'état de satura-
tion. Il peut en exister un troisiéme, accessible
seulement dans le cas ol la coercitivité est due
au phénomeéne d'accrochage des parois par les
défauts : c'est un état a aimantation nulle,
obtenu par application d'un champ altematif
dont I'amplitude décroit jusqu'a zéro depuis
une valeur grande, de l'ordre de plusieurs fois
He. Cette procédure (figure 6.24) fournit un
état désaimanté a I'échelle macroscopique, qui
est souvent utilisé comme état de référence ;
mais les configurations microscopiques qu'il
recouvre sont trés nombreuses et non
reproductibles. C'est seulement en partant de
cet état que l'on peut observer les lois de
Rayleigh [15].

M ml (figure 6.23) sont accessibles,
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Cette procédure de champ alternatif évanescent ne conduit pas a un état de référence
quand la coercitivité est largement dominée par le processus de nucléation, ce qui
est le cas de beaucoup de matériaux durs.

Revenons aux matériaux doux. L'état M(0) = 0, obtenu par désaimantation sous
champ alternatif évanescent, n'est que le premier point d'une courbe possible, dite
courbe d'aimantation anhystérétique (voir § 2.5.1, chapitre 3). On obtient le point
M,(H;) de la courbe anhystérétique correspondant & un champ donné H; comme on
a obtenu le point M,(0), c'est-a-dire en soumettant 1'échantillon & un champ
constitué de H; — qui reste fixe — et d'un champ alternatif a valeur moyenne nulle,
dont I'amplitude est initialement suffisante pour dépasser le champ de saturation et
qui est, petit & petit, ramenée a zéro (ces deux champs peuvent étre produits par des
bobines différentes ou par la méme bobine). Ce n'est qu'au bout de cette opération
(figure 6.25) que la valeur M, (H;) est mesurée. La
courbe anhystérétique ainsi construite point par point
est indépendante de I'histoire magnétique antérieure de
I'échantillon et elle est reproductible. Elle se situe £
toujours au-dessus de la courbe de premiére aiman-
tation et ne présente pas de point d'inflexion. La
procédure d'obtention de la courbe idéale anhysté- i
rétique (dépourvue d'hystérésis) revient “a secouer la : .

M

structure en domaines de toutes les fagcons possibles H; H
autour d'un champ donné” [16]. Elle fournit donc la Figure 6.25 - Courbe
configuration de plus basse énergie dans ce champ. d'aimantation anhystérétique

4.2. MODELISATION DU COMPORTEMENT OBSERVE
DANS LE DOMAINE DE RAYLEIGH

Le modéle de 1'énergie potentielle irréguliérement oscillante permet une représen-
tation qualitative de I'hystérésis d'un systeme ferro ou ferrimagnétique non saturé
(voir figure 6.5). Mais le passage du qualitatif au quantitatif dans les cas réels est
encore hors de portée des modeles, car il est difficile de déterminer une fonc-
tion V(x) réaliste. De plus, quand les variations de champ sont d'amplitude suffi-
sante pour que la saturation soit atteinte, interviennent aussi dans I'hystérésis le
phénomene de nucléation des domaines inverses et d'autres mécanismes — d'ailleurs
encore impartfaitement précisés (voir chapitre 15) — que I'on ne sait pas bien traiter.
Pourtant les résultats obtenus en champs trés faibles, dans le domaine de Rayleigh,
ont pu étre retrouvés a partir de la théorie de Néel s'appuyant sur la construction trés
simple mise au point par Preisach.

4.2.1. Représentation de Preisach

Preisach [17], reprenant une idée de Weiss et Freudenreich [18], imagine un
ensemble de petits éléments possédant chacun un cycle d'aimantation rectangulaire
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M et symétrique (figure 6.26) voisin de celui qui a été
précédemment obtenu (voir figure 6.5-b). Ces cycles, de
demi-largeur ¢, sont centrés sur une valeur quelconque du
champ située & une distance € de H =0 (¢ et £ mesurent
0 ! H donc des champs) ; e est considéré en valeur absolue
(toujours > 0), tandis que € peut prendre des valeurs
positives ou négatives.

4

Figure 6.26 - Cycle
élémentaire de Preisach

En champ magnétique nul, tous les éléments pour
lesquels € > ¢ sont aimantés négativement, et tous ceux
pour lesquels € <—¢ sont aimantés positivement. Les
autres sont aimantés positivement ou négativement selon I'histoire magnétique de
I'échantillon contenant I'ensemble des éléments considérés.

Si, en champ nul, I'échantillon est totalement désaimanté, cela implique qu'il y ait
autant d'élément aimantés positivement que négativement. Les points représentatifs
des éléments de 1'échantillon sont alors uniformément répartis dans un seul demi-
plan du diagramme [¢, ¢], par lequel Preisach représente 1'état du systéme : voir
figure 6.27-a, oll les zones d'aimantation positive (gris sombre), négative (gris clair)
ou quelconque (gris moyen) sont différenciées.

Lorsqu'un champ H positif est appliqué, tous les éléments dont le cycle correspond
au champ € tel que € < H-e, sont aimantés positivement. Les autres conservent
I'état d'aimantation dans lequel ils se trouvaient avant application du champ. La
figure 6.27-b rend compte de cette situation : les éléments dont le point représentatif
se trouve dans le triangle OHP ont vu leur aimantation se retourner ; il en est de
méme pour ceux des éléments de la bande A'OPB' dont l'aimantation était
préalablement négative.

Le retour en champ nul raméne & un diagramme de type a (figure 6.27-c), mais si
les éléments représentés par les points contenus dans le triangle OHP se sont a
nouveau renversés et ont retrouvé une aimantation négative, il n'en est pas de méme
pour ceux de la bande A'OPB' dont 'aimantation est restée en 1'état.

{4 A f T Ft {'J'\
A | B
0 - Q 0 : -~
e \ ¢ \ ¢
A’ i &Y
A A’
(a) (b) (c) (d)

Figure 6.27 - Diagrammes de Preisach (voir texte)

Appliquer, alors —pour décrire un cycle symétrique —, un champ négatif, H' = —H,
de méme intensité que celui qui avait été appliqué précédemment (dans le cas de la
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figure 6.27-b), conduit a la situation de la figure 6.27-d. Tous les éléments repré-
sentés par des points pour lesquels € > (-H+¢) sont aimantés négativement. La
suppression de ce champ compléte le cycle, et conduit au diagramme de la
figure 6.27-e. Comme précédemment, les éléments représentés par des points situés
a l'intérieur du triangle OH'P' voient leur aimantation basculer vers des valeurs
positives. Tous les autres restent en I'état.

Entre les deux valeurs extrémes du champ (valeurs symétriques + H et —H)
correspondant au passage du diagramme b au diagramme d de la figure 6.27, les
éléments qui ont vu leur aimantation se retourner sont ceux dont les points
représentatifs occupent le triangle QHH'. Faisons I'hypothése que la densité n de ces
points dans le demi plan [€,e] est constante. Dans ces conditions, le nombre
d'éléments affectés est proportionnel a H2, aire du triangle en question. La partie
irréversible de la variation d'aimantation AM;j; de 1'échantillon lorsque le champ
varie de +H a —H, est donc proportionnelle 2 H2. Compte tenu du fait que
I'aimantation varie de 2Mg au cours d'un renversement, on peut écrire que :

IAM;,l = 2nMH? (6.35)

D'autre part, aprés avoir décrit un cycle de champ symétrique et complet, de H=0 a
H=0, soit du diagramme (a) au diagramme (e) en passant par les étapes b, c, et d,
I'échantillon conserve une aimantation rémanente proportionnelle a la surface du
carré OPQP'. Le module de l'aimantation rémanente M, peut donc s'écrire :
M; = nM,(H/~/2 )2, car (H/+/2 )2 est la surface du carré OPQP, soit :

M, = nMgH2/2 (6.36)

ou encore :

Les résultats donnés par les relations (6.35) et (6.37), comparés aux relations (6.33)
et (6.34) qui avaient pu étre tirées de l'observation directe, démontrent que la
représentation de Preisach (avec I'hypothése de répartition uniforme des cycles
élémentaires), constitue une bonne image du comportement des matériaux magné-
tiques dans le domaine de Rayleigh, a partir de cycles élémentaires que Preisach
pensait étre des cycles réels. Dans son modele, que nous allons maintenant
présenter, Néel a montré le caractere fictif de ces cycles pour un matériau massif ;
pour des grains fins, au contraire, ces cycles sont tout a fait réalistes.

4.2.2. Théorie de l'hystérésis dans le domaine de Rayleigh
(potentiel aléatoire de Néel)

Pour mieux figurer l'irrégularité des défauts de la substance, Néel [2] batit le
potentiel V(x) correspondant a une substance ferromagnétique quelconque a partir
d'une ligne brisée dont chaque segment présente la méme projection égale a Ax sur
I'axe des x, les ordonnées de chaque point de rupture de pente étant réparties au
hasard autour d'une valeur moyenne nulle. Cette ligne brisée est ensuite remplacée
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par une succession de morceaux de paraboles, pour supprimer les angles vifs qui ne
correspondent & aucune réalité physique. Il en résulte une fonction (dV/dx), ayant
aussi une forme de ligne brisée AjA>Az ... dont les segments ont tous une
projection égale a Ax, et qui ressemble a celle que nous avons représentée sur la
figure 6.28-a. Sur cette figure, x a été porté verticalement parce que le déplacement
de la paroi selon x produit une variation proportionnelle de l'aimantation M ; 1'axe
portant (dV/dx) est gradué en champ magnétique, grace a I'équation (6.7).

Supposons que lorsque le champ magnétique H prend la valeur Hy, le point
représentatif du systéme se trouve en M sur notre schéma.

M
m-1. 4 bi
b |a
o H _ﬁ_l_a
-~k — / "
(b) (c

)
b b b
iy 1

oY
(d) (e) (f)
Figure 6.28 - Modele du potentiel aléatoire de Néel

Quand le champ croit, le point représentatif vient réversiblement de M en A;
(I'égalité 6.7 restant satisfaite), puis il saute de A; en N (saut irréversible de la
paroi), et il continue ainsi de suite. Finalement, si le champ décrit un petit cycle
entre les deux valeurs H; et Hj, le point représentatif décrit un cycle représenté en
grisé sur le schéma (figure 6.28-a). Le cycle d'hystérésis de la substance ainsi
modélisée résulte de la superposition d'un trés grand nombre de tels cycles partiels.

Néel décompose ces cycles d'hystérésis partiels en cycles fictifs élémentaires plus
simples. Ceux de ces cycles fictifs auxquels correspondent des termes irréversibles
dans l'expression de l'aimantation (voir équations 6.28, 6.29, 6.30 ou 6.33) sont, au
second ordre prés des cycles rectangulaires de hauteur fixe 2m dont les branches
verticales correspondent 4 H=a et H=b (avec a>b). Pour l'ensemble de 1'échan-
tillon, a et b se trouvent répartis avec une densité uniforme autour de la valeur 0.
C'était 1a le point de départ de la théorie de Weiss et Freudenreich, puis de Preisach
et Kondorsky, mais ils voyaient dans ces cycles des cycles d'hystérésis réels de
domaines élémentaires & contour invariable.

Reprenant donc la présentation de Preisach (légérement modifiée), Néel reporte
dans le demi-plan [a, b] (a > b) les points représentant chacun des cycles fictifs ainsi
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obtenus (figure 6.28-c a 6.28-f). Aprés désaimantation dans un champ alternatif
évanescent, la paroi est d'un cOté pour la moitié des cycles, ceux pour lesquels
a+b>0, et de l'autre c6té pour l'autre moitié, ceux pour lesquels a+b<0 : c'est ce
que représente la figure 6.28-c.

On retrouve ainsi la forme du terme irréversible des lois de Rayleigh : un terme en
H2 pour la courbe de premiére aimantation (figure 6.27-d) d'aprés I'équation (6.28) ;
un terme en H2/2 pour la branche descendante d'un cycle de Rayleigh
(figure 6.27-¢) d'apres 1'équation (6.29) ; également un terme en H2/2 pour la
branche montante (figure 6.27-f), d'aprés 1'équation (6.30) et, moyennant une
hypothése sur la distribution des points Ay, Ay, As, ... autour de Ox (par exemple
une gaussienne), cette théorie fournit aussi une relation entre les constantes de
Rayleigh et le champ coercitif. Elle montre en outre que le diagramme de Preisach
dépend de la position des parois dans I'état désaimanté.

4.3. DES MATERIAUX DOUX AUX MATERIAUX DURS

Les cycles d'hystérésis des substances ou matériaux ferro ou ferrimagnétiques
existants sont tous a peu prés conformes au schéma présenté. Cependant, les
échelles de champ H varient dans une trés large gamme d'un type de matériau a
l'autre. Aux extrémes, il y a les matériaux désignés comme doux, dont les cycles
sont tres étroits (alliage fer-nickel par exemple : 107! Am ! <He £ 102 Am™ !, voir
figure 6.29.a), et les matériaux durs, dont les cycles sont au contraire trés larges
(aimant SmCos par exemple : 10* Am~! < Hc <£2x 106 Am !, voir figure 6.29-b),
ce qui donne un rapport supérieur a 107 entre les coercitivités des extrémes.

M M

(.1 [,
)/

—_—

Fe-Ni SmCos
WoHc=10-7T poHc=2,5T
(a) (b)

Figure 6.29 - Cycles d'hystérésis du Fe-Ni (doux) et du SmCos (dur)

Les matériaux doux sont utilisés principalement pour guider et concentrer le flux,
ainsi que comme amplificateurs de signal. Les qualités premiéres qu'on attend d'eux
sont une perméabilité différentielle maximale et un cycle d'hystérésis de largeur
minimale. La substance qui les compose doit donc posséder une anisotropie intrin-
séque tres faible, qui laisse les moments libres de tourner facilement.

Idéalement, ces matériaux devraient en outre toujours contenir un grand nombre de
parois extrémement mobiles, permettant des changements d'aimantation importants
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sous l'effet de la moindre sollicitation de champ. Comme le montrent les cycles
d'hystérésis, la nucléation est déja intervenue lorsque le champ appliqué s'inverse
(figure 6.29 a).

Les matériaux durs qui servent a la fabrication des aimants sont d'autant plus
performants que leur cycle d'hystérésis est plus large et plus carré (figure 6.29-b).
Cela ne peut s'obtenir que grice a une anisotropie magnétocristalline uniaxiale trés
forte de la substance de base.

La coercitivité définit la largeur du cycle majeur ; pour la rendre maximale, on
dispose de deux méthodes :

¢ Meéthode la plus utilisée : empécher le plus longtemps possible, en champ
inverse croissant, la nucléation de domaines inverses et des parois qui naissent
avec eux. On cherche donc, d'abord, & éviter toute nucléation spontanée ou en
faible champ inverse. Pour cela, on supprime tous les défauts dont I'aimantation
serait tres différente de celle de la matrice et qui pourraient, de ce fait, constituer
une source efficace d'effets dipolaires locaux. La présence de défauts suscep-
tibles d'étre activés par le champ inverse est trés difficile a éviter, ne serait-ce
qu'en bordure des grains. On s'efforce surtout d'en limiter I'efficacité en rappro-
chant, autant que possible, les caractéristiques magnétiques de ces défauts
(notamment 'anisotropie) de celles de la matrice. On parle alors de coercitivité
de nucléation (figure 6.14-b).

¢ Méthode alternative : bloquer la propagation des parois qui se sont formées, au
moyen de réseaux de défauts dont le pouvoir de piégeage soit suffisamment
efficace. Ce pouvoir est généralement fondé sur une forte modification locale de
I'énergie de paroi, plutdt que sur la mise en ceuvre d'effets démagnétisants locaux
qui aboutirait, par 'existence de parois trop nombreuses, a un adoucissement du
matériau. Il s'agit dans ce cas de coercitivité de piégeage (figure 6.14-c).

La comparaison des gammes de champ sur lesquelles s'effectuent, la premiére
aimantation, de l'état désaimanté a la saturation, et le passage de —M; a +M; sur le
cycle majeur, peut renseigner sur le processus principal de la coercitivité. Si la
gamme des champs impliqués pour produire l'une et 'autre variations est la méme,
la coercitivité doit provenir de l'accrochage ou de I'immobilisation durable des pa-
rois (voir matériaux doux : figure 6.30-a et quelques matériaux durs : figure 6.30-b).
Si, a partir de I'état désaimanté, la saturation est atteinte dans un champ beaucoup
plus faible que celui qui est nécessaire au renversement de 1'aimantation a partir de
1'état rémanent, de —M; a + M; (la plupart des matériaux durs actuels : figure 6.31),
le mécanisme d'accrochage des parois ne joue sans doute pas un role principal dans
la coercitivité et il faut envisager les diverses €tapes de la nucléation (voir
chapitre 15).
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M

~M;
(b) Figure 6.31 - Processus
Figure 6.30 - Processus dominant : piégeage de parois dominant : nucléation

5. LES TRAINAGES MAGNETIQUES :

DES EFFETS A LA FOIS RETARDES ET AMPLIFIES

Que des effets magnétiques dépendant du temps interviennent dans les matériaux
ferromagnétiques, cela tient évidemment surtout a leur configuration en domaines.
L'équilibre fragile d'une configuration résulte de la confrontation de divers termes
d'énergie, les uns ou les autres pouvant étre fortement altérés localement par la
présence au sein du réseau de défauts d'origines multiples.

Trois types trés différents d'évolution temporelle des propriétés magnétiques
doivent étre distingués :

L ]

Le vieillissement, «aging» en anglais, lié aux modifications irréversibles de la
structure des matériaux concernés (comme, par exemple, la formation de préci-
pités) ; ces modifications structurales peuvent accompagner des traitements
mécaniques, étre dues a des effets chimiques (oxydation ou autres) ou simple-
ment résulter d'un phénoméne de diffusion atomique.

Dans le cas des substances conductrices, l'effet (purement électromagnétique)
des courants de Foucault (eddy currents, en anglais) qui, pendant quelques
secondes ou fractions de seconde, empéchent la pénétration a l'intérieur du
matériau métallique d'un champ magnétique qui vient d'étre appliqué ; la vitesse
de déplacement des parois, mesurée par Sixtus et Tonks au sein de filaments
métalliques [19], est conforme a ce que prévoient les calculs qui tiennent
compte du délai imposé par les courants de Foucault,

Les trainages magnétiques (magnetic after effect, en anglais) caractérisant le
fait que lorsqu'a l'instant t;, un champ magnétique est brutalement appliqué a
une substance ferromagnétique (isolante ou conductrice), il induit un change-
ment de son aimantation qui commence a un instant ; trés voisin de tp, mais qui
peut se poursuivre pendant des temps trés longs au dela de t;.

Nous nous intéressons ici seulement au troisiéme type cité des phénomenes dépen-
dants du temps : le trafnage magnétique. L'objet du présent paragraphe est de préci-
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ser les manifestations caractéristiques du phénoméne de trainage, ses conditions
d'existence, et les mécanismes qui peuvent l'expliquer (déja évoqués au chapitre S,
§ 2.5). Ces mécanismes différencient le trainage de diffusion et le trainage de
fluctuation.

5.1. DES EFFETS D'ACTIVATION THERMIQUE A L'ORIGINE DES DEUX
SORTES DE TRAINAGE MAGNETIQUE

D'une facon générale, le phénomeéne de trainage magnétique se manifeste non seule-
ment par un décalage dans le temps entre l'instant de fin d'application d'un échelon
de champ a un matériau et l'instant ol commence 1'évolution de son aimantation,
mais aussi — et surtout — par la durée de cette évolution, qui peut étre significative
pendant des minutes ou des heures, voire quelques jours. Deux mécanismes diffé-
rents sont invoqués pour expliquer ce comportement. Tous les deux impliquent la
température sous une forme dont nous n'avons pas tenu compte jusqu'a maintenant :
l'activation thermique.

L'effet thermique statistique consiste en 'apport d'une densité d'énergie distribuée
uniformément dans tout le volume de I'échantillon : il provoque l'abaissement
uniforme des barriéres et la modification, généralement réversible, des propriétés
magnétiques intrinséques de la substance (K, M, Ag,, etc.).

L'autre effet de la température n'est pas uniforme ; en accumulant de 1'énergie en tel

point, puis en tel autre, au hasard d'une agitation désordonnée, il permet d'activer

des processus irréversibles qui peuvent modifier radicalement 1'état d'un systéme.

Les deux mécanismes reconnus, par lesquels la configuration microscopique d'une

substance magnétique peut étre modifiée par I'activation thermique, sont :

¢ la diffusion d'espéces étrangéres (petits atomes, lacunes, ...) d'un site interstitiel
a un autre, susceptibles, en induisant une anisotropie uniaxiale supplémentaire
au voisinage des parois, d'en modifier la position.

¢ la naissance de fluctuations localisées entrainant le franchissement (irréversible)
de barri¢res d'énergie qui, jusqu'alors, maintenaient un état métastable.

Dans ce dernier cas, plus le volume concerné est petit, plus les effets d'activation
thermique sont importants. Ils ne donnent naissance au trainage magnétique dit de
fluctuation que lorsque le systéme considéré est proche de ses conditions d'irréver-
sibilité, c'est-a-dire lorsque le champ appliqué, proche d'une valeur critique, a déja
beaucoup réduit la hauteur des barriéres d'énergie ; les barrieres qui subsistent sont
alors peu élevées, et l'activation thermique permet de les franchir dans les délais
qu'autorise l'expérience. Selon ce schéma, l'activation thermique provoque des
fluctuations locales par rapport a 1'état statistique, qui sont peu sensibles a la valeur
absolue de la température.

Dans le cas d'une diffusion atomique, au contraire, les barriéres d'énergie mises en
jeu sont caractéristiques de la structure cristalline considérée, la contribution du
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champ n'intervenant qu'au travers de la magnétostriction. Si la température est trop
basse, les temps de diffusion sont trop longs pour donner lieu a des effets sensibles
au cours d'expériences accessibles. Si la température est trop €levée, la diffusion est
quasi immédiate et aucun effet de retard n'est observé.

Le trainage de diffusion, trés sensible 4 la température, ne se manifeste donc que
dans des gammes de température déterminées appelées bandes de trainage.

5.2. LE TRAINAGE MAGNETIQUE DE FLUCTUATIONS
EXEMPLE DES MATERIAUX DURS AU VOISINAGE DU CHAMP COERCITIF

Ce type de trainage magnétique apparait comme une variation spontanée et continue
de l'aimantation avec le temps, aprés l'application d'une marche de champ
magnétique (figure 6.32-a).

Cette variation peut intervenir chaque fois IEI

que le matériau est au voisinage immédiat de Hf | (a)
conditions critiques, aussi bien dans les zones . : 0 ;
d'existence des sauts de Barkhausen, par M i R
exemple (figure 6.32-b), que lors du renver- _f,/' (b)
sement d'aimantation, grain par grain, d'un Lo oo s s
aimant permanent, dans la région de son M El‘~;='l:0 :
champ coercitif (figure 6.32-c). —1\ ©
L'aimantation varie selon une loi d'allure ==
généralement logarithmique dont la variation t
s'atténue avec le temps. Le coefficient de Figure 6.32 - Réponse a un échelon
relaxation magnétique (ou encore parameétre de champ magnétique

de viscosité magnétique), noté S, caractérise ce comportement ; il est défini par le
taux de variation de M en fonction du logarithme du temps, soit :
S = oM /dInt (6.38)

5.2.1. Fondements de l'analyse du comportement observé : application
au retournement d'aimantation dans les aimants permanents

Les comportements de trainage irréversible de 1'aiman-
tation dans les matériaux ferromagnétiques sont
généralement interprétés [20, 21] comme fondamen-
talement reliés a un processus, thermiquement activé,
de franchissement de barrieres d'énergie, dans des
systtmes métastables 4 deux niveaux (figure 6.33).
Leur traitement mathématique s'appuie sur deux
hypotheses classiques :

E

Figure 6.33
Systéme @ deux niveaux

¢ La premiere hypothése concerne la variation d'aimantation avec le temps. Elle
stipule que le phénoméne de franchissement d'une barriére A donnée, est
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parfaitement aléatoire et ne dépend donc pas du temps déja écoulé. Autrement
dit : durant un petit intervalle de temps dt, la probabilité de franchissement de A
est la méme, quel que soit le moment ot 'on considére l'intervalle dt. Cette
probabilité est proportionnelle & la durée de l'intervalle dt et s'écrira donc dt/t
ol T a les dimensions d'un temps (car une probabilité est un nombre sans
dimension). Cela conduit a une loi de probabilité classique de Poisson, ot le
temps T apparait comme le temps moyen de franchissement d'une barriére de
hauteur A : c'est le temps de relaxation associé a A.

4+ Conformément a la seconde hypothése, A et T sont reliés par la loi classique de
Boltzmann-Arrhenius :
T = Tgexp (A/kgT) (6.39)

Tp est le temps de relaxation intrinséque et correspond au temps de
franchissement d'une barriere de hauteur nulle. Compte tenu de la complexité de
certains processus irréversibles d'aimantation dans les systémes réels (processus
de renversement d'aimantation par exemple), Top ne correspond peut-étre pas a
une simple propriété intrinséque du matériau (22, 23].

A partir de ces deux hypotheses, la variation logarithmique de l'aimantation obser-
vée en fonction du temps peut étre comprise et interprétée, a condition de ne consi-
dérer que la gamme des temps normalement accessible a 'expérience. La forme de
la distribution f(A) des hauteurs de barriéres d'énergie (voir figure 6.34) n'influe pas
sur le caractére logarithmique de la variation de M des lors que la gamme des temps
d'expérience est raisonnable (de quelques fractions de secondes a quelques heures).

A titre d'exemple, considérons le phénomene irréversible majeur des matériaux
ferromagnétiques : le retournement de 1'aimantation, et étudions-le dans un échan-
tillon constitué d'un ensemble de grains ferromagnétiques indépendants (modéle
d'un aimant). Nous envisageons cet échantillon placé dans un champ inverse,
légérement inférieur (en module) au champ coercitif. A partir de la premiére
hypothese, une algébre simple montre que, pour un grain donné, la probabilité P(t)
pour que le renversement de l'aimantation intervienne entre les temps 0 et t peut
s'écrire :

P(t) = 1 —exp(-t/1) (6.40)

Pour une assemblée de particules indépendantes identiques a la précédente, ou
n'existerait qu'un seul type de barriéres d'énergie de hauteur A, la relation ci-dessus
donne aussi la proportion, 3N /N, de grains dont 'aimantation s'est retournée durant
le temps t. Elle permet donc de calculer la variation relative de l'aimantation,
AM(t)/2My, oit My est I'aimantation rémanente de 1'assemblée.

Pour un systéme contenant des grains qui mettent en jeu une distribution f(A) de
barrieres d'énergie (figure 6.34), la variation irréversible relative de 1'aimantation
avec le temps est donnée par :
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M(t) _ [ t
o = mtT) = jA=0|:2 exp(— ¥) - 1]f(A]dA (6.41)
avec évidemment : jw_ﬂ f(A)dA = 1.
L'expression du coefficient de relaxation magnétique, S, est alors :
oM dM =
e e =t{— = = 4
S==1 = 155 = 2Mg I,3=07“ exp(~A)f(A)dA (6.42)

ol A est le temps réduit, c'est-a-dire : A = t/T(A).

Dans cette expression de S, la fonction de distribution f(A) est pondérée par la
fonction Ae %, qui définit ce que I'on peut appeler une fenétre d'énergie.

Du fait de l'existence de cette fenétre (de cette pondération), une petite partie
seulement de f(A), autour de T(A) =t (c'est-a-dire caractérisée par A = 1), contribue &
S (figure 6.34).

f(A)

—

Figure 6.34
Fonction de distribution des
barriéres d’énergie f(A) et fenétre
sélectionnant les barriéres actives
autempst=1sa 300 K \

Le trait pointillé vertical indique la
position qu’occupera le centre de la Z
fenétre au temps t = 1000 s. . g . A
fenétre en énergie

La position et la largeur de la fenétre sont déterminées grace a la seconde hypo-
thése. La position A, de la fenétre, & un instant t donné et & une température T fixée,
correspond a :

Ac (t, T) = kgT In(t/7p) (6.43)

Les effets du temps et de la température sont donc de décaler la fenétre d'énergie
vers les plus grandes valeurs de |'énergie, le premier de fagon logarithmique, le
second linéairement. On peut montrer [24] que la largeur de la fenétre est
approximativement égale a kgT.

La partie de f(A) qui contribue effectivement a4 S (voir équation 6.42), est définie
par la largeur de la fenétre déplacée durant le temps d'observation du trainage. Aux
basses valeurs de la température, la largeur de la fenétre est faible ; la partie de la
distribution des barriéres d'énergie qui contribue a S, est essentiellement définie par
le déplacement de A. entre l'instant initial t; et l'instant final ty de la période de
mesure du trainage. A 300 K, pour des expériences entre t; =1 s et ty=1000s, la

largeur et le déplacement de la fenétre contribuent sensiblement a égalité

(figure 6.34).

Compte tenu des remarques précédentes, les expériences de trainage peuvent étre
analysées en considérant f(A) constant, et égal a f(<A.>) (<A, > étant la valeur de
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A prise a l'instant moyen tp,, entre t; et ty). La variation de M est alors une fonction
logarithmique du temps.

En tenant compte du fait que le retournement d'aimantation correspond a une
décroissance de M, c'est-a-dire M négatif dans 1'équation (6.42), on obtient ainsi :

S = 2My f(< A, >)j:_okexp(-l)dA (6.44)
avec : A=—t_=Lexp _A]
T(A) To kgT
soit : S = 2MokpT f(<Ac>) (6.45)

Si l'on considére, maintenant, le cas le plus général ou la variation d'aimantation
serait observée sur une période de temps arbitrairement longue, a partir d'un temps
initial proche de zéro, la variation temporelle de l'aimantation ne serait plus
logarithmique.

Combinant la seconde hypothése a I'équation (6.41), on obtient I'expression :
Ac
m(t,T) = 1-2 B eayaa (6.46)

Cette relation signifie que la variation de 'aimantation avec le temps est alors
directement liée a la forme de la fonction de distribution f(A). Comme m(t, T) est
une fonction de A, une loi d'échelle en T In (t/ 1) peut étre déduite. Labarta et al. ont
reporté, sur une seule et méme courbe, les valeurs de m(t, T), obtenues a différentes
températures, en fonction de la variable TIn(t/19) = A./kg, en donnant a Ty des
valeurs adaptées, c'est-a-dire en le considérant comme un paramétre ajustable [24].
Des valeurs variant entre 10125 et 5% 10~ 7 s ont ainsi été obtenues pour Tg.

5.2.2. Variation de l'aimantation avec le temps comparée a la variation
de l'aimantation avec le champ : notion de champ de fluctuations

Les mécanismes intervenant dans le renversement de l'aimantation sous l'effet de
l'activation thermique, en particulier dans un matériau dur, ne sont pas exactement
connus. Ils différent certainement de ceux qui sont mis en ceuvre lorsque ce phéno-
mene se produit sous l'influence d'un accroissement du champ inverse appliqué.
Pourtant, 1a comparaison des résultats produits par ces deux processus permet de
quantifier les effets de l'activation thermique en introduisant un coefficient de
viscosité magnétique S, et un champ de fluctuations, proposé pour la premiere fois
par Néel en 1950 [20].

Le coefficient de viscosité magnétique est défini comme : Sy =S/ ¥y, OO Yirr
représente la susceptibilité irréversible en l'absence d'effets d'activation thermique.
Autour d'une valeur donnée de M(t=0, T), une petite variation de M est proportion-
nelle a la valeur correspondante de f(A) et )i peut étre écrit comme :

Xir = 2 Mg f(A) dA/9H 6.47)
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Ainsi, I'expression de Sy, est :
2Mof(A)kgT kgT
S, = . 6.48
2Mof(A)oA/0H ~ 9A/0H S
Cette expression n'est valide que si la méme valeur de f(A) est impliquée dans les
mesures de S et de ¥, ce qui oblige & quelques précautions dans la mise en ceuvre

des expériences [25, 26].

La combinaison des équations (6.45) et (6.47) donne accés i l'expression de la
variation de champ 6H; j qui conduirait 4 la méme variation d'aimantation que 'effet
du trainage magnétique entre les temps t; et §; :
Lirr 8Hi,j = SIn (tif'tj) (6.49)
Cette derniére relation implique que les courbes d'aimantation mesurées au
voisinage du champ coercitif, avec des retards différents t; et t; par rapport a l'instant
de fin d'application des marches de champ, soient décalées les unes par rapport aux
autres d'un champ &H; j qui vaut :
BHi‘j = S,In (t;flj) (6.50)

Par extension, la courbe relevée au bout du temps t aprés l'instant de fin
d'application des marches de champ (origine des temps : t=0) est décalée, par
rapport a la courbe hypothétique qui serait relevée au temps t=0, d'un champ Hegy :

Herr = Sy In(t/ 1) (6.51)

Heyr est ce que 1'on appelle le champ de fluctuations et, plutdt que le coefficient de
viscosité magnétique (sa dénomination usuelle), S, apparait étre le coefficient de
champ de fluctuations. Des portions de cycle d’hystérésis tracées point par point a
plusieurs temps t au voisinage de H = He (figure 6.35), ont permis de vérifier la
relation (6.50) ; la courbe qu'une expérience, impossible a réaliser, aurait fournie au
temps origine est déduite de I'équation (6.51).

0.2 [T T 1 T I-]'--r LI | T T T T I T T T T T T T T T
0o -  Aimant Nd-Fe-B “A
02 - -
[""“ 04 |- ]
= 06 =
g t ————— [] =0
0.8 ----O----[i=3008 -
e --.@.--1,=1000s
b gt —m - ;=3000s
Fig
£ ],2 PR TN SN TN NN T T OR[N DO O MY T NN SN SN TR AR T T S L N T 1
-34 -33 -32 -3, -3 -29 -28

woH, T

s e

Figure 6.35 - Portions de la méme zone du cycle d'hystérésis proches du champ coercitif d'un
aimant Nd-Fe-B, obtenues point par point & 100 K, aprés avoir attendu un temps t; variable
La courbe en trait plein, inaccessible a I’expérience, est déduite des autres griice a la relation (6.51).
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L'existence du trainage de fluctuation impose des précautions et la prise en compte
des effets du temps, notamment lors des mesures du champ coercitif a l'aide
d'appareils a balayage de champ (figure 6.36).

-— [ 50
68 mT/s I_%n 40
492 mT/s \ /i Llag Figure 6.36
770 mT/s © 10 Portions de cycles d"hystérésis
l 0 de SmCos3 5Cu, 5 [27]
—0.8-07-06-05-04-03-02-0,1 Les cycles sont trés sensibles a la vitesse de
HoH, T — N33 uTs im0 balayage en champ. Plus celle-ci est élevée et
/ 333 UTs F-20 plus élevé est aussi le champ coercitif mesuré.
3.3 mT/s [ —30
L _ 40
e - 50

En examinant plusieurs séries de matériaux possédant des champs coercitifs étalés
sur plus de quatre ordres de grandeurs, Barbier a mis en évidence un lien possible
entre He et Sy, qui se traduit par la relation empirique : S, = H::‘SQ [28]. Cette
relation tient encore lorsque 1'on rajoute aujourd'hui les points correspondant aux

aimants modernes (NdFeB). Une interprétation (S, = chgs) a pu étre donnée [26],

qui s'appuie sur le concept de volume d'activation, introduit par Wohlfarth en
1985 [29]. Ce volume d'activation, V, serait le volume dans lequel le champ de
fluctuation effectif Hegr pourrait produire les effets d'un champ réel (voir § 7.3.2. du
chapitre 15). Dans le domaine des matériaux durs et des matériaux pour mémoires
magnétiques, ces notions de champ de fluctuation et de volume d'activation se sont
révélées trés importantes pour I'analyse des comportements observés.

5.3. LE TRAINAGE MAGNETIQUE DE DIFFUSION

Ce phénomene, lié a la diffusion réversible d'atomes et/ou de lacunes entre sites
interstitiels du réseau d'un matériau magnétique, a été observé des la fin du siecle
dernier, et largement étudié depuis, par Richter [30], et bien d'autres [5]. Il n'existe
que dans les substances pouvant contenir des impuretés de petite taille dans des sites
interstitiels (carbone, azote, ...), et se manifeste seulement dans la gamme des
températures ol la diffusion de ces impuretés est suffisante.

5.3.1. Une anisotropie uniaxe localisée, thermiquement activée

L'exemple type du matériau présentant ce phénoméne est le fer (o-Fe, réseau
cubique centré), ol des atomes de carbone peuvent occuper les sites situés a mi-
chemin entre deux atomes de fer le long des trois directions de référence Ox, Oy et
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Oz, notés respectivement : sites x, sites y et sites z (figure 6.37). Snoek [31] explique
que lorsqu'un atome de carbone occupe un site,

il écarte les atomes de fer qui l'entourent, F—e-. - .
rendant moindre la dépense en énergie iy b
magnétoélastique qui accompagne l'orientation ?C . ‘
des moments selon la direction associée (en ‘e ‘

cas de magnétostriction positive). . | ‘
Il existe donc un lien entre 1'occupation préfé- : l
rentielle d'une famille de sites et la direction de o. 9 /.
I'aimantation au voisinage immédiat de ces ®  —©0

sites. Autrement dit, I'énergie magnétique glo-
bale d'un systeme a I'équilibre, correspondant a
une certaine configuration des domaines,
s'abaisse progressivement (constituant un puits
de potentiel de plus en plus profond) au fur et
a mesure de la diffusion des atomes de carbone
vers les sites associés a la direction de l'ai-
mantation dans les divers domaines. Snoek
traduit ce fait en comparant le systéme magné-
tique a une bille massive posée sur un support Figure 6.38

recouvert d'une substance péteuse qui se Modele de la bille de Snoek
creuse sous l'effet du poids de la bille, pourvu

que celle-ci occupe la méme place pendant un temps suffisamment long
(figure 6.38).

Ainsi, Snoek, considérant que la contrainte magnétostrictive, due & la présence d'un
atome en position interstitielle, favorise 'alignement des moments magnétiques
dans la direction correspondante, décrit le phénomene par le biais d'une anisotropie
uniaxe locale, induite par la contrainte. Tout en conservant les principes de base du
mécanisme imaginé par Snoek, Néel attribue la principale cause d'anisotropie
induite par la diffusion des atomes, a un effet dipolaire (anisotropie de I'échange)
plutét qu'a I'effet magnétoélastique, ce qui est confirmé par les travaux expéri-
mentaux sur o.-Fe de [32] . En outre, un effet de trainage magnétique est également
observé dans des substances ne présentant aucun trainage de la déformation
élastique, par exemple dans certains ferrites.

Figure 6.37 - Sites interstitiels
du carbone dans le fer-alpha

Quelle que soit I'origine de l'anisotropie uniaxe locale engendrée par la diffusion des
atomes, le point important du modgle est I'existence de cette anisotropie induite par
l'activation thermique, via la diffusion. Dans la gamme des températures ou la
diffusion est significative mais non instantanée, 1'application d'un champ magné-
tique ne peut donner lieu a I'établissement immédiat d'une configuration d'équilibre.
L'aimantation macroscopique évolue pendant un certain temps, accompagnant la
diffusion des impuretés au voisinage des parois, surtout a 90°.
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5.3.2. La désaccommodation

Le phénomene ainsi désigné est une manifestation spectaculaire du trainage de
diffusion. Il est présenté sur la figure 6.39 et consiste en une diminution, avec le
temps, de la perméabilité en régime alternatif mesurée en champ faible, aprés une
désaimantation obtenue par application d'un champ alternatif évanescent.

En fonction du temps t, écoulé entre la désaimantation et la mesure, la perméabilité
varie comme :

H(t) = (o) + [1(0) — pl=o)]W(t) (6.52)

ot Y(t) est une fonction qui vaut 1 quand t =0 et qui tend exponentiellement vers
zéro lorsque t tend vers l'infini. La différence p(0)— p(ee) peut aller jusqu'a
avoisiner 50% de p(0) : le phénomene est donc considérable.

1500 T T T T

Figure 6.39
Evolution dans le temps de la
perméabilité magnétique

La perméabilité relative d'un acier au
carbone évolue d'autant plus vite que
la température est plus élevée.

0 1 1 1 |
0 10 20 30 40 50
t, min

Ses causes sont bien explicitées par le modele proposé par Snoek, et schématisé par
la figure 6.38 : quand la bille massive, représentant le systétme magnétique, roule
d'une position a une autre, elle est trés mobile et peut aisément étre déplacée par des
forces méme faibles ; mais si elle s'arréte en un point et qu'elle y demeure quelque
temps, elle perd progressivement sa mobilité au fur et a mesure qu'clle s'enfonce
dans le revétement piteux sur lequel elle est posée (figure 6.40).

Figure 6.40 - Comme une bille pesante reposant
sur un sol mou, la paroi “creuse son trou au
bout d'un temps plus ou moins long : il faut alors
exercer un effort plus important pour la déplacer

La perméabilité en champs faibles mesure la mobilité des parois. Sa forte
décroissance en fonction du temps écoulé depuis la derniere modification notable du
champ, indique que les parois se sont stabilisées dans leur position d'équilibre. Cet
effet provient de l'apparition de l'anisotropie uniaxiale locale engendrée par la
diffusion, a la fois au sein des domaines et dans les parois, puisque la direction de
cette anisotropie correspond a la direction locale de 1'aimantation. Les parois voient
baisser leur énergie en restant longtemps dans une méme position. Tout
déplacement de parois élévera donc leur énergie, en les tirant du puits de potentiel
creusé pendant leur temps d'immobilité. La force qui tend & les maintenir dans ce
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puits peut étre considérée comme une force de rappel, a rajouter a celles que nous
avons considérées au paragraphe 2 de ce chapitre, et qui étaient associées a des
défauts de réseaun. Ainsi la relation d'équilibre (6.5) doit s'écrire ici :

F+F3+Fy =0 (6.53)
ol Fy4, qui tient compte de 'anisotropie induite par l'activation thermique via la

diffusion, aura la forme :
K.f'(u) (6.54)

Kaf "(u) (6.55)

respectivement pour une paroi a 90° ou une paroi a 180° se déplacant de u [33] ; K,
est une constante du matériau reliée a I'énergie d'anisotropie uniaxiale par :

Ex = -Ka(a}p? + 03B} +alp}) (6.56)

Fg(u)
ou Fy(u)

les o et les B; sont les cosinus directeurs relatifs respectivement a la direction de
I'aimantation et a celle de l'anisotropie induite. Les formes des fonctions f'(u) et
f"(u) données par Néel sont présentées sur les figures 6.41 et 6.42 ; dans le second
cas, la fonction s'annule si u tend vers l'infini, car aucune contrainte magnéto-
strictive a longue distance n'est induite en présence de parois & 180°.

: P I ! T
0‘8 e — ~~ —
= 0.8
~— :‘-/
= 06 — . 06
= —
LT 04 — ) 04
=
0.2 — I 02
0 | 1 1 1 0 ]
0 2 4 6 8 10 0 2
u/d u/d
Figure 6.41 Figure 6.42
Variations de - f'(u) en fonction deu/d Variations de — f"'(u)/ 2 en fonction de u/d

La distance d est définie par la relation : d = dg (E/6K)!2, oi dg est la distance entre atomes
interagissant magnétiquement, et E est I'énergie de champ moléculaire et K 1'énergie d'anisotropie
magnétocristalline.
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CHAPITRE 7

MAGNETISME DANS LE MODELE DES
ELECTRONS LOCALISES

(de caractere plus fondamental, ce chapitre peut étre ignoré en premiére lecture ;
il suppose connues les bases de la mécanique quantique).

Dans ce chapitre, nous introduisons tout d’abord les deux contributions au moment
cinétique et en conséquence au moment magnétique d’un électron, a savoir les
contributions orbitale et de spin. Puis nous décrivons, en faisant appel a la méca-
nique quantique, comment dans un atome ou ion libre les contributions de chaque
électron se combinent pour donner le moment magnétique total. Nous montrons
ensuite que, tandis que la plupart des éléments portent un moment magnétique
lorsqu’ils sont isolés, seuls quelques uns conservent un moment lorsqu’ils font
partie d'un édifice atomique (molécule, liquide, solide, ...). Ces éléments sont ceux
qui comportent une couche électronique 3d, 4f ou 5f incompléte et qui appar-
tiennent donc respectivement aux séries du fer, des lanthanides (ou terres rares) et
des actinides. Leurs principales caractéristiques sont briévement décrites.

1. MAGNETISME DE L'ATOME OU DE L'ION LIBRE

1.1. CAS D'UN SEUL ELECTRON

1.1.1. Moment magnétique orbital

Nous avons vu au chapitre 2 que le moment magnétique ™ associé a une répartition
de courant de densité j occupant le volume V est donné par :

m = %j rx j(r)dv (7.1)
v
Considérons maintenant le cas d'un électron au sein d'un atome. Soient v sa vitesse
et r sa position a un instant donné, alors :
jr") = —evd(r'-r) (7.2)

ol —e est la charge de I'électron (e = 1,6 x 1019 C). La distribution &(r) a les
dimensions de I’inverse d’un volume, car son intégrale sur 1’espace vaut 1.



250 MAGNETISME - FONDEMENTS

En reportant cette expression dans 1'équation (7.1), on obtient le moment magné-
tique orbital (c'est-a-dire correspondant au mouvement de 1'électron sur son orbite) :

m, = —(e/2)rxv=—(e/2m.) &, (7.3)

ou £, =rxmv est le moment cinétique orbital de 1'électron et m, sa masse. Ce
résultat, tout a fait général, fait apparaitre que le moment magnétique orbital d'une
particule chargée est proportionnel a son moment cinétique.

11 est facile de retrouver la formule (7.3) en utili-
sant la représentation simpliste de la figure 7.1
d'un électron parcourant a la vitesse v une orbite
circulaire de rayon r.

A ce stade il est nécessaire, pour aller plus loin,
de faire appel a la mécanique quantique. Selon
celle-ci, les états stationnaires d'un électron
soumis au potentiel du noyau et au potentiel

Figure 7.1
Représentation schématique )
du moment orbital d’un électron moyen dii aux autres électrons sont caractérisés

par 4 nombres quantiques n, £, m et G.

Rappelons que :

¢ le nombre quantique principal n peut prendre comme valeur 1, 2, 3, 4, ...

¢ pour n donné, le nombre quantique orbital ¢ peut prendre des valeurs entiéres
tellesque 0</<n—-1.Pour£=0, 1,2, 3, ... onparled’états s, p, d, f, ...

¢ pour ¢ donné, le nombre quantique azimutal m peut prendre des valeurs entiéres
tellesque— £ <m< 4,

¢ enfin le nombre quantique de spin o peut prendre les deux valeurs + 1/2.

Le moment cinétique orbital associé 4 ces états s'écrit :
£ = he (7.4)

oll % est la constante de Planck divisée par 2w, i =h/2n = 1,054 x10-34 J sec, et £
un opérateur vectoriel sans dimension, que 1'on appelle souvent moment cinétique
orbital. Les valeurs propres de £2 et de ¢, sont caractérisées par deux nombres
quantiques entiers ¢ et m de sorte que, pour un état donné caractérisé par £ et m :

<£2>=/(({+1) et <f,>=m, (7.5)
ol I'axe z est I'axe de quantification (par exemple, la direction d'un champ

magnétique). Pour un étatl donné le nombre quantique m peut prendre les
2/ + 1 valeurs entieres : m=/¢,(/-1), ...,0, ..., — (L =1),-1.

La proportionnalité entre les moments cinétique et magnétique orbitaux (rela-
tion 7.3) conduit a :

M, = —(he/2me) £ = —up £ (7.6)

ou Ug = (fie/2me) = 0,92732x 10-22 Am? est le “magnéton de Bohr”.
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C'est la plus petite valeur possible du moment magnétique électronique. C'est
pourquoi elle est trés souvent utilisée comme unité de mesure du magnétisme au
niveau atomique.

Bien qu'une représentation spatiale ne puisse
rendre compte des spécificités de la mécanique
quantique, elle permet de visualiser cette pro-
pri¢té des moments magnétiques et cinétiques
orbitaux. La figure 7.2 donne un exemple de ce
type de représentation pour | =2. Ainsi, alors
qu'en mécanique classique le moment cinétique
(et magnétique) peut prendre n'importe quelle
direction et n'importe quel module, la méca-
nique quantique montre que son module et sa

S Figure 7.2
projection sur un axe donné ne peuvent prendre Représentation spatiale
que des valeurs discrétes bien définies. des moments cinétiques orbitaux

1.1.2. Moment magnétique de spin

Le magnétisme orbital n'est en fait pas la seule contribution des électrons au
magnétisme. Expérimentalement, Stern et Gerlach ont montré que 1'électron posséde
aussi un moment magnétique intrinséque associé a un moment cinétique intrin-
séque, que l'on a pris I'habitude d'appeler le “spin”, car une maniére inexacte mais
pratique de se représenter cet effet est d'imaginer 1'électron en rotation sur lui-méme
(en anglais, fo spin signifie tourner sur soi-méme). L’électron ne peut avoir que
deux états de spin caractérisés par ¢ = + 1/2. Le moment cinétique associé s’écrit :

£, = hs (7.7
ou s est un opérateur vectoriel sans dimension appelé «spin». Les valeurs propres de
s> et s, sont caractérisées par les nombres quantiques s = 1/2 et 6 =+ 1/2. Pour un
état o donné, on a :

<§?> = s(s+1) = 3/4et<s,> =0 (7.8)

Le moment magnétique de spin est, comme le moment orbital, proportionnel au
moment cinétique de spin mais la constante de proportionnalité a la particularité
d'étre deux fois plus grande que pour l'orbite de sorte que :

m, = —2ugs 79

Il en résulte que <(mg),>=+ 1 ug. Le magnéton de Bohr apparait ainsi comme la
quantité fondamentale du magnétisme atomique.

Les caractéristiques des moments magnétiques orbitaux et de spin sont représentées
de maniére schématique sur la figure 7.3.

Les relations (7.6) et (7.9) nous montrent que le moment magnétique total
m,=mg+m; n'est généralement pas colinéaire au moment cinétique total
£, = h(£ +s), sauf cas particulier. Nous reviendrons sur ce point un peu plus loin.
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Remarque : toute particule possede un moment ma-
gnétique et un moment cinétique intrinséque. Par
exemple pour le proton : M= g(fe/2mp) £ ou € et my,
sont respectivement la charge et la masse du proton.
Le facteur g n'est pas égal a 2 comme pour 1'électron,
mais a 2,793. Bien que le neutron ne porte pas de
charge €lectrique, il posséde un moment magnétique
et un moment cinétique intrinséques reliés par la
méme formule, avec un facteur g qui vaut — 1,913.
Signalons enfin que la masse de ces particules étant

Figure 7.3
Représentation spatiale des environ 2000 fois plus grande que celle de 1'électron,
moments cinétiques de spin leur moment magnétique est trois ordres de grandeur

plus faible que le moment magnétique électronique,
donc totalement négligeable en magnétisme macroscopique.

1.1.3. Les états électroniques individuels ou atomes hydrogénoides

Dans ce paragraphe, nous rappelons les principales étapes qui conduisent a la
description des états électroniques & un seul électron. Pour plus de détails, le lecteur
est invité & se reporter a I’abondante littérature qui traite de ce sujet [1].

Les états stationnaires d’un électron soumis a un potentiel central V(r) sont obtenus
a partir de I’équation de Schrédinger :

#Ho = Eo (7.10)

ol I'hamiltonien # a pour expression p2/2m + V(r)*. Pour I’atome d’hydrogéne, le
potentiel s’écrit tout simplement V(r)=—e?/4neor ou r est la distance entre
I’électron et le noyau. Pour les autres atomes, nous verrons qu’il s’agit du potentiel
central dfi au noyau (- Ze?/4megr) et A une distribution moyenne sphérique
provenant des autres électrons.

La résolution de I’équation (7.10) conduit aux énergies propres E, ¢ et aux états
propres avec leurs fonctions d”onde associées ¢y ¢ m(r) =R, «(r) Y™ (0, @), qui sont
le produit d’une partie radiale, R, «(r), par une partie angulaire (les Y ;" sontdes
harmoniques sphérigues qui sont définis en annexe 6, § A6.1). La densité de proba-
bilité de présence de 1'électron au point r est égale au produit ¢pd*.

Dans le cas de I’hydrogéne, les niveaux d’énergie ne dépendent que de n et
s'écrivent E, =— Egr/n? ol le “Rydberg” Egr= 13,6 eV correspond a I'énergie du
niveau fondamental (le plus bas niveau d'énergie possible).

Pour les autres atomes (ou ions) chaque E, ¢ dépend du numéro atomique de 1'é1é-
ment et du nombre d’électrons considérés dans le potentiel central. La figure 7.4
montre schématiquement les niveaux d’énergie (ou plutdt leur racine carrée) pour

*  p est 'opérateur quantité de mouvement.
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un électron lorsque les niveaux inférieurs _El

sont occupés par d’autres €lectrons. Ce o n
schéma permet de comprendre 1’ordre de
remplissage des différentes couches p—— :
électroniques. 5;31’

En fait la fonction d’onde totale ¢ d'un 5 -2
électron est le produit de la fonction g:,—P

d’onde orbitale ci-dessus par une fonction

d’onde de spin : Wn,tm;s = ¢n‘f.m(r)-XGa ou

%o correspond a 1’état de spin caractérisé

par C.

Chaque niveau d’énergie, ou chaque

sous-couche, est donc 2 (2¢ + 1) fois Is
dégénérée, c'est-a-dire que 4/ + 2 états $ p d f
électroniques différents présentent cette Figure 7.4 - Schéma des niveaux d’énergie
méme énergie. pour un électron dans un atome

1.2. ATOME AYANT UN NOMBRE QUELCONQUE D'ELECTRONS

1.2.1. Méthode de Hartree - Approximation du champ central :
les configurations

L’hamiltonien électronique d’un atome ayant un nombre quelconque d’électrons a
pour expression :

¥’ = %c + %s.o. (7.11)

Ze étant la charge du noyau et N le nombre d’électrons, . s'écrit :

2
Pi
%c - 2{21’]‘1 41t£0r1j] z4ﬂ£0rlk (?12)

¥ . est 'hamiltonien de couplage spin-orbite. Nous verrons plus loin son origine
ainsi que son traitement ; notons que cette contribution est petite devant les autres.
L’équation de Schrodinger d’un tel systéme est impossible a résoudre directement.
Cependant cet obstacle a été surmonté en réécrivant ¥, de la maniére suivante :

%c = %{)+%1 (7.]3}
2
< p; 2
ou: ?fu= Zlﬁﬂéﬁ-kU(rl)jl (714}
t: -3 U(r 7.15
e - - ) 015

U(r) est un potentiel fictif central tel que, s’il est bien choisi, # est suffisamment
petit devant 3, pour étre traité comme une perturbation bien qu'aucune des deux
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contributions de #€; ne soit petite. U(r) est obtenu par itération (champ autocohérent
de Hartree) et représente assez bien le potentiel répulsif moyen sphérique agissant
sur un €lectron et provenant de I’ensemble des autres électrons. En ne considérant
en premiere approximation que ¥, nous sommes donc ramenés a considérer un
ensemble d’électrons indépendants soumis a un potentiel central. La description de
I’état d’un atome est alors trés simple : il suffit de préciser que parmi les
N électrons, il y en a un dans 1’état Wy s1.m1.s1, un autre dans 1’état W) 2 m2.s2 €tc.
L’énergie de I’état atomique est alors :

E = Enj o1 +Enpi2 + ... + Eangn (7.16)

n= 1 2: 3 -4 3 6 Un tel état d’énergie porte le nom de
o configuration. La configuration de plus

1= 213 318/4 J oo e basse énergie est obtenue en remplissant

2p/ an 4p/ Sp/ 6 successivement les états individuels de

/ / / plus basse énergie conformément a I’ éta-

38" 4d /54 6d gement des niveaux de la figure 7.4. En

/v fait, un moyen facile de trouver bien sou-

St 6f vent la configuration de plus basse éner-

gie est d’utiliser la régle de remplissage

Sg  6g de la figure 7.5. Par exemple, dans le cas

de I’atome de fer de numéro atomique

7 =26, la configuration fondamentale

s’écrit : 152 2s22pb 352 3p0 452 3d, c'est
la configuration de Ar + 3d6 ou Ar désigne I’argon.

4f

Figure 7.5 - Reégle de remplissage des
niveaux d’énergie électroniques

Les configurations fondamentales des atomes neutres figurent généralement dans le
tableau périodique des éléments : voir I'annexe 3 en fin d'ouvrage, ou les configura-
tions ne sont désignées que par l'occupation des couches les plus externes, par
exemple 3p? pour le phosphore, mais 3d®4s? pour le nickel car la couche 4s a été
peuplée avant que la couche 3d ne soit pleine. En effet, comme le montre le tableau
périodique des éléments, de 1égeres anomalies a la reégle de remplissage ont lieu
lorsque des sous-couches ont des énergies trés proches. C’est le cas des états 4s et
3d, ainsi que des états 4f et 5d.

Remarque : Une configuration dont toutes les sous-couches sont pleines est non
dégénérée, c'est-a-dire qu’il n’y a qu’une seule fonction d’onde associée & ce niveau
d'énergie. En revanche, une configuration dont la sous-couche externe n’est pas
pleine est dégénérée.

Par exemple, pour 1’atome de carbone qui a deux électrons p, si 1’on évalue les
différentes valeurs possibles de m et de ¢ de chaque €lectron, et si I'on considere
qu’il s’agit de particules indiscernables, on trouve facilement que la dégénérescence
vaut 15, comme on le voit sur la figure 7.6 : ces quinze états €lectroniques différents
présentent la méme énergie.
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-1
Figure 7.6 - Exemple de différents I.- 1

états appartenant a la configuration

fondamentale 1s2,2s2, 2p? de I’atome .. 2
de carbone (Z = 6) : la multiplicité + +9 T l 3

(le nombre d’états différents) est de 15 e

Is 2s

Moments orbitaux et de spin totaux : Les moments cinétiques orbitaux et de spin
individuels s'ajoutent pour donner lieu aux moments orbitaux et de spin résultants :

L=2X4etS =Xs (7.17)
Dans le cas d’une sous-couche pleine :

l,> = Del> = DearaS,» = Lag,> = 0 (7.18)

Il en est de méme pour les composantes selon x et y. Il en résulte qu'une sous-
couche pleine n’est pas magnétique ou encore, ce qui revient au méme, ne porte pas
de moment magnétique permanent.

1.2.2. Termes

Examinons & présent le cas des sous-couches électroniques non saturées, le plus
intéressant pour ce qui est du magnétisme. Le terme #;, qui tient compte des
corrélations intra-atomiques entre les électrons, léve particllement la dégéné-
rescence de chaque configuration et conduit & des niveaux d’énergies appelés
“termes”. Chaque terme est caractérisé par les nombres quantiques L et S, ceux-Ia
mémes qui caractérisent les états propres et valeurs propres de L2 et S2. Les états
propres d’un terme donné sont du type IL, S, My, Mg> ol My et Mg peuvent
prendre n’importe quelle valeur allant respectivement de —L a +Letde—S a+S
par saut d'une unité. Chaque terme est ainsi (2L + 1)(2S + 1) fois dégénéré.

La séparation entre les termes est typiquement de l'ordre de 10 eV, c'est-a-dire
environ 10° kelvin : les physiciens mesurent souvent les énergies atomiques en
unités de température, utilisant la correspondance % <> kgT, c'est-a-dire que
1 kelvin équivaut & une énergie égale numériquement a la constante kg soit
1,38 x 10723 J (annexe 2).

Les valeurs de L et S du terme de plus basse €nergie sont données par la relation :

L = |IZm;letS = |Zg;l (7.19)
dans laquelle les m; et o; sont définis par les régles de Hund, qui stipulent que :
¢ les valeurs o; des spins individuels sont celles qui en s’ajoutant algébriquement

donnent la valeur maximum de S compatible avec le principe d’exclusion de
Pauli. Par exemple, dans le cas du carbone, S=1/2 + 1/2=1.
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¢ les valeurs m; des moments orbitaux individuels sont celles qui en s’ajoutant
algébriquement donnent la valeur maximum de L compatible avec la régle
précédente et le principe de Pauli. Dans le cas du carbone, L=1+0=1.

Les régles de Hund sont faciles & appliquer en utilisant le type de représentation
classique schématisé sur la figure 7.6 dans le cas du carbone. La premiére régle rend
compte du fait que les électrons préferent d'une part avoir la méme composante de
spin, ce qui réduit leur probabilité de passer d'une orbite a une autre déja occupée
(principe de Pauli), et d'autre part occuper des orbites différentes, car ils ont moins
de chance de se trouver a proximité les uns des autres. La seconde régle est moins
facile a saisir. On peut la résumer ainsi : pour conserver l'invariance par rotation du
systéme, qui ne fait intervenir que des interactions isotropes, il y a nécessairement
transfert d'électrons sur les différentes orbites, transfert d'autant plus facile que le
moment cinétique des électrons est de méme signe.

1.2.3. Couplage spin-orbite

Avant d'affiner la description détaillée des niveaux d'énergie électroniques, nous
allons introduire la notion fondamentale de couplage spin-orbite : il s’agit d’une
interaction entre les moments orbitaux et les moments de spin individuels de la
forme — A;; £; s;, appelée encore couplage Russel-Saunders. En fait, le couplage des
termes tels que i #j est négligeable devant celui pour lequel i =j. L'origine de ce
couplage est la suivante : dans le référentiel d'un électron, le mouvement du noyau
crée un champ magnétique qui interagit avec le moment magnétique de spin. En
raison des couplages entre les orbites et les spins décrits ci-dessus et qui ont conduit
aux différents termes, ces couplages individuels peuvent se réduire a I'énergie
d'interaction suivante :

H = —ALS (7.20)

ou le parametre Aest négatif dans le cas d'une couche moins qu'a moitié pleine et
positif dans le cas contraire, si bien que les moments cinétiques orbitaux et de spin
ont tendance a étre respectivement, selon le cas, antiparall¢les et parall¢les. On peut
montrer simplement que le coefficient A est effectivement négatif dans le cas d'un
seul électron, et positif pour des couches plus qu'a moiti€ pleines [2].

1.2.4. Multiplets

La dégénérescence de chaque terme est de nouveau partiellement levée par I’inter-
action spin-orbite évoquée ci-dessus. Chaque nouveau niveau d'énergie, appelé
“multiplet”, est caractérisé par le nombre quantique entier ou demi-entier J qui
caractérise le moment cinétique total #J tel que :

J=L+8 (7.21)

A I'intérieur d’un multiplet, il existe une base de 2J + 1 états | L, S, I, M; > tels que
M;j peut prendre des valeurs allant de + J & — J par sauts d'une unité. Ils sont vecteurs
propres de J2 et de J,, en sorte que :
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J2IL, S, 1, M;> = JJ + DIL, S, J, My> (7.22)
et LIL, S, I, M;> = MyIL, S, ], Mj> (7.23)

Chaque multiplet est donc 2J + 1 fois dégénéré. Les valeurs de J des différents
multiplets issus d'un méme terme varient de L + S a IL — S| par sauts d'une unité.
De I'équation (7.21) élevée au carré, on déduit que H,=—(A/2)(J2-L2-S2).
L'énergie d'un multiplet est alors donnée par :
Ej=<#so>=-A/12)JJ+1)-LL+1D-SES+ 1)

Le multiplet fondamental est tel que J =L + S si la couche est plus qu'a moiti¢
pleine et J =1L — S| dans le cas contraire. Si la couche est 2 moitié remplie, J =S
car la regle de Hund donne L = 0. Le couplage spin-orbite augmente avec le numéro
atomique de 1'élément considéré. La différence d'énergie entre deux multiplets est
typiquement de l'ordre de 1072 a4 10~ 'eV (102 a 103 K) pour les éléments du
groupe du fer, et de 1 eV (10* K) pour les terres rares. Le schéma de la figure 7.7
illustre, dans le cas de l'ion Cr3*, les différentes étapes qui conduisent a I'état
d'énergie la plus basse d'un atome (ou ion) libre.

A ce stade, les levées de dégénéres-
cence ultérieures ne peuvent avoir lieu
qu'en présence de perturbations exté-
rieures telles qu'un champ magnétique

J=L"+172
J=1"-1/2

J=L"+1/2

(effet Zeeman) ou les effets d'environ- J=L-172
nement dus aux atomes voisins, lorsque

l'atome considéré n'est plus libre, mais (Ar) + 3d3

fait partic d'une substance solide. Les - i:gg

multiplets sont généralement désignés
par des symboles tels que 2S5, Py,
4Fgp, etc. Clest la notation spectrosco-
pique ou les lettres S, P, D, F, G, H, ‘
I, ... signifient que le moment orbital
total L vaut respectivement 0, 1, 2, 3, 4,

t t
Configuration Termes Multiplets

5, 6, ... Les nombres en haut a gauche Figure 7.7 - Décomposition de la confi-
et en bas a droite valent respectivement guration fondamentale de I'ion Cr3*
2S +1etl. en termes et en multiplets

Compte tenu de l'écart d'énergie entre les différents multiplets, on pourra ne
considérer dans les éléments de terre rare (4f) que le multiplet fondamental, car aux
températures usuelles le taux d'occupation des multiplets supérieurs est négligeable.
QOutre la structure électronique des atomes libres, le tableau périodique des éléments
donné en annexe 3 fournit aussi leur état fondamental spectroscopique.

Nous avions vu sur le tableau 3.1 que tous les atomes isolés non magnétiques a I'état
fondamental se trouvaient caractérisés par J = 0 (états spectroscopiques 1S, 3Py,
5Dy, etc.). Nous allons voir maintenant qu'en effet, le moment magnétique d'un
atome ou d'un ion est étroitement li€ a son nombre quantique J.
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Regardons le moment magnétique associé au moment cinétique orbital d'un
multiplet. D'apres la relation (7.6), le moment magnétique orbital s'écrit :

m, = -pg L (7.24)
De méme, d'aprés 1'équation (7.9), le moment magnétique de spin s'écrit :
ms = —2ugS (7.25)

Comme nous l'avons déja signalé, les relations (7.24) et (7.25) montrent que le
moment magnétique total M =M+ Mg n'a aucune raison d'étre colinéaire au
moment cinétique total AJ = A(L +S). En fait, la mécanique quantique nous
apprend qu'a l'intérieur de chaque multiplet le moment magnétique total et le
moment cinétique total peuvent étre considérés comme colinéaires et liés par la

formule :
m=—gyugl (7.26)

ou le facteur gj, appelé facteur de Landé, caractérise le multiplet considéré. 1l

s'exprime en fonctionde J,de Letde S :

JJ+1)+S(S+1)-L(L+1)
2J(J+1)

Le facteur gy vaut 1 ou 2 selon que, seule, la contribution orbitale ou de spin est pré-

sente, respectivement, mais il n'est pas forcément compris entre 1 et 2. Par exemple,

on peut voir dans le tableau 7.1 que gj est inférieur a 1 lorsque L>SetJ=L-S.

(T27)

gi=1+

Les principales caractéristiques magnétiques des ions R3* de la série des terres rares
sont reportées sur le tableau 7.1. C’est dans cet état de valence que ces éléments se
trouvent dans la plupart des matériaux. Signalons toutefois que le cérium peut étre
tétravalent et que le samarium, I’europium, et I’ytterbium peuvent étre divalents.

Remarque : Le résultat ci-dessus a été établi dans le cas presque idéal d'atomes
isolés. Nous allons voir maintenant qu'il pourra encore s'appliquer dans les
substances ou l'atome magnétique n'est pas trop perturbé par les liaisons
interatomiques. Cependant, quelle que soit la substance considérée, il sera toujours
possible d'écrire que le moment magnétique M et le moment cinétique £ de ses
atomes sont proportionnels :

m=-g—°—£=v§ (7.28)

2m,

v est le facteur gyromagnétique. Sa valeur permet d'estimer 1'importance relative des
contributions orbitales, y=—(e/2m,) et de spin, y=-2(e/2m,) au moment
magnétique des atomes de la substance considérée.

A retenir :

¢ Les sous-couches électroniques pleines ne sont pas magnétiques.

¢ Seules les sous-couches non saturées possédent un moment magnétique.

¢ Le moment magnétique des atomes ou ions libres est donné par: M =—-gjug J
ol 11J est le moment cinétique total. Pour une configuration donnée, le nombre
quantique J et par suite le facteur gy sont déterminés généralement a partir des
régles de Hund.



7 - MAGNETISME DANS LE MODFELE DES ELECTRONS LOCALISES 259

Tableau 7.1 - Principales caractéristiques des ions libres R3*
des éléments du groupe des terres rares R ou lanthanides

Ton 4f oy L8 J £) My (1p) gt (1B)
Ce?* (4f!) 2Fs)p 3 12 52 6/7 2,14 2,54
Pr3* (4% 3Hy 5 1 4 415 3,20 3,58
Nd** (4£%) o2 6 32 92 8/11 3,27 3,62
Pm3+ (41 Sy 6 2 4 35 2,40 2,68
Sm3* (4f5) 5Hs/ 5 52 5p 217 0,71 0,85
Eu3+ (4f%) Fo 3 3 0 = 0 0
Gd3* (417) 887 0 2 I 2 7,00 7,94
Th3+ (4£8) 7Fg 3 3 6 32 9,00 9,72
Dy (4f%) SHysp 5 57 152 4/3 10,00 10,65

Ho** (4f10y S1g 6 ) 8 5/4 10,00 10,61
Er3* (4f1!) s 6 32 152 6/5 9,00 9,58
Tm3* (4f12) 3Hg 5 1 6 716 7,00 7,56
Yb3+* (4f13) 2 312 IR 8/7 4,00 4,53

Les notions de module du moment (mg) et de moment effectif (Mepr) ont été introduites au
chapitre 4, § 2.2. Les ions La** et Lu®* avec leur couche 4f, respectivement vide et pleine, ne sont
pas magnétiques.

2. LE MAGNETISME DES ATOMES LIES

2.1. MAGNETISME LOCALISE ET MAGNETISME ITINERANT

La description du magnétisme des atomes constituant les différentes substances
telles les molécules, les liquides, les solides, ... est plus complexe que celle du
magnétisme des atomes libres, car il s'agit alors d'un probléme a N corps,
impossible a résoudre exactement.

Deux modeles ont été développés, qui tous deux ne sont que des approximations
d'une réalité souvent plus complexe. Le premier consiste a considérer que les élec-
trons responsables du magnétisme restent parfaitement localisés autour de leur
noyau d'origine et se trouvent dans un état électronique assez proche de celui de
I'atome ou de l'ion libre : c'est le modéle du magnétisme des électrons localisés. A
l'opposé, le modele du magnétisme des électrons itinérants considere que les
électrons responsables du magnétisme sont des électrons de conduction totalement
délocalisés et libres de parcourir en tous sens I'échantillon.

En réalité, dans un solide, les électrons localisés — s'ils restent liés au noyau
atomique — voient cependant leur orbite plus ou moins perturbée par le champ



260 MAGNETISME - FONDEMENTS

électrique cré€ par les atomes ou ions voisins : le modele de I'ion isolé ne sera donc
pas toujours une bonne base de départ. De fagcon symétrique, les électrons libres
dans un métal ressentiront le potentiel électrique périodique créé par les sites
atomiques ionisés (puisque les atomes ont perdu leurs électrons de conduction) : ces
électrons ne seront donc pas vraiment libres, et le potentiel périodique du réseau
(dans le cas de métaux a l'état cristallin) viendra perturber la description fournie par
le modele des électrons itinérants.

Le modéle des électrons itinérants, qui est une approximation raisonnable dans le
cas de certains métaux de transition et de leurs alliages, est assez théorique tandis
que le modele des électrons localisés, qui s'applique essentiellement aux isolants et
dans une certaine mesure aux métaux de terres rares, se préte plus facilement a un
traitement quantitatif relativement simple et pédagogique.

C'est pourquoi nous allons commencer, dans la suite de ce chapitre, par décrire le
modele du magnétisme des électrons localisés. Le magnétisme des électrons
itinérants ne sera abordé qu'au chapitre suivant.

2.2. SUBSTANCES NON MAGNETIQUES

Pour appréhender ce qui se passe lorsque les atomes font partie d'une substance, on
peut mettre a profit certains résultats établis dans le paragraphe 1. Ainsi, toute
couche atomique pleine n'est pas magnétique. Dans les édifices atomiques, les
électrons appartiennent souvent, dans 1'état fondamental, & des orbites ne pouvant
contenir que deux électrons : si de telles orbites sont occupées par deux électrons,
les moments cinétiques et magnétiques orbitaux et de spin résultants sont nuls. Un
moment magnétique permanent provient donc d'électrons non appariés.

Nous avons déja dit au chapitre 3 que la plupart des éléments qui sont magnétiques
a l'état d'atome ou d'ion libres ne le sont plus lorsqu'ils sont intégrés dans une
substance solide, car les liaisons (moléculaires, métalliques, ...) sont justement
obtenues par la mise en commun sur la méme orbite d'électrons provenant
d'éléments différents. Il y a alors formation d'orbitales qui sont généralement non
magnétiques. Ce résultat est illustré par la comparaison des tableaux 3.1 et 3.2.

Le cas le plus simple est celui de I'hydrogéne, magnétique a 1'état atomique avec un
seul électron. La molécule H; n'est plus magnétique car, dans I'état fondamental, les
deux électrons évoluent sur la méme orbite de moment cinétique nul et avec des
spins opposés. C'est également le cas de nombreuses molécules organiques telles
que CHy, par exemple, ol les quatre liaisons s'effectuent par la mise en commun de
deux électrons sur chacune des 4 orbites reliant le carbone a I'hydrogene.

Dans le cas des composés ioniques, la liaison ionique a souvent lieu par la perte et
le gain d'électrons sur les différents éléments de maniére a n'avoir que des couches
saturées, donc non magnétiques. C'est par exemple le cas du sel de cuisine NaCl :
alors que les atomes libres de Na et de Cl sont magnétiques, ils ne le sont plus a
I'état ionique Nat et Cl-.
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La situation des matériaux métalliques, qui sera développée au chapitre suivant, est
plus complexe. De maniére tres simplifiée, les électrons qui forment la bande de
conduction occupent par paires des orbites, leurs spins s'annulant deux a deux. C'est
le cas des éléments de transition caractérisés par le remplissage des couches 4d
(Y, Zr, ...) et 5d (Hf, Ta, ...) : ces couches sont en effet relativement délocalisées et
les électrons qui les occupent peuvent participer a la cohésion, tout au moins dans le
cas des métaux qui ne sont pas magnétiques.

Ainsi, nous qualifions de non magnétiques toutes ces substances qui sont dépour-
vues de moment magnétique permanent, mais bien évidemment elles présentent
cependant un magnétisme trés faible (diamagnétisme, et parfois paramagnétisme de
Pauli).

2.3. QUELLES SONT DONC LES SUBSTANCES QUI PEUVENT PRESENTER
UN MAGNETISME NOTABLE ?

Seules les couches électroniques non saturées internes, et donc protégées par des
couches plus externes, sont capables de rester incomplétes lorsque I'atome est
incorporé dans un édifice polyatomique : elles conservent alors leur magnétisme.

C'est le cas des éléments de transition du groupe du fer (3d) et des éléments de la
série des terres rares (4f). Une autre série, celle des actinides caractérisée par le
remplissage de la couche 5f, doit étre également signalée bien qu'elle soit moins
étudiée car la majorité des éléments qui la composent sont radioactifs et leur intérét
est donc plus fondamental qu'appliqué.

Il est important de rappeler que le magnétisme d'un élément dépend fortement de
son environnement, c'est-a-dire que la valeur de son moment magnétique peut
présenter des variations notables selon le type de substance a laquelle il appartient :
le cas du fer est tout a fait significatif a cet égard, comme nous avons pu le constater
sur le tableau 3.3.

Finalement le nombre de substances contenant des atomes porteurs d'un moment
magnétique (en I'absence de champ) est relativement limité et si 1'on fait le compte
des €léments qui contribuent de facon significative au magnétisme de la matiére on
trouve une quinzaine d'éléments parmi lesquels des éléments 3d : Cr, Mn, Fe, Co et
Ni, ainsi que la plupart des éléments 4f, les terres rares, encore appelées lanthanides
(voir le tableau 3.2).

2.4. LES DEUX SERIES FONDAMENTALES D'ELEMENTS MAGNETIQUES

Deux séries d'éléments jouent donc un réle essentiel en magnétisme, aussi bien au
niveau fondamental qu'en ce qui concerne les applications technologiques : il s'agit
d'une part des éléments du groupe du fer caractérisés par le remplissage de la
couche 3d, et d'autre part des éléments de la série des terres rares caractérisés par le
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remplissage de la couche 4f. L'importance de ces deux séries vient du fait que leurs
couches électroniques partiellement remplies (3d et 4f) peuvent contenir un nombre
relativement élevé d'électrons et sont assez profondes pour demeurer incomplétes
méme dans un édifice polyatomique : elles sont donc porteuses d'un moment
magnétique permanent.

2.4.1. Distribution spatiale des orbitales électroniques

L'extension spatiale des électrons les plus externes des séries 3d et 4f est assez
différente. A titre d’exemple, les densités radiales (densité de probabilité de trouver
un électron a une distance r du noyau) des couches auxquelles appartiennent ces
électrons ont été calculées a partir de leurs fonctions d'onde, et représentées sur la
figure 7.8 pour le cobalt 3d et le gadolinium 4f métalliques. On peut noter que la
couche 4f est plus localisée que la couche 3d. 11 en résulte que le magnétisme des
éléments 4f est moins perturbé par les liaisons que celui des éléments 3d.
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Figure 7.8 - Fonctions de distribution radiales (F.D.R)
des couches électroniques externes pour le cobalt et le gadolinium

Les F. D. R. sont données en unités arbitraires. En trait plein : les électrons 3d pour Co et les
électrons 4f pour Gd, responsables du magnétisme. D¢y ¢, et Dgg.gq représentent les plus petites
distances Co-Co et Gd-Gd, respectivement dans le cobalt et le gadolinium purs.

2.4.2. Influence des atomes voisins : effets de champ cristallin

On observe fréquemment que les ions métalliques présentent, quand ils sont liés a
une structure polyatomique, un moment magnétique différent de celui de l'ion
libre gjJug (ou gy {J[J+1]}172 pug pour le moment effectif). Cet effet est particulie-
rement marqué avec les ions 3d, dont le moment magnétique peut approcher parfois
la valeur a saturation 2 Spg (ou 2 [S(S+1)]'2 up pour le moment effectif) que I'on
observerait si, seul, le moment de spin participait aux propriétés magnétiques de la
substance. Tout se passe alors comme si le moment magnétique orbital était
pratiquement nul, et donc insensible a l'application d'un champ magnétique. Seul le
moment magnétique de spin est donc en mesure de «suivre» le champ magnétique
appliqué.
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Cette extinction du moment orbital, désignée par le terme “quenching” en anglais,
est due au champ électrique cristallin qui sera discuté dans la section 4 de ce
chapitre. 11 est inexistant pour les ions (Mn2+, Fe3+) présentant un moment orbital
nul (on parle alors d'états S) : leur moment magnétique reste celui de l'ion libre,
méme s'ils sont liés a une structure polyatomique. Cet effet sera discuté au § 4.3.1.

Notons que le terme de blocage du moment orbital, souvent utilisé par les auteurs
francophones pour désigner cette extinction, est impropre et a créé une certaine
confusion dans les esprits.

Le tableau 7.2 présente pour les ions 3d les mémes données qui ont été fournies au
tableau 7.1 pour les ions 4f, avec en plus le moment magnétique 2 Sug et le moment
effectif 2 [S (S+1)]'2 pug que I'on attend en cas d'extinction du moment orbital.

Tableau 7.2 - Propriétés magnétiques des ions 3d

londd 3 M, g e (B G | W
Titt, v+ 3d! D3 4/s 6/5 | 1.549 1,732
Ti2t, v3+ 3d? 3F, 2/3 4/3 2 1,633 2.828
V2, it 3d? iF3p 2/5 3/5 3 0.775 3.872

Cret, Mn*t  3d4 5Dy = = 4 = 4,899
Mn?t, Felt  3d5 635/ 2 5 5 5916 5916
Fe?*, Co**  3d6 5Dy 3n 6 4 6,708 4,899
Co?*, Njit 3d7 iFgp 4/3 6 3 6,633 3.872
NiZ* 3d8 3F, 5/4 s 2 5.590 2,828
Cu?* 3d? Dspp 6/5 3 1 3.550 1,732

Exprimé en pg/ion, le moment magnétique attendu en présence de liaisons chimiques sera inter-
médiaire entre celui de 1'ion libre, My = gjJ (et Meg=gj \;T(J_*r 1) pour le moment effectif) et celui
de l'ion pour lequel il y a extinction totale du moment orbital (colonnes en grisé) : my=2 S (el
m=2 JS{S + 1) pour le moment effectif).

Méme si le champ électrique cristallin perturbe plus ou moins les ions 4f, J reste
cependant pour ceux-ci en premieére approximation une bonne mesure du moment
magnétique. Au contraire, J n'est plus le “bon nombre quantique” pour décrire les
propriétés magnétiques des ions 3d.

Le tableau 7.2 nous permet d'interpréter maintenant la courbe d'aimantation du sel
de chrome CrK(SOy);.12H,0 qui avait été présentée a la figure 4.7 : son moment
magnétique a saturation est de 3 pg par molécule, alors que le modele d'ion libre
n'en prévoit que 0,6. L'ion Cr3+, seul ion magnétique dans cette substance, présente
donc <L >=0, et ce n'est plus J mais S qui doit, dans ce cas, entrer dans la
sommation (4.25) exprimant les variations de l'aimantation en fonction de H/T.
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3. QUELQUES EXEMPLES
DE MOMENTS MAGNETIQUES LOCALISES

3.1. LES OXYDES DE FER

¢ Le protoxyde de fer, FeO, comporte un ion Fe2* par molécule, dont le moment
magnétique effectif a été déduit des variations thermiques de la susceptibilité
paramagnétique : il est de 5,33 pp [3]. Cette valeur, intermédiaire entre 6,71 ug,
valeur attendue pour l'ion libre et 4,89 g, valeur du moment en cas d'extinction
totale du moment cinétique orbital, suggere une extinction partielle du moment
orbital, et elle est en bon accord avec les valeurs observées sur d'autres com-
posés contenant 1'ion Fe2* : FeF; (5,59 ug), FeCls (5,38 ug), FeS (5,24 ug) [4].

¢ La magnétite, Fe;04 ou Fe2*02-, 2Fe3+302-), est une substance ferrimagné-
tique : la moitié des ions Fe3* et les ions Fe?+ qu'elle comporte forment le
premier sous-réseau, tandis que les ions Fe3* restant forment le second. Dans un
modele d'ions libres, on s'attendrait donc 2 la structure : T(6pg) T(5ug) L(5us)
qui donnerait un moment résultant de gjJ = 6 ug par formule. Or on déduit de
l'aimantation spontanée a trés basse température un moment magnétique de
seulement 4,1 pg par formule, trés proche de la valeur attendue (4 pg) en cas
d'extinction totale du moment cinétique orbital des ions Fe+,

¢ En ce qui concerne la maghémite ferrimagnétique (y-Fe,03), cing ions Fe3* sont
situés sur un sous-réseau, et trois sur l'autre, ce qui donne pour moment résul-
tant: {(5-3)/(5+3)} x5 ug = 1,25 ug par atome de fer en excellent accord
avec l'expérience car il s’agit d’ions magnétiques dans I’état S (§ 2.4.2). Cet
oxyde est utilisé en poudre dans les mémoires magnétiques (rubans, disquettes).

¢ Le cas de I'hématite, (0-Fe,03), est plus délicat, car il s'agit 1a d'une substance
antiferromagnétique qui présente un faible “ferromagnétisme parasite”, qui est
interprété comme une manifestation de l'interaction d'échange antisymétrique
qui sera discutée au paragraphe 2.2 du chapitre 9. Nous n'en dirons pas plus
pour le moment.

¢ Le grenat d'yttrium-fer Y3FesO;; est un oxyde mixte de fer et d'yttrium. Y3+
étant non magnétique, les seuls ions magnétiques sont les ions du fer. Cet oxyde
est ferrimagnétique et compte par formule 3 ions Fe3* situés sur un sous-réseau,
et 2 sur l'autre : le moment résultant que I'on attend est donc associé a Fe3+, soit
5 ug. La valeur expérimentale (5 ug par formule & 0 K) est en parfait accord
avec cette valeur théorique : il s’agit encore d’ions magnétiques dans I’état S. Ce
grenat est utilisé en électronique aux hyperfréquences.

3.2. AUTRES COMPOSES IONIQUES DE METAUX 3d

Le monoxyde de manganése, MnO, est antiferromagnétique. LLe moment magné-
tique effectif déduit des variations thermiques de la susceptibilité magnétique
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au-dessus de sa température de Néel (5,9 ), est en excellent accord avec la valeur
théorique /35 pg. Cet accord n'est pas fortuit : comme l'ion Fe3*, I'ion MnZ* est

dans un “état S” c'est-a-dire que son moment orbital est nul.

En revanche, le moment effectif déduit des mesures de susceptibilité paramagné-
tique n'est plus que de 3,5 ug pour NiF; et 3,3 ug pour NiCl,. Ces valeurs sont
intermédiaires entre la valeur 5,59 pg prévue pour un ion libre Ni2* et la valeur
2,83 g que l'on observerait en cas d'extinction totale du moment orbital.

De méme, on prévoit un moment effectif de 6,63 pug pour l'ion Co?* libre, et de
3,87 up en cas d'extinction totale du moment orbital. Les résultats expérimentaux :
4,9 pug pour CoO et 5,12 pg pour CoF; sont encore intermédiaires entre ces deux
valeurs extrémes. Avec les ions Ni2t et Co?*, il y a donc extinction partielle du
moment orbital.

Nous avons vu qu'il y avait extinction totale du moment orbital dans le cas du Cr3+
incorporé a un alun de chrome et de potassium.

Enfin, dans certaines situations, l'influence du champ cristallin est telle que, non
seulement J n'est plus un “bon nombre quantique”, mais méme la régle de Hund
peut étre mise en défaut. Ainsi, dans le grenat d'yttrium-fer (YIG), substituer
quelques ions Ru?* & des ions Fe3* ne devrait pas changer le moment magnétique
puisque les structures électroniques du ruthénium (4d® 5s2) et du fer (3d° 4s2) sont
similaires. Or il apparait que les ions Ru?* se présentent dans un état quantique dit
de bas spintel que L=6¢et S=1/2(TITIT) au lieu de L=0et S =52 (TTTTT).
Le grand moment orbital est alors totalement éteint (L = 6 mais <LL.> = 0) par le trés
fort champ cristallin et seul le faible moment de spin est susceptible de contribuer &
'aimantation de ce grenat substitué YIG:Ru. Une analyse détaillée de ces
comportements peut se trouver par exemple dans 'ouvrage de Zeiger et Pratt [1].

En conclusion, le modele d'électrons localisés dans l'approximation de l'ion libre ne
donne d'excellents résultats pour les ions 3d que lorsque ceux-ci se trouvent dans un
état S (Fe3*, Mn2+). Autrement, le moment orbital étant plus ou moins éteint, il y a
réduction du moment magnétique. Enfin, nous ne parlerons pas ici du moment
magnétique associé aux atomes 3d, 4d et 5d a I'état métallique, car le modele
d'électrons localisés ne s'applique pas du tout & ces métaux, qui relévent du modele
de magnétisme itinérant et seront traités dans le chapitre suivant.

3.3. COMPOSES IONIQUES A BASE D'ELEMENTS TERRES RARES

Contrairement au cas des ions 3d, le moment magnétique effectif observé par mesure
de susceptibilité paramagnétique sur bon nombre de substances ioniques comportant
des ions trivalents de terres rares peut &tre trés proche de la valeur théorique (th.)
fournie par la derniére colonne du tableau 7.1 comme le montrent les quelques
exemples suivants [4] : gy [J(J+1)]V2 =251 (th. : 2,54) pour CeF; et CeCl; ; 3,58
(th. : 3,62) pour Nd,Ses ; 7,94 (th. : 7,94) pour Gd»Os ; 9.67 (th. : 9,70) pour Tby0Os ;
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7,28 (th. : 7,60) pour Tm;0O3. On notera toutefois que c'est encore pour l'ion dont le
moment orbital est nul (Gd3+ est dans un état S) que 1'accord est le meilleur.

En revanche, le moment magnétique, déduit des courbes d'aimantation a basse
température, pour les composés a base de terres rares ordonnés magnétiquement est
souvent différent de la valeur théorique donnée dans l'avant-derniére colonne du
méme tableau 7.1. Ainsi, dans les grenats de terres rares R3FesOy; (RIG, ou un ion
de terre rare R3* remplace l'ion Y3* dans le grenat d'yttrium fer ou YIG déja cité au
§ 3.2, Chikazumi cite les valeurs expérimentales suivantes : mg = 0,14 ug (th. 0,71)
pour Sm3+ ; 0,74 pg (th. 0) pour Eu?* ; 7 pg (th. 7) pour Gd+ ; 7,7 ug (th. 9) pour
Tb3+; 7,3 ug (th. 10) pour Dy3*; 6,7 ug (th. 10) pour Ho** ; 5,1 ug (th. 9) pour
Er3t; 1,3 ug (th. 7) pour Tm3+ et 1,7 g (th. 4) pour Yb**. On n'observe un accord
parfait entre théorie et expérience que pour l'ion Gd3+ ; le désaccord général observé
avec les autres ions est dii principalement au caractére non colinéaire de la structure
ferrimagnétique dans ces grenats, et au mélange des niveaux de M; différents
imputable a un fort champ cristallin.

3.4. COMPOSES INTERMETALLIQUES A BASE DE TERRES RARES

Ici, nous avons affaire a des métaux, mais la conduction électrique et la cohésion
métallique sont assurées par des électrons qui ne contribuent que pour une faible
part au moment magnétique de la substance : l'essenticl du moment magnétique
provient des électrons 4f fortement localisés sur les sites des atomes de terres rares
(R). Le tableau 7.3 présente les moments a saturation et effectifs, exprimés en pg,
pour trois séries de composés intermétalliques R-Al,, R-Cuj; [5], et R-Ni, [6].

Tableau 7.3 - Moments magnétiques a saturation et moments magnétiques effectifs par
formule, mesurés sur trois séries de composés intermétalliques a base de terres rares

R m Moy m ey m Mery
(RAIL) (RAL) (RCup) (RCup) (RNiy) (RNiy)

Ce - 2,53-2,64 0.8 2,59 - -
Pr 26 346-3,5 2,3 3,51 0,86 3,55
Nd 227247  3,1-3,59 1,9 3,56 1,78 3,67
Sm 0.2 " 0,1 = 022 -
Eu 0,79-121  7,84-8,05 58 74 - -
Gd 6.9-7.1 7.92-7.94 6 8.4 7.1 7.9
Tb 8189 981982 74 9.8 7.7 9,76
Dy 9,62:9.80  9,12-10,7 8,7 10,75 8.8 10,5
Ho 9,16-9,18 10,7 9.2 10,5 8.8 10,6
Er 705792  92-9.56 5.6 9,35 6.9 9,55

Tm 4,8 - 4,2 7,49 327 7,42

Les alliages RAly et RNiy présentent la symétrie cubique, et l'alliage RCup la symétrie orthorhombique.



7 - MAGNETISME DANS LE MODELE DES ELECTRONS LOCALISES 267

On voit sur ce tableau que les moments effectifs, déduits des mesures de suscep-
tibilité magnétique, sont en général en bon accord avec les valeurs théoriques
données par le tableau 7.1, sauf dans le cas de I'europium ; quant au samarium, il ne
suit pas la loi de Curie-Weiss. Van Vleck et Frank ont expliqué ces désaccords par
un mélange du multiplet fondamental avec le premier excité assez proche dans le
cas des ions Sm3+ et Eu3+,

Au contraire, les valeurs des moments magnétiques déduites des mesures d'aiman-
tation a trés basse température, sont trés dispersées et généralement inférieures aux
valeurs théoriques, sauf pour l'europium dont le moment magnétique est non nul, et
parfois méme notable.

3.5. METAUX DE TERRES RARES

Pour les métaux de terres rares purs, dans 1'état paramagnétique, l'accord entre
moment effectif par atome de terre rare mesuré et moment prévu pour les ions
trivalents par la théorie (m/th) est excellent, & trois exceptions prés : le samarium
1,74 ug /0,85 pup (1,55 pup avec la correction de Van Vleck-Frank, voir le § 3.4),
l'europium 8,3 ug/0 ug (3,40 ug avec la correction de Van Vleck-Frank) et
I'ytterbium (0 pp /4,53 pg). Le profond désaccord que 1'on observe avec 1'europium
et I'ytterbium vient de ce que ces deux atomes ne sont pas ionisés trois fois, mais
seulement deux fois ce qui leur permet de se retrouver avec une couche demi-pleine
(4f7) pour 'europium et pleine (4f'4) pour I'ytterbium.

Dans 1'état ordonné, les terres rares légeres présentent des structures magnétiques
qui ne facilitent pas la détermination des moments a saturation. Pour les terres rares
lourdes, l'accord entre les moments & saturation mesurés et théoriques (m/th) est
plutét meilleur que dans les composés cités précédemment : Gd (7,55 ug/ 7 ug), Tb
(9,34 ug/9pp), Dy (10,2pug/ 10pug), Ho (10,34 ug/10ug), Er (8,0up/9,0ug), Tm
(3,4u5/7,0up). On notera en revanche que pour le gadolinium, le moment est assez
différent de celui que prévoit la théorie pour Gd3+, la différence pouvant étre
considérée comme la contribution des électrons de conduction.

Ainsi l'on sent combien il est difficile de prédire exactement quel sera le moment
magnétique d'une substance donnée, le niveau fondamental de l'ion étant toujours
plus ou moins perturbé par l'environnement électrostatique au sein de la matiére.
Ceci nous conduit naturellement a nous pencher maintenant sur le champ électrique
qui agit localement, au sein de la matiére, sur les orbites électroniques.

4. L'ANISOTROPIE MAGNETOCRISTALLINE :
LE CHAMP ELECTRIQUE CRISTALLIN

Parmi les interactions responsables de la structure magnétique dans les différents
matériaux, nous avons introduit précédemment (au § 2.3 du chapitre 3) la notion
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d'anisotropie magnétocristalline, et sa description phénoménologique sous la forme
d'une énergie faisant intervenir uniquement l'angle entre les moments magnétiques
et les directions de symétrie de la structure cristallographique. Deux mécanismes
microscopiques sont a l'origine de cette énergie : I'anisotropie des interactions
d'échange (qui sera évoquée au chapitre 9) et le champ électrigue cristallin, qui
apparait généralement comme le mécanisme le plus important et que nous allons
traiter dans la fin de ce chapitre.

Avant d'approfondir le formalisme utilisé pour décrire cet effet, on peut dire en
termes simples qu'en raison du potentiel électrostatique di a I'environnement, les
électrons responsables du magnétisme ne peuvent plus occuper indifféremment
n'importe quelle orbitale 3d (4f) comme dans le cas de 1'ion libre.

I en résulte une anisotropie du moment cinétique orbital, et par suite du moment
magnétique associé. L'anisotropie du moment magnétique total résulte alors du
couplage spin-orbite. Rappelons que I'effet du champ cristallin n'est pas uniquement
de favoriser certaines directions des moments magnétiques comme semblait
l'indiquer la description phénoménologique, mais aussi de jouer sur l'amplitude
méme du moment magnétique.

Nous allons tout d'abord (§ 4.1) traiter le cas simple d'un seul électron d. Nous
ferons ensuite (§ 4.2) la distinction entre les éléments 3d et les éléments 4f pour ce
qui est de l'importance relative du champ cristallin par rapport aux autres inter-
actions. Dans les § 4.3 et 4.4, nous examinerons successivement les effets du champ
cristallin sur ces deux types d'éléments. Enfin dans le demier paragraphe, nous
développerons davantage la description de l'anisotropie magnétique des composés
uniaxiaux a base de terres rares.

4.1. CAS D'UN ELECTRON d SOUMIS AU POTENTIEL ELECTROSTATIQUE
D'UN ENVIRONNEMENT UNIAXIAL

Les contributions orbitales aux cinq fonctions d'ondes permettant de décrire 1'état
d'un électron d sont les harmoniques sphériques suivants :

Y{ =./5/16m(3cos2 6 -1)
Y) = -Y;!" = —/15/8n sinBcos O ei® (7.29)
Y? = Y;2" = 15/32n sin2 G e2ie

En fait la fonction d'onde compléte comporte aussi une partie radiale commune 2
ces cing orbitales. Ces cing orbitales conduisent aux trois distributions spatiales
représentées sur la figure 7.9. On reconnait les harmoniques sphériques décrits dans
I'annexe 6, au § A6.1.
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Z
% Z ¥4
Figure 7.9 - Distribution spatiale en représentation polaire du module de la fonction d'onde
orbitale pour 1Yl (2 gauche), IY5!l (au centre) et Y52l (a droite)

En I'absence de champ magnétique et d'atomes environnants (cas d'un atome libre),
la probabilité d'occupation de ces cing orbitales est la méme, si bien que I'on montre

2
que la distribution spatiale de I'électron d est sphérique : z Y;"| =constante.
m

On montre aussi aisément que le moment magnétique orbital induit par un champ
est isotrope et vaut 2 U dans la direction du champ.

Supposons maintenant que l'atome soit environné de deux charges (ions par
exemple) — e disposées selon 1'axe z de part et d'autre et a la méme distance de
l'atome considéré. En raison de la répulsion coulombienne entre 1'électron d et les
deux charges voisines, il est clair, au vu de la figure 7.9, que les cinq orbitales ne
sont plus équivalentes énergétiquement et que (a 0 K) seules les orbitales Y22 et
Y, 2 sont occupées avec la méme probabilité. Le niveau orbital fondamental n'est
plus 5 fois mais 2 fois dégénéré et en algébre de Dirac les deux états s'écrivent
Im;>=12> et |- 2>. Compte tenu des deux états de spin possibles le niveau
fondamental est quatre fois dégénéré, ce qui signifie que les quatre états de base :
Imp,6>=12,1/2>,12,- 172>, 1-2,1/2> et |- 2, — 1/2> correspondent tous a la
méme énergie et donc a la méme probabilité d'occupation.

Faisons maintenant intervenir le couplage spin-orbite €, = |A|£.s, considéré ici
comme bien inférieur au champ cristallin. Un simple calcul de perturbation au
premier ordre léve la dégénérescence et conduit a4 deux doublets séparés d'une
énergie AE=2IA| et dont le fondamental a pour états de base : 12, - 1/2> et
-2, 1/2>. (Ce résultat est obtenu aisément en diagonalisant la matrice 4 x4 formée
des éléments <al¥H,|b>, oli |a> et |b> désignent I'un des quatre états ci-dessus).

Regardons enfin l'effet d'un champ perturbateur H agissant tout d'abord paralle-
lement a z puis perpendiculairement & cette direction, par exemple selon x.

Les hamiltoniens Zeeman perturbateurs associés s'écrivent respectivement :
#Hz = oM, H = poup (£, +2s,)H (7.30)

et #Hz = -pomyH = poup (£ +2sx)H (7.31)
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Lorsque le champ H est orienté selon z, le calcul de perturbation sur le doublet
fondamental ci-dessus conduit a deux singulets d'énergies * pgug H (par rapport &
I'énergie du doublet). Le nouvean singulet fondamental est 1'état |- 2, 1/2> dont le
moment magnétique est <— 2, 1/2|m,| -2, 1/2> =1 up. En revanche, lorsque H est
orienté selon x, il n'y a pas de levée de dégénérescence du doublet au premier ordre
et donc pas de moment magnétique (en effet, les éléments de matrice
<F 2, X 1/214, + 281 + 2, = 1/2> sont tous nuls). On en déduit que I'énergie est
minimum et le moment maximum lorsque le champ est appliqué selon la direction z
qui est donc l'axe de facile aimantation.

Examinons maintenant le cas opposé ot les deux charges placées sur I'axe z de part
et d'autre de I'ion considéré sont positives. En raison de I'attraction coulombienne, a
0 K, seule est occupée l'orbitale Yg de moment cinétique orbital nul et par suite de
moment magnétique orbital nul (<01410> =0, quel que soit i=X, y ou z). Le
niveau fondamental est alors le doublet |0, = 1/2>. On montre facilement qu'au
premier ordre, le couplage spin-orbite ne léeve pas la dégénérescence
(<0, £ 1121%10, £ 1/2> = 0). Ainsi, au premier ordre, il n'y a pas de moment
orbital et donc pas d'effet dii au couplage spin-orbite. La dégénérescence est levée
par l'action d'un champ. En revanche, que ce champ H soit parallele ou
perpendiculaire a z, le singulet fondamental a la méme énergie — pg g H et le méme
moment magnétique <m,> = <m, > =1 ug. Par conséquent, le moment magnétique
est purement de spin et isotrope. Notons qu'en fait un calcul au deuxiéeme ordre
montre que la direction z est de plus difficile aimantation.

4.2. ORDRES DE GRANDEUR DU CHAMP CRISTALLIN

L'importance du champ cristallin par rapport aux autres interactions est différente
selon que l'on s'intéresse & des éléments 3d ou 4f. Le schéma de la figure 7.10
montre dans les deux cas les ordres de grandeur des énergies agissant sur ces deux
types d'éléments magnétiques au sein de la matiére. On peut remarquer que l'inter-
action due au champ cristallin est beaucoup plus faible pour les éléments 4f que
pour les éléments 3d. Ceci vient du fait que la couche 4f est beaucoup plus écrantée
que la couche 3d par les couches plus externes (voir figure 7.8).

3d 4f
(Mn, Fe, Co, Ni) terres rares

corrélations entre les électrons
=> reégles de Hund =>L et S
| champ cristallin couplage L.S

=> multiplets J

Figure 7.10 — Ordre de grandeur des
différentes interactions agissant sur les
atomes 3d et 4f dans la matiére

2

2

Energie en Kelvin

103 |

102 L couplage L.S champ cristallin
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4.3. EFFETS DU CHAMP CRISTALLIN
SUR L'ANISOTROPIE MAGNETIQUE DES ELEMENTS 3d

Comme le montre la figure 7.10, le cas des éléments 3d correspond généralement a
la situation traitée au § 4.1 ou le couplage spin-orbite est une perturbation devant le
champ cristallin. En raison du caractére relativement délocalisé des électrons
responsables du magnétisme, la situation des ions 3d est souvent complexe, en
particulier dans le cas des métaux et alliages. Aussi donnerons-nous seulement de
maniere qualitative les principaux effets du champ cristallin sur ces éléments.

4.3.1. Extinction du moment orbital

Dans les isolants, nous I'avons déja vu, le champ électrique cristallin aboutit souvent
a une extinction (‘“quenching” en anglais) presque totale du moment cinétique
orbital qui signifie que, dans 1'état fondamental, <I;> =0 en raison du champ
cristallin, quel que soit i =X, y ou z. Le moment magnétique est alors presque
exclusivement de spin : tel est le cas déja cité de l'ion Cr?* dans un alun de chrome
et de potassium. L'anisotropie magnétocristalline est alors faible et provient du
résidu de moment orbital sur lequel peut alors agir le couplage spin-orbite. Cet effet
s'observe entre autres dans certains oxydes (ferrites par exemple), lorsque
I'environnement de I'ion magnétique est cubique ou tétraédrique.

4.3.2. Casd'un état L = 2

Toujours dans le cas des isolants, lorsque I'environnement est octaédrique ou tétra-
édrique et que L = 2 (c'est en particulier le cas de l'ion comportant un seul ou neuf
électrons d) les cinq états orbitaux sont décomposés par le champ cristallin en deux
niveaux : un doublet e, de moment orbital nul et un triplet t, de moment orbital
non nul. Si le doublet est le fondamental — et c'est souvent le cas — I'anisotropie
magnétocristalline est trés faible. En revanche, si le triplet est fondamental, le
matériau peut présenter une anisotropie magnétocristalline significative.

4.3.3. Cas des ions Fe3+ et Mn?* dans des isolants (ferrites par exemple)

Ces ions ont une configuration 3d>. Il en résulte que le terme fondamental est tel
que S =5/2 et L =0 (état orbital S). Il n'y a donc pas d'effet de champ cristallin et
par conséquent pas d'anisotropie magnétocristalline jusqu'a un ordre d'approxima-
tion €levé, quelle que soit la symétrie. Ceci explique la tres faible anisotropie intrin-
seque de y-Fe; 05 (l'anisotropie des particules de ce matériau, utilisé pour l'enregistre-
ment magnétique, est une anisotropie dipolaire due 4 la forme allongée des grains).

4.3.4. Etats de bas spin

Un champ cristallin trés intense peut parfois contrecarrer la répulsion électrostatique
intra-atomique responsable des régles de Hund. Le peuplement des états électro-
niques 3d se fait alors en cherchant a rendre maximum d'abord la valeur du moment
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cinétique orbital, puis celle du spin total maximum. On peuplera donc successive-
ment les états : (24>, 12=>, 14>, [1=>, 104>, [0=>, [=1+>, [-1=>, [-2+>,
|-2->, et non l'inverse comme le prévoient les régles de Hund : [2+>, [1+>,
104>, -14>, [-2+>,12—>,1->,10->, |-1->, |-2—> (Ici | my +£> signifie que
le spin vaut + 1/2 ou — 1/2). Au lieu d'atteindre 5 ug, le moment de spin oscille entre
0 et 1 ug. C'est un état de bas spin. L'anisotropie magnétocristalline peut en étre
fortement perturbée : par exemple, dans le cas déja cité de I'ion Ru?*, au lieu d'étre
nul le moment orbital vaut L = 6, et I'on observe une anisotropie magnétique trés
supérieure a celle que 1'on attend d'un état S.

4.3.5. Influence de la symétrie

Notons enfin que l'anisotropie magnétocristalline est d'un ou plusieurs ordres de
grandeur plus élevée en symétrie uniaxiale, en particulier hexagonale ou
quadratique, qu'en symétrie cubique. C'est la raison pour laquelle les matériaux
doux sont généralement cubiques (par exemple bon nombre de ferrites spinelles,
voir le chapitre 17), alors que les matériaux durs sont de plus basse symétrie, par
exemple hexagonale (hexaferrite de baryum, voir le chapitre 15).

4.4, EFFETS DU CHAMP CRISTALLIN
SUR LES IONS DES ELEMENTS DE TERRES RARES

Comme l'indique la figure 7.10, le champ cristallin est une perturbation agissant sur
chaque multiplet J dont la dégénérescence est alors levée. Compte tenu de la grande
différence d'énergie entre les multiplets, on ne considérera par la suite que l'effet du
champ cristallin sur le multiplet fondamental. L'hamiltonien perturbateur a pour
expression : .. = —|e|2'i V(r;) ot V(rj) est le potentiel électrostatique di a

l'environnement de la couche 4f,

La sommation s'étend 2 tous les électrons 4f de 'élément considéré. Cet hamiltonien
peut toujours s'écrire sous la forme [7] :
= & D T

Hee = D 0,11 APYP(0i,0;) (7.32)
ou les Y;"(6, ¢) sont les harmoniques sphériques, et les AY' des parametres,
appelés paramétres de champ cristallin, qui dépendent de l'environnement. Le
nombre de termes, c¢'est-a-dire de valeurs de / et m possibles, est limité par la
symétrie et d'autant plus faible que la symétrie est élevée. De plus, on admettra que
le nombre / est toujours pair et que les termes tels que ¢ > 6 n'interviennent pas.

En symétrie cubique, le terme de plus bas degré est d'ordre 4 alors que pour les
autres symétries, les termes de plus bas degré sont d'ordre 2 et généralement
prépondérants. A titre d'exemple en symétrie hexagonale, I'hamiltonien perturbateur
se résumera a :

4 A0 6A0 w0 6 A6 6 -6
Hoe = 3, [rPAG Y9 +14AQ YD +15AQ YO +1fAS (Y +YG0)]  (7.33)



7 - MAGNETISME DANS LE MODELE DES ELECTRONS LOCALISES 273

Le calcul de perturbation nécessite la détermination d'éléments de matrice du type
< J, Myl % 1], Mj > ot les états | J, My> sont des fonctions relativement complexes
des fonctions d'ondes individuelles de chaque électron f. Afin de simplifier la
détermination de ces éléments de matrice une méthode élégante i été proposée qui
consiste a remplacer chaque opérateur du type Zi rAPY™(0;.9;) par un
opérateur équivalent faisant intervenir les composantes Jx, Jy et J, du moment
cinétique total J et agissant directement et simplement sur les états |J, My >. Par
exemple pour le terme d'ordre 2, le plus souvent présent et prépondérant des que la
symétrie est inférieure i la symétrie cubique, on remplacera zi r2A9YY(6i,0:)
par l'opérateur :

oy (r2)A%09 = BJOJ = BI[3)2 - J(T +1)] (1.34)

Les opérateurs O sont les opérateurs équivalents de Stevens et les oy (By et yy pour
les termes d'ordre 4 et 6, respectivement) des facteurs multiplicatifs et caractéris-
tiques de la distribution des électrons 4f de chacun des ions terres rares, parfois
appelés coefficients de Stevens. Ces coefficients sans dimension sont tabulés et
varient aussi bien en signe qu'en amplitude d'une terre rare a l'autre [8].

Pour simplifier, nous ne considérerons, par la suite, que le terme d'ordre deux décrit
ci-dessus (équation 7.34) qui, a I'exception de la symétrie cubique, joue un role
prépondérant dans la plupart des cas et permet de comprendre les effets du champ
cristallin dans un grand nombre de composés uniaxiaux en particulier hexagonaux
ou tétragonaux. C'est aussi ce terme d'ordre 2 qui est a l'origine du couplage
magnétoélastique, et cela pour toutes les symétries, y compris la symétrie cubique.
Nous allons nous intéresser a trois situations différentes et considérer l'effet, 4 0 K,
tout d'abord du champ cristallin puis de I'hamiltonien Zeeman #7 = — uo gyup J.H.
Signalons toutefois que dans la réalité ces deux effets (champ cristallin et effet
Zeeman) sont considérés au méme ordre de perturbation, si bien que l'on
diagonalise directement H. + ¥.

4.4.1. Cas d'un multiplet ] =4 et B2V <0

C'est par exemple le cas de l'ion Pr3*. Un calcul simple montre que la
décomposition du multiplet fondamental (que 'on prend comme zéro d'énergie)
conduit au doublet fondamental |+ 4 > d'énergie — 281 Bg | alors que le premier état
excité est le doublet |+ 3> d'énergie — 7| Bgl (figure 7.11). Un champ H selon z
conduit au singulet |- 4> comme fondamental, d'énergie — 28| Bg |—4upgrupH et
ayant pour moment magnétique la valeur maximale de I'ion libre soit 3,2 l1g.

En revanche, au premier ordre, un champ selon x ne leve pas la dégénérescence du
doublet de champ cristallin dont le moment associé est alors nul.

En conséquence, la direction z est de facile aimantation.
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4.4.2. Cas d'un multiplet ] =4 et B20 > 0

Le niveau fondamental di au champ cristallin est dans ce cas (figure 7.11) le
singulet 10> d'énergie — 20 Bg alors que le premier excité est le doublet |+ 1>
d'énergie — 17 BY. Un tel singulet est non magnétique, en effet <0Im,|0>
=<0Imy 10> =0. L'effet d'un champ est du deuxiéme ordre & travers des éléments
de matrice de I'hamiltonien Zeeman entre le singulet fondamental et le premier
niveau excité. On peut montrer que l'on aura un moment induit progressivement
lorsque le champ est perpendiculaire a z, alors gu'un champ selon z n'aura
pratiquement aucun effet, si bien que I'axe z est de difficile aimantation.

10> -201322
'Iil>_17B2

= 0
|£2> A

J=4

1£3> 0

+7B, l+4>

/ 24> '8pogupH

E}zg]gzo |- 4>
(a) (b)

Figure 7.11 - (a) Décomposition du multiplet J = 4 par le terme d'ordre deux du champ
cristallin B,0,". Le niveau fondamental est le doublet IM| = + 4> si B,? < 0, et le singulet
My = 0>, si B3" > 0 - (b) Décomposition du doublet IMj = % 4> par un champ H || Oz

4.4.3. Cas d'un multiplet J = 5/2 et B3> 0

C'est par exemple le cas de 1'ion Ce3+. La décomposition du multiplet conduit aux
trois doublets |+ 5/2>, |+3/2> et |+ 1/2> d'énergies 10 BY, —2 BY et —8 BY,
respectivement (figure 7.12).

b
[+5/2> IOBQU

+1/2> §3UOgJI-lBH

5 .
J=2 — v
2 T1£32> n . _3 ¥ i
——=—_-2B, HJ_z.<mx>—2g”J.B [+1/2> i!—lﬂgJHBH
12> _gp o H||z:<mz>=%g,u3
(a) (b) (c)

Figure 7.12 - (a) Décomposition du multiplet J = 5/2 par le terme d'ordre deux du champ
cristallin B»%0,? - (b) Décomposition du doublet |+ 1/2> par un champ magnétique H L Oz
(c) Décomposition du méme doublet par un champ magnétique HIl Oz
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L'action d'un champ selon Oz sur le fondamental |+ 1/2> donne lieu au singulet
fondamental |- 1/2>, d'énergic —8 BY) —pogypugH/2 et de moment magnétique
<m,>=gjup/2, alors qu'un champ perpendiculaire & Oz conduit au singulet
(112> -1-1/2>}/ 2, d'énergie — 8 Bg -3upgyugH/2 et de moment magné-
tique <my > =3 gyug/2. Pour la méme valeur du champ, I'énergie est la plus élevée
selon l'axe z qui est donc la direction de difficile aimantation. Le plan
perpendiculaire a z est alors de facile aimantation. car on trouve la méme énergie
quelle que soit la direction de H dans ce plan.

Ces trois exemples donnent une idée de la grande diversité de situations possibles
lorsque I'on considére 1'ensemble des termes du champ cristallin. Dans les syst¢mes
ferromagnétiques dont la température de Curie est suffisamment élevée, le champ
moléculaire est tel que le moment magnétique est égal, ou presque, a la valeur
maximale. Si le composé est de symétrie hexagonale ou quadratique, les différents
cas étudiés ci-dessus permettent de tirer la conclusion suivante : ['axe z est de facile
ou difficile aimantation selon que B,? est respectivement négatif ou positif.

4.5. L'ANISOTROPIE DES COMPOSES 4f UNIAXIAUX
DE SYMETRIE HEXAGONALE OU QUADRATIQUE

Comme on I'a déja mentionné plus haut, le terme d'ordre deux BY O est la plupart
du temps prépondérant. En se limitant a ce terme, les effets du champ cristallin, en
particulier la direction de facile aimantation, dépendent des effets conjugués des
paramétres AY et oy, en particulier de leur signe. AY caractérise le potentiel dii 2
I'environnement. Pour fixer les idées, deux charges négatives sur l'axe z et de part et
d'autre de I'ion considéré conduisent a une valeur positive de AY. Au contraire, si
ces charges sont positives, Ag est négatif. o caractérise la forme de la distribution
électronique de la couche 4f, en particulier son moment quadrupolaire.

YA A
Sm3+ Ce}i‘
=+
1=512 Mi=£ 12 1=52
oy >0 oy<0

Mj=%52 )

Figure 7.13 - Distribution angulaire des électrons 4f pour des ions
présentant J = 5/2 : Sm>* avec oy > 0 et Ce¥* avec oy <0 [9]
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Comme l'illustre la figure 7.13, dans un ion dont ¢y est positif (ion Sm3*), la
distribution 4f est allongée selon z (prolate en anglais) pour les états IMy=+J> et
au contraire aplatie (oblate) pour les états |Mj = + 1/2> ou IMj = 0> selon que J est
respectivement demi-entier ou entier, et réciproquement. En revanche dans-un ion
dont @ est négatif (ion Ce3*) la distribution 4f est aplatie pour les états IM; =+ J>
et au contraire allongée pour les états IMj =+ 1/2> ou IMj= 02> selon que J est
demi-entier ou entier. La valeur absolue de o est d'autant plus grande que l'écart a
la sphéricité est prononcé. Les valeurs de ce paramétre pour les principales terres
rares sont reportées dans le tableau 7.4. Noter que 1'ion Gd3* n'y figure pas car son
moment orbital étant nul, la couche 4f a une distribution sphérique et donc une
valeur nulle de oy.

Tableau 7.4 - Coefficient de Stevens aj pour les ions de terres rares

Ion Ce¥* P+ Nd* Sm* Tb* Dy¥* He* Er* Tm* Yb¥H

1020; -571 -210 -064 +413 -101 -063 -022 +025 +1,01 +3,17

Dans une série de composés a base de terres rares (c'est-a-dire de méme stcechio-
métrie et de méme structure cristallographique, ce qui est le cas la plupart du temps)
le parametre Ag qui caractérise l'environnement garde le méme signe et change peu
en valeur absolue lorsque 1'on passe d'une terre rare a l'autre. Le coefficient <r?> est
toujours positif bien évidemment et décroit réguliérement d'un facteur deux environ
lorsque 1'on passe du cérium au thulium. Le terme BY, en particulier son signe, suit
alors a peu pres la variation de ;. Pour discuter la direction de facile aimantation,
on peut utiliser l'approche précédente ou bien, de maniére plus physique, tenir
compte de l'interaction coulombienne entre les électrons 4f d'une part et les charges
avoisinantes d'autre part. On peut alors, comme cela est schématisé dans le
tableau 7.5, déduire la direction de facile aimantation selon les signes respectifs de
A etde oy.
Tableau 7.5 - Influence du signe de c«j et de Ag sur I'allure des orbitales
et sur l'anisotropie magnétocristalline

Environnement aj est positif a est négatif
(_52 orbitale aplatie orbitale aplatie
occupée en sorte que occupée en sorte que
AJ>0 =8 IMyl=1/20u0 IMyl=1
=> axe z difficile en accord => axe z facile en
(_P avec Rg >0 accord avec Bg <0
@z orbitale allongée orbitale allongée
occupée en sorte que occupée en sorte que
A9<0 = In IM;l=1] IMyl=1/20u0
=> axe z facile en => axe z difficile en accord
® accord avec Bg <0 avec Bg >0
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Ainsi, si dans une série de composés, I'axe z est de facile aimantation pour les terres
rares dont le paramétre o est positif, cet axe est de difficile aimantation pour les
terres rares dont ce parametre est négatif.

Cette approche est particulierement bien vérifiée dans les composés a base de terres
rares R utilisés comme aimants permanents, en particulier les composés hexagonaux
RCos et tétragonaux R,Fe;4B. Comme on le verra plus loin, il est nécessaire pour
avoir un bon aimant que l'axe z soit de facile aimantation. Dans les composés RCos,
AY est négatif si bien qu'un aimant ne pourra étre obtenu qu'avec les terres rares
dont oy est positif, c'est pourquoi le meilleur aimant de la série est a base de SmCos.
Au contraire dans les composés RoFe 4B, Ag est positif et le meilleur aimant de la
série est a base de Nd. Signalons que ces deux types d'aimants sont a I'heure actuelle
les plus performants.

EXERCICES

E.1 Déterminer pour les ions Sm2* et Eu?+, qui ont 6 et 7 électrons 4f respective-
ment, les valeurs de S, L, J, gy et du moment magnétique maximum de 1’état
fondamental.

E.2 Le fer, a I’état divalent et trivalent, a pour configuration externe 3d° et 3d5,
respectivement. De plus, ces ions se comportent dans un grand nombre de maté-
riaux isolants comme si leur moment orbital était nul (en raison du champ
cristallin). Dans cette hypothése, déterminer pour Fe2* et Fe3* les valeurs de S, J, g;
et du moment magnétique maximum dans 1’état fondamental.

E.3 Le coefficient du couplage spin-orbite A des ions Sm3+ et Tb3* vaut — 630 K et
580 K, respectivement. Donner pour ces ions les valeurs de S, L, J, gy et du moment
magnétique maximum du premier multiplet excité. Donner également, en Kelvin, la
différence d’énergie avec le multiplet fondamental.

E.4 Soient deux charges identiques q situées en z=+a sur l'axe z. Ecrire le
développement limité au deuxiéme ordre en r/a du potentiel V(r) en un point M
voisin de 1’origine de coordonnées sphériques r, 6, ¢. En déduire le terme d'ordre
deux AY de champ cristallin.

SOLUTIONS DES EXERCICES

S.1 Sm2+:S=3,L=3J=IL-SI=0,m=0.
Eu2t: §=7/2,L=0,]=7/2,g=2,m=7 .
S2 Fe2t:S=J=3,g=2m=6up. Fe¥*:S=J=5/2,g=2,m=5 .
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S$.3 Sm3+:S=5/2,L=5J=IL-SI+1=7/2, g=0,825, m=2.89 ug,
AE = 2205 K.
Th*:8=3,L=3,J=L+8S~1=5.g=32,m=75 ps, AE=3480 K.

S4 Ag =—lelg/epa® V5m ou lel est la charge de I'électron. Noter que Ag <0
pour q > 0 et inversement.
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CHAPITRE 8

MAGNETISME DANS LE MODELE
DES ELECTRONS ITINERANTS

de caractére fondamental, ce chapitre peut étre survolé lors d'une premicre lecture)
pe

Dans le chapitre 7, nous avons montré a quelles conditions un moment magnétique
peut exister sur un atome ou un ion isolé, puis dans un solide constitué a partir de
ces atomes (ou ions) si les électrons restent localisés sur l'atome. Dans le cas de
certains métaux, les électrons vont pouvoir se déplacer dans tout le solide.
Comment un tel solide peut-il étre magnétique ? C'est la question fondamentale de
ce chapitre.

1. GENERALITES

Nous avons vu au chapitre 3 qu'un grand nombre d'éléments du tableau périodique
portent, a 1'état d'atome isolé, un moment magnétique (tableau 3.1), alors qu'a I'état
de solide pur, la plupart sont diamagnétiques : seuls portent un moment magnétique
les métaux de la troisieme série a partir du chrome jusqu'au nickel et la plupart des
terres rares et des actinides (tableau 3.2). L'établissement de la liaison chimique
perturbe donc notablement les orbites électroniques responsables du magnétisme.
Cette perturbation est d'ailleurs beaucoup plus sensible dans le cas des métaux
d'éléments de transition (série 3d) : le moment magnétique observé dans de telles
substances différe en général profondément de celui de I'atome ou de 1'ion isolé. 11
en va de méme pour les alliages et composés. Nous avons déja traité au chapitre
précédent les matériaux dans lesquelles les électrons responsables du magnétisme
sont localisés. Pour les autres, essentiellement les métaux et alliages des €léments
de transition de la série 3d, le moment magnétique porté par un atome magnétique
est rarement le méme que celui de l'atome iso0lé, car les électrons de valence se
déplacent dans tout le matériau et leurs fonctions d'onde sont alors trés différentes
de celles de I'atome isolé. Dans ce cas, on ne peut rien dire a priori sur le magné-
tisme du corps. La compréhension du magnétisme des métaux et alliages est donc
plus délicate que celle des composés et des oxydes décrits dans le chapitre
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précédent. Les terres rares constituent un cas particulier : leur moment magnétique
est donné par les électrons f, et les électrons de valence qui assurent la conduction
proviennent des états s et d. On observe alors des moments magnétiques localisés
dans un environnement métallique. Nous reviendrons sur ce cas.

Dans ce chapitre, nous montrerons comment des électrons responsables de la
conductivité électrique peuvent en méme temps donner lieu au magnétisme. Nous
établirons que le magnétisme est dii & la répulsion coulombienne entre électrons,
associée au principe d'exclusion de Pauli, et que, dans un systéme métallique,
l'existence d'un moment magnétique sur un atome de transition dépend énormément
de I'environnement de cet atome.

Avant d'expliquer les raisons pour lesquelles certains matériaux sont magnétiques,
rappelons pourquoi la majorité ne l'est pas. Dans un systéme d'atomes, les états
électroniques qui s'étendent sur tous les atomes peuvent étre occupés par deux
électrons de spin opposés d'aprés le principe de Pauli. Dans la plupart des solides,
tous les états sont doublement occupés et la substance reste alors diamagnétique.

2. PROPRIETES PARTICULIERES
DES METAUX MAGNETIQUES

Certains faits expérimentaux observés sur des métaux magnétiques ne s'expliquent
pas dans le modele simple décrit au chapitre précédent. Ainsi le moment magné-
tique a saturation, observé a basse température, est égal a 0,61, 1,72 et 2,22 pg par
atome respectivement pour le nickel, le cobalt et le fer. Comme le rapport gyroma-
gnétique de ces métaux ne differe pas trop de — 2 (e/2 m,), la contribution orbitale
au magnétisme de ces métaux reste inférieure & 10%, méme pour le cobalt
(mp = 0,17 ug). On s'attendrait donc & un moment magnétique a saturation proche
d’un nombre entier de magnétons de Bohr, ce qui est loin d'étre le cas. De méme, le
moment magnétique effectif tiré de la loi de Curie-Weiss au dessus de la
température critique est systématiquement trop élevé. A titre d'exemple, pour le
nickel Mg = 1 pp. Pour le corps ferromagnétique ZrZny le moment déduit de la loi
de Curie-Weiss est dix fois plus important que le moment a saturation.

Les regles du magnétisme localisé ne s'appliquent pas davantage au cas du chrome
qui présente pour T < Ty = 310 K une structure antiferromagnétique sinusoidale de
période incommensurable avec le réseau. Avec la température, la longueur d'onde
de l'oscillation de densité magnétique varie de 21 & 27 fois la distance interatomique
quand T passe de 0 a2 Ty. Son moment magnétique a saturation est de l'ordre de
0,6 pg par atome, tandis que son moment magnétique effectif est pratiquement nul.

Tous ces résultats et bien d'autres montrent que la théorie du magnétisme
développée dans le modele des électrons localisés n'est plus du tout valable lorsque
les électrons responsables du magnétisme sont des électrons itinérants. Comme la
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théorie des bandes rend bien compte de nombreux faits expérimentaux, nous
partirons de celle-ci et introduirons les corrélations entre les électrons qui ont €té
négligées. Mais nous présentons d'abord les différents types de matériaux métal-
liques et magnétiques, car l'interprétation de leurs propriétés différe notablement de
I'un a l'autre,

2.1. LES TRES FAIBLES FERROMAGNETIQUES

Certains matériaux sont ferromagnétiques bien qu'aucun de leurs constituants ne le
soit. Ils ont une aimantation trés faible. Le prototype de cette classe est le composé
ZrZn,. Sa température de Curie est de 35 K, son moment a saturation de 0,18 pg par
formule. Aucun des deux éléments n'est magnétique par lui-méme, et la densité
magnétique n'est pas localisée sur un atome particulier. Citons encore le composé
Cagg9sLap opsBes qui présente un moment magnétique de 0,07 pp par formule et une
température de Curie de 600 K [1]. La théorie de Stoner que nous allons développer
s'applique bien & ce type de matériaux, qui toutefois ne présentent aucun intérét
industriel.

2.2. LES METAUX DE TRANSITION ET LEURS ALLIAGES

A I'état cristallisé, ils présentent des températures de transition élevées, largement
supérieures a la température ambiante. Une addition de carbone, de phosphore, ou
d'autres métalloides permet d’en obtenir certains a I'état amorphe. L’état
magnétique de I’amorphe peut étre différent de celui de I'état cristallisé, avec une
température de Curie souvent plus faible. La théorie que nous allons présenter ici ne
s'applique que qualitativement car aucune théorie compléte n'a pu encore étre
développée pour ces matériaux, qui présentent toujours un certain intérét
technologique.

2.3. LES METAUX DE TERRES RARES

Le moment magnétique des éléments de terres rares vient a la fois des moments
orbitaux et de spin des électrons f que leur faible extension spatiale rend peu
sensibles a l'environnement. Les électrons s ou d se délocalisent plus ou moins pour
devenir électrons de conduction, et c'est par leur intermédiaire que les moments
magnétiques localisés des terres rares sont couplés. En général, les éléments de
terres rares présentent un grand moment magnétique, comme nous l'avons vu au
chapitre 7, mais une température de transition plus faible que les ¢léments 3d. La
plupart d'entre elles présentent aussi, ce qui est important pour certaines
applications, une trés grande anisotropie magnétocristalline, et aussi une anisotropie
du moment magnétique.
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2.4. LES COMPOSES DE TERRES RARES ET DE METAUX DE TRANSITION

Ces composés présentent un grand intérét industriel, car ils cumulent le grand
moment magnétique des terres rares, et une anisotropie magnétique souvent
énorme, avec les températures critiques élevées des métaux de transition. C'est donc
dans cette classe de matériaux que l'on trouvera les meilleurs aimants permanents
tels Nd,Fe 4B, SmCos ....

3. LE MAGNETISME DES ELECTRONS
TOTALEMENT LIBRES

3.1. DESCRIPTION SIMPLE D'UN METAL

Avant d'expliquer le ferromagnétisme des métaux, rappelons quel est le modele le
plus simple pour décrire les propriétés d'un métal comme le cuivre ou l'aluminium :
c'est de le considérer comme une boite dans laquelle les électrons de valence des
atomes peuvent se déplacer librement, tandis que ceux des couches internes restent
localisés. On peut aussi dans une premiére approximation, considérer que le poten-
tiel a l'intérieur de la boite est constant, c'est-a-dire négliger le potentiel périodique
dii aux ions. En mécanique quantique, chaque électron est décrit par une onde qui,
dans le cas ol le potentiel est constant, est une onde plane. Le vecteur d'onde k de
cette onde est reli€ par la relation de Louis de Broglie a la quantité de mouvement
de la particule p : p = fik. On rappelle que k = 21/

Comme les électrons sont dans une boite, les ondes qui leur sont associées sont
soumises a des conditions aux limites et seules certaines ondes peuvent exister. Les
nombres d'onde k sont donc quantifiés. Dans un état caractérisé par un vecteur
d'onde k qui correspond i une énergie :

2% 2
gy = _’?2; (8.1)

on ne peut mettre, d'apres le principe de Pauli, que deux électrons de spins opposés.
A température nulle, on doit minimiser I'énergie. Pour cela, on remplit tous les états
a partir de I'état d'énergie minimum jusqu'a un état d'énergie Ep appelée énergie de
Fermi, correspondant & un nombre d'onde kg. kg est évidemment fonction de la
densité N, des électrons de valence du métal et est donné par la relation :

k3 =3n2N, (8.2)
L'état que I'on vient de construire est non magnétique, car il y a autant d'électrons

dont le spin est orienté dans une direction T que dans la direction opposée L. Cet
état est-il paramagnétique ou diamagnétique ?

Si l'on applique une induction magnétique B sur ce métal, les électrons dont le mo-
ment magnétique est paralléle a B vont voir leur énergie diminuée d'une quantité pgB
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tandis que les autres vont voir leur énergie augmentée de la méme quantité. Cet état
n'est plus 1'état d'énergie minimum, car on peut alors transférer des électrons de
spin T dans des états d'énergie plus faible | en renversant leur spin. L'état de base en
présence de l'induction magnétique n'aura plus le méme nombre d'électrons pour les
deux directions de spin. Il y a maintenant une majorité d'électrons qui ont un
moment magnétique dans la direction du champ T et le métal posséde un moment
magnétique dans le sens du champ. Le corps est donc paramagnétique.

3.2. NOTION DE DENSITE D'ETATS

Nous allons introduire une quantité fondamentale pour les corps métalliques, c'est la
densité d'états. C'est en effet une caractéristique du métal qui détermine un bon
nombre de ses propriétés physiques. Le nombre d'états compris entre les énergies
g et € + de est par définition donné par N(g)de, ou N(€) est la densité d'états pour
une direction de spin, par unité de volume et par unité d'énergie. Cette densité est
donnée dans le modeéle simple d'électrons libres et sans interaction par la relation :

—

mk  Vm’e
2n’n’ \2m'n
On sait aussi calculer cette densité d'états dans des modeles plus compliqués : elle
dépend de la nature et de la structure cristallographique du métal comme nous le
verrons plus loin. C'est pourquoi nous la supposerons connue dans le cas général.

N(e) = ~+e (8.3)

3.3. PARAMAGNETISME DE PAULI

Pour évaluer la susceptibilité magnétique, nous N(g)
allons chercher quel est I'état de base, c'est-a-
dire l'état d'énergie minimum, en présence C
d'une induction magnétique B. Pour cela, il faut N
transférer les électrons qui sont dans une
couche d'épaisseur en énergie de valeur ugB N(g)
d'une direction de spin dans l'autre (figure 8.1). ; AL

Figure 8.1 - Densité d'états d'un
Il y a N(gp) g B électrons dans cette couc_he et mééal simple en présence d'une
donc aprés transfert, il y aura deux fois ce induction magnétique
nombre d'électrons dont le moment magné-
tique se sera orienté dans le sens du champ. Ceux-ci créent un moment magnétique
m =2 (up)*N(er) B.

La susceptibilité des électrons libres et sans interaction est donc :
x° = 24 (uB)* N(ep) (8.4)

Cette susceptibilité des électrons de valence d'un métal est appelée susceptibilité de
Pauli. Elle est pratiquement indépendante de la température comme peut le montrer
la généralisation de ce calcul & température finie.
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: = m2 o [N _(N')?
On trouve : xD(T)—xo(O){1+ . kB[N (N] ]TZ} 8.5)

ol N = N(gp), N' = dN/dg, et N” = d2N/de2.

Le premier terme correctif vient du changement de la densité d'états effective due a
I'élargissement kgT de la distribution de Fermi. Le deuxiéme terme provient du
déplacement du niveau de Fermi nécessaire pour maintenir constant le nombre
d'électrons. Comme les densités d'états varient en général sur des échelles d'énergie
de l'ordre de 0,1 eV, ce qui correspond a 1000 K, le terme dépendant de la tempéra-
ture est alors trés petit et négligeable en premiére approximation.

3.4. DIAMAGNETISME DE LANDAU

Nous avons dit que le diamagnétisme était un phénomeéne universel dans la nature,
qui existait méme si, souvent, il était totalement masqué par des phénomenes de
paramagnétisme, de ferromagnétisme, ... Les électrons libres n'échappent pas 2 la
regle, et Landau a calculé la susceptibilité d'un ensemble d'électrons totalement
libres. Nous ne donnerons pas ici la démonstration que le lecteur pourra trouver par
exemple dans un ouvrage de physique du métal [2], mais le résultat est trés simple
et montre que le diamagnétisme dit “de Landau” est masqué par le «paramagné-
tisme de Pauli» mais apporte a ce dernier une correction non négligeable :

Xdia = = XPauli/ 3 (8.6)

Remargque : les formules (8.5) et (8.6) ne s'appliquent qu'a la contribution des
électrons de valence a la susceptibilité. 1l faut se rappeler que les électrons des
couches pleines de 1'ion donnent aussi une contribution diamagnétique comme nous
I'avons indiqué au chapitre 4. La susceptibilité mesurée est la somme de toutes ces
contributions.

4. LE MODELE DE STONER
DU FERROMAGNETISME ITINERANT

4.1. CRITERE D'INSTABILITE FERROMAGNETIQUE

La description donnée au § 3 ne tient pas compte de la répulsion coulombienne
entre les €lectrons. Ceux-ci se meuvent pourtant dans le potentiel créé par tous les
autres. Ce probléme est un probleme insoluble en mécanique quantique car beaucoup
trop compliqué. Mais il est facile de comprendre pourquoi on peut obtenir une
dissymétrie entre les électrons des deux directions de spins, et donc du ferroma-
gnétisme. C'est ici qu'intervient le principe de Pauli. I postule que la fonction
d'onde de tous les électrons doit étre totalement antisymétrique dans la permutation
de deux électrons. La conséquence qui nous intéresse ici est que deux électrons de
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mémes spins ne peuvent jamais se trouver au méme moment au méme endroit. En
revanche, rien n'interdit que la probabilité de trouver deux électrons de spins
opposés au méme endroit soit non nulle. Ceci veut dire que deux électrons de spins
opposés se repousseront en moyenne plus que deux électrons de mémes spins qui se
sentent moins, puisqu'ils ne peuvent jamais étre au méme endroit.

Stoner a introduit un modéle ou I'on admet que la répulsion entre électrons de spins
opposés est plus grande d'une quantité I que celle entre électrons de mémes spins.
Cela revient a introduire une énergie potentielle d'interaction entre les électrons de
la forme INTN|, ou Nt et N| sont les densités d'électrons des deux directions de
spin. Dans ce modele, on a N/2 électrons de chaque direction de spin.

Etudions la stabilité de cet état par rapport
au ferromagnétisme, lorsque cette interaction
existe, et montrons qu'il y a certains cas ou l'on
minimise 1'énergie en transférant des électrons
d'un état de spin a l'autre.

Si I'on transfére une couche d'épaisseur ¢ (voir
figure 8.2), c'est-a-dire si I'on transfére N(gg) € Figure 8.2 - Densité d'états pour
électrons, l'énergie cinétique des électrons va les électrons de spin T et |
étre augmentée de :

AE. = N(gg) (5¢)2 (8.7)

Calculons la variation d'énergie d'interaction entre les électrons :
2
1|5 +Neer )Se][—l} — N(eg )65}—1[%] = —IN2(ep)(3e) (88

La variation totale d'énergie est donc la somme de (8.7) et (8.8) :
AE = N(ep)(8e)? {1 - IN(ep)} (8.9)

L'état non magnétique n'est donc stable que si IN(er) < 1. Dans le cas contraire,
I'énergie minimale est obtenue avec un nombre différent d'électrons Tet L. Il y a
alors ferromagnétisme. Le critére d'instabilité par rapport au ferromagnétisme, dit
critere de Stoner, est donc :

IN(ep) > 1 (8.10)

La répulsion I introduite dans ce critére est trés difficile a évaluer et dans la pratique
on l'ajuste a I'expérience. Mais nous retiendrons que ce critére montre que les métaux
ferromagnétiques doivent présenter une grande densité d'états au niveau de Fermi.

4.2. SUSCEPTIBILITE MAGNETIQUE
D'UN METAL EN PRESENCE D'INTERACTION

Nous allons maintenant calculer la susceptibilité du métal dans 'approximation de
Stoner lorsque 1'état non magnétique est stable.
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En présence d'un induction B, les énergies des états k avec un moment dans le sens
du champ (T) sont :

h2k?
Eir = & +IN; —ugB (8.11)
et ceux des états de moment opposé :
h2k?
E L = m +INq +ugB (8.12)

Les deux bandes d'énergie sont alors décalées de :

28E = I(Nt—Ny)+2ugB (8.13)
Or nous savons que N7 — Ny = 2N (gg) OE, ce qui donne 8E = ugB/{1 - IN(gp)}.
L’aimantation magnétique de 1'échantillon est alors donné par :

)__ 2}1% N(eg)

M= Ny -N;j=——B 8.14

15:] ( 1 1—IN(ep) (8.14)
ce qui correspond a une susceptibilité magnétique :
2u% po N(e

- 2 B Mo () (815)

1-IN(eg)
Cette susceptibilité est augmentée par rapport a celle d'un systeme d'électrons sans
interaction (équation 8.4) par le facteur dit de Stoner :
S = 1/{1-IN(ep)} (8.16)
S devient infini quand le critére d'instabilité (équation 8.10) est satisfait.

Notons que I’aimantation magnétique que prévoit l'équation (8.14) n'est pas égal a
un nombre entier de magnétons de Bohr.

4.3. SOLUTION FERROMAGNETIQUE

Lorsque la solution non magnétique est instable, on peut observer soit ce que l'on
appelle ferromagnétisme fort ot tous les électrons ont le méme spin, soit
Sferromagnétisme faible ol il y a seulement un déséquilibre entre le nombre de spins
dans les deux directions (figure 8.3). Ceci dépend de la forme de la densité d'états et
du nombre d'électrons par atome.

Dans le cas magnétique, a température non nulle, on doit résoudre une équation
autocohérente qui est l'analogue de celle du champ moléculaire comme on le
soulignera plus tard :

m = ﬁz(NT—NJF):#%[f(EkT)—f(EH)] 8.17)

ol M est le moment magnétique exprimé en pp et f(E) est la fonction de Fermi-
Dirac qui détermine la répartition des électrons sur les différents niveaux d'énergie :



8 - MAGNETISME DANS LE MODELE DES ELECTRONS ITINERANTS 287

-1
f(E) = {1 T exp(%]}

W représente le potentiel chimique qui est égal a eg & température nulle.

NT(e) 1 NT(e)

& l S R & | €

Nl(e) | Nl(e)
Figure 8.3 - Ferromagnétisme fort (3 gauche) et faible (a droite)

La solution détaillée de cette équation dépend de la densité d'états et nous ne la
discuterons pas. Nous allons simplement calculer la température de Curie. Celle-ci
est donnée par 1'équation (8.17) dans la limite ou # tend vers zéro. On obtient :

1y d
lz_ﬁ%&; f(Egr)-f(Eyy)] (8.18)

En utilisant les relations (8.11) et (8.12), il vient 1 = - 3 , ot :

1[N(e) &L de = -1 (8.19)

Cette équation détermine la température de Curie Tc. Cette derniére tend vers zéro
lorsque IN(gg) est égal a 'unité, car (df/de) = — & (€ — €g) a température nulle. On a
I'habitude d'introduire une densité effective d'états a la température T définie par :

N(T) = - [ N(e){de (8.20)

On vérifie facilement que cette densité d'états est reliée a la susceptibilité de Pauli a
la température T du métal lorsqu'on néglige les interactions :

x°(T) = 2ugpoN(T) (8.21)
D'autre part, la température de Curie (8.19) est alors donnée par IN(T) = 1.

La susceptibilité au dessus de T¢ en présence des interactions est donnée par une
formule analogue a I'équation (8.15) :

2u3 o N(T)
(M= IEIN(T)

%(T) devient infini & Tc, mais pour les grandes valeurs de la température, cette
formule ne donne pas une loi de Curie comme dans le cas du magnétisme localisé.
La dépendance en température provient de N(T) et donc de la forme de la densité
d'états.

(8.22)



288 MAGNETISME - FONDEMENTS

4.4. APPLICATIONS

La théorie de Stoner a été largement utilisée pour expliquer les propriétés des
métaux et alliages ferromagnétiques. En effet, elle donne une explication qualitative
de leurs propriétés. Son grand succes a été d'expliquer pourquoi le moment
magnétique ne peut pas s'exprimer en valeurs entiéres de Ug a température nulle.
Malheureusement les propriétés en fonction de la température sont mal décrites. A
basse température, la variation de 1'aimantation ne suit pas la loi prévue par Stoner a
partir de 1'équation (8.17). Plus grave, les températures critiques calculées sont un
ordre de grandeur trop grandes et la loi de Curie-Weiss obtenue dans beaucoup de
métaux n'est pas expliquée. Nous reviendrons sur ces points. La principale qualité
de cette théorie est sa grande simplicité. Ses défauts proviennent du fait que c'est
une approximation de champ moyen, comme nous allons maintenant le voir.

5. GENERALISATION DU CRITERE DE STONER

5.1, THEORIE DE STONER ET THEORIE DU CHAMP MOLECULAIRE

Le critere de Stoner peut se généraliser a l'instabilité vis-a-vis d'un autre ordre
magnétique que le ferromagnétisme. Pour cela, nous allons d'abord montrer que la
théorie de Stoner est similaire a la théorie du champ moléculaire de Weiss. Le
champ moléculaire agit comme un champ extérieur et s'ajoute au champ appliqué. I
est supposé décrire les interactions entre les moments magnétiques et étre propor-
tionnel 2 l'aimantation du matériau. Soit X0 la susceptibilité du matériau sans
interaction et w le coefficient de champ moléculaire ; nous obtenons alors pour
lI'aimantation en présence d'un petit champ H appliqué : M =X° (H + wM) = X H,
d'ot I'on tire :

x = X0/(1 - wx9) (8.23)
En comparant avec I'équation (8.15) et la définition de %Y, on obtient le coefficient
de champ moléculaire qui est & la base de la théorie de Stoner

W = 11(2}1{] jJ.Bz) (8-24)

5.2. SUSCEPTIBILITE GENERALISEE

Pour pouvoir appliquer la théorie de Stoner a des structures magnétiques autres que
ferromagnétiques, nous allons d'abord généraliser la notion de susceptibilité au cas
d'un champ magnétique non uniforme.

Pour un champ quelconque h(r), un systéme invariant par translation présente une
aimantation que nous pouvons écrire : M(r) = jx(r— r')h(r')dr'. Cette fonction },
est la réponse linéaire a un champ non uniforme et s'appelle la susceptibilité
généralisée.
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Elle représente 'aimantation due a un champ magnétique statique localisé en un
point ro. Si h(r) = hy, 8(r — rg ), nous avons alors : M(r) = x(r —rg ) hy,.

En passant en transformée de Fourier, on peut définir une susceptibilité pour le
vecteur d'onde q comme la réponse linéaire 2 un champ magnétique h(q) e\9* par :

M(q) €' = %(q) h(g) €' (8.25)

5.3. LE CHAMP MOLECULAIRE LOCAL

L'approximation de Weiss ne s'applique jusqu'ici qu'a des €états uniformes de polari-
sation. Afin de généraliser le calcul de Stoner, il convient d'introduire la notion de
champ moléculaire local. En un point r du matériau dans lequel il existe une
aimantation statique M(r), le champ moléculaire statique est défini par

Huo (1) = [ w(r = r')M(r') dr’ (8.26)

oll nous postulons l'existence d'un coefficient de champ moléculaire w(r) ayant une
certaine portée caractéristique. Soit encore, en passant en transformée de Fourier et
en utilisant l'invariance par translation, Hy,q1(q) = w(q) M(q) = w(q) x(q) Hex(q).

Dans ce cas, la réponse a un champ extérieur sinusoidal Hex(q) sera :

1(@) = 10 @1 + (@@} = —2 D

1-w(q)x°(q)
Cette équation n'est valable que lorsque w(q)x%q) < 1. Elle est la généralisation des
équations (8.15) et (8.23).

Lorsque pour une valeur de q I'égalité est obtenue, cela signifie que le systéme va
tendre spontanément a s'aimanter avec une structure périodique de vecteur d'onde q.
On dit que I'état non magnétique du systéme est instable par rapport a la formation
d'une onde de densité de spin de vecteur q.

(8.27)

Il est facile de voir que pour le modele de Heisenberg w(q) est proportionnel a la
transformée de Fourier de J;; soit J(q) divisée par N.(gug)? olt N, est le nombre
d'atomes par unité de volume et g a été défini au § 1.2.4. du chapitre 7. On peut
montrer que pour un systeme métallique w(q) est indépendant de q et est toujours
donné par l'équation (8.24).

5.4. SUSCEPTIBILITE DYNAMIQUE

Pour traiter les effets dépendant du temps, il est intéressant de définir la notion de
susceptibilité dynamique. Appliquons un champ magnétique uniforme pendant un
temps trés court au voisinage du temps ty : h(t) = h(tp) d(t —tp). Soumis a cette
impulsion, le systéme prendra un aimantation M(t) qui persistera pendant un certain
temps caractéristique apreés la disparition de I"impulsion. On définit la susceptibilité
dépendant du temps par la relation : M(t) = ¥ (t - ty) h(tg).
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Remarquons que la causalité impose que ¥ (t — ty) soit nul pour t < tg. Tout champ
magnétique dépendant du temps peut étre considéré comme une somme d’impul-
sions. Si h(t) est toujours petit, I'aimantation du systéme au temps t est la somme de
toutes les aimantations qui se seront propagées des temps antérieurs au temps t con-
sidéré. Pour un champ uniforme dépendant du temps, I’aimantation au temps t est :

M(t) = jdt‘ x(t—t") h(t').

+oo
En imposant  (t) = 0 pour t < 0, on peut alors écrire : M(t) = Idt‘ x(t—t") h(t').

e
Soit M(®) = limy_,¢ Jdt M(t) e-iot-nt Ja transformée de Fourier ; elle peut

s'écrire : M(®) = ¢ (w) h(m).
La susceptibilité dynamique caractérise la réponse a un champ qui a été établi de
fagon adiabatique a partir du temps t = — e jusqu’au temps t = 0.

Si le champ magnétique varie dans le temps et dans I’espace, nous pouvons
simplement généraliser les définitions et écrire :

M(r.t) = [ dr’ jdt‘ x(r—r', t—t) h(r'.t)

M(q, ) =y (q, ®) h(q, ®). % (q, ®) caractérise la réponse du systéme a un champ
magnétique h(r,t) avec : h(r,t) = h(q, ®) e (®t+q9n)

5.5. LE CHAMP MOLECULAIRE LOCAL INSTANTANE

Faisons I"hypothése suivante : lorsqu’il apparait au temps t au point r, une aimanta-
tion M (r, t), il apparait au méme temps t au point r’ un champ moléculaire donné
par : Hyo (r,t) = w(r—r’) M(r,1).

Nous généralisons 1’équation (8.26), mais nous négligeons les effets possibles de
retard & la propagation du champ moléculaire. Ceux-ci doivent étre peu importants
puisque la propagation n’a lieu que sur des distances de 1'ordre de la portée de w(r).
Cette hypothése est équivalente a ce que 1’on appelle 1’approximation de la phase
aléatoire (RPA en anglais) [3, 4]. Nous avons alors :

Hnol (q,0) = w(q) M(q, ) = w(q) % (q,®) Hext (q, ®).

L’équation (8.27) se généralise alors :

1°(g,0)

(9, 0) = x°(q, 0){1 + w(a)x(q,0)} =
{ e taw)

La simplicité de ces formules justifie I’emploi du concept de susceptibilité dyna-

mique dépendant de g. En outre, si pour une fréquence et un vecteur d’onde q,

% (q, ) est infinie, méme si Heyy (q, ®) est nul, M (q, w) peut étre finie. Le systéme
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posseéde un état excité ou I’aimantation est : M (r,t) = M (q, ®) exp—i(®t + gr). Un
pole de % (q, ) est donc une excitation élémentaire du systeéme. En fait les poles
sont souvent dans le plan complexe ce qui donne un temps de vie a ces excitations.
Elles sont souvent appelées dans la littérature, fluctuations de spin ou
paramagnons [4].

6. LES METAUX DE TRANSITION

Les métaux de transition ne sont pas décrits N(e)
par le modele d'électrons libres du § 3.1. Les
€lectrons s sont complétement délocalisés et
se comportent comme des électrons libres.
Mais la densité d'états correspondante est
extrémement faible. Aussi ont-ils peu d'im-
portance. Ce sont les électrons d qui vont h & £
surtout étre responsables des propriétés des

métaux de transition. Les deux densités Figure 8.4 - Densité d'états schéma-
d'états sont schématisées sur la figure 8.4. tique d'une bande s et d'une bande d

3d

A

Nous allons expliquer 1'origine de cette grande densité d'états d.

6.1. LA BANDE d DES METAUX DE TRANSITION

Les orbites d des électrons de valence des métaux de transition sont petites
comparées a des orbites s ou p de méme énergie. Elles ne sont pas beaucoup
perturbées par le réseau bien qu'elles se recouvrent un peu avec les orbites des
atomes voisins (voir la figure 7.8). C'est pourquoi 1'approximation des électrons
libres que nous avons développée dans les paragraphes précédents n'est pas bonne.
On utilise une autre approche dite des liaisons fortes ou l'on considére que la
fonction d'onde des électrons itinérants est une combinaison linéaire des orbitales
atomiques. Plus précisément, on tient compte du potentiel des ions que l'on écrit
comme une somme de potentiels atomiques centrés sur tous les sites i du réseau :

V=YV (8.28)

Pour chaque site du réseau, il y a cing orbitales d notées |i,m;> ol le nombre
quantique orbital m; varie de 1 a 5. Elles sont fonctions propres de I’hamiltonien
avec l'énergie Eg. Pour simplifier, nous négligerons l'indice m; que nous
réintroduirons uniquement lorsqu'il interviendra. La fonction d'onde est décrite de
facon approximative par une combinaison linéaire des fonctions li> :

|¥(E)) = 3 aili) (8.29)
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avec : [Ec+ Vi]|i) = Eg|i) (8.30)

ot E¢ et V; sont les opérateurs énergie cinétique et potentielle, respectivement.

Dans cette approximation, on considére que les intégrales de recouvrement entre
orbitales atomiques sont nulles {i|j) = 0, et que de tous les éléments de matrice, on
ne garde que les intégrales a deux centres premiers et quelquefois seconds voisins.
Les coefficients a; satisfont a une infinité d'équations linéaires du type

(Eo +o; —E)a; + > Bija; =0 (8.31)
i#]
avec o = (i]) Vjli) (8.32)
j#i
By = (i]Vj]J) (8.33)

Les intégrales o. déplacent simplement l'énergie Eg des niveaux atomiques |i>
tandis que les intégrales B les mélangent en états moléculaires s'étendant dans tout
le solide. La solution de ce systeme d'équations linéaires donne les états et les
énergies possibles pour les électrons. On peut classer les états avec le vecteur k
comme pour des ondes planes (théoréme de Bloch). Pour un systéme cubique
simple avec un parameétre cristallin a, ol toutes les intégrales 3 seraient égales
(c'est-a-dire que les états |i> seraient alors des états s de l'atome isolé), les
énergies €y de ces états sont :

gk = 2B(cos kga + cos kya + cos k, a) (8.34)

Cette relation de dispersion remplace celle des €lectrons libres (équation 8.1). On
obtient donc dans un cubique simple une bande d'énergie permise de largeur 12
(c'est-a-dire 2z ol z est le nombre de premiers voisins).
La largeur de bande dépend donc du nombre de premiers voisins d'un atome et de la
valeur de l'intégrale B qui dépend tres
fortement de la distance entre atomes
(figure 8.5). Les conditions aux limites
quantifient les valeurs de k et 1'on peut définir
le nombre d'états entre € et € + de c'est-a-dire
d la densité d'états. Tl est intéressant de définir
Figure 8.5 - Largeur b de la bande en la densité des états n(€) par atome et non pas
fonction de la distance interatomique par unité de volume comme nous l'avons fait
pour les électrons libres : N(g€) = Nyn(g), ol
N, est le nombre d'atomes par unité de volume. Nous pouvons en avoir une
estimation tres simplement. Pour une bande d'énergie relative aux €lectrons s, nous
devons avoir un état par atome et par direction de spin. Si la largeur de bande est b,
la densité d'états est donc de l'ordre de 1/b. Pour des électrons d, le nombre d'états
par atome est 5, donc la densité d'états sera de 'ordre de 5/b.
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Les calculs numériques réalisés sur les métaux de transition montrent que les
largeurs de bande sont de I'ordre de b= 15 a 10 eV. Le déplacement de la bande par
rapport au niveau atomique est beaucoup plus petit de l'ordre de 1 a 2eV. Les
densités d'états au niveau de Fermi vont donc étre beaucoup plus grandes que pour
des é€lectrons libres.

Elles sont d'autant plus grandes que [ est plus petit. B sera petit si les fonctions
atomiques sont trés concentrées vers le noyau. Dans une série de métaux de
transition, l'extension des orbitales d diminue avec le remplissage. Les plus grandes
densités d'états se trouveront en fin de série.

D'autre part, les orbitales sont plus étendues N(e)

pour la deuxiéme et la troisieéme série d.
Donc les densités seront plus faibles dans
ces séries. Les plus grandes densités d'états
seront obtenues a priori a la fin de la
premiére série, précisément la ou I'on trouve Nickel

les matériaux magnétiques. Ceci est en e
parfait accord avec le critére de Stoner. La
figure 8.6 montre un exemple de densité
d'états, celui du nickel pur.

Figure 8.6 - Densité d'états
(calculée) du nickel

6.2. ORIGINE DU MAGNETISME

Nous allons approfondir 1'origine de 1'énergie I que nous avons introduite dans le
modéle de Stoner. Dans l'approximation de Hartree, la fonction d'onde des électrons
W(l, 2, ... 1, ... N) est le produit des fonctions d'onde ‘¥; de chacun des électrons :

¥ =J]¥i) (8.35)

¥ n'obéit pas au principe de Pauli, il faut l'antisymétriser en construisant un
déterminant a partir des fonctions d'onde de tous les électrons. Prenons I'exemple de
deux électrons. Si leurs spins sont parallgles, la fonction d'onde d'espace doit étre
antisymétrique soit :

®a = [ Fim (¥ (2) = i (2) ¥ (1] (8.36)

oll nous avons rétabli la dégénérescence de I'état d en introduisant le nombre quan-
tique orbital m variable de 1 a 5. Si nous introduisons la répulsion coulombienne
entre les deux électrons, nous rajoutons dans I'énergie un terme de la forme :

(0a |4n£0 = |0a)=UP™ - (8.37)

avec : upm = M (1) 2)|4 l I im (1) Pjm (2)) (8.38)
' 2 Iy

15 = (i () ¥im ()| 35 # m(@) ¥ (D) (839)
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Si les spins des électrons sont antiparalleles, la fonction d'onde d'espace doit étre
symétrique. Ceci revient & remplacer le signe — par le signe + dans 1'équation et
nous obtenons pour l'énergie le résultat :

2 1 : !
(85155557 15) =V 4" =

On obtient donc une différence d'énergie entre les deux configurations de spins.

Les intégrales U sont appelées les termes de Coulomb et les J, les termes d'échange.
Il est évident que les termes interatomiques (i # j) sont plus petits que les termes
intra-atomiques (i =j) a cause de la décroissance exponentielle des fonctions
atomiques d. Nous les négligerons et ne garderons que les termes intra-atomiques.
Le terme d'échange le plus grand est Ji™ = U™ = U™.

Deux électrons dans une méme orbitale ont forcément des spins opposés et 1'énergie
est accrue de la quantité U™. Pour deux électrons sur des orbites différentes, la
configuration de spin parallele a une énergie diminuée de 2 JI™ .

Les termes intra-atomiques favorisent donc le cas ot les deux électrons sont dans
des orbitales différentes et ont des spins paralléles. C'est simplement ce que traduit
la régle de Hund. Les calculs numériques donnent U™ ~ 20 eV et JI™ ~ 1 eV. On
peut alors définir une valeur moyenne U par paire d'électrons et par atome, qui est
I'énergie moyenne gagnée en passant d'une paire de spins antiparalléles & une paire
de spins paralleles. Les 5 valeurs de m étant approximativement également repré-
sentées a chaque énergie, cette estimation donne : U = (U™ + 4Jmm) /5 =5¢V,

La valeur de U est d'autant plus grande que l'extension de 'orbite d est plus faible.
C'est donc la méme condition que celle qui donne une grande densité d'états. Si
nous considérons les quantités par atome et non par unité de volume, la densité
d'états par atome n (€) et la susceptibilité par atome, nous devons remplacer dans le
calcul de Stoner N (¢) par n(g) et I par U. La condition pour l'instabilité en faveur du
ferromagnétisme devient :

Un(ep) > 1 (8.41)
Cette autre écriture du critére de Stoner remplace la quantité I par une quantité plus
physique qui est la répulsion entre deux électrons sur le méme site. Celle-ci est tout
aussi difficile a calculer dans la pratique car les électrons s des métaux de transition
peuvent écranter cette répulsion entre électrons d. Aussi reste-t-elle le plus souvent
un parameétre que I'on ajuste a l'expérience. Mais elle montre que le magnétisme
provient d'une répulsion locale, sur un site, ce qui nous servira dans la suite.

Cette analyse est a I’origine du modele théorique de I'hamiltonien de Hubbard [5],
pour étudier les effets de 1a répulsion coulombienne qui n’est pas prise en compte
par les théories simples d’électrons indépendants. Ce modele introduit une répulsion
seulement si les deux électrons sont sur le méme site. Ils doivent alors avoir des
spins opposés. Les effets ne se limitent pas au magnétisme. Ils peuvent rendre
isolant un composé qui serait métallique dans la théorie des bandes. On parle alors
d’isolant de Mott [6].
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6.3. CHAMP CRISTALLIN

Dans les métaux et les composés métalliques a base de métaux de transition, les
éléments perdent leurs électrons de valence qui forment la bande de conduction. On
obtient un réseau de charges positives dans une mer d'électrons de conduction. On a
vu au § 6.1 que ces électrons ne sont donc pas totalement libres : ils ressentent le
potentiel périodique des ions métalliques du réseau, et sa symétrie. Comme dans le
modele localisé, les électrons 3d — sur un atome donné — se trouvent dans le champ
électrique produit par les charges des ions I'entourant, charges qui sont écrantées par
les autres électrons. La symétrie sphérique de I'ion isolé est perdue et est remplacée
par la symétrie locale du réseau. Les orbitales a considérer ne seront plus celles qui
sont fonctions propres d'une composante du moment cinétique, mais des combi-
naisons linéaires de celles-ci.

Par exemple dans un environnement cubique, les orbitales d qui étaient données par
les équations (7.29) seront maintenant décomposées en orbitales que 1'on a coutume
d'appeler e, {x? - y2 et 3z2 — 12} et tyg {Xy, yz, et zx}. Ces orbitales qui avaient la
méme €nergie dans un systéme a symétrie sphérique n'ont plus la méme énergie
dans un systéme a symétrie cubique comme le montre la figure 8.7 : en effet,
supposons que les premiers voisins de 1'atome représenté sur la figure soient des
charges positives situées sur les axes Ox, Oy et Oz ; les orbitales ey voient alors
leurs nuages électroniques chargés négativement pointer en direction des charges
positives, ce qui est favorable énergétiquement, tandis que les orbitales t, ne
pointent pas vers les charges positives : cette derniére situation correspond donc a
un état d'énergie supérieure.

Il y a alors couplage entre les orbites et le réseau : on parle d'effet de champ
cristallin,

3 £ % %(Y2[+Yz_*):xz
%(YE"YEI) yz

1 2
=% E(Yf‘Yzz) aY

Y20 :3z2 —r2

V%(YE2 +Y;2 ) x2y2

Figure 8.7 - Forme des orbitales d (a gauche)
et levée de dégénérescence de ces mémes orbitales (a droite)
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Dans la description en liaisons fortes, cet effet est donné par les intégrales o (voir
§ 5.1). Dans les métaux de transition, cet effet est trés petit. Dans les composés tels
que les pérovskites, le champ cristallin peut lever complétement la dégénérescence.

g;— y;2 Nous donnons sur la figure 8.8 le cas des pérovskites

. a base de cuivre qui sont les nouveaux matériaux

1=2 supraconducteurs. La symétrie de la pérovskite

o parfaite est cubique. Dans ces supraconducteurs, une

distorsion cristalline rend le composé quadratique et

Jiy 2% la dégénérescence e, est aussi levée. Le niveau de

Figure 8.8 Fermi de ces matériaux est situé dans une bande
Pérovskites a base de cuivre formée a partir des états x2 — y2.

6.4. ANISOTROPIE MAGNETOCRISTALLINE

L'anisotropie magnétocristalline dépend a la fois du caractére des orbitales au
niveau de Fermi et du couplage spin orbite. Dans les métaux, composés et alliages
de métaux de transition, le coefficient de couplage spin-orbite A est toujours petit
devant les parameétres de champ cristallin.

Pour les métaux de la fin de la premiére série, le champ cristallin est de 'ordre de
I'électron-volt, tandis que le couplage spin-orbite exprimé par 1'équation (7.20), est
de l'ordre du centiéme d'électron-volt. On peut donc le traiter en perturbation et
calculer les constantes d'anisotropie K;, K, etc. des équations (3.3) et (3.4). Ce
calcul montre que K, décroit avec n comme une puissance de A/b. Comme b,
largeur de la bande, est de l'ordre de 5 & 10 eV, la valeur des constantes d'aniso-
tropie décroit trés rapidement avec n.

En symétrie cubique, I'énergie d'anisotropie magnétique est donnée principalement
par K, qui est en A4/b3. Un ordre de grandeur de K, est donc 103 J/m3. Cette
valeur est en accord avec les valeurs mesurées pour le fer et le nickel.

Toutefois, dans le cas du nickel, tous les coefficients d'anisotropie, méme a un ordre
tres élevé, restent encore mesurables a température ambiante et d'autre part varient
trés rapidement avec la température : c'est 1a un résultat lié a une particularité de la
surface de Fermi du nickel [7]. Ceci montre combien il est plus difficile de prédire
les propriétés magnétiques des métaux que celles des isolants.

Pour un composé a symétrie hexagonale, K, est en A2/b, c'est-a-dire de l'ordre de
107 J/m3. L'anisotropie est beaucoup plus grande que dans un systéme cubique.
C'est par exemple l'ordre de grandeur de l'énergie d'anisotropie du cobalt
métallique.
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7. MOMENT MAGNETIQUE LOCALISE
EN MAGNETISME ITINERANT

Nous avons vu qu'un moment magnétique localisé existait sur les terres rares, en
raison de la trés faible extension des orbitales f qui restent localisées dans le solide.
Dans les métaux de transition, la théorie de Stoner ne fait pas appel a la notion de
moment magnétique localisé sur un atome et I'aimantation 2 saturation et a basse
température n'est pas reliée aux régles que nous avons données au chapitre 4.
Pourtant au-dessus de la température de Curie, la susceptibilité obéit pratiquement a
une loi de Curie qui est caractéristique d'un moment localisé.

Nous allons montrer comment ceci est possible en étudiant les cas ou l'atome de
transition peut étre considéré comme portant un moment magnétique, bien que les
électrons d soient mobiles.

7.1. LE MAGNETISME DES IMPURETES

Nous commengons par considérer le probléme d'un seul atome d'un métal de transi-
tion a l'intérieur d'une matrice métallique non magnétique comme par exemple du
cuivre ou de l'aluminium. Ces métaux sont bien décrits par la théorie des €lectrons
libres développée au § 3. Un électron dans une orbitale d de l'atome de transition ne
restera pas lié a cet atome, car il a une certaine probabilité de passer dans un état
inoccupé de vecteur d'onde K, de la matrice métallique.

Réciproquement, un électron dans 1'état k de la matrice peut passer dans un état d
vide. Cet effet donne un temps de vie a un électron d localisé sur I'atome de transi-
tion et en mécanique quantique, ceci se traduit par un élargissement du niveau d. Au
lieu d'avoir un état lié, on observe ce que 1'on appelle un état lié virtuel.

7.1.1. Notion de densité d’états locale

La notion de densité d'états peut alors étre généralisée et on définit la densité d'états,
sur un site donné i, par :

2
ni(e) = Y [Wk (i) 8(e—ex) (8.42)
K
La densité d'états dans le cas d'un état lié n; (€)
virtuel est représentée sur la figure 8.9. Si ‘ 1

A est la largeur en énergie de 1'état lié
virtuel, la densité d'états sur l'atome de
transition sera en 1/A. A est donné par la
régle d'or de Fermi, c'est-a-dire le produit
du carré de la probabilité Viy de sauter
d'un état d a un état k par la densité d'états Figure 8.9 - Densité d'états
au niveau de Fermi de la matrice : d'un état li¢ virtuel




298 MAGNETISME - FONDEMENTS

A = nn(er)| Vial? (8.43)

Dans la limite ol A est négligeable et ou I'on peut considérer qu'il est nul, on
retrouve le cas d'un état qui peut étre considéré comme lié. C'est le cas des élec-
trons f des terres rares ou A est de l'ordre du centiéme d'électron-volt. Pour un atome
de métal de transition dissous dans du cuivre, A est de 1'ordre de 1'électron-volt.

7.1.2. Magnétisme d'une impureté

Si maintenant on introduit la répulsion coulombienne entre deux électrons sur le site
de l'impureté, deux électrons de spins opposés se repousseront plus que deux
électrons de mémes spins et I'on peut définir une quantité U analogue 2 celle définie
au § 5.2. Le modele utilise ce que I’on appelle I'hamiltonien d’ Anderson.

En suivant J. Friedel, nous pouvons reprendre le méme raisonnement que celui fait
par Stoner avec la densité d'états sur le site de I'impureté n; (€). Nous obtenons un
critére pour la formation d'un moment magnétique sur le site de l'impureté.

U n; (EF) > T | (844)

L'impureté pourra étre magnétique ou non suivant que le critére est satisfait ou non.
n; (€r) est inversement proportionnelle a A. On voit tout de suite que le critére sera
plus difficile a satisfaire si la densité d'états au niveau de Fermi de la matrice est
plus grande. L'aluminium a plus d'électrons que le cuivre et la densité d'états sera
plus grande. Il sera donc plus difficile de trouver un moment magnétique sur un
atome de transition dissous dans l'aluminium, ce que montre bien l'expérience car
aucun métal de transition n'est magnétique dans l'aluminium. En revanche, les
métaux du milieu de la premiére série sont magnétiques dans des matrices de
cuivre, d'argent ou d'or.

7.2. L'EFFET KONDO

Si l'impureté (4f, 5f) possede un moment magnétique ou un spin, elle polarise la
matrice c'est-a-dire que 1'on peut définir une interaction d'échange Jg qui couple
antiferromagnétiquement le spin de l'impureté au spin d'un électron de conduction.
Elle est donnée dans la limite ol U est trés grand devant A par :

Jk = 21Vial?/(eq - €p) (8.45)

Cette interaction peut étre plus grande que l'interaction d'échange direct qui est
ferromagnétique. Elle est de l'ordre de 1'électron-volt. Quel est alors l'effet de cette
interaction antiferromagnétique ? Elle peut renverser le moment magnétique de
I'impureté lors du couplage avec un électron de conduction. Le moment magnétique
va donc fluctuer avec un temps caractéristique que nous appellerons 1. A
température nulle, il va se créer une sorte de singulet entre le spin de l'impureté et
les spins des électrons de conduction. L'impureté apparaitra comme non magnétique
dans des mesures de susceptibilité, par exemple. Cet effet a recu le nom d'effet
Kondo.
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A température finie, les fluctuations thermiques provoquent normalement des
changements d'orientation d'un moment magnétique avec un temps caractéristique
fi/kgT. Si ce temps est plus grand que 7, l'impureté apparaitra comme non
magnétique et s'il est plus petit, comme magnétique. Il existe donc une température
dite de Kondo i laquelle se produit cette inversion. A haute température, l'impureté
est magnétique alors qu'elle ne l'est pas a basse température. La température de
Kondo est donnée par :

_ 1 1
T = n(Ep)exP[JKn(EF)] (8.46)

7.3. LES VERRES DE SPIN ET LA FRUSTRATION

Si au lien de considérer une seule impureté, nous considérons une collection
d'impuretés, elles interagissent entre elles par une interaction similaire a celle que
l'on observe pour les terres rares (que nous décrirons au chapitre 9) et qui oscille
avec la distance entre les impuretés.

Il y aura donc coexistence d'interactions antifer-
romagnétiques et ferromagnétiques. Dans ce cas,
on peut observer ce que l'on appelle de la frustra-
tion : il s'agit du comportement schématisé sur la
figure 8.10. Dans un (riangle constitué par trois Ioul?
atomes d'impuretés, si les trois interactions sont AF
antiferromagnétiques, elles ne peuvent jamais étre
satisfaites toutes les trois en méme temps. Avec Figure 8.10 - Frustration des
: 7 . . : interactions d'échange dans

une collection d'impuretés, une telle situation va se . = :

p i un réseau triangulaire
présenter un grand nombre de fois.

AF AF

Comment le systéme va-t-il alors s'ordonner 4 basse température ? Il ne peut pas y
avoir d'ordre a grande distance. L'expérience montre qu'en dessous d'une certaine
température, les moments magnétiques vont se geler dans des directions variées.
L'échantillon ne posséde alors pas de moment global. On dit qu'il se comporte en
verre de spin.

Il existe des composés cristallins avec un ordre atomique a grande distance qui
présentent dans leur structure des triangles : la frustration peut aussi exister dans ce
cas. En magnétisme itinérant, il existe encore une autre possibilité que celle que
nous avons considérée pour les systémes désordonnés : le moment magnétique peut
tout simplement disparaitre sur un site qui devrait étre frustré. Un méme atome, le
manganese par exemple, peut en effet porter un moment magnétique sur un site
favorable, et n'en porter aucun sur un autre site ol il serait frustré.
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7.4. MOMENTS MAGNETIQUES ET METAUX DE TRANSITION

Nous avons vu que certains métaux de transition, au dessus de la température
de Curie, présentaient un comportement qui ressemblait fortement a celui d'un
matériau ou le magnétisme est localisé. Nous pouvons maintenant en donner une
explication. Comme nous l'avons vu sur le probléme de l'impureté, un moment
localisé sur un atome n'est pas contradictoire avec des électrons itinérants. Ce qui
est vrai pour un atome dissous dans une matrice métallique reste vrai pour une
collection d'atomes. Le métal de transition pourrait étre considéré ainsi.

Pour étudier la possibilité de définir des moments magnétiques au-dessus de Tc,
nous allons écrire la variation d'énergie libre du systéme en présence de petites
fluctuations magnétiques qui créent une distribution de petits moments magnétiques
sur chacun des sites. Nous considérons une composante de Fourier de cette
aimantation.

S'il existe dans le systéme une petite aimantation m(q) de vecteur d'onde q, la
variation de la densité d'énergie libre est donnée par :

[m(q)]"

1
AF(q) = 5 1o ——— (8.47)
277 x(a)
Pour une fluctuation quelconque, nous devons sommer sur toutes les valeurs de q.
En prenant la transformée de Fourier inverse, la variation de 1'énergie libre peut
s'écrire :
(8.48)

1

A %¢@2m+;§q ;) mm,

exp(1kR ij ) (8.49)

avec: o(Ry) - 3 T

Elle comprend deux termes. Le premier ne dépend que d'un site et peut étre

considéré comme la variation d'énergie correspondant a la création d'un moment

magnétique de valeur my, sur le site i. Le deuxiéme terme dépend de deux sites et

peut étre considéré comme 1'énergie d'interaction entre les moments magnétiques

sur les deux sites. Plusieurs cas sont alors possibles :

¢ Cette variation d'énergie est toujours négative, le systéme est instable. Pour
minimiser son énergie, il créera des moments magnétiques méme dans sa phase
désordonnée.

¢ Cette variation est négative seulement si les moments magnétiques sont ordon-
nés, c'est-a-dire que le premier terme qui correspond a la création d'un moment
est positif. L'expression ne devient négative qu'a cause de 1'ordre magnétique de
ces moments. Alors le systéme ne posséde pas de moment magnétique dans sa
phase désordonnée mais en posséde un dans la phase ordonnée.

¢ Cette variation est toujours positive. Alors le systéme n'est pas magnétique,
Mais la phase paramagnétique peut étre métastable.
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La stabilité des phases magnétiques provient donc a la fois de la stabilité des
moments magnétiques m; et de leur couplage magnétique.

Ces trois possibilités correspondent a celles que I'on observe dans les métaux de
transition. La grandeur du moment magnétique au-dessus de la transition n'est pas
reliée a celle que l'on observe a basse température et peut méme étre nulle. Elle peut
aussi varier avec la température. La fonction ¢ (R;;) est une fonction oscillante avec
la distance. Rendre ces considérations quantitatives est trés difficile et la théorie de
ces effets est complexe. Il n'existe pas actuellement le consensus qui régne dans la
théorie du magnétisme localisé.

8. MAGNETISME ET ENVIRONNEMENT

Nous avons noté que le magnétisme d'une impureté dépendait de la densité d'états
locale sur le site qu'elle occupait. Cette densité d'états dépend fortement de 'environ-
nement de 'atome : selon la nature de celui-ci et la distance aux premiers voisins,
un atome sera ou ne sera pas magnétique. Nous en donnerons quelques exemples.

Le fer est magnétique dans sa structure habituelle, cubique centrée. Mais on peut le
préparer, sous forme de couches trés minces, dans une structure inhabituelle, la
structure cubique a faces centrées : dans ce cas, et en I’absence de contrainte, il n'est
plus magnétique.

Si nous considérons une couche de fer magnétique, l'environnement d'un atome de
surface n'est pas le méme que celui d'un atome a l'intérieur de la couche. Le moment
magnétique porté par les atomes de fer dépendra donc de leur position dans la
couche. La figure 8.11 montre, pour une couche de Fe (110) déposée sur argent,
I'évolution du champ hyperfin By (voir chapitre 23) en fonction du numéro de la
couche de fer.

B T )
r Trente couches de fer (110) ]
34,8 déposées sur Ag (111)
'\ (C'est la couche N°1 qui est au contact de l'argent)
= e s
= C |
A 344 .
342 -_ _-
e * ¢ 1
s Tiwa e s Gl Ko g e i il s e i ]
0 3 10 15 20 25 30

Nombre de couches

Figure 8.11 - Variations du champ hyperfin en fonction de la position de la sonde Fe57
dans des films de 30 couches de Fe (110) déposées sur Ag (111) 4 4.2 K [8].
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Byr varie comme le moment magnétique et constitue donc une sonde locale qui
permet de suivre qualitativement 'évolution du moment, couche aprés couche. Par
rapport au fer massif, Gradmann estime que le moment en surface augmente de 32-
38% a la surface d'un film (100) et de 19-26% a la surface d'un film (110) [9].

Un métal non magnétique comme le vanadium peut devenir magnétique en surface,
car la densité d'états y est plus grande. En effet, qualitativement, nous avons vu que
la largeur de la densité d'états était proportionnelle au nombre de voisins ; or, en
surface, celui-ci est plus petit et donc la densité d'états y est plus grande. Le critere
de Stoner peut n'étre vérifié que pour les atomes de surface.

9. MAGNETISME DES ALLIAGES DE METAUX DE TRANSITION

Le probléeme des alliages est beaucoup plus difficile que celui de 'impureté. Il
dépasse le cadre de cet ouvrage. En effet, on ne peut plus calculer les états électro-
niques qui ne sont plus indicés par le vecteur d'onde k comme comme dans le cas
des électrons libres ou des solides parfaitement périodiques (onde de Bloch). On
calcule par des méthodes approchées des densités d'états, soit totales, soit locales
sur un atome donné. Une prédiction théorique est donc tres difficile. Mais
l'évolution du moment magnétique en fonction du nombre d'électrons s de valence
par atome se décrit par une courbe universelle dite de Slater-Pauling (figure 8.12).
J. Friedel a proposé une interprétation trés simple de cette courbe.

3,0
oFe-V  oNi-Co
+Fe-Cr A Ni-Cu
oFe-Ni ¥ Ni-Zn

25

20 + eFe-Co v Ni-V
& Ni-Cr
/ © Ni-Mn
/ A Co-Cr
or 2 ¢ Co-Mn

X métaux purs

Moment magnétique atomique,
en magnétons de Bohr

0 ! 1 L (e 1 L : I e f
Cr Mn Fe Co Ni Cu
6 7 8 9 10 11

Concentration en électrons

Figure 8.12 - Moment atomique moyen d'alliages binaires des éléments du groupe du fer

Dans le nickel et le cobalt, la bande d avec un état de spin T est pleine. Lorsque 1'on
forme un alliage, seul change le nombre d'électrons dans la bande partiellement
remplie d'état de spin |. En premiére approximation, on peut négliger le change-
ment du nombre d'électrons dans la bande sp car la densité d'états est beaucoup plus
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faible au niveau de Fermi que dans la bande d. Dans ces conditions l'accroissement
du moment magnétique moyen (en magnétons de Bohr) sera égal au nombre moyen
d'électrons retirés par atome. Ceci explique la droite de pente négative a 45°
observée pour les alliages du nickel et du cobalt avec des éléments voisins.

Pour le fer, o les deux bandes d'états de spin différents sont partiellement remplies,
la formation de I'alliage doit faire varier la population des deux bandes. Cependant,
si I'on admet que la bande de spin | a une densité d'états faible, la plupart des
électrons seront ajoutés ou retranchés a la bande de spin T. Ceci explique la droite
de pente positive approximativement a 45° observée pour les alliages avec des
éléments voisins du fer.

Pour les alliages entre un métal du début de la série avec le nickel ou le cobalt,
Friedel suppose que le potentiel répulsif dii aux atomes du début de la série extrait
cing états d sous le niveau de Fermi pour créer cinq états au-dessus du niveau de
Fermi. Les cinq états de spin T qui étaient pleins se vident dans des états de spin 1
produisant une décroissance soudaine du moment magnétique et expliquant le
comportement différent montré par la courbe de Slater-Pauling.

Certains auteurs utilisent la notion de valence magnétique qui peut se définir ainsi :
soient N1 et N| le nombre d'électrons de chaque état de spin occupant les bandes sp
et d dans un métal de transition (Fe, Co, Ni). La valence chimique s'écrit :
Z=N1+NJ, et le moment magnétique en unités de magnéton de Bohr est:
m=Nr—-N|=2Nr-Z.

Dans le cobalt et le nickel, le nombre d'états N4' dans la bande de spin T est de S par
atome. Elle est complétement pleine. On définit la valence magnétique par :
Z.=2N4" -7, et le moment magnétique s'écrit alors : m=7Z, + ZNSPT, ol
NspT =NT—Ny" est le nombre d'électrons de spin T appartenant aux bandes sp. Ce
nombre dans les métaux de transition sera considéré comme indépendant de I'alliage
considéré,

Avec un alliage composé d'un métal ferromagnétique fort, chaque atome du début
de série induit la suppression de cinq états d qui se retrouvent au-dessus du niveau
de Fermi. Soit x la concentration d'atomes de transition du début, la valence
magnétique moyenne devient : Z,, = 2Ng (1=x)-Zm(1=x)=xZa, Zm (Za)
étant la valence de l'atome de transition magnétique (non magnétique). La variation
calculée est représentée sur la figure 8.13.

Remarque

Ces considérations peuvent étre étendues pour discuter le moment magnétique de
caractére d dans les alliages terres rares - métaux de transition. La terre rare ayant
une configuration 5d26s! peut étre considérée pour cette discussion comme un
élément de transition (de la série 4d pour Y, de la série 5d pour les autres terres
rares) du début de série.
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Figure 8.13 - Variation du moment magnétique par atome en fonction de la valence
magnétique moyenne dans quelques séries d'alliages de métaux de transition 3d [10]

Ce moment d s'obtient selon le méme raisonnement que celui décrit ci-dessus, en
attribuant a la terre rare la valence Z,, = 3. Dans les composés R-M, le moment 4f
localisé de la terre rare se rajoute au moment d ainsi calculé. Cependant, lorsque la
couche 4f est pleine (Lu) ou vide (L.a), seul le magnétisme d est présent. On peut
directement comparer les moments expérimentaux a ceux déduits du modele de
valence magnétique, comme le montre la figure 8.14. 1l est évident que ces consi-
dérations sont au mieux semi-quantitatives puisqu'il n'est pas tenu compte de ce que
nous avons appelé les effets d'environnement local (voir § 8).
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Figure 8.14 - Variation du moment magnétique par atome
en fonction de la valence magnétique moyenne dans les composés R-Fe
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10. CONCLUSION

Le magnétisme des métaux provient de la répulsion coulombienne entre deux
électrons présents sur un méme site. Cette répulsion tend a éloigner les électrons de
spins antiparalleles. Un atome porte un moment magnétique si le critere de Stoner
est localement satisfait, c'est-a-dire si la densité d'états locale est plus grande qu'une
certaine valeur critique.

La densité d'états locale est trés fortement dépendante de l'environnement de
I'atome, le magnétisme est donc trés sensible a cet environnement. Le lecteur pourra
approfondir le sujet en consultant les ouvrages qui font autorité sur ce sujet [11, 12,
13, 14].
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CHAPITRE 9

LES INTERACTIONS D'ECHANGE

(de caractére fondamental, ce chapitre peut étre survolé lors d'une premiére lecture)

Dans les chapitres précédents, nous avons montré que l'interaction d'échange entre
les spins de deux atomes magnétiques est responsable de l'ordre magnétique. Ces
interactions jouent un réle fondamental : le type d'ordre magnétique obtenu est lié
au signe et a la portée de ces interactions d'échange ; la température d'ordre est
d'autant plus grande que ces interactions sont grandes. Le but de ce chapitre est de
montrer les différents mécanismes microscopiques qui sont a l'origine de ces
interactions d'échange.

1. GENERALITES SUR LES FONCTIONS D'ONDE
A PLUSIEURS ELECTRONS

L'existence d'états ordonnés a des températures élevées indique que l'ordre magné-
tique ne peut étre expliqué de facon classique en invoquant 1'interaction dipolaire
magnétique : cette interaction est au moins 100 fois trop faible. Il faut faire appel a
la mécanique quantique pour comprendre l'origine des interactions d'échange.

L'interaction d'échange dans un solide a la méme origine quantique que celle qui a
lieu entre les €lectrons au sein d'un atome (chapitre 7) : les corrélations entre deux
électrons conduisent a une différence d'énergie entre les configurations paralléles et
antiparalléles de leurs spins. Ceci provient du principe de Pauli qui stipule que deux
électrons ne peuvent occuper le méme état quantique. Une des conséquences de ce
principe est que les fonctions d'onde & plusieurs électrons doivent étre antisymé-
triques lorsque I'on échange deux électrons. Nous traiterons ici le cas d'une fonction
d'onde a deux électrons Y¥(1,2) pour laquelle le principe de Pauli conduit a la
relation (1 et 2 désignent I'ensemble des coordonnées, d'espace et de spin des
électrons) :

W(l,2) =-%¥(2,)) 9.1)

La fonction d'onde W¥(1,2) peut s'écrire comme le produit d'une fonction d'espace
¢(1,2) par une fonction de spin y(1,2).
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On obtient ainsi deux types de fonctions d'onde selon la symétrie des fonctions

¢(1,2) et x(1,2) :
lPl(l’Z) = (Pn(lvz)x.‘;(l-z)

lPI[[ (1, 2) = (Ps(l-, Z)XA (1‘ 2)

ol les indices S et A désignent respectivement des fonctions symétriques et antisy-
métriques. Dans le cas de deux €lectrons, la fonction d'onde antisymétrique ¥, (1,2)

décrit I'état singulet de spin : x » (1,2) = 1/4/2([1 T,2 L) =|1 1,2 T)) alors qu'il
existe 3 fonctions symétriques X ¥ (1,2) (m = 0,% 1) correspondant a un état de
spin total § = 1 (état triplet) : x4(1,2)=[1T,27T), x'(1,2) =1 {,21) et
¥2(1,2) = lz‘ﬁ”l T2 ~L> +‘l 4.2 T)) L'énergie correspondant aux deux

états peut se calculer a partir du hamiltonien € des deux électrons :

Ew = II(pA[S) (1,12) # (11,15,) Q5 (11,1, )drdr, (9.3)

9.2)

Les fonctions d'onde d'espace @, (1,2) et @ (1,2) étant différentes, ceci conduit a
des énergies E, et E, différentes si le hamiltonien € contient des interactions entre
électrons (telles que la répulsion coulombienne entre €lectrons). Cette différence
d'énergie est a l'origine des interactions d'échange entre les spins des électrons 1 et
2, car on peut définir I'énergie d'échange entre les spins des deux électrons :

Ji2 = (B1-En)/2 9.4)
L'énergie d'un état de spin quelconque peut s'écrire alors :
E(S1.82) = Eq —2J128:82 9.5)

En effet, $; S; = %[(S] +8S3 )2 - Sl2 - S%] peut prendre les valeurs 1/4 pour un
état triplet de spin total égal a 1 ou — 3/4 pour un état singulet de spin total égal a 0.

La méthode décrite ici a été appliquée avec succes pour décrire des molécules
diatomiques telles que la molécule d'hydrogeéne [1]. Dans ce cas, l'interaction
d'échange Jy, s'écrit en fonction de l'intégrale de Coulomb U, de l'intégrale
d'échange V et du recouvrement entre les deux orbitales L. Si ¢ (r) et ¢ (r) sont
les fonctions a un électron centrées sur chacun des atomes d'hydrogéne, on a :

_V-UlL2
e = o
U = [dord>r H(r, )]0 (063 ()]
ou : V = [dordar Hir,r' ) 4 (1) 65 (') 6, (') 93 (1) (9.6)

L = [diré(r) 3 (r)

On voit que l'interaction d'échange est une conséquence directe de I'antisymétrie des
fonctions d'onde et correspond a la différence d'énergie entre les fonctions d'onde
symétriques et antisymétriques d'espace ; dans le cas simple présenté ici, sa valeur
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dépend de l'interaction coulombienne (U et V) entre les électrons situés sur des
atomes voisins. Cependant l'application de cette méthode aux solides conduit & une
valeur de l'interaction d'échange due a la répulsion coulombienne interatomique,
appelée interaction d'échange direct, extrémement faible et souvent négative : dans
les solides l'interaction d'échange est généralement liée a l'existence d'interactions
indirectes entre électrons situés sur des atomes voisins. Dans la suite de ce chapitre,
nous décrirons les mécanismes d'interaction les plus fréquemment observés.

Au chapitre 4, l'interaction d'échange a été introduite de fagon phénoménologique
pour décrire les interactions entre moments magnétiques M; (équation 4.34). Dans le
cas d'un moment magnétique de spin tel que celui décrit ci-dessus, l'interaction
phénoménologique nj; est reliée au paramétre microscopique J;; par la relation :
Jij = 8ol p’n;j. De fagon générale, l'interaction d'échange Jjj est une interaction
entre spins, et il est toujours possible d'en déduire l'interaction nj; entre moments
magnétiques telle qu'elle a été définie au chapitre 4.

2. INTERACTIONS D'ECHANGE DANS LES ISOLANTS

2.1. LE SUPERECHANGE [2]

Dans les composés magnétiques isolants, les ions magnétiques sont séparés par des
ions non magnétiques : c'est le cas de la plupart des oxydes, sulfures et halogénures
de métaux de transition. Les ions magnétiques sont alors situés 4 une distance telle
que les fonctions d'onde 3d des électrons appartenant & des ions voisins ne se
recouvrent pas. L'interaction d'échange a lieu dans ce cas par l'intermédiaire de 1'ion
non magnétique (O2-, S2-, Br-, Cl-, F-...), le recouvrement entre les fonctions
d'onde 3d et p (2p, 3p ou 4p) étant important.

Le cas le plus simple est celui ol un seul électron d du métal de transition (M)
s’hybride avec les orbitales p, comme sur la figure 9.1.

M, M,

Figure 9.1 - M; et Mj : ions de transition, O : ion 0 2~
L'orbitale p orientée le long de l'axe M|-M; s'hybride avec les orbitales d des ions M| et Ms.

La description de la bande d (voir chapitre 8) doit étre modifiée car les intégrales
de recouvrement direct entre orbitales d, Bij sont trés faibles et il faut alors
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tenir compte des intégrales de recouvrement entre fonctions d'onde p et d:
V;{, = <(pf, |V| (038 ) Dans le cas ol cette hybridation V; est faible, tout se passe

comme si la bande était formée, non pas a partir des fonctions d'onde d centrées sur
chacun des atomes, mais a partir de fonctions d'onde hybridées correspondant a une
combinaison de fonctions d'onded et p :

Vo) =V1-820,5(r—R,)+€9,,(r-R,).

Ces fonctions d'onde traduisent le fait que les électrons d ou p ne sont plus rigoureu-
sement localisés sur un ion, méme si le systéme est isolant. L'énergie liée a la délo-
calisation des électrons p sur les ions M; et M, dépend fortement de l'orientation
respective des spins des deux électrons d. La figure 9.2 montre les deux configura-
tions possibles dans le cas ol une seule orbitale d est accessible. (b) est alors la
configuration d'énergie minimale car le gain d'énergie cinétique, lié i la
délocalisation des électrons p, est plus grand. Dans ce cas, l'interaction d'échange
est donc négative.

@ |t w 1t
M, O M, M O M

Figure 9.2 - Dans la configuration (a), seul un des électrons p de I'ion 02~
(dont le spin est 1) peut se délocaliser, alors que dans la configuration (b)
les deux électrons de I'ion O 2~ peuvent se délocaliser, I'un sur My, I'autre sur M,

Cependant la valeur et le signe de cette interaction de superéchange dépendent
fortement des types d'orbitales d (eg ou tz;) en jeu, du nombre d'électrons ainsi que
de l'angle M{-O-M,. Le superéchange peut conduire a des températures d'ordre
élevées, jusqu'a prés de 900 K dans les ferrites (T = 863 K pour NiFe;04). Des
regles semi-empiriques permettent de prévoir le signe de l'interaction de super-
échange [3, 4] : celle-ci est souvent négative, mais il existe quelques isolants
ferromagnétiques tels que EuO (T, =69 K) ou CrBr3 (T, =37 K). Enfin, cette
interaction est toujours i courte portée, car elle fait intervenir le recouvrement entre
orbitales centrées sur des ions voisins.

2.2. L'ECHANGE ANTISYMETRIQUE

Dans un certain nombre de composés qui s'ordonnent antiferromagnétiquement, il
subsiste un faible moment permanent & basse température : le cas le plus connu est
celui de I'hématite o-Fe;03. Ce faible moment est attribué a I'existence d'inter-
actions d'échange antisymétriques de la forme [5] :

Ei2 = D12.(S; X 82) 9.7

Il est clair d'apres I'équation (9.7) que cette énergie d'échange antisymétrique n'est
non nulle que si les sites 1 et 2 ne sont pas équivalents, par exemple lorsque I'envi-
ronnement des deux sites est différent. En effet pour deux sites équivalents, on doit
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avoir Ej» = B3 ce qui donne Dy3 = 0. Le mécanisme qui conduit a ces interactions
antisymétriques est analogue au superéchange, mais il faut inclure l'effet du
couplage spin-orbite sur les électrons d [5].

Cette interaction favorise des alignements non colinéaires des moments. Si l'on
considére deux sous-réseaux de spin interagissant a la fois par une interaction
d'échange J|; négative et une interaction antisymétrique Dy, les deux sous-réseaux
ne sont plus rigoureusement antiparalléles, mais ils forment un angle de 1'ordre de
n—1D/JI (figure 9.3). On parle alors de ferromagnétisme faible, le moment
résultant étant alors trés faible (~ 10~2 ug par ion Fe3+ dans o-Fe;03).

Figure 9.3 - Configuration des moments des deux sous- s =% i
réseaux en présence d'interactions antisymétriques D=0 D#0

3. INTERACTIONS D'ECHANGE DANS LES METAUX

Dans un métal, ce sont les électrons de conduction qui sont responsables des
interactions d'échange ; cependant, les cas des métaux 3d et 4f sont différents : dans
les métaux de transition, les électrons 3d sont a l'origine a la fois du moment
magnétique et des interactions d'échange (chapitre 8, § 5), alors que dans les terres
rares le moment magnétique est celui des électrons 4f et l'interaction d'échange est
due aux électrons de conduction (s, p et d) : (chapitre 8, § 6).

3.1. INTERACTION INDIRECTE ENTRE MOMENTS 4f
(INTERACTION RKKY) [6]

Les quatorze éléments de terres rares correspondent au remplissage de la couche 4f.
Dans la plupart des composés, leurs électrons s et d se comportent comme des
électrons délocalisés et les ions de terres rares sont trivalents. Les électrons 4f sont
tres fortement liés et les orbitales 4f ont une extension spatiale trés faible, bien
inférieure aux distances interatomiques. Il ne peut donc y avoir d'interaction directe
entre les électrons 4f situés sur des atomes différents. Ce sont les €lectrons de
conduction qui couplent les moments magnétiques : en effet, lorsqu'un électron de
conduction passe au voisinage d'un ion de terre rare, il interagit localement avec les
électrons 4f de cet ion : comme précédemment (§ 1), cette interaction peut s'écrire,
en désignant par S; les spins 4f localisés sur les ions et par o(r) les électrons de
conduction :

E =- Y I(R; - 1)S; 0(r) (9.8)

Ri.r

Cette interaction est positive et trés localisée de sorte que 1'on admet en général que
J(Rj —r) =J&(R; - r) (échange intra-atomique). L'ordre de grandeur de J est 10-1 2
10-2eV. L'équation (9.8) traduit le fait qu'un électron de conduction voit sur un
site i de terre rare un champ créé par le spin de cette terre rare : h; = JS; / gugpy. Ce
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champ polarise les électrons de conduction et cette polarisation se propage dans le
réseau créant ainsi en tout point j une aimantation des électrons de conduction
donnée par la susceptibilité généralisée y;; déja introduite au § 7 du chapitre 8.
L'aimantation des électrons de conduction due i ce champ local h; sur un autre site j
s'écrit alors : m; = X;h; = J)i;S;i/ guspo. 11 y aura donc une interaction indirecte entre
les spins (ou les moments magnétiques) des deux sites i et j. En utilisant & nouveau
I'équation (9.8), cette énergie d'interaction s'écrit alors :

Ej = —ImiS;/gup = —J2x;;SiS;/ po (gup)? 9.9)

L'équation (9.9) indique que la polarisation des électrons de conduction par les spins
localisés est responsable de 1'interaction d'échange entre ces mémes spins. Le signe
de l'interaction magnétique dépend uniquement de la structure de la bande de
conduction par l'intermédiaire de la susceptibilité généralisée y;;. Cette derniere peut
étre calculée facilement pour des électrons libres : on trouve alors qu'elle est oscil-
lante et a longue portée. A grande distance (kgRj; >> 1), 'interaction varie comme :

— {2KkgR;; cos(2kgR;;) — sin(2kgRyj) } / (2kpR;)*.

Le couplage oscille donc entre des

08 valeurs positives et négatives en fonc-
tion de la distance entre les ions, R;;

L (fig. 9.4). Le vecteur d'onde au niveau

04 | de Fermi, Ky, détermine la longueur

35 d'onde de cette oscillation. En général,
% 02 l'interaction RKKY (Ruderman, Kittel,
T 0 /\ - Ka}sgya, YIOS].da) con:;dult au ferroma-
5 gnétisme si kg est petit (bande peu rem-
g -02 p plie) et a I'antiferromagnétisme lorsque
§ o4 | kg ~m/a (bande a moitié pleine). On
i peut également observer des structures
-06 magnétiques a longue période (hélima-

- ‘ . . gnétiques, etc.), éventuellement incom-

Y o 5 10 5 mensurables avec la période du réseau.

Ces interactions sont du méme ordre

Figure 9.4 - Oscillations de I'interaction de grandeur dans presque toutes les

enfredewxmoments magnétiques terres rares, mais elles conduisent a des

températures d'ordre qui peuvent varier considérablement (19 K pour Nd, 289 K

pour Gd) en raison des valeurs différentes du moment magnétique de la terre rare
(loi de de Gennes).

D'autre part, ces mémes interactions a longue portée sont généralement a l'origine
du couplage entre couches magnétiques dans les multicouches (chap. 20, § 4). Dans
ce cas, il est possible d'observer les oscillations du couplage RKKY en faisant varier
I'épaisseur de la couche non magnétique qui sépare les deux couches magnétiques.
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3.2. INTERACTION D'ECHANGE DANS LES METAUX 3d

Au chapitre 8, nous avons vu que dans les métaux de transition le moment magné-
tique provient d'une différence d'occupation des bandes de spin T et | et peut donc
prendre des valeurs non entiéres de pg. Ce moment magnétique de bande apparait
lorsque l'interaction coulombienne intrasite, qui tend a localiser les €lectrons, est
suffisamment grande par rapport a I'énergie cinétique des électrons d. Les inter-
actions Upyy et Jiyy définies précédemment (chapitre 8) permettent de stabiliser un
moment magnétique sur chaque site. L'interaction entre ces moments a lieu grice au
recouvrement entre les fonctions d'onde 3d des sites voisins (intégrales de transfert
Bij définies au chapitre 8) ; les €lectrons s, présents également au niveau de Fermi,
jouent un role négligeable autant dans la stabilisation des moments magnétiques (la
polarisation de la bande s est négligeable) que dans I'interaction entre les moments.

Le recouvrement entre les fonctions d'onde a deux effets contradictoires : si B >> U
et J, la bande ne sera pas magnétique car le critére de Stoner ne sera pas satisfait, et
si B << U et ], les interactions d'échange intersite seront faibles. La figure 9.5
montre comment les interactions varient en fonction du rapport U/P. Les inter-
actions les plus fortes sont obtenues pour des valeurs de U/ légérement supé-
rieures au seuil d'apparition du magnétisme.

Figure 9.5 - Variation qualitative
des interactions entre moments
en fonction de U/ B

Interactions

La valeur critique (U /)¢
correspond au critére de Stoner

(U/B). U/B

Le signe de l'interaction entre moments 3d dépend, comme dans le cas des terres
rares du remplissage de la bande : elle est ferromagnétique pour une bande presque
vide (ou presque pleine) et antiferromagnétique pour une bande a moitié pleine.

11 est possible de donner une discussion trés simplifiée du signe de l'interaction pour
les métaux de transition. Si l'on considére deux atomes premiers voisins avec un
petit nombre d'électrons (ou de trous), la configuration ferromagnétique sera privilé-
giée car elle minimise 1'énergie cinétique en permettant aux électrons de se déplacer
d'un atome a l'autre (figure 9.6) tout en respectant la régle de Hund. C'est la
situation du nickel et du cobalt, pour lesquels la bande 3d est presque pleine, et,
dans une moindre mesure, du fer.

Figure 9.6 - Ferromagnétisme me= 2 1 0-1-2 21 0-1-2
d'une bande presque vide |TIT| [ l ’ ‘Tlt[ I ‘ |

Si la bande est a moitié remplie, la configuration ferromagnétique ne permet pas
aux ¢lectrons de se déplacer, comme le montre la figure 9.7-a : en revanche, la
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configuration antiferromagnétique le permet, comme le montre la figure 9.7-b :
celle-ci sera donc privilégi€e. C'est le cas du chrome et du manganese. La structure
antiferromagnétique du premier est sinusoidale et celle du second, colinéaire.

impossible possible
/’-—_‘-\“‘\
m= 2 0 -1-2 0-1-2 m=21 0-1-2 21 0-1-2
]II [t I [ !mlfl HEINEeNnnnn
(@) (b)

Figure 9.7 - Antiferromagnétisme d'une bande a4 moitié pleine

La valeur des interactions entre les moments magnétiques 3d dépend beaucoup de la
structure électronique. Les températures de Curie du fer et du cobalt sont trés
élevées (respectivement 1043 et 1388 K) mais dans des composés proches de
l'instabilité de Stoner elles sont beaucoup plus faibles : 6 K pour ScsIn par exemple.

3.3. DOUBLE ECHANGE [7]

Dans les oxydes de métaux de transition, nous avons vu que l'interaction d'échange
est du type superéchange, mais alors elle n'agit qu'entre des ions qui sont dans un
état de valence fixé.

Dans certains oxydes, 1'ion de transition peut présenter deux états de valence selon
le dopage : c'est le cas par exemple des alliages La;_(CayMnO3 ou La;_SryMnO;,
dans lesquels une fraction 1 —x d'ions Mn est dans 1'état Mn3+ avec un spin total
S =2, les autres ion Mn étant dans la configuration Mn%* (S = 3/2). Une interaction
ferromagnétique entre les ions Mn3+ et Mn?+, appelée double échange, se produit
(toujours par l'intermédiaire de 1'hybridation avec les orbitales p de 1'ion O2-)
comme le montre la figure 9.8. La configuration ferromagnétique (a) est alors
stabilisée par le gain d'énergie cinétique de I'électron supplémentaire.

Mn3+ 02— Mnt+ Mn3+ 02— Mn#+

trt td ottt 1 1 S S I
f (a) b
Figure 9.8 - En raison de la régle de Hund, I'électron supplémentaire de I'ion Mn>* ne peut

se déplacer sur un site voisin Mn#+ que si les spins sont paralléles (configuration a).
Dans la configuration b, 'électron supplémentaire reste localisé sur Mn3+,

Dans l'alliage La,_4Sr,MnQOs, coexistent des interactions de superéchange antiferro-
magnétiques entre ions de méme valence et des interactions de double échange
ferromagnétiques entre ions de valence différente.

En fonction de x, on stabilise des états ferromagnétiques, antiferromagnétiques ou
“cantés”, ce dernier état étant caractérisé par deux sous-réseaux dont les moments
font un angle o compris entre O et 7 (figure 9.9).
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Paramagnétique

g

Ferromagnétique

La|_x er Mn03

Température critique, K
g

g
>
s

0 X

0 0,1 02 03 0.4 0.5
Figure 9.9 - Diagramme de phases magnétiques des alliages La;_,Sr,MnO;

AF : phase antiferromagnétique, F : phase ferromagnétique ou “cantée”.

Pour davantage d'information sur les manganites, le lecteur est invité a se reporter a
la référence [8].

4. RESUME

Le terme “interaction d'échange” regroupe un grand nombre de mécanismes
différents selon qu'il s'agit d'isolants ou de métaux et selon les ions magnétiques
considérés (terres rares ou métaux de transition). Ce sont les mécanismes
microscopiques qui déterminent le signe, l'ordre de grandeur et la portée des
interactions. De facon phénoménologique, on peut toujours écrire l'énergie
d'interaction sous la forme d'une énergie d'échange entre moments magnétiques :

E=—%poznijm,-mj (9.10)
ij
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CHAPITRE 10

APPROCHE THERMODYNAMIQUE
DU MAGNETISME

(de caractere fondamental, ce chapitre peut étre survolé lors d'une premiere lecture)

Ce chapitre applique les méthodes de la thermodynamique a l'analyse du magné-
tisme des solides. Il s'achéve sur une bréve présentation des phénomeénes critiques.

1. RAPPELS DE THERMODYNAMIQUE

Nous rappellerons d'abord quelques résultats de la thermodynamique d'équilibre de
systémes simples, en particulier non soumis a des champs magnétiques, sur la base
de la présentation de Callen [1], a laquelle le lecteur est invité a se reporter pour
rafraichir ses souvenirs, et trouver les démonstrations que nous ne donnerons pas
ICL.

La Thermodynamique classique s'intéresse aux états d’équilibre de systémes phy-
siques macroscopiques, et étudie les bilans lors de passages entre états d'équilibre.
La situation la plus simple est celle d'un systeme isolé de N particules : son énergie
interne U, somme des énergies cinétiques et potentielles des particules qui le
composent, est alors constante, et sa situation d'équilibre est décrite par la condition
de maximum de son entropie S. Une évolution infinitésimale autour de cet état
d'équilibre conduirait, pour un fluide pur, 4 une variation de 1'énergie interne :

dU = TdS - pdV + pdN (10.1)

En présence d'un mélange, il faut faire intervenir une somme sur les p;dN;
correspondant aux différentes especes chimiques. L'étude d'un solide ferait inter-
venir les contraintes et les déformations, intégrées sur le volume de I'échantillon, au
lieu des scalaires p et V.

On voit ici apparaitre un petit nombre de grandeurs physiques macroscopiques, les
variables d’état, qui caractérisent quantitativement 1'état d'équilibre. La pression p,
la température (absolue) T et les potentiels chimiques p; sont des variables d'état
intensives. Leur uniformité caractérise I'équilibre mécanique, thermique et diffusif
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respectivement. Elles sont dites conjuguées, parce qu'elles apparaissent ensemble
dans presque toutes les expressions, des variables extensives que sont le volume V,
l'entropie S et le nombre de particules ou de moles N (suivant la définition choisie
pour le potentiel chimique).

Le fait que la différentielle de U fasse apparaitre les différentielles de S, V et N;
indique que ce sont la ses variables naturelles. On peut aussi considérer formel-
lement la condition d'équilibre d’un systéme isolé comme le minimum de U, a
entropie, volume et nombre de particules imposés. U joue donc le role d'un potentiel
thermodynamique, tout comme la condition d'équilibre d'un systéme mécanique se
traduit par le minimum de son énergie potentielle.

Un systeme dont la température T est imposée n'est plus isolé. Son état d'équilibre
se traduit par le minimum, compatible avec les contraintes imposées, de 1'énergie
libre F = U - TS, dont la différentielle s'écrit :

dF = -SdT — pdV + ) p;dN; (10.2)
j

et dont les variables naturelles sont T, V et les N;. De méme, température et pression
imposées amenent a utiliser l'enthalpie libre, ou potentiel de Gibbs G=U-TS +pV,
de différentielle :
dG = -SdT + Vdp + ) u;dN; (10.3)
j
dont les variables naturelles sont donc T, p et les N;.

On voit apparaitre dans ce bref rappel le caractére systématique des passages d'un
potentiel thermodynamique & un autre, qu'on appelle transformations de Legendre,
et qui sont associées physiquement a la nature des variables que 1'on contrdle
expérimentalement.

Le fait que U(S, V, Nj), F(T, V, Nj), G(T, p, N;) sont des fonctions d'état entraine
que leurs dérivées secondes croisées sont égales. Ainsi :

d2F _ 02%F |
avVaTly, ~ dTaVly, e
o - 9(oF / 9T) = d(dF / aV) O OF __g e OF G
WV Iy, aT |y, dTly N, aViT,N;
: 3 S op
entraine que : = = — 10.5
ce qui q 3V R, T . ( )

Ces identités thermodynamiques sont appelées relations de Maxwell. On remarque
que les variables mises en jeu (T, V, N; dans cet exemple) apparaissent
explicitement dans ces expressions. Elles indiquent immédiatement guelle est la
fonction thermodynamique qui pourra conduire & des relations utiles : ce sera celle
dont les variables naturelles sont celles du probléme, donc ici F(T, V, N;).
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L'analyse des conditions de stabilité d'une phase a I'équilibre permettent par ailleurs
de démontrer des inégalités concernant les coefficients de réponse tels que :

C
(9S 1 dT)p.N, =_Tl ou  (38/9T)y ='CT‘r

Cp et Cy sont respectivement les chaleurs spécifiques 2 volume et & pression
constants. On remarque que ces coefficients concernent des paires de variables
conjuguées. On montre que C; et Cy sont toujours positifs, et que C, > Cy.

2. POTENTIELS THERMODYNAMIQUES POUR UN
SYSTEME MAGNETIQUE INDEFORMABLE [1,2]

En présence de champs magnétiques, Hy, H, By, B, et d'aimantation M, on congoit
que la situation se complique. C'est vrai, d'autant plus qu'on s'intéresse souvent a
des solides : p et V ne suffisent plus alors a décrire les effets élastiques, et nous
introduirons dong, au § 4, des tenseurs de contrainte et de déformation, dont chacun
comporte a priori 6 composantes indépendantes.

Pour le moment, nous allons nous limiter (cas du solide indéformable) au seul effet
des variables thermiques (S, T) et magnétiques (M, Hp). 11 suffit alors d'obtenir
I'expression du travail associé & une transformation élémentaire pour engendrer, par
des transformations de Legendre, toute une gamme de potentiels
thermodynamiques. L'expression du travail magnétique que nous utiliserons pour
commencer est :

dWingg = d(%ugIHDQdV)+pOIH0deV) (10.6)

Ho €tant ici la perméabilité magnétique du vide et non un potentiel chimique.

Le premier terme correspond a 1'énergie magnétostatique du champ appliqué,
emmagasinée dans tout I'espace ; on peut souvent I’omettre, ce qui revient a choisir
un état de référence out le champ appliqué existerait, mais 1'échantillon serait
initialement dans 1'état qui correspondrait & un champ nul.

Le deuxieme décrit l'effet du champ magnétique sur I'échantillon portant 1'aimanta-
tion M, et l'intégration est automatiquement limitée a son volume. Cette expression
se simplifie si le champ appliqué est uniforme. Le deuxiéme terme devient alors :
o Hodm, ol M est le moment magnétique total de I'échantillon : ® = |MdV, ou
encore : dW e = HoHodmy, en notant my, la composante parallele au champ
appliqué du moment magnétique total.

Introduit dans l'expression de I'énergie interne, cela conduit a des fonctions
thermodynamiques dont les variables naturelles sont :

¢ soit S et My, donc un potentiel thermodynamique U(S, my, ) tel que :
dU(s, my) = TdS + py Hy dmy, (10.7
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¢ soit T et my, donc un potentiel thermodynamique F(T, my; ) tel que :

dF(T, my) = —SdT + o Ho dmy (10.8)
Une transformation de Legendre peut nous conduire alors a des fonctions :
¢ de S et Hg, donc un potentiel thermodynamique U(S, Hg ) tel que :

dU(S, Hyp) = T dS - pgmydHy (10.9)

¢ ctde T et Hy, donc un potentiel thermodynamique F(T, Hy ) tel que :

dF(T, Hyp) = — S dT — pp my; dHp (10.10)
La relation F(T,Hgy ) = F(T,M) — o IHonV décrit le passage de F(T,M) a

F(T,Hp). On retrouve ainsi exactement le processus utilisé au § 5.1.1 du chapitre 5
pour analyser la situation la plus favorable en termes de domaines magnétiques :
I'énergie libre F(T,M) contient les termes d'anisotropie, d'échange et de champ
démagnétisant ; le terme —Lg j HyMdV est le terme Zeeman d'interaction avec le

champ appliqué (noté Ey au chapitre 5, § 7.1.2).

C'est bien F(T,Hp) qui doit étre minimisé a 1'équilibre, par rapport a la variable
interne libre de varier qu'est la répartition dans 1'échantillon de M, c'est-a-dire en
pratique de son orientation.

Nous avons pris le parti de ne pas tenter de nommer les trop nombreuses fonctions
thermodynamiques existantes. L'information importante est désormais l'indication
des variables naturelles qui suit la lettre U ou F.

Pour importantes qu'elles soient, en particulier parce que le champ appliqué est bien
une variable qu'on controle expérimentalement, ces fonctions ne sont pas les seules
intéressantes.

La grandeur la plus significative physiquement est le champ macroscopique
moyen B ou induction. On peut montrer qu'on peut aussi exprimer le travail
élémentaire sous une forme mettant en jeu B, avec comme variable conjuguée le
champ total : H =Hp+Hggp, ot Hygpy, désigne le champ créé par la répartition
d'aimantation de I'échantillon, que ce soit a l'intérieur ou a l'extérieur de cet
échantillon (on parle alors parfois de champ de dispersion) :

dWinag = J'Hdde = j'HdB,,dV (10.11)

Ni B, ni H ne sont des variables extensives, et une intégration sur tout l'espace est
indispensable parce qu'elles ne sont pas limitées a l'intérieur de 1'échantillon.

Les mémes processus que précédemment conduisent & quatre fonctions d'état :
U(S, By, F(T,By), U(S,H) et F(T, H), dont les différentielles s'écrivent
respectivement :

dU(S,By) = TdS + [ HdB,dV (10.12)
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dF (T, B)) = —SdT+deB,,dv (10.13)
dU(S,H) = TdS—JBgdeV (10.14)
dF(T,H) = —SdT—_{BdedV (10.15)

3. RELATIONS DE MAXWELL ET INEGALITES

Les huit fonctions ainsi définies ci-dessus permettent d'obtenir des expressions phy-
siquement utiles de la chaleur mise en jeu, ou de la variation de température,
associées a un processus d'application du champ, griace a des relations de Maxwell
qui généralisent 1'équation (10.4). Ainsi, la variation isentropique de température
sera décrite par un coefficient magnétothermique, que I'on peut déduire de l'expres-
sion (10.9) associée a U(S, Hp) :

JT am;,

_ omy,
oHo | Ho—3s

=—-Ho
Ho JaT

woT omy,

aTf  _ _
Hg CH(} aT

dS
0

(10.16)

H Hp

puisque (9T /9S)y, = T/ Cy,, 0t Cy, = T(3S/dT)y, est la chaleur spécifique a champ
magnétique appliqué constant *. La détermination de la variation finie AT due & une
excursion finie en champ magnétique appliqué impose une intégration ; dans le
régime de basses températures, il faut tenir compte de ce que Cyy, varie notablement
avec le champ dans le domaine balayé. C'est en particulier le cas pour I'utilisation la
plus fameuse de cette relation : la technique de refroidissement par suppression
adiabatique du champ appliqué, un peu improprement appelée désaimantation
adiabatique, qui sera traitée en exercice a la fin du chapitre 11.

Ces relations procurent une économie a la fois conceptuelle et expérimentale. Par
exemple, la relation (10.16) permet de remplacer des mesures calorimétriques par
des mesures d'aimantation isothermes (voir exercices).

De la méme fagon que nous avions trouvé, en thermodynamique des systemes
simples, des inégalités entre chaleurs spécifiques (C, > Cy), nous obtenons aussi
des inégalités entre coefficients de réponse magnétiques : en particulier, (0B /dH)r
et (0B/dH)s, les perméabilités magnétiques isotherme oy, et isentropique Hoplr,
sont toutes deux positives, avec [y > L.

On peut remarquer que l'utilisation de cette approche pour l'autre paire de variables
utilisées, Hy et M ou m, semblerait conduire 2 (dM/dHp)s ou T > 0. Le fait que cette
relation soit manifestement fausse (puisque {dM/JdHp}souT €St négative pour les
diamagnétiques, voir chapitre 3) n'est pas le signe d'une insuffisance de la thermo-
dynamique : il est simplement associé au fait que l'expression du travail conduisant
a cette paire de variables a été, on I'a vu, artificiellement tronquée.

* a4 ne pas confondre avec des coefficients de champ de bobines (voir équation 2.16).
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La thermodynamique est un cadre formel magnifique, mais n'exclut pas, bien
évidemment, un essai d'analyse physique des résultats. Reprenons par exemple le
processus de refroidissement par suppression adiabatique du champ ; on comprend
que, lors de la suppression du champ, la perte d'information sur l'orientation des
moments magnétiques, ou, si I'on préfere, l'augmentation de leur désordre, corres-
ponde & une augmentation de leur entropie. Comme, par ailleurs, 'entropie de l'en-
semble que constituent les moments magnétiques couplés aux vibrations des atomes
qui les portent est constante dans un processus adiabatique réversible (isentropique),
il faut bien que le réseau perde de l'entropie, donc que 1'échantillon se refroidisse.

4. CAS DU SOLIDE MAGNETIQUE DEFORMABLE

L'introduction des grandeurs élastiques, les contraintes G;; et les déformations 1;;,
tenseurs de rang 2 symétriques, ne simplifie certes pas les écritures, car nous devons
maintenant tenir compte du travail élastique élémentaire. L'expression de ce travail

est IG ijdN;;dV, en adoptant la convention d'Einstein de sommation sur les indices

répétés que nous utiliserons dans tout ce chapitre ; les indices i, j, ... désignant les
composantes par rapport a un repére cartésien, cette expression signifie donc en
fait :
3
JGijdl]ijdV = I ZO'ide]ijdV.
i,j=1

On se trouve ainsi en présence d'un grand choix de fonctions thermodynamiques.
Nous les appellerons G, par analogie avec le cas d'un fluide, lorsque les variables
naturelles thermique et élastique seront la température et la contrainte, mais il en
existe une grande variété : G(T, My, 0), G(T, By, 6), G(T, H, 6), G(T, Hy, ©), la
derniere étant un peu privilégiée parce qu'elle décrit la situation expérimentale la
plus courante. De méme, lorsque la variable élastique naturelle sera 11, nous aurons
quatre fonctions U et quatre fonctions F, par exemple U(S, My, 1) ou F(T, My, 1).
Le point essentiel est & nouveau que les différentielles s'écrivent immédiatement, et
que les relations de Maxwell en découlent aisément. Ainsi, par exemple :

dU(S, my,m) = TdS + o Hy dmy + [ oydn;;dV (10.17)

dG(T, Hy, 6) = — S dT — g my dHo ~ [ M;dodV) (10.18)

On pourra naturellement aussi se doter, si c'est nécessaire, d'un jeu supplémentaire
de fonctions, de variables naturelles (S, ©, et I'une des variables magnétiques),
analogues a l'enthalpie de la thermodynamique des fluides. On évitera simplement
de les désigner par H pour ne pas les confondre avec le champ magnétique !

L'utilisation des relations précédentes nécessite une connaissance des relations
constitutives du matériau auquel on veut les appliquer. Les relations entre B et H
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sont largement discutées dans ce livre, de méme que celles entre My, et Hp. On se
rappelle que ces derniéres font intervenir de fagon centrale, sauf pour les matériaux
a faible susceptibilité, les effets de champ démagnétisant. Ceci constitue 1'une des
difficultés de la thermodynamique des milieux ferromagnétiques : le champ créé a
l'extérieur du matériau par l'aimantation (on l'appelle parfois champ de dispersion,
ou encore on garde la désignation de champ démagnétisant, comme pour ce qui
concerne l'intérieur de 1'échantillon) s'exerce sur une grande distance, et dépend de
la forme de 1'échantillon.

5. LES PHENOMENES DE COUPLAGE

Outre les effets purement magnétiques, il faut également pouvoir décrire les
couplages entre propriétés magnétiques et d'autres effets, en particulier élastiques.
On introduit pour cela les termes appropriés dans I'expression d'un potentiel thermo-
dynamique. Ainsi, nous pouvons décrire le potentiel thermodynamique ramené a
I'unité de volume d'un échantillon déformable par 'expression :

g(T, M, 6) = go(T, M) + Sjji1 Gjj O + dijk Gij Mk + Ajjia 03 MkM;  (10.19)

ou 'on utilise toujours la convention d'Einstein, sous-entendant la sommation sur les
indices répétés. Ici, go(T, M) désigne le potentiel thermodynamique ramené€ a ['unité
de volume d'échantillon du solide supposé indéformable.

Cette relation introduit, outre 1'énergie élastique habituelle, deux couplages trés
différents entre la contrainte et 'aimantation. Le premier, linéaire en aimantation,
est appelé couplage piézomagnétique : on l'a longtemps passé sous silence, mais il
existe dans quelques matériaux de symétrie particuliére, en particulier les fluorures
antiferromagnétiques MnF, et CoF; [3]. Le deuxiéme, bilinéaire en aimantation, est
omniprésent : il correspond a la magnétostriction, dont 'analyse est développée au
chapitre 12. En effet, la relation n;; = (dg/dij)t, M, qui découle de I'expression de la
différentielle de F(T, M), implique que :

Mij = Sijxi Ok + dijk Mg + Ajjia MM, (10.20)

Le premier terme correspond 2 la loi de Hooke habituelle, les deux autres termes,
piézomagnétique et magnétostrictif, représentent des déformations associées a
I'aimantation. Une telle formulation met en évidence la nature tensoriclle des
différents couplages.

Ainsi, en ne considérant que les seules variables thermiques, magnétiques et élas-
tiques, la description la plus générale d'un systeme magnétique fait déja appel aux
10 variables : ¥=8/V, M; (i=1 a 3) et m;; (i, j =1 a 3) que l'on peut relier aux
10 variables associées T, H; et 6;; par une matrice 10% 10, ce qui définit 100 coeffi-
cients phénoménologiques, dont seulement 55 sont lin€airement indépendants en
raison des relations de Maxwell. Nous montrerons en exercice ce que représentent
physiquement chacun de ces coefficients et comment il convient de les traiter.
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Cette formulation souligne certains aspects intrinséques de la symétrie des tenseurs
mis en jeu. Le fait de supposer que Gj; et 1;; soient symétriques (Gjj = Gj; et Tjjj; = Nji)
entraine que : Sjki = Sijik = Sjiki = Sjilx.» €t que djjk =djix ; la présence du produit
MM, entraine aussi que ljjkl a les mémes symétries intrinséques que S;j. Cette
formulation permet aussi de prédire, en supposant connue la symétrie du matériau
cristallin, quels sont les effets impossibles, et quels coefficients du tenseur doivent
nécessairement étre nuls, ou égaux entre eux. Il faut remarquer que cette réduction
des tenseurs est ici basée sur la symétrie magnétique du cristal, plus compliquée que
sa symétrie ponctuelle parce qu'elle fait intervenir 'opération renversement du
temps [4]. Ainsi, une substance isotrope ou de symétrie cubique ne présente plus
qu'un seul coefficient de dilatation thermique et une seule susceptibilité magnétique,
tandis qu'en symétrie hexagonale on doit considérer deux coefficients de dilatation
thermique,o,, et 0., et deux perméabilités magnétiques |1, selon l'axe c et i) dans le
plan de base *.

Tous les «coefficients» thermodynamiques ainsi définis vont dépendre trés forte-
ment du point de fonctionnement choisi, voire méme de l'histoire antérieure du
matériau en raison des phénomenes d'hystérésis que nous avons introduits au cha-
pitre 5 : il est donc essentiel de bien se rappeler que ce ne sont pas des constantes.

D'autres couplages, plus inhabituels, se laissent également décrire de fagon
commode dans un tel formalisme, a condition d'introduire encore d'autres variables.
Ainsi l'effet magnétoélectrique linéaire correspond 2 des termes oy E; H; dans une
densité d'enthalpie libre g(T, E, H) [5].

6. ENERGIE LIBRE «A LA LANDAU»

L'approche des potentiels thermodynamiques «a la Landau» est différente [2, 6].
Dans un traitement des transitions de phase qui a profondément marqué la physique
et reste un repere apres le développement de 1'approche plus correcte — mais plus
compliquée — des exposants critiques par le groupe de renormalisation, Landau a
introduit le concept de paramétre d'ordre, et de développement d'un potentiel
thermodynamique en puissances de ce parametre d'ordre. Le parametre d'ordre,
fonction de la température, est défini comme nul dans la phase de haute symétrie, et
non nul dans une phase ordonnée de symétrie plus basse.

L'aimantation spontanée en est un excellent exemple. Il est cependant préférable de
la normaliser et de prendre pour paramétre d'ordre I'aimantation réduite m = Mg/ Mg,
ot Mg, serait la valeur maximum de Mg a4 0 K. Au voisinage immédiat de la
transition, m sera petit devant l'unité, s'il s'agit d'une transition continue (transition

*  Lorsqu’il existe une densité volumique de couple, Gj; et 1;; ne sont plus symétriques et des effets
rotationnels interviennent (voir la fin du § 2.2.1 du chapitre 12).
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de deuxiéme espece, ou bien point critique), et un développement de 'énergie en
puissances croissantes de m semble alors justifié. Le développement «a la Landau»
s'écrit ainsi :

f(T, m) = fo(T) + a(T) m+ b(T) m2+ c(T) m3+ d(T) m3+... (10.21)
Par rapport & un potentiel thermodynamique habituel, la différence essentielle est
que l'on recherche, dans un premier temps, la ou les valeurs de m qui rendent f
minimum a température T donnée (voir figure 10.1) ; si my est une telle valeur, alors
c'est I'expression de f pour cette valeur du paramétre d'ordre qui joue le role habituel
du potentiel thermodynamique.

e TeTe,

;
\ T> TC i’
[

* £
N 7
~ P

T, ‘ -
m, unités arbitraires (b) m, unités arbitraires

f(T, m), unités arbitraires
f(T, m), unités arbitraires

—
=]
—

Figure 10.1 - Allure des courbes isothermes (T, m) :
(a) cas d'une transition du second ordre - (b) cas d'une transition du premier ordre

L'argument de symétrie le plus simple impose que a(T) et c(T) soient nuls, car on
s'attend a ce que le sens de l'aimantation, et donc le signe de m, n'affecte pas
I'énergie libre. On choisit ensuite b(T) de telle fagon que le minimum de la fonction
f(T) corresponde & m =0 pour T > T¢c ou Tc est la température de transition : la
forme la plus simple est b(T) =b' (T — T¢) avec b' > 0. Selon les valeurs relatives et
le signe des termes d'ordre supérieur, on pourra observer une transition du second
ordre (figures 10.1-a et 10.2-a) ou du premier ordre (figures 10.1-b et 10.2-b) : dans
ce cas, on observe 2 T = T¢ un minimum pour m = () et deux autres pour m = =+ my.

i (a) i (b)

0 Te T 0 Te T

Figure 10.2 - Allure des courbes d'aimantation en fonction de la température pour
les cas (a) d'une transition du second ordre et (b) d'une transition du premier ordre
Sur la figure 10.1-b, on constate que, pour T = T¢, des minima correspondant &
la méme valeur d'énergie apparaissent pour m =0 et m =+ mg, Deux phases
coexistent alors, I'une non magnétique et 'autre porteuse d'une aimantation finie :

c'est la l'origine de la discontinuité de 'aimantation observée sur la figure 10.2-b.
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Le développement de ce modele conduit & décrire quantitativement le comporte-
ment des grandeurs physiques importantes au voisinage de la transition, par
exemple la susceptibilité magnétique. On peut d'ailleurs 'enrichir en incorporant
des termes d'énergie correspondant a des inhomogénéités spatiales du parametre
d'ordre, ce qui permet de décrire les parois entre domaines (régions ol le parametre
d'ordre est différent, en orientation au moins).

C'est le désaccord quantitatif de ce modéle avec l'expérience, et spécifiquement sur
les exposants critiques comme nous allons le voir, qui a conduit a aller plus loin, en
mettant en évidence le rdle essentiel des fluctuations, ignorées dans cette approche.

7. EXPOSANTS CRITIQUES ET LOIS D'ECHELLE

Nous venons de voir que l'expression la plus simple de 1'énergie d'une substance
magnétique présentant une transition du second ordre pouvait s'écrire dans le
modele de Landau :

f(T, m) = fo(T) +b'(T - Tc) m? + d(T) m* (10.22)
avec b' et d > 0 (figure 10.1). La valeur de m qui minimise f s'obtient en écrivant :
2b(T-Te)m+4dm? = 0 (10.23)
dont les solutions sont : m = 0, solution valable au dessus de T et :
m = {(b'/2d) (Tc-T)}2 (10.24)

qui définit I'aimantation spontanée en phase ordonnée. Or I'expérience montre que
I'aimantation réduite varie bien, prés de T¢, comme une puissance de T — T :

m~(Tc-T)PR (10.25)
mais l'exposant 3 est généralement inférieur a la valeur 0,5 prévue par ce modele.
De facon plus générale, toutes les grandeurs physiques d'une substance magnétique

présentent un comportement critiqgue au voisinage de la température critique T¢ qui
peut s'exprimer au moyen de la variable réduite :

t = (T-Te)/Te (10.26)

Ainsi, par exemple : Cy ~ ItI=% M ~ It=B, x ~ ItI-Y, £ ~ ItI-V, od Cy est la chaleur
spécifique, M I'aimantation, ¥ la susceptibilité et & la longueur de corrélation.

Vers Te, I'aimantation varie aussi comme une puissance du champ, ce que l'on
écrit : M ~ [HI'/® et la fonction de corrélation de paire G ~ <8;§;> varie avec la dis-
tance rjj comme : G ~ Irjjl=(@-2+" ou d représente la dimensionalité (dimension de
I'espace considéré). On désigne par lois d'échelle ces lois en puissances de t, de H
ou de r, et l'usage a consacré le choix de l'alphabet grec pour désigner ces exposants
que l'on a coutume d'appeler exposants critiques. l.ongtemps, on a cru que les
exposants critiques n'étaient pas les mémes lorsque l'on approchait T¢ par les
valeurs de température inférieures (', Y, v') et supérieures (o, ¥, v) a Tc. Or il ne
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s'agissait que d'artefacts expérimentaux, et la théorie des transitions de phase a non
seulement montré que o = o, ... mais qu'il existait aussi des relations entre les
différents exposants critiques. Il s'agit en fait d'inégalités thermodynamiques
valables a toute température, en particulier loin de T¢. Ainsi, I'inégalité :
Cym =Cy-T{(d0M/dT)y}2/(dM/dH)t = 0 entraine la relation dite de Rushbrooke :

a+2B+y =2 (10.27)
De méme, on montre : a+B(1+3) =2 (10.28)
Y=2B@-1) (10.29)

et bien d'autres relations encore.

Or, en méme temps que ces exposants tendent vers des valeurs constantes, ces
inégalités deviennent des égalités au voisinage immédiat de la température d'ordre.
De facon tout & fait générale, la connaissance de deux exposants critiques suffit
alors pour connaitre tous les autres qui s'en déduisent par les égalités
suivantes [7, 8] :

a+2B+y =2 (10.30)
0=1+v/B (10.31)
dv = 2-o (10.32)

v=vy/(2-7m) (10.33)

A la température d'ordre, les fluctuations prennent une telle ampleur que le systeme
devient instable :  diverge alors en 1/(T - T¢)Y, et par voie de conséquence, un
certain nombre de grandeurs physiques divergent aussi, comme par exemple la
susceptibilité magnétique y en 1/(T - T)v.

Ainsi, pour une substance qui présente les valeurs o= 0,125 et B=0,3125,
I'égalité (10.30) donnera y= 1,25, de 1'égalité (10.31) l'on tirera 6 = 5, et de (10.32)
1 = 0 pour un espace de dimension d = 3. On en déduit v = 0,625.

Les exposants critiques varient d'une substance a l'autre, mais ils dépendent
essentiellement de la dimensionalité de 'espace. Le tableau 10.1 donne les valeurs
de ces exposants, calculés dans divers modeles théoriques, et les valeurs expéri-
mentales observées dans deux substances réelles, la magnétite [9] et le nickel [10].

Souletie er al. [8] ont suggéré qu'il était possible d'étendre les lois d'échelle & une
gamme de température bien plus large que le voisinage immédiat de T¢c a condition
de prendre pour variable réduite non plus t définie par 1'équation (10.26), mais

¢.= {X T/ T (10.34)

La susceptibilité magnétique s'exprime alors simplement en fonction de la
température par une relation ol intervient I'exposant critique y :

T Y
X = %[—T TT° ] (10.35)
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Tableau 10.1 - Quelques valeurs d'exposants critigues

Modele o B ¥ 8 n v
Landau * 0 12 1 3 0 12
Ising (2 D) 0 1/8 7/4 15 1/4 1
Ising (3 D) ~1/8 ~5/16 ~5/4 ~5 ~0 ~5/8
Heisenberg ~0 ~0,313 1.36- 1,39 ~5,25 ~0 ~0,04
Fe304 -0,16 0,405 1,35 4,33 1/8 0,72
Nickel -0,1+£0,03 0,42 +0,04 1,316 42+03 0,12 0.7

* Ce sont aussi les exposants que prévoient tous les modeles de champ moyen, comme le modéle du
champ moléculaire. Le lecteur sera surpris de trouver pour les modéles de champ moyen (Landau)
une dimension d = 4. La raison en est que le modéle de champ moléculaire n'est soluble exactement
que pour d > 3. On pourra trouver une analyse détaillée des transitions de phase et des phénoménes
critiques dans les ouvrages classiques déja cités [7] et [8].

Cette expression diverge (devient infinie) & T = T¢ comme il se doit, et redonne
bien a haute température (T >> Tc) la loi de Curie-Weiss : x =6/(T - 6p), avec :

0, = YTc (10.36)

Le modéle de champ moléculaire — comme tout modéle de champ moyen —
prévoyait l'identité de 8, avec Tc (figure 4.11), c'est-a-dire la valeur y= 1 prévue
par le modele de Landau. Le fait que 7y soit supérieur a l'unité traduit simplement la
présence, a haute température, de fluctuations qui ne sont pas totalement aléatoires,
mais qui sont corrélées sur un petit volume de matiére en raison des interactions
d'échange : un ordre a courte distance commence a s'établir bien au-dessus de Tc,
avec une longueur de corrélation qui augmente lorsque T diminue jusqu'a diverger
pour T =Te.

8. ANOMALIES MAGNETIQUES VERS T¢

Une conclusion importante de cette analyse thermodynamique est que toute
propriété physique d'une substance magnétique présente une anomalie au voisinage
de Tc. Selon que I'exposant critique associé a cette propriété est positif ou négatif,
nous avons un comportement de type m(T) présentant une valeur notable a basse
température et s'annulant a T¢ ou dans son voisinage (voir par exemple les
figures 3.19 et 3.20), ou de type ¥(T) présentant une divergence “en lambda” vers
Te (voir par exemple les figures 3.17 et 3.18).
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9. LE MODELE DU CHAMP MOLECULAIRE
A L'EPREUVE DE L'EXPERIENCE

L'expérience montre que le coefficient 3 est toujours inférieur 4 la valeur 0,5 prédite
par le modele de champ moléculaire. Cela signifie que 1'aimantation spontanée
tombe toujours plus vite vers T¢ que ne le prévoit le modele de champ moléculaire,
autrement dit I'aimantation vers T¢ est toujours supérieure a la valeur prédite par le
modele de champ moléculaire.

A basse température, la situation est exactement similaire : 'aimantation expérimen-
tale mesurée sur des substances réelles décroit plus vite que ne le prévoit le modele
de champ moléculaire vers 0 K ; mais cette fois, les points expérimentaux sont
situés en-dessous de la courbe prédite par le champ moléculaire, comme le montre
la figure 10.3 relative au nickel métallique pur.

l - -~
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Les variations thermiques a trés basse température de 1'aimantation réduite s'expli-
quent par le fait suivant : l'agitation thermique ne désoriente pas les moments
magneétiques de fagon totalement aléatoire comme le suppose le modéle de champ
moléculaire, mais excite plutdt des ondes de spin. La figure 10.4 illustre la diffé-
rence de comportement entre des excitations aléatoires (a) et des excitations corré-
lées par les interactions d'échange (b), dans le cas simplifié d'une chaine linéaire
d'atomes magnétiques. Dans les deux cas, I'énergie mise en jeu est la méme, mais la
variation d'aimantation est bien plus grande dans le cas (b), comme le montrent
aussi bien un calcul classique qu'une analyse quantique.

Alors que le modele du champ moléculaire prévoit une variation exponentielle de m
qui démarre trés lentement, 'excitation d'ondes de spin conduit A une loi en T3/2 :

m(T) = 1-CT3" (10.37)
ou C est appelée coefficient des ondes de spin, et vaut pour un réseau cubique a
faces centrées :

C = (10.38)

0,0587 { kg }3’2

28 |21s
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Une démonstration simple en est donnée par Kittel dans son Introduction a la

Physique du Solide [11]. A plus haute température, des variations en TZ inter-
viennent dans les métaux, qui dominent rapidement le terme en T2,

% TUTTTUTT T oo o
[ TTTTTTTT Tomenma

A2

Figure 10.4 - Comparaison entre les excitations aléatoires
prévues par le modéle de champ moléculaire (a) et les ondes de spin (b)
L'énergie d'échange mise en jeu (<J;jSiSj> ~ <cos¢jj>, ol ¢jj est 'angle que font
deux moments magnétiques voisins entre eux) est la méme dans les deux cas, mais
I'aimantation résultante (Mg<cos0>) est inféricure dans le cas des ondes de spin.

EXERCICES

E.1 Partant du potentiel thermodynamique ramené a l'unité de volume d'un
échantillon déformable g(T, H, ), montrer qu'il existe 100 dérivées secondes de g.
Montrer que les relations de Maxwell permettent de réduire de 100 a 55 le nombre
de ces dérivées secondes qui sont distinctes.

E.2 Pour des variations virtuelles de la température, du champ et des contraintes,
exprimer les variations associées de & (entropie/unité de volume), des composantes
de l'induction et de celles du tenseur des déformations en fonction de 55 coefficients
que l'on identifiera aux 55 dérivées secondes de g. Préciser quel est leur sens
physique. Montrer que 1'on peut définir des effets de couplage directs et inverses.

E.3 Dans le cas d'un cristal de symétrie cubique, que deviennent ces 55 coef-
ficients ?

SOLUTIONS DES EXERCICES

S.1T est un scalaire, et ne comporte donc qu'une seule composante, H est un
vecteur et comporte 3 composantes, et ¢ est un tenseur 2 6 composantes symé-
triques. G se développe donc sur 10 composantes indépendantes, et comporte ainsi
100 dérivées secondes telles que 02g/dT?, d2g/dTdH;, 0°g/dHidoj, etc. Les
relations de Maxwell nous disent que les dérivées secondes de g sont indépendantes
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de l'ordre de dérivation et donc par exemple : d%g/dToH; = 02g/dH;dT. Les 10 déri-
vées secondes 4 une seule variable d2g/dT2, d2g/dH;2, d’g/dcy® n'étant pas
concernées par ces relations, seules les 90 dérivées secondes croisées verront leur
nombre divisé par deux et donc passer a 45. Avec 10 dérivées secondes a une seule
variable et 45 dérivées secondes croisées, on arrive bien a 55 dérivées secondes
distinctes.

S.2 Comme dg =~ $dT - B;dH; - njdoj, on a: ¥ =-0dg/dT, Bi=-dg/dH; et
MNjk = — g/ doj. Or on peut écrire, pour une variation virtuelle dT de la température,
dH; des composantes du champ et dojx des composantes de la contrainte :

d¥ = (04 /dT)dT + (d¥/dH;) dH; + (3F/ IGim) dG|m,
soit encore : df = (- 9%g/dT?)dT + (- 92g/9TdH;) dH; + (- 92g/ 9TIG|m) dC|m.
De méme : dB; = (- d%g/dToH;)dT + (- 82gfaHiaHj) dH; + (- azg}'aHiank) doj
dnjk = (- 02g/9Tdoj) dT + (- d2g/ dH;doj) dH; + (- 9%g/ IG;KI0|m) dOim

Ce sont la dix équations linéaires a dix inconnues, avec i, j = 1, 2, 3. Nous allons
maintenant donner la signification physique des coefficients de ces équations.

Con=T@F/9T)sn = - T(3%g/9dT?)sy est la chaleur spécifique, qui caractérise les
propriétés thermiques de 1'échantillon,

(Xij)r.o = (OM;/0H))1 5 = (- 0’°g/0HidHj)1c le tenseur de susceptibilité, avec
3 composantes diagonales et 3 hors diagonale dans le cas le plus général, qui
caractérise ses propriétés magnétiques,

et enfin (sjj)TH = (Mij/ IoK)TH = — (928/ JGij00K)T 1 e tenseur des complaisances
élastiques qui compte, dans le cas général, 21 coefficients, 6 diagonaux et 15 hors
diagonale. Il caractérise ses propriétés élastiques.

Les 27 coefficients restants décrivent les effets de couplage entre les propriétés
thermiques, magnétiques et élastiques: on trouve dans le cas général trois coef-
ficients pour le couplage pyromagnétique, (ij)g = po (0M;/0T)g, 1 = (0F/0H))t, 0,
qui décrivent les effets de la température sur les propriétés magnétiques et inver-
sement du champ magnétique sur l'entropie (effet magnétocalorique), six pour le
couplage thermoélastique, (0tj)y = (M;j/9dT)g, 1 = (0F/90jj)T 1 qui décrivent la
dilatation thermique et inversement l'effet des contraintes sur 1'entropie, et dix huit
pour le couplage piézomagnétique, (diji)T = Ho (OMy /9031, 1 = (IM;j/ IHYT, 6 qui
décrivent les effets des contraintes mécaniques sur les propriétés magnétiques et
inversement les effets du champ magnétique sur les dimensions.

Ainsi, 4 chacun des effets de couplage direct correspond un effer de couplage
inverse.

S.3 Les propriétés de symétrie du cube nous permettent d'affirmer que tout coef-
ficient pxx devra €tre égal a llyy et & [y, tout [,y devra étre €gal a pyy, etc. car
I'échange de x et de y ne doit pas changer la valeur de I'énergie. |ixy devra étre nul
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car changer x en — x ne doit pas changer I'expression de l'énergie, or cette opération
change pixy en — py. D'une fagon générale, tout coefficient Ajjkimnop... devra €tre
pair vis-a-vis de x, de y et de z sous peine d'étre nul, et se conservera par toute
permutation de ces trois variables. Ainsi, il ne restera plus qu'une chaleur
spécifique, une seule perméabilité magnétique, trois coefficients d'élasticité (cyy, c12
et c44), un coefficient de couplage pyromagnétique, un seul coefficient de dilatation
thermique et aucun coefficient de couplage piézomagnétique (mais trois coefficients
de couplage magnétoélastique responsables de la magnétostriction).
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CHAPITRE 11

COUPLAGE MAGNETOCALORIQUE
ET EFFETS ASSOCIES

Nous abordons maintenant les phénoménes qui mettent en jeu le couplage des
grandeurs magnétiques avec d'autres grandeurs physiques. Dans ce chapitre, nous
décrivons le plus simple des couplages, car son analyse ne fait intervenir, outre les
grandeurs magnétiques, que deux scalaires, la température et l'entropie : il s'agit
du couplage magnétocalorique.

1. VARIATIONS THERMIQUES DE L'AIMANTATION
ET CHALEUR SPECIFIQUE

La présentation thermodynamique du magnétisme qui a €t€ donnée au chapitre 10
nous a permis d'introduire la notion de couplage entre les propriétés magnétiques et
les autres propriétés physiques d'une substance. Nous allons décrire ici quelques
effets illustrant le couplage que 1'on peut observer entre l'induction magnétique (ou
l'aimantation) et les grandeurs thermodynamiques que sont l'entropie, et la tempéra-
ture. Dans les deux premieres parties de ce chapitre, nous considérons les effets a
I'équilibre, et n’abordons qu'en troisiéme partie les dissipations associées aux effets
de domaines.

L'expérience nous a montré, au chapitre 3 (§ 2.1), que 1'aimantation spontanée d'une
substance ferromagnétique diminue en raison du désordre croissant de ses moments
magnétiques, lorsque 1'on éléve sa température. C'est au voisinage de sa température
de Curie que cette variation d'aimantation spontanée est la plus accentuée (fig. 3.8).
C'est 1a aussi que l'aimantation est 1a plus sensible au champ magnétique appliqué.

La densité d'énergie d'échange s'écrit, dans le modéle du champ moléculaire
(équation 4.41) :

E éch =—(].!!2)L1(]WM2 (11.1)
et sa variation pour un échauffement AT est alors :
AE¢h = —pow M AM (11.2)

ot AM est la variation d'aimantation spontanée associée a 1'échauffement AT.
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Figure 11.1 - Variations thermiques
de la capacité calorifique molaire du nickel,
d'aprés Ahrens (A), Grew (o) et Lapp (x) [1]

C'est ce que 1'on observe sur la figure 11.1, ol sont portées les variations thermiques
de la chaleur spécifique du nickel sous faible champ magnétique (< 100 Am~-1!) [1].

Toutefois, contrairement aux prédictions théoriques du modele de champ molé-
culaire, cette anomalie de chaleur spécifique s'étend quelque peu au-dessus de la
température de Curie, en raison de 1'ordre a courte distance qui persiste entre les
moments magnétiques. En effet, un traitement statistique plus rigoureux tenant
compte des interactions entre moments magnétiques donnerait pour expression de la
contribution magnétique a la chaleur spécifique, dans le modele d'Heisenberg :

O o Nal x5 2-(S4.55 ) (113)
aT
ol N représente le nombre d'atomes magnétiques par unité de volume, z le nombre
de plus proches voisins et Jop I'intégrale d'échange entre les atomes A et B. C,magn
apparait ainsi comme proportionnelle a la dérivée par rapport a la température de la
fonction de corrélation de spins, (Sa.Sg) et est bien maximale 4 T, puis décroit
assez rapidement au-dela.

Bien évidemment, de semblables effets peuvent aussi se produire dans les
substances ferri- et antiferromagnétiques, mais il faut noter qu'alors, c'est I'aiman-
tation de chacun des sous-réseaux qui apporte sa contribution a 1'énergie d'échange
et non pas l'aimantation résultante. Ainsi, pour un ferrimagnétique de type «M» ou
«P» (voir le paragraphe 6 du chapitre 4) 'aimantation résultante augmente, a basse
température, quand on chauffe la substance, mais ce n'est pas pour cela que nous
aurons une contribution négative a la chaleur spécifique. Dans tous les cas, cette
contribution présente une allure caractéristique «en lambda», ainsi que I'a montré la
figure 3.17 pour la substance antiferromagnétique ErGa,.
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2. L'EFFET MAGNETOCALORIQUE

On désigne ainsi |'échauffement réversible accompagnant le processus de mise en
ordre des moments magnétiques d'une substance para- ou ferromagnétique. C'est
l'effet inverse de celui que nous venons d'évoquer: contrairement a une
augmentation de température, 'augmentation du champ magnétique va réduire le
désordre des moments magnétiques. Si le processus est mené de fagon adiabatique,
donc sans échange de chaleur, I'entropie totale de la substance doit rester constante :
la mise en ordre des moments magnétiques sera compensée par un plus grand
désordre de l'arrangement atomique, qui se traduira par une augmentation de

température, c'est 'échauffement par aimantation adiabatique.

Inversement, si une substance a été aimantée a une température donnée puis isolée
de son thermostat, la désaimantation adiabatique de cette substance aura pour effet
d'abaisser sa température : c'est la technique de refroidissement par désaimantation
adiabatique, qui permet d'atteindre en théorie des températures tres basses.

La description de cet effet peut se faire de fagon trés simple dans le cadre du champ
moléculaire. En effet, la variation d'énergie AE¢¢, qui accompagne I'application d'un
champ magnétique H est encore donnée par I'équation (11.2), mais cette fois, AM
est la variation d'aimantation engendrée par H, et le travail du champ magnétique H
nécessaire pour engendrer cette variation d'aimantation est :

AW = 1ioH AM (11.4)

La chaleur qui résulte de ce processus sera égale a la différence entre le travail
fourni par le champ et la variation de 1'énergie d'échange :

AQ = po(H + wM) AM (11.5)

ol wM est le champ moléculaire. Les équations (4.45) et (4.46) nous permettent
d'écrire le champ moléculaire au-dessus de la température de Curie sous la forme :

wM = HTc/(T-Te) (11.6)

ce qui nous donne finalement pour la chaleur dégagée par le processus d'aiman-
tation dans le domaine paramagnétique :

T:1,

WA(HE) (11.7)

Cette chaleur dégagée élévera donc la température de I'échantillon d'une quantité
proportionnelle, AT = AQ/Cyy. C'est 1a l'effet magnétocalorique. Cy est la chaleur
spécifique a aimantation constante, et T la température initiale de 1'échantillon, sous
champ magnétique nul. Effectivement, P. Weiss et R. Forrer ont observé et mesuré
avec précision cet échauffement dans le cas du nickel ; quelques-uns de leurs
résultats sont reportés sur la figure 11.2, et montrent bien qu'au-dessus de Tg,
I'échauffement varie comme le carré du champ magnétique et décroit rapidement
avec la température.
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Figure 11.2 - Effet magnétocalorique du nickel, en fonction de la température et du champ
Le champ magnétique varie de la valeur 0 jusqu'a pgH = 0,6 T (I), 1 T (II) et 1,78 T (III), d'aprés [2].
A plus basse température aussi, l'effet diminue quand on s'écarte de T¢, car l'influ-

ence du champ appliqué devient vite négligeable devant le champ moléculaire.
Ainsi, I'effet présente un pic en lambda a Te.

L'équation (11.7) peut encore s'exprimer en fonction de I'aimantation, a l'aide de
I'équation (11.6). On trouve alors qu-dessus de la température de Curie :

AT = (1/2Cwm) po w AM?) (T/Tc) (11.8)

En dessous de la température de Curie, ou le champ magnétique appliqué H devient
négligeable devant le champ moléculaire, 1'équation (11.5) donne simplement :

AT = (1/2Cp) po w A(M2) (11.9)

b b by i

g

0 100 200 300 400
(m*)2, (Am? kg-1)

Figure 11.3 - Effet magnétocalorique du nickel, en fonction du carré du
moment magnétique spécifique m* a différentes températures, d'apres [2]

T =660,65 K (1), 653,3 K (2), 638,51 K (3), 629,42 K (4), 625,68 K (5), 621,93 K (6), 618,17 K (7).
Le nickel est un matériau trés doux : dans le domaine d’ordre, et a 1'échelle considérée, il n’y a pas
d’échauffement notable lors des processus d’aimantation technique (déplacement de parois et
rotation). On constate que AT reste pratiquement nul jusqu’a ce que I'aimantation atteigne Mg
(aimantation spontanée) et ne commence a croitre que lorsque le champ interne devient non nul.
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Weiss et Forrer ont aussi reporté I'effet magnétocalorique en fonction du carré de
l'aimantation, et trouvé au-dela de la saturation un réseau de droites paralléles a
basse température (courbes 7 a 4), puis de plus en plus relevées (courbes 3 a 1)
lorsque l'on éléve la température au-dessus de T, comme on le voit sur la
figure 11.3.

3. EFFETS THERMIQUES IRREVERSIBLES

Nous n'avons jusqu'a présent considéré que les gros effets thermiques réversibles
liés aux variations d'entropie qui accompagnent les modifications de 1'aimantation
spontanée dans des matériaux ferromagnétiques trés doux au voisinage de Tc. Avec
des matériaux plus durs, présentant une hystérésis notable, un cycle complet
d'aimantation sera accompagné d'un effet magnétocalorique réversible auquel
viendra se superposer I'échauffement li¢ aux pertes d'hystérésis.

La figure 11.4 montre le résultat obtenu avec un échantillon de fer : ici, l'échauffe-
ment est porté en fonction du champ magnétique appliqué ; il est bien plus faible

que sur la figure 11.2 car d'une part les champs appliqués sont plus faibles et d'autre
part, I'étude est menée loin en-dessous de la température de Curie.
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Figure 11.4 - Effets magnétothermiques accompagnant un
cycle d'hystérésis sur un échantillon de fer polycristallin a4 300 K

On observe la superposition de I'effet magnétocalorique réversible et d'un échauffe-
ment irréversible lié aux pertes par hystérésis [3]. L'échauffement est environ 0,2 mK
pour chaque demi-cycle (passage du point A a B, de B a C, et ainsi de suite).

L'effet magnétocalorique normal s'observe bien pour des champs magnétiques
supérieurs a PoH = 30 mT, mais on notera un refroidissement adiabatique lors du
processus d'aimantation dans la zone 0-30 mT. Cet effet anormal s'explique par le
fait qu'a champ faible commence a se produire une rotation réversible de 1'aiman-
tation spontanée qui s'écarte des directions de facile aimantation : la distribution
angulaire des moments magnétiques qui en résulte est plus ouverte qu'en 1'absence
de champ magnétique, et correspond donc a une augmentation de I'entropie du
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systéme qui nécessite 1'absorption de chaleur que 1'on observe & champ faible ; une
analyse détaillée de cet effet peut se trouver par exemple dans l'ouvrage de
S.Chikazumi [4]. Enfin, une dissipation de chaleur irréversible se produit a faible
champ (+ 5 mT) dans la zone des déplacements irréversibles de parois. L'échauf-
fement total de I'échantillon au cours d'un cycle d'hystérésis correspond a la
distance AC ou BD sur la figure 11.4. 1l est dii aux pertes par hystérésis.

On peut évaluer ces pertes en mesurant l'aire du cycle d'hystérésis pgm(H). En effet,
considérons une particule ferromagnétique ellipsoidale trés allongée de moment
magnétique m, placée au centre d'un solénoide parcouru par un courant suffisant
pour saturer 1'échantillon et orientée suivant son axe. Nous pouvons alors négliger
son champ démagnétisant. Dans cette situation, l'aimantation de la particule
correspond au point A du cycle d'hystérésis (figure 11.5).

Extrayons la particule du solénoide et portons-
Hom _ la le long de son axe jusqu'en un point ou le
; " champ magnétique peut étre considéré comme
nul (point B du cycle). Nous retournons alors
j la particule de 180° ce qui n'exige aucun
C 0 ‘H travail (car H est nul), puis nous ramenons la
.%':F a particule au centre du solénoide (point D du
cycle). Au passage, l'aimantation se sera annu-
lée en un point C du cycle. Une deuxieme
D/ E/ extraction loin du solénoide nous meéne au
' point E du cycle, et aprés un second retour-
Figure 115 nement, I'échantillon revient a la situation ini-
Cycle d’hystérésis tiale (point A) aprés avoir vu son aimantation
inversée une seconde fois en F.

La force magnétique exercée sur la particule ferromagnétique est nulle au centre et a
grande distance du solénoide, mais durant son trajet entre ces deux positions
d'équilibre, la particule est sollicitée par une force Fx = my dB/dx, en prenant pour
axe des x l'axe du solénoide. Le travail fourni a la particule pour la déplacer de dx
s'écrit : dW = Fy dx, soit dW = pymdH. Ainsi, le travail fourni pour déplacer la
particule du centre du solénoide vers l'infini c'est-a-dire le travail magnétique fourni
pour passer de A en B, estégal a:

0 H
W = Juo mdH = —Jugdez—(AireOaAB).
H 0

On voit aisément que lorsque 1'on a parcouru un cycle complet, le travail fourni total
est nul si la substance ne présente aucune hystérésis, et est égal a l'aire du cycle dans
le cas d'une substance réelle. Ce travail fourni est entiérement transformé en
chaleur, puisque le systéme est revenu a son état initial. C'est la l'origine de
I'échauffement observé sur la figure 11.4.
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4. EFFETS DIMENSIONNELS
ASSOCIES A L'EFFET MAGNETOCALORIQUE

Un corps solide se dilate généralement lorsqu'il s'échauffe. L'effet magnétocalorique
peut donc s'observer aussi par des techniques dilatométriques. La figure 11.6 montre
par exemple l'allongement relatif observé prés de T¢ sur une sphere ferromagné-
tique. Cet allongement, donné en fonction du temps, est la réponse a un échelon de
champ magnétique. On observe un allongement important au moment de l'applica-
tion du champ, suivi d'un raccourcissement qui est fonction exponentielle du temps.

La sphére reste déformée aprés avoir on A

atteint son état d'équilibre thermique : A’ B

cette déformation permanente s'appelle la ,
magnétostriction et sera traitée au chapitre o C
suivant. Au moment ol le champ magné- (_
tique est supprimé, on observe a nouveau t
une forte contraction, puis une plus faible H

dilatation qui raméne exponentiellement la t

sphere a sa dimension initiale. Les dérives
thermiques exponentielles consécutives a
I'application puis & la suppression du
champ correspondent en fait a la therma-

Figure 11.6 - Allongement consécutif
a I'application d'un créneau
de champ magnétique

lisation progressive de 1'échantillon, qui LA ) N B
est solidaire d'un porte-échantillon massif 400 =
jouant le réle d'un thermostat. QOA'BC' - -
représente le signal isotherme (effet de "é 300 > =
magnétostriction), tandis que OA et BC =) ]
représentent les signaux obtenus en condi- <200 B
tions adiabatiques. Les longueurs A'A et .
CC' qui sont données par (91/1)5 — (d1/1)g 100: 1 7
représentent la contribution de l'effet 6 E... 7 e .E
magnétocalorique a l'allongement. ~30 -20 -10 0 10 20 30
Connaissant le coefficient de dilatation T-T. K
thermique linéaire ot de la substance, il Figure 11.7 - Variations thermiques
est alors possible d'en déduire l'effet de I'effet magnétocalorique d'un
magnétocalorique : monocristal de GdZn déduites
de mesures dilatométriques.

AT = 1 [(ﬁ!) - (@) :| (11.10) Mesures effectuées selon [111] :

oar (L1 /4 1 /g x et selon [001] : o [5]

La figure 11.7 [5] montre les variations de l'effet magnétocalorique de GdZn
mesurées par cette technique indirecte en fonction de T — T¢, pour un champ
appliqué poH = 0,2 T. On constate toujours la méme allure avec un pic en lambda
situ€ au voisinage de la température de Curie.
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Cet effet est isotrope, a la précision des mesures pres : les échauffements sont les
mémes qu'ils aient été mesurés selon la direction [100] ou selon la direction [111].

5. APPLICATION DES EFFETS MAGNETOTHERMIQUES

L'application technique la plus évidente de la thermodynamique des milieux
magnétiques est le refroidissement. Nous avons déja mentionné, et développons
dans I’exercice 2, l'utilisation de la suppression adiabatique de champ comme
moyen d'obtenir un refroidissement de matériaux paramagnétiques dans la gamme
des basses températures (< 1 K) en utilisant du nitrate de cérium et de magnésium.

1l est fortement question, depuis quelques années, d'utiliser des cycles magnétiques
basés sur des matériaux tels que le gadolinium au voisinage de la température
ambiante ou, pour le refroidissement dans une gamme plus large de températures
(30 K < T <290 K), les composés du type Gds(Si—Ge)y) [6]. Les nanomatériaux,
mettant a profit le superparamagnétisme de petits agrégats, semblent de bons
candidats pour ce genre d'application [7].

EXERCICES

E.1 Effet magnétocalorique : relations générales

On considére un échantillon de matériau magnétique, dans lequel la susceptibilité
est suffisamment faible, ou la forme suffisamment bien choisie, pour que l'on puisse
négliger le champ démagnétisant.

On se désintéressera des effets de volume, et il sera donc commode de travailler sur
I'unité de volume. On appellera s l'entropie volumique du matériau, cy sa chaleur
spécifique volumique a champ H constant.

E.1.1 - Préciser quelle(s) forme(s) d'échantillon pourrai(en)t permettre de négliger
le champ démagnétisant méme si 1'échantillon avait une grande susceptibilité. On
précisera éventuellement dans quelle direction il faudrait alors appliquer le champ
magnétique.

E.1.2 - En utilisant le principe de Nernst, qui dit que I'entropie tend vers 0 lorsque la

température tend vers 0 K, déterminer :

¢ lalimite, pour T — 0, de (ds/dH)r

¢ lim (dM/dT)y pour T — 0.

¢ Cette relation est-elle satisfaite dans le cas particulier d'un paramagnétique
parfait, défini comme un matériau obéissant a la loi de Curie M=6H/T ?
Qu'en concluez-vous sur la validité de la loi de Curie (équation 4.23) ?



11 - COUPLAGE MAGNETOCALORIQUE ET EFFETS ASSOCIES 341

E.1.3 ¢ Pour une variation infinitésimale de champ, pratiquée de facon quasi-
statique sur un échantillon thermiquement isolé, déterminer 'expression de
la variation de température résultante.

¢ On voudrait déterminer la variation isotherme d'entropie due & l'application
d'un champ magnétique As=s(H,T)-s(0,T) sans faire appel a la
calorimétrie, et en utilisant uniquement des mesures magnétiques. Indiquer
clairement comment As peut étre déterminé graphiquement & partir des
courbes d'aimantation isothermes mesurées a deux températures T} et T;
proches de T.

E.2 Refroidissement aux trés basses températures
par «désaimantation adiabatique»

Dans le domaine des trés basses températures (typiquement entre quelques mK et
1 K), le nitrate de cérium et de magnésium (CMN pour abréger) se comporte
comme un paramagnétique parfait, de constante de Curie € = 1,08.10-2 K.

Sa chaleur spécifique de réseau est négligeable dans cette gamme de température, et
la chaleur spécifique est presque uniquement associée a la contribution magnétique.

En champ nul, la chaleur spécifique a champ magnétique constant a alors la forme
c(T,0)=A/T2, avec A=0,137 I K m-3.

E.2.1 - Calculer numériquement le rapport ¢(T, H)/c(0, 0) pour T=1,0K et un
champ B = pyH = 0,45 T. On rappelle que [y = 47.10-7 MKSA.

E.2.2 ¢ Déterminer l'expression différentielle de la variation de la température d'un
échantillon de CMN lorsqu'on le soumet a une désaimantation adiabatique
quasi-statique. Cette opération consiste a réduire (pas trop vite) le champ
appliqué, 1'échantillon étant thermiquement isolé.

¢ Déterminer numériquement la température finale T¢ pour un champ initial
Bi=uoH; = 0,45 T et une température initiale T; = 1,0 K, le champ final
étant nul.

E.2.3 - On ne supprime pas complétement le champ magnétique, mais on arréte
l'opération & une valeur Hs telle que I'on puisse négliger la contribution A/T¢ 2 la
chaleur spécifique.

Déterminer le rapport M;/Mg de I'aimantation initiale, dans un champ H;, et de
I'aimantation finale, dans le champ Hy, que 1'on obtient dans ces conditions (de
processus quasi-statique et d'échantillon isolé thermiquement).

Avez-vous une remarque a faire sur la terminologie de «désaimantation adia-
batique» utilisée ?
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SOLUTIONS DES EXERCICES

S.1 S.1.1

Long cylindre, paralléle a l'axe ; ou plaque mince, paralléle a la surface.
On assimile dés lors dans la suite Hp et H. On suppose par ailleurs qu'ils
sont colinéaires, et on travaille donc sur des scalaires.

§.1.2 ¢ Le principe de Nernst indique que s — 0 pour T — 0 indépendamment

de H. Donc lim(ds/dH)r_o=0. Ceci entraine qu'on ne peut pas
atteindre 0 K par désaimantation adiabatique (pas plus que par d'autres
moyens).

¢ Les variables naturelles étant T et H, on essaie :

S.13 ¢

Tz —Tl

df(T,H) = - sdT — poM dH.
La relation de Maxwell donne (dM/dT)y = (1/ ) (ds/dH)r. La limite
est donc également 0 pour T — 0.

Non. La loi de Curie ne peut pas rester valable jusqu'aux températures
trés basses. Elle implique en effet que les interactions entre moments
sont négligeables, ce qui veut dire négligeables par rapport a kgT, ol
kg est la constante de Boltzmann.

ar| _ ., 9mu| _ omy| gr| _ poT Imy
Hls ' ° oS |, '°aT|,08ly Cu oT |,
d'apres (10.16).
La relation (ds/0H)t = g (M /9T)y entraine que :
H H
As=s(H,T)—s(0,T) =g [(dM / 9T)dH = g [(AM / AT)ydH
0 0

H
j [M(T,,H)—M(T;,H)]dH = Ho j[M(Tz,H)dH JM(Ty, H)dH}
0 L-T 0

Le terme entre accolades est l'aire, en diagramme (M, H), entre les courbes
d'aimantation isotherme M(H) mesurées aux températures T; et Ts.

S.2 §$.2.7 ¢«(T,H)=T(ds/dT)y, d'our :

(dc/dH)t =T (9%s/9dHIT) = o T(I*°M/9T?)y.

On en déduit : ¢(T,H)/c(T,0) = 1 +6B2/ App = 1,27.10-# (énorme).

S22 ¢
*
8.23T

8T = T B 8B/ {Apo+%€B2}
T =T; /4/1+CB2 / Ay =89.10-3K
¢/ T; = B¢/ B; = He/H;, d'odt : M/ M = 1.

On ne désaimante pas vraiment !
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CHAPITRE 12

LES EFFETS MAGNETOELASTIQUES

Dans une substance magnétique, les distances interatomiques peuvent varier avec
l'intensité et l'orientation de l'aimantation : c'est le phénoméne de magnétostriction,
ou effet magnétoélastique direct. Inversement, l'état magnétique de cette substance
est sensible a toute sollicitation mécanique : un cycle d'hystérésis, par exemple, se
déforme sous l'effet d'une contrainte mécanique, on parle alors d'effet magnétoélas-
tique inverse. Ce chapitre est consacré a la présentation du couplage magnéto-
élastique et des effets associés ; les matériaux et leurs applications industrielles

seront décrits au chapitre 18.

1. LES PRINCIPAUX EFFETS MAGNETOELASTIQUES

1.1. ANOMALIE DE DILATATION

MAGNETOSTRICTION SPONTANEE ET FORCEE D'ECHANGE

Les interactions d'échange sont sensibles a la distance interatomique, ce qui engendre
un couplage entre le paramétre d'ordre <§;S;> et les dimensions d'une substance
magnétique. Ce couplage magnétoélastique engendre une magnétostriction
d'échange, déformation spontanée qui s'observe en-dessous de la température d'ordre.

Ainsi, la figure 12.1 montre les variations thermiques
du parametre de maille du nickel. Au-dessus de
Tc =631 K, le comportement est normal et permet,
par extrapolation, de définir la valeur du parametre de
maille a* que présenterait le nickel a 0 K s'il n'était
pas magnétique. On observe une anomalie de dilata-
tion thermique vers Tc, et une diminution relative de
la maille qui atteint & basse température (ag — a*)/a*
=-4x10-4, comme nous l'avions déja noté avec le
composé GdAl; (figure 3.19). Cette déformation
n'abaisse pas la symétrie du matériau et se traduit
donc, dans le cas des substances isotropes ou de
symétrie cubique, par une simple variation de volume.

at

et

0 Te T

Figure 12.1
La magnétostriction
du nickel (§ 1.1 et 1.4)
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Dans les matériaux de plus basse symétrie, des déformations anisotropes peuvent
également se produire (par exemple une variation du rapport c/a dans les matériaux
de symétrie hexagonale ou quadratique).

Une magnétostriction d'échange positive peut parfois présenter une variation
thermique exactement opposée a la dilatation thermique normale de la substance : le
matériau présente alors une dilatation thermique nulle par compensation, c'est l'effet
InvAR découvert par C.E. Guillaume en 1896 sur des alliages de fer et de nickel.

La magnétostriction d'échange présente, dans le domaine d'ordre, une faible dépen-
dance linéaire vis-a-vis du champ magnétique, qui s'appelle magnétostriction forcée
isotrope.

1.2. INFLUENCE DE LA PRESSION HYDROSTATIQUE
SUR LES PROPRIETES MAGNETIQUES

Si les interactions d'échange sont a l'origine de la magnétostriction en volume, une
pression hydrostatique aura inversement pour effet de modifier ces interactions
d'échange et par conséquent la température de Curie et le moment magnétique (dans
certains cas). Toutefois, ces variations sont généralement trés faibles.

1.3. ANOMALIES SUR LES CONSTANTES ELASTIQUES : EFFET MORPHIQUE

Le couplage magnétoélastique d'échange est encore responsable de certaines ano-
malies dans les variations thermiques des coefficients d'élasticité (figure 3.20). En
dessous de la température d'ordre, il apparait une contribution magnétique a
chacune des constantes élastiques (effet morphique). Quand cette contribution est
négative, ses variations thermiques peuvent contrebalancer les variations thermiques
normales du coefficient d'élasticité, et la résultante est alors indépendante de la
température sur une certaine gamme de température : c'est l'effet ELINVAR, mis a
profit vers 1920 par C.E. Guillaume pour l'horlogerie de précision. L'étude détaillée
de cet effet dépasse le cadre de cet ouvrage.

1.4. MAGNETOSTRICTION ANISOTROPE
FORTEMENT SENSIBLE AU CHAMP MAGNETIQUE

Si 'on examine a la loupe la courbe de dilatation du nickel pur (figure 12.1), on
constate qu'elle est sensible a l'application d'un champ magnétique extérieur: ce
dernier engendre une contraction supplémentaire (— 36x10-6 4 300 K apres satura-
tion) selon la direction d'application du champ (/) et une dilatation deux fois plus
faible (+ 18 x 106 a 300 K) dans le plan perpendiculaire au champ (L), d'ot le nom
de magnétostriction anisotrope donné a cet effet, qui fut découvert en 1842 par
Joule sur une tige de fer.
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Les deux effets de magnétostriction que nous venons d'introduire peuvent étre
illustrés par la figure 12.2 : par rapport a I'état fictif qui serait le sien s'il n'était pas
magnétique (Mg = 0), un échantillon sphérique et isotrope subit une variation
relative de volume 8V/V = A0 dés qu'il est magnétique ; cet effet existe méme si
I'échantillon est désaimanté, et donc divisé en domaines de Weiss (H = 0). A% est
le coefficient de magnétostriction en volume.

Figure 12.2
Les deux modes principaux
de magnétostriction observables
avec une substance isotrope

A cette variation de volume s'ajoute, quand on applique un champ magnétique
H// Oz, une déformation anisotrope qui transforme la sphére en ellipsoide de révo-
lution autour de Oz et se produit @ volume constant : la variation relative de lon-
gueur mesurée selon la direction du champ est désignée par Ay et celle que l'on
observe selon toute direction perpendiculaire a Oz est notée A . Si 1'état désaimanté
de départ est isotrope, on observe que A, =— 2 A, = A aprés saturation technique, ce
qui définit la constante de magnétostriction a saturation A de la substance isotrope.
On vérifie que la variation de volume est nulle, car A, + 2A, = 0. Selon que la cons-
tante A5 est positive ou négative, la sphére devient un ellipsoide allongé ou aplati.
Avant la saturation technique, la magnétostriction anisotrope est trés sensible au
champ magnétique ; aprés saturation, on observe parfois une faible variation sous
champ de A, c'est la magnétostriction forcée anisotrope dAs/ 0H, souvent bien infé-
rieure a la magnétostriction forcée isotrope, dA®%0/dH, déja mentionnée au § 1.1.

1.5. INFLUENCE D'UNE CONTRAINTE UNIAXIALE
SUR LES PROPRIETES MAGNETIQUES

Une contrainte uniaxiale exercée sur une substance magnétique va engendrer une
anisotropie selon la direction O d'application de la contrainte, et la perméabilité
initiale s'en trouvera affectée : c'est la l'effet inverse de la magnétostriction aniso-
trope de Joule. Selon les signes respectifs de la contrainte (tension ou compression)
et de A, les moments magnétiques tendront a s'orienter parallelement ou bien
perpendiculairement a OC. Cet effet joue un rdle primordial sur les performances
des matériaux magnétiques : dans la plupart des cas, il s'agit d'un effet néfaste car il
réduit généralement la perméabilité magnétique, ce qui est trés ficheux dans le cas
des matériaux doux, mais il est parfois mis a profit pour réaliser des capteurs de
contraintes comme nous le verrons au chapitre 18.
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1.6. AUTRES EFFETS MAGNETOELASTIQUES

¢ Citons d'abord une variante de la magnétostriction de Joule, que l'on observe
quand on applique a un barreau ou un fil ferromagnétique un champ magnétique
hélicoidal. 1l en résulte une torsion de I'échantillon, c'est l'effet Wiedemann.

¢ Inversement, sil'on exerce un couple de torsion sur une tige aimantée uniformé-
ment selon son axe, l'aimantation dévie de cet axe, c'est 'effer Wiedemann
inverse, et une tension électrique apparait aux extrémités de la tige, c'est l'effet
Matteuci. Ces effets sont mis a profit dans de nombreux capteurs.

¢ En appliquant une contrainte sur un barreau ferromagnétique, on le déforme en
vertu des lois de 1'élasticité lin€aire, mais aussi — par effet magnéto€lastique
inverse — on en modifie I'aimantation ce qui induit une magnétostriction : il y
aura alors diminution du module d"Young apparent ; c'est la I'effet AE.

¢ Ll'effet de forme est une magnétostriction AF(M2), inhomogeéne méme lorsque
I'aimantation est uniforme, qui vient se superposer aux deux modes principaux
déja introduits (A0 et Ag). Cet effet existe dans tout matériau magnétique,
méme si ses coefficients de magnétostriction sont tous nuls : il traduit simplement
la tendance a4 minimiser la somme des énergies magnétostatique et élastique.

¢ Enfin, le piézomagnétisme est un effet linéaire en champ, donc impair contraire-
ment & la magnétostriction de Joule qui est un effet pair (fonction paire des
cosinus directeurs de 1'aimantation). II s'agit la d'un effet que l'on rencontre
parfois dans certaines substances antiferromagnétiques.

2. ORIGINE MICROSCOPIQUE
DU COUPLAGE MAGNETOELASTIQUE

M Les effets que nous venons de présenter peuvent
s'expliquer par le modele trés simple développé par
Néel [1] dans le cadre du ferromagnétisme des élec-
trons localisés : les interactions (isotropes et ani-
sotropes) responsables du magnétisme sont supposées
Figure 12.3 - Paire d'atomes  pe dépendre que de la direction de 1'aimantation et de
e la distance r entre deux atomes en interaction. En
raison de la symétrie du probléme (figure 12.3), I'énergie d'interaction d'une paire
d'atomes A et B peut se développer en série de polyndmes de Legendre :

Ban(r, 0) = £(r) + (1) (cos2 -%)+h(r)(cos4 ¢—%cos,2 o+ %)+ G D

ol ¢ est I'angle que fait I'aimantation avec la paire AB.

D

A B

La premiére contribution, isotrope, n'est autre que l'interaction d'échange d'Heisen-
berg. Les autres contributions décrivent des interactions d'échange anisotropes et
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de champ cristallin. Les fonctions f(r), g(r), h(r) ... sont rapidement décroissantes
avec la distance ; le cas particulier de l'interaction dipolaire qui ne décroit qu'en
1/13 sera traité a part au § 4.7. En sommant (12.1) sur tous les proches voisins de
chaque atome, dans un solide magnétique déformé, on obtient l'expression de
I'énergie de couplage magnéto-élastique. Nous allons commencer par le terme
isotrope qui est le plus simple a traiter.

2.1. COUPLAGE MAGNETOELASTIQUE D'ECHANGE ISOTROPE

L'énergie de couplage magnétoélastique d'échange se calcule en sommant sur tous
les proches voisins l'interaction d'échange isotrope qui correspond au premier terme
du développement (12.1) :

Cecn = f(r) = —Jap (r)<SaSp> (12.2)

On admet que la contribution des voisins plus €éloignés est négligeable, ce qui est
réaliste car il s'agit d'une interaction a courte portée. Jog est l'intégrale d'échange
d'Heisenberg relative a une paire d'atomes premiers proches voisins distants de r.
Pour les substances ferromagnétiques, Jap est positive. L'expression (12.2) est
scalaire et n'est fonction que de r. Dans un cristal de symétrie cubique déformé, on
trouve alors pour la densité d'énergie magnétique :

Emagn = ~NzJap(r) <Sp.Sg>

_ Vap) 18V . 1 »(9%)as (16_\’)2
= NZ|:(JAB)0+I‘0[ 3 )OSVU +21‘0 32 ! 3V, <Sa.8g>

(12.3)

ou N représente le nombre d'atomes par unité de volume, z le nombre de proches
voisins, et ry la distance interatomique que l'on aurait observée en 1'absence de
magnétisme. On sait que la densité d'énergie élastique est une fonction quadratique
de (OV / V) et s'écrit en introduisant la compressibilité du matériau x = 3/¢%:

2 2 2
= L{aVY _e*(8V) _ceu+2¢n(dV
Ba = ZK(VOJ ~ 6 [Voj B 6 [Vo) (129)

ol les c;; (c®) sont des constantes €lastiques (voir annexe en fin de chapitre).

Le troisieme terme de (12.3), en (8V/Vy)?, représente donc une contribution
magnétique aux constantes élastiques : c'est l'une des composantes de l'effer
morphigue que nous ne détaillerons pas ici. Il s'agit en effet d'un probléme délicat
qui fait appel a la théorie des déformations finies et des tenseurs d'élasticité de
Lagrange ; pour plus de détails sur cet effet, le lecteur pourra se reporter a la
référence [2]. En négligeant la faible contribution magnétique aux c;, et en
minimisant la somme Eg + Eqagn Vis-a-vis de 8V/Vj, on calculera aisément la
magnétostriction en volume qui sera traitée au paragraphe 3.
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2.2. COUPLAGE MAGNETOELASTIQUE ANISOTROPE

Ce couplage provient d'interactions anisotropes et a courte portée, d'origine magné-
tique et électrostatique : échange anisotrope (couplage pseudo-dipolaire et multi-
polaire), effets de champ cristallin électrique qui, tous, sont des fonctions rapide-
ment variables de la distance entre les porteurs de moments magnétiques. Ces
énergies d'interaction seront sensibles a l'orientation des moments vis-a-vis des axes
cristallins, a la différence de 1'énergie d'échange.

2.2.1. Principe du calcul de l'énergie de couplage

L'expression de la densité d'énergie de couplage magnétoélastique anisotrope
s'obtient, au premier ordre, en sommant le second terme de I'équation (12.1) :

Eanis = [g(ro) + (agfar)roﬁr + . J{(oqut oy + oaw)2 = 1/3} + ... (12.5)

sur les proches voisins de chaque atome dans un matériau déformé. Ici, la défor-
mation est anisotrope et ne se résume plus a une simple variation de la distance
interatomique, donc du volume, mais doit étre décrite par le tenseur des déforma-
tions élastiques &;;, défini en appendice a la fin de ce chapitre.

Aftention : on trouve encore trop souvent dans la littérature la déformation

décrite par les composantes de Voigt (e;; = g, ejj = 2 €;5). Les e;; ne forment pas

un tenseur, comme 1'ont déja souligné avec force dés 1963 Callen et al. [3].
Dans I'équation (12.5), les o; représentent les cosinus directeurs de 1'aimantation et
les u, v, et w, ceux de la liaison AB (figure 12.3), repérés aprés déformation par
rapport a un référentiel défini sur le matériau non déformé. dr, u, v, et w s'expriment
au premier ordre en fonction des déformations &; et des Bi, cosinus directeurs de la
liaison AB repérés avant déformation par rapport au méme référentiel :

Or = rof exxBi? + 2€y,P2P3 + permut. circ.} (12.6)
u = Bill+exx (1-Bi2) - gy Bo? — €,,P3% — 2€y,B2B53]
+ E5xB3 (1 - 2B12) + £xy Bo(1 - 2B12) — @ B3 + 00y B2 (12.7)

v et w se déduisent de u par permutation circulaire. Les «j; sont les composantes de
la rotation infinitésimale, que nous ignorerons dans ce qui suit. Les effets rota-
tionnels n'interviennent qu'au second ordre, pour calculer le couple d'anisotropie [4]
ou décrire les effets magnétoélastiques d'ordre supérieur [2] qui proviennent des
termes (...) que nous avons ignorés dans l'équation (12.5).

2.2.2. Application au cas de la symétrie cubique

En sommant I'équation (12.5), compte tenu de (12.6) et de (12.7), sur des cristaux
de symétrie cubique simple, centrée et a faces centrées, 'énergie de couplage
magnétoélastique anisotrope, limitée au second degré en oy, s'écrit dans tous les cas,
par unité de volume :

Ema = Bigxx (012 — 1/3) + 2 B, £yz0i003 + permut. circ. (12.8)
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B, et B, sont appelés coefficients de couplage magnétoélastique anisotrope. Le
tableau 12.1 montre le résultat de ce calcul, pour ces trois symétries ; N représente
le nombre d'atomes magnétiques par unité de volume, g = g(ro), g' = ro(dg / dr)o [1].

Tableau 12.1 - Coefficients de couplage magnétoélastique
pour les trois symétries cubiques, calculés dans le modéle des paires

C.8. c.c. cfe.
By = B2 N.g’ (8/3) N.g 3N.g+(1/2)N.g’
B, = Bt:2 2N.g (8/9) {N.g + N.g') 2Ng+Ng’

Ici encore, en minimisant la somme des densités d'énergie élastique et magnéto-
élastique, on trouvera l'expression de la magnétostriction. Toutefois, I'expression de
I'énergie élastique en fonction des g n'est pas diagonale, et il est plus simple
d'adopter la notation symétrisée de Callen qui diagonalise 'énergie élastique, en
introduisant des modes propres de déformation (voir l'appendice en fin de chapitre).

3. NOTATION SYMETRISEE DE CALLEN [3]

Utilisant I'identité remarquable :

= 2o ptby, Eria Ye. s
ax +by +cz = 3((: 5 )[a 5 J+2(a b)(x - y)

+%(a+b+c)(x+y+z] (12.9)

on peut transformer le premier terme de 1'équation (12.8) et écrire ainsi I'expression
de la densité d'énergie de couplage magnétoélastique, au premier ordre et pour un
cristal de symétrie cubique :

Ema = (B%/3) (&xx + Eyy + €22)
2 Exx t+ E)’y a alz +CC% 1 2 2
+BY’2[§(£ZZ _f](uﬁ _# +§(Exx _E}’Y )(al _[12)

+ 2 BE2 (£y,00003 + €55, 00300 + Exy0l02) (12.10)

Nous avons rajouté le premier terme qui décrit le couplage magnétoélastique
isotrope : il s'agit du couplage magnétoélastique d'échange (12.3) présenté au
§ 2.1.En identifiant les deux autres termes de l'expression (12.10) avec 1'équa-
tion (12.8), on voit aisément que B%2 =B et B&2=B; : il s'agit 1a du couplage
magnétoélastique d'origine pseudo-dipolaire et de champ cristallin d'ordre 2. De
telles interactions anisotropes ne peuvent évidemment pas contribuer au couplage
isotrope en B%

Le chiffre 2 qui apparait derriére Y et € signifie qu'il s'agit de termes de couplage du
second degré en cosinus directeurs de l'aimantation. Des termes d'ordre 4,9 ...
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apparaitraient si I'on poussait le développement de (12.1) aux polynémes de
Legendre du 4éme ordre {h(r)} ou du 6&me ordre : outre une contribution & I'énergie
de couplage magnétoélastique (coefficients B%4, B4, B&4, Baé BY.6 BeS, BeS) on
trouverait également une expression de 1'énergie d'anisotropie magnétocristalline en
k*(0n2032 + 0320412 + 0202 — 1/5) pour le quatrieme ordre, et, pour le sixieme
ordre, en k8[ot;2020032 — 1/11(020632 + 0632042 + 0420002 — 1/5) — 1/105].

Ainsi, anisotropie et couplage magnétoélastique sont deux manifestations diffé-
rentes des mémes couplages anisotropes a 1'échelle microscopique.

La notation symétrisée permet de séparer les modes
de déformation en symétrie cubique, le mode iso-

trope €% ~ (Exx + Eyy + €;;) n'abaisse pas la symétrie,
les modes anisotropes :

E1Y ~ [€7— (Exx + Syy)f‘z] et €Y ~ (Exx — Eyy)
abaissent la symétrie par variation du paramétre de
maille sans modification ni du volume ni des angles,
et les modes €(% ~ €y, £2°% ~ €, et £3F ~ €,y abaissent
la symétrie par cisaillement, sans variation ni du

’ &7 Efe volume ni des parameétres de maille (voir fig, 12.4).
La notation @, Y, €, est basée sur des considérations
de groupes de symétrie et désigne les représentations
irréductibles de ces groupes [2, 3]. L'intérét de cette
notation est qu'elle conduit a des coefficients d'anisotropie ks et de couplage
magnétoélastique B¥: ¢ dont les variations thermiques, dans un modéle de magné-
tisme localisé, s'expriment de fagon simple en fonction de l'aimantation réduite m de

la substance (cf. Annexe 6).

Figure 12.4 - Les modes
normaux de déformation

Le formalisme qui vient d'étre esquissé, basé sur la théorie des groupes de symétrie
développée par Bethe, présente 1'avantage de diagonaliser 'expression de la loi de
Hooke. L'expression de la densité d'énergie élastique s'€crit alors, pour un cristal de
symétrie cubique :

2
Ea =508 $(Ex +€yy +E2) + .. (12.11)
Exx +E 2 :
+—é—c7 %(ER__xiz_yy_J +%[£u—eyy] +c*={s§z+£§x+£§y}

ouc®*=cy; +2cyy, c¥=cy| —cp2 et c& = 2cy4 sont des coefficients d'élasticité.

Ce formalisme a été étendu aux symétries plus basses [2, 3], mais il faut remarquer
qu'alors il n'est plus jamais possible de diagonaliser totalement l'expression de
I'énergie élastique. Il a été également étendu au cas des substances isotropes [2],
pour lesquelles on peut simplement poser : ¥ = ¢t et B2 = B&2,
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4. MAGNETOSTRICTION

4.1. LA MAGNETOSTRICTION D'ECHANGE EN SYMETRIE CUBIQUE

En minimisant la somme Eg + Emagn (€quations 12.3 et 12.4) vis-a-vis de dV/Vy,
on trouve la magnétostriction en volume

SV/Vy = A%0 =

% Was g, Sp> (12.12)

or
On note que A%0 est proportionnelle et de méme signe que la dérivée dJzg/dr, pour
une substance ferromagnétique. En l'absence de toute corrélation entre les spins
localisés sur les différents sites, la fonction <SA.Sg > est nulle et I'on n'observe
aucune magnétostriction d'échange ni aucune anomalie dans les propriétés
élastiques de la substance, c'est le cas du paramagnétisme 4 trés haute température.

En refroidissant la substance, la fonction de 0
corrélation <SA.Sg > croit en méme temps . -2
qu'apparait généralement, au-dessus de T¢, S 2
un ordre a courte distance ce qui explique c>,< _3
pourquoi l'anomalie de volume donnée en 2 10

figure 12.5 [5] pour le nickel apparait des -12 ]
800 K, environ 170 degrés au-dessus de la -l 0 200 400 600 800
température de Curie Tc = 631 K. Enfin, a T,K

basse température, tous les spins sont

S b : Figure 12.5 - Magnétostriction
alignés ferromagnétiquement et la fonction d'échange du nickel métallique [S]

de corrélation atteint sa valeur a saturation,
SaSp. entrainant la saturation de la magnétostriction d'échange et des effets
morphiques.

La formule (12.12) est valable aussi pour les substances antiferromagnétiques mais
alors, a basse température, <S,.Sp>=— SASg. Cela engendre une magnétostriction
en volume négative si dJap/dr est positive, contrairement au cas des substances
ferromagnétiques. La figure 12.6 [6] montre les variations thermiques du coefficient
de dilatation thermique pour une série d'oxydes U,Th;_4O, (ThO; est diamagné-
tique et UO; est antiferromagnétique). L'anomalie positive observable a la tempé-
rature de Néel de UO; montre que c'est 12 que la variation thermique de A%0 est la
plus forte.

Ainsi, le modele proposé explique qualitativement les variations thermiques de la
magnétostriction en volume, et par conséquent permet de prédire 'ordre de grandeur
et le signe des anomalies magnétiques de dilatation, dans la mesure ol I'on connait
par ailleurs les variations de 'intégrale d'échange avec la distance interatomique.

Néel [7] a discuté en détail la variation de I'énergie d'interaction avec la distance
(voir figure 4.9), qui laisse prévoir une magnétostriction en volume légérement
négative pour le nickel, comme on I'a vu sur la figure 12.5, et positive pour les
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alliages fer-nickel en accord avec l'expérience ; pour le fer, on attendrait une
magnétostriction en volume négative. Or si A%Y(T) est fortement négative en
dessous de 800 K, elle devient 1égérement positive vers T¢, ce qui montre bien les
limites du modéle localisé dans le cas des métaux de la série 3d.

T LI S I B N T

L A | T

L x=1
1000 |
'TM - -~
o 1001 E
i = 3
< - ]
g. | -
0 E 3
E Ux rrh|_)( 02 ‘:'
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2 3 10 20 50 100 200

T, K

Figure 12.6 - Variations thermiques du coefficient de dilatation thermique linéaire
dans les oxydes U,Th;_,0; [6]

La variation sous fort champ magnétique de A%0 définit la magnérostriction forcée
en volume. C'est une variation de volume engendrée par l'application d'un champ
magnétique extérieur. Dans le domaine d'ordre, l'application d'un champ magné-
tique sur une substance ferromagnétique va d'abord orienter tous les spins dans la
méme direction, sans modification de <S5.Sg>, mais au-dela de la saturation
technique, le champ appliqué, H, vient renforcer le parallélisme de S4 et Sp, et donc
augmenter la magnétostriction d'échange. Comme il ne s'agit 1a que d'une faible
perturbation, la déformation liée a cette magnétostriction forcée varie linéairement
avec |HI : alors, la magnétostriction forcée est définie par dA%0/3d|HI, qui varie
avec la température comme d<S,.Sg>/dIHI; elle présente donc une intensité
maximum (pic en lambda) au voisinage de la température d'ordre pour laquelle le
champ moléculaire s'effondre tandis que l'ordre a courte distance reste encore
notable. En revanche, dans le domaine paramagnétique, la déformation liée a la
magnétostriction forcée est une fonction quadratique de H, tout comme la densité
d'énergie magnétique xH2/2 dont elle dérive.

La figure 12.7 [8] illustre cet effet pour un grenat ferrimagnétique. La magnétostric-
tion forcée reste trés faible méme a Tc¢ (quelques 10712/ Am~1), comme pour la
plupart des substances magnétiques “normales”, oxydes et métaux. L.a comparaison
des figures 3.17, 12.6 (pour x = 1) et 12.7 montre la grande similitude des compor-
tements de la chaleur spécifique, de la contribution magnétique au coefficient de
dilatation thermique et de la magnétostriction forcée au voisinage des températures
de transition magnétique.
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Cette analyse des effets magnétoélastiques d'échange a été présentée sur le cas le
plus simple des substances de symétrie cubique, mais peut se généraliser aux autres
symétries : simplement, il y a plus de parameétres a considérer si la symétrie est plus
basse, par exemple il existe deux intégrales d'échange J, et J, dans le cas des
substances de symétrie hexagonale ou quadratique, en raison de la distance diffé-
rente entre plus proches voisins selon l'axe ¢ et dans le plan de base. Au contraire,
pour les substances isotropes (verres), on s'attendrait a une description trés simple
en raison de la symétrie élevée, mais en fait I'analyse est alourdie par le fait que les
sommes sur premiers voisins doivent étre remplacées par des intégrales en raison du
caractere aléatoire de la position géométrique des proches voisins.

Enfin, pour conclure, les seules applications techniques des effets d'échange
concernent une famille bien particuliére de matériaux : les alliages de la famille des
invars et des elinvars qui se distinguent par une trés forte magnétostriction
d'échange tant spontanée que forcée (cent fois supérieure a la normale) et seront
traités en détail au chapitre 18.

4.2. LA MAGNETOSTRICTION ANISOTROPE EN SYMETRIE CUBIQUE

Dans le formalisme de Callen, le calcul de la magnétostriction s'obtient tres
aisément [3] en minimisant la somme des énergies magnétoélastique (12.10) et
élastique (12.11). La magnétostriction est décrite par les 6 composantes de la
déformation :

(Exx"‘eyy"'ezz) = —B%/c®
2 2
’ _8“ +e)")"___BY’2 a2_a1 + 05
2 oY |3 2
~_ B2y 5 2
Exx —Eyy = -2 (o - 03) (12.13)
gy, = — (B&2/ct)on0;
&x = —(B&2/cHoz0

&y = — (B&2/cE)oy0n
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Utilisant I'identité remarquable (12.9), I'allongement relatif mesuré selon une direc-
tion repérée par ses cosinus directeurs B, et dont I'expression classique se déduit de
I'équation (12.6), devient :

81 2 Exx + &y B? +B3
r=8o1, re,, +EZZ)+§[EZZ —~—2—lJ(]3§ B ]

+%(en —eyy )(B2 —B3)+2(eyB2B3 +ExBiB1 +ExyBIB2)  (12.14)

Compte tenu des équations (12.13) et (12.14), I'expression générale de la magnéto-
striction en symétrie cubique devient :

2 2 2 2
R b R [ TR U]

2 2 2
+ 2052 (003B2B3 + a30BaPy + oqaaBiBa ) +.. (12.15)
ou : A0 = —Bofcx AY2 = —B12/cY, A&2 = —B&2/cE (12.16)

sont les premiers coefficients de magnétostriction d'une substance cubique. Des
termes d'ordre supérieur (associés aux coefficients A%4, A¥4, A&4, QA6 A6 Ae6
A&6) existent aussi [2], mais ils sont généralement assez faibles pour que 1'on puisse
les négliger, surtout a température ambiante : bien souvent, ils décroissent en effet
beaucoup plus vite avec la température que les coefficients d'ordre 2. Dans ce qui
suit, nous ignorerons la magnétostriction isotrope d'échange A% et les coefficients
d'ordre supérieur. La magnéiostriction anisotrope de Joule sera donc essentiellement
décrite par les deux coefficients At2 et A2 pour les cristaux de symétrie cubique.

Ainsi, 'équation (12.15) décrit I'allongement relatif (A = 81/1) que subit un cristal de
symétrie cubique selon une direction repérée par ses cosinus directeurs [3; lorsque
son aimantation est dirigée selon une direction repérée par ses cosinus directeurs ;.
Si 0(% = % =1, la magnétostriction mesurée en champ paralléle selon [001]
s'écrit : Ay = (2/3) A¥2 = A )qp, tandis que la magnétostriction A; mesurée pour B3 =0
sera A =—(1/3)A¥2, soit deux fois plus faible et de signe contraire. C'est le
mode €;Y de la figure 12.4. Aqp représente 1'allongement relatif observé selon [100]
si la substance passe de 1'état désaimanté a I'état saturé selon cette direction.

Si l'aimantation est alignée selon une direction de symétrie ternaire [111],
aiz = 1/3, la mesure de la déformation selon cette méme direction (J3; = o;) donne :
Ay =(2/3)A&2 =7y, et selon une direction perpendiculaire (Zo;f; = 0) on
trouve : A =— (1/3) A&2. L'échantillon a alors subi la somme de trois cisaillements
(€1 + €% + £38), c'est-a-dire une déformation rhomboédrique. A 1) représente donc
l'allongement relatif observé selon une direction [111] quand la substance passe
d'un état désaimanté isotrope a 1'état saturé selon cette direction. Les coeffi-
cients Ajgo et Aqy; décrivaient classiquement la magnétostriction avant les travaux
de Callen [3].
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A T'état désaimanté, les moments sont répartis selon toutes les directions quater-
naires dans le cas ol K; > 0, et selon toutes les directions ternaires si K; < 0. En cas
d'équipartition des moments entre les différentes directions faciles, la déformation
moyenne est nulle, comme le montre ['équation (12.15). On parle alors d'érar
désaimanté isotrope. Les expressions que nous venons de calculer pour Ay et A; ne
seront donc effectivement fournies par l'expérience que si l'on part d'un tel état
désaimanté isotrope, donc sans déformation initiale de 1'échantillon.

4.2.1. Mesure des coefficients de magnétostriction en symétrie cubique

Elle s'effectue en imposant au champ magnétique de rester dans des plans de
symétrie (001), (110) ou (111) ou selon les directions principales perpendiculaires a
ces plans. On fait tourner le champ magnétique dans ces plans de symétrie et on
analyse en séries de Fourier les déformations obtenues afin de déterminer les
coefficients de magnétostriction par identification avec l'équation (12.15). Les
déformations relatives peuvent se mesurer par dilatométrie optique ou capacitive
(sensibilité quelques 10-9), ou par extensométrie a jauges de contraintes (sensibilité
environ 10-7).

La figure 12.8 présente la magnétostriction mesurée selon la direction [110] sur une
spheére monocristalline de grenat d'yttrium-fer (Y3FesOq2 ou YIG). Sous champ
magnétique paralléle 4 [110], A, est négative. Sous champ perpendiculaire, A}
dépend de l'orientation du champ dans le plan (110).
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Si l'on reléve les variations azimutales de A, au-dela de la saturation, on obtient une
sinusoide (figure 12.9) qui illustre le caractére anisotrope de la magnétostriction. La
saturation est atteinte pour 50 kA/m, soit exactement la valeur du champ
démagnétisant de la sphére, M/ 3, car I'anisotropie magnétocristalline de cet oxyde
est tres faible.

N.B. - Quand l'anisotropie est élevée, l'aimantation peut se trouver désorientée par
rapport au champ appliqué : les variations de la magnétostriction sont alors a
analyser en fonction de l'orientation de M, non de H.
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La magnétostriction d'ordre 4 du YIG (A%4, A4 et A%4), sa magnétostriction
dipolaire (effet de forme : § 4.7) et sa magnétostriction forcée (définie aux § 1.1 et
1.4) sont toutes trois négligeables. Ces résultats sont assez classiques, et il est
généralement possible de limiter aux seuls coefficients d'ordre deux (AY2, A&2)
I'expression de la magnétostriction.

4.2.2. Variation thermique de la magnétostriction

La magnétostriction de Joule varie avec la température et s'annule a T¢. Le modéle
développé par Callen et al. dans I'hypothése d'un magnétisme localisé [3] prévoit
que B*2(T) et B&2(T) varient comme am? + bisp{£-1(m)}, ob m est I'aimantation
réduite du matériau, £(x) la fonction de Langevin, et {5/(x) une fonction de Bessel
modifiée qui varie en m3 a basse température et 3/5m? vers Tc (voir l'annexe 6).
Cela donne une variation en am? + bm3 a basse température qui tend vers une
variation purement en m? 2 haute température (T 2 T¢) [2,3].
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-3 ~10 IR S T VAN ST N W T S U0 W S S S T 1

0 100 200 300 400 500 600 0 100 200 300 400 500 600
T, K Y3 F€:5 0[2 T, K

Figure 12.10 - Variations thermiques des coefficients de magnétostriction du YIG :
a gauche, mesure selon [100] ; a droite, mesure selon [111], d’aprés [9]

Le terme en «a» traduit le couplage dit a deux ions, ou couplage d'échange aniso-
trope, et le terme en «b» le couplage a un ion ou effet de champ cristallin électrique.
Quand les coefficients a et b sont de signes opposés et du méme ordre de grandeur,
les variations thermiques peuvent présenter des extrema ou des changements de
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signe. En général, le coefficient de couplage a un ion domine largement l'autre, et
comme les coefficients d'élasticité (c¥, cf) varient en général fort peu avec la
température, on attend des variations thermiques modérées pour la magnétostriction
d'ordre 2 des corps ferromagnétiques, avec une approche a la température de Curie
linéaire en (T — T¢), puisque 1'aimantation varie en (T — T¢)P vers Tc, que B ~ 0,5 et
que la magnétostriction varie comme le carré de l'aimantation dans cette zone de
température.

Pour les substances ferrimagnétiques, le modéle de Callen s'applique encore, mais
des anomalies peuvent se produire & cause de la compétition entre les sous-réseaux,
avec parfois annulation et changement de signe de la magnétostriction. Ainsi, pour
la magnétostriction du YIG dont les variations thermiques sont données sur la
figure 12.10, on notera un minimum vers 300 K sur la courbe AY%(T), qui s'explique
aisément car les variations thermiques de 1'aimantation des deux sous-réseaux sont
trés différentes, et leurs contributions au coefficient B2 sont de signe contraire [9].

En revanche, dans le modeéle du magnétisme itinérant, la moindre anomalie de la
structure de bande au niveau de Fermi peut bouleverser totalement le comportement
thermique de la magnétostriction, et aucune prédiction n'est donc possible. Ainsi,
comme le montre la figure 12.11 pour le fer, AY%(T) présente un maximum a 800 K
et A2 varie comme m!4, comportement qui n'était a priori pas prévisible.
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Figure 12.11 - Variations thermiques des coefficients de magnétostriction d'un monocristal de fer :
a gauche, mesure selon la direction [100] ; a4 droite, mesure selon la direction [111], d'apreés [10]

4.2.3. Variations sous champ magnétique
de la magnétostriction anisotrope en symétrie cubique

Les variations de la magnétostriction sous champ magnétique sont étroitement liées
a la structure en domaines de Weiss de la substance. Prenons I'exemple d'un cristal
de fer, et partons d'un état désaimanté isotrope pour progressivement saturer le cris-
tal selon la direction [001] : quelle sera la déformation mesurée selon cette direction ?

L'aimantation s'écrit : M, = Mg <03>, et puisque B3 =1, la magnétostriction
devient : Ay =A%2 (<a32>— 1/3). Comme <032> # <03 >2, il n'existe pas a priori
de relation entre les variations sous champ de ces deux quantités, contrairement a ce
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qui est parfois affirmé a tort dans la littérature. Il ne peut y avoir corrélation que
dans le cas particulier o <03> =03 ; dans le cas présent, cette situation est
possible, si le processus d'aimantation par déplacement des parois a 180° s'achéve
avant que ne débute le processus de rotation.

Examinons en effet cette situation théorique :

¢ Au départ, nous avions équipartition des moments entre six familles de
domaines (les phases de Néel) ; alors, <03>=0,<032>=1/3,M,=0, A, =0.

¢ Sous faible champ, les moments orientés selon [ 001] basculent vers [001], 1/6
des moments bascule de — M & + M, alors M, = M/3 et Ay =0 car A est une
fonction paire des 0. Il n'y a alors aucune corrélation entre A(H) et M(H).

¢ En augmentant le champ, les deux tiers des moments qui reposaient dans le
plan (001) tournent tous en phase vers la direction [001]. Durant ce processus,
l'aimantation et la magnétostriction valent alors :

M, :Ms(-%+%x) D A= 2 (12.17)

ol x représente le o3 relatif aux quatre familles de moments en mouvement et
varie de 0 2 1 au cours de ce processus. Les variations de M, et de Ay sont alors
corrélées, comme le montre le trait continu de la figure 12.12.

¢ A saturation, tous les moments sont paralleles a [001], M, = M et Ay = 2/3 A2,
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08 I A=(2/3) A2 E en fonction de I'aimantation réduite
rE’ 0.6 _ q pour un monocristal de fer
T ’ L J
< r ] Les points expérimentaux sont ceux de
04 r P Webster [11] et la courbe théorique est
02 _ _ donnée par les équations (12.17) entre
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Loin de la saturation, les points expérimentaux sont situés bien au-dessus de la
courbe théorique, parce que le processus de rotation des moments n'attend pas que
tous les déplacements de parois a 180° soient achevés pour se produire. En
revanche, pour M 2 0,9 M, on peut voir que tous les déplacements de parois a 180°
possibles ont eu lieu, car les points expérimentaux sont bien situés sur la courbe
théorique. Cet exemple, pourtant bien simple, montre qu'il est vain de vouloir relier
a tout prix les variations sous champ de la magnétostriction d'un matériau de
symétrie cubique a celles de 1'aimantation. Une telle corrélation ne se produira que
dans les cristaux uniaxes, et seulement lorsque le processus d'aimantation consiste
en une rotation cohérente des moments (par exemple si le champ est appliqué selon

l'axe ¢, le plan de base étant de facile aimantation).
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4.3. LA MAGNETOSTRICTION DES CRISTAUX HEXAGONAUX

La symétrie hexagonale étant plus basse que la symétrie cubique, un nombre plus
important de coefficients sera nécessaire pour décrire correctement les effets
magnétoélastiques (voir le chapitre 10). Ainsi, l'expression de la magnétostriction
pour les cristaux de symétrie hexagonale peut s'écrire 4 l'ordre 2 :

l 40, : 1 5o, : B2+B2 1
b= A0 4250 (B3 - 5)+ 5’“1“’“‘52(3%‘% (a3 -3)

+ AB2 X {%(Bf -B3)(a? —ad)+ 2]3.[52&1(13} (12.18)

+2082x (BaBicaos + BaPrazoy)

N.B. - On notera que dans la littérature, les modes € et { sont parfois improprement
désignés par y et & ce qui est en contradiction avec la notation des groupes de
symétrie établie par Bethe.

Par ailleurs, il faudrait pousser jusqu'aux termes de sixiéme degré en o; pour
décrire la variation azimutale de A dans le plan de base. Cet effet est en général
négligeable.

L'expression de la magnétostriction a été développée dans 1'équation (12.18), avec
la méme définition des o; et B; que pour la symétrie cubique. lcl"o représente la
magnétostriction en volume, mais un second mode de magnétostriction d'échange
apparait ici, c'est 7\.%‘0 qui décrit une variation du rapportc/a de la structure
hexagonale : en effet, ce mode de déformation n'abaisse pas la symétrie, c'est
pourquoi on le note . Tous les autres termes représentent des contributions a la
magnétostriction anisotrope de Joule. Nous avons ignoré les termes d'ordre
supérieur car, ici aussi, ce sont les coefficients d'ordre 2 qui sont prépondérants.

La figure 12.13 présente les variations thermiques des coefficients d'ordre 2 relatifs

a la magnétostriction du cobalt métallique. On voit que ces coefficients sont supé-

rieurs par un ordre de grandeur a ceux du fer, et que leurs variations thermiques sont
PRI a2 . .

assez régulieres, sauf pour A"~ qui change de signe vers 500 K.
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4.4. LA MAGNETOSTRICTION DES SUBSTANCES ISOTROPES

La symétrie de ces substances est trés élevée et deux coefficients, A%0 pour la
magnétostriction d'échange et As pour la magnétostriction de Joule, suffisent a
décrire l'ensemble des effets magnétoélastiques pour une substance intrinséquement
isotrope. Nous entendons par 1a un alliage amorphe dépourvu de toute anisotropie
de croissance (verre métallique isotrope). La figure 12.2 montre 'allure des
déformations magnétostrictives que l'on observe dans le cas d'une sphére isotrope.

Le calcul de 1a magnétostriction a partir du modeéle des paires, tel que nous 'avons
mené dans le cas de la symétrie cubique, serait tres lourd ici, car les sommes sur
proches voisins devraient étre remplacées par des intégrales [2], ainsi que nous
I'avons déja noté & propos du couplage magnétoélastique d'échange en fin de § 4.1.
Une fagon élégante et plus simple d'introduire l'expression analytique de la
magnétostriction des substances isotropes consiste & écrire la ou les conditions
d'isotropie de la magnétostriction pour une substance cristallisée. Dans le cas de la
symétrie cubique, par exemple, I'équation (12.15) peut encore s'écrire, grace a
l'identité (12.10) :

3
+2482 (a203BaB3 + o3 BaPy +oaBiBa)  (12.19)

Si Av2 =282 = (3/2)A, cette magnétostriction devient isotrope, c'est-a-dire que la
déformation est alors indépendante de la direction de mesure choisie, ce qui donne :

h=Jhe0 +Ar2(a?B? +a3p} +a3p} -3

wlagn o 3 29_1
A= 1ae +27Lg(cos ) 3) (12.20)

ou O représente 1'angle que fait I'aimantation avec la direction de mesure.

Partant d'un cristal hexagonal, les conditions d'isotropie s'écriraient : l‘f‘o = A%0 et

7&{;‘2 =282 = AL2 = (3/2) A, tous les autres coefficients étant nuls.

N.B. - Le cas des substances isotropes par compensation, c'est-a-dire constituées
d'un grand nombre de cristallites orientés au hasard — ou substances polycris-
tallines sans texture — est bien différent. L'équation (12.20) ne fournit pas une
bonne description de leur magnétostriction. La fagcon correcte d'appréhender la
magnétostriction des matériaux polycristallins est de la traiter comme une moyenne
sur les différents cristallites. Nous traiterons ce cas au § 4.5.

4.4.1. Courbes de magnétostriction
pour une substance intrinséequement isotrope

L'aimantation est une fonction impaire du champ magnétique appliqué, H, mais la
magnétostriction est une fonction paire de H. Le cycle d'hystérésis A (H) présente
donc une allure en papillon, comme indiqué sur la figure 12.14.
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Figure 12.14 - Comparaison entre un cycle d'hystérésis d'aimantation et un cycle de
magnétostriction. Le premier est impair et le second est pair vis-a-vis du champ appliqué

Les deux cycles d'hystérésis ont des points communs : cycles étroits et rapidement
saturés pour les matériaux doux, cycles larges et saturation difficile pour les
matériaux durs. Il serait toutefois erroné de croire que A est une fonction
quadratique de M : il n'y a corrélation entre ces deux grandeurs que dans un
mécanisme de déplacement de parois 4 90° ou pour 'effet de forme.

Les figures 12.15 et 12.16 présentent les variations sous champ magnétique de la
magnétostriction pour deux alliages amorphes, de composition Fe;3SigB |3 et
Fe4C071$i10B15.
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Figure 12.15 - Magnétostriction Figure 12.16 - Courbe de magnéto-
d'un alliage amorphe de fer : striction pour un alliage amorphe
(1) brut de trempe, (2) recuit a 670 K de fer-cobalt brut de trempe

Dans les deux cas, les échantillons, en forme de rubans, ont é1é enroulés et collés ;
A est mesurée parallglement au champ, selon I'axe du cylindre ainsi formé.

Un recuit modifie notablement 1'allure de la courbe relative au premier alliage, ce
qui montre l'influence de I'histoire thermomagnétique sur les performances d'un
matériau donné. Le second est réputé pour sa «magnétostriction nulle». Effecti-
vement, sa magnétostriction de Joule est deux ordres de grandeur plus faible que
pour le premier, ce qui permet de détecter les effets de l'interaction dipolaire (ou
effet de forme, responsable de la petite bosse vers 25 kA/m), et de la magnéto-
striction en volume (A%0%) qui augmente linéairement avec le champ appliqué
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au-deld du champ magnétique de saturation (= 80 kA/m) : c'est 1a l'effet de magné-
tostriction forcée (A%9/9dH) que nous avons évoqué auparavant. La valeur de la
magnétostriction a saturation doit donc, lorsqu'elle est aussi faible, impérativement
se mesurer par extrapolation & champ interne nul de la partie linéaire de la
courbe AM(Hp), pour s'affranchir de I'effet de la magnétostriction forcée.

La magnétostriction que 1'on aurait mesurée perpendiculairement a la direction du
champ aurait présenté, dans le cas du Fe;gSigB 3, la méme allure avec le signe
opposé et une déformation deux fois plus faible car ici la contribution anisotrope
de Joule est dominante et se développe a volume constant. Dans le cas du
Fe4Co07Si19B 5 c'est le contraire : la magnétostriction en volume domine et comme
elle est isotrope, les deux courbes (A; et A;) auraient été pratiquement superpo-
sables. Toutefois, en supposant négligeables les effets dipolaire et de volume, A
n'est égal a — A,/ 2 que si la déformation initiale est nulle, c'est-a-dire si 1'orientation
spatiale des moments magnétiques est distribuée de facon isotrope a l'état
désaimanté.

4.4.2. Influence de l'état désaimanté sur la courbe de magnétostriction

Un recuit sous champ magnétique ou l'application d'une contrainte uniaxiale
peuvent induire une anisotropie magnétique telle qu'a I'état désaimanté, les
moments s'orientent préférenticllement selon une direction ou dans un plan donnés :
lors de l'application d'un champ, les déformations magnétostrictives anisotropes
sont généralement modifiées, et le rapport A,/ (— 2A,) peut différer notablement de
I'unité, valeur attendue pour un état désaimanté isotrope.

La figure 12.17 montre 1'évolution des courbes de magnétostriction en fonction de la

nature de 1'état désaimanté pour un alliage FesgSigB 3 ; la direction de mesure étant

définie (Oz), on applique le champ d'abord selon Oz (A;) puis perpendiculairement

a0z(A):

¢ dans le cas (a), on observe que Ay, =—2 A, car |'état désaimanté est isotrope ;

¢ dans le cas (b), la direction de facile aimantation se trouve étre perpendiculaire a
la direction de mesure de la déformation. Ainsi, tous les moments tournent de
90° sous champ magnétique longitudinal (6 passe de m/2 a 0 dans
I'équation 12.20) ce qui donne A, = (3/2) A, tandis que A, est nulle, car 0 reste
égal a /2 sous champ transversal ;

¢ enfin, dans le cas c, la direction de facile aimantation est paralléle & la direction
de mesure de la déformation, et la situation est symétrique de la précédente :
ainsi, A, est nulle tandis que A; =— (3/2) A,

La nature de 1'état désaimanté joue donc un réle capital sur l'allure des courbes de
magnétostriction, et la détermination de A doit donc se faire en appliquant le champ
magnétique successivement selon la direction de mesure puis selon une direction
orthogonale : A, — A; = (3/2) A, afin de s'affranchir d'un état initial incertain.
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Figure 12.17 - Influence de I'anisotropie de 1'état désaimanté
sur les courbes de magnétostriction d'un ruban amorphe
(a) Isotropie - (b) Facile aimantation (FA) perpendiculaire a la direction de mesure
(¢) (FA) paralléle 4 la direction de mesure de la déformation. Dans les trois cas, Ay— A| = (3/2) As.

Nous avons vu sur la figure 12.14 le « cycle d'hystérésis en papillon » que l'on
observe en balayant le champ magnétique alternativement des valeurs négatives aux
valeurs positives. Mais il est un autre cycle de magnétostriction tout aussi fonda-
mental, c'est le cycle décrit en appliquant un champ magnétique paralléle a la direc-
tion de mesure des allongements, puis en ramenant ce champ a une valeur nulle
sans changement de signe, et en appliquant ensuite, dans les mémes conditions, un
champ perpendiculaire a la direction de mesure.

La figure 12.18 montre le résultat obtenu : la déformation rémanente ne sera pas la
méme selon que l'on revient d'un état saturé en champ perpendiculaire (?LJR) ou en
champ parallele (A ). Notons que A, — A, ne vaudra (3/2)As que si 'on est bien
parti du méme état désaimanté.
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Figure 12.18 - Effets d'hystérésis sur les courbes de magnétostriction d'un alliage amorphe
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4.4.3. Effet de la température sur la magnétostriction

Comme pour les matériaux cristallisés, les performances magnétostrictives des
substances amorphes varient avec la température et s'écroulent vers T¢ en suivant
les mémes regles. Mais on observe en outre, dans ces matériaux, une évolution
progressive et irréversible de I'allure des courbes A(H) induite par relachement des
contraintes, et une modification de Ay induite par relaxation structurale ou
recristallisation.

1 S La figure 12.19 [13] montre la variation
thermique du coefficient de magnéto-
08 | Fes5PysCio | g : &

=" striction pour deux alliages amorphes.
g 06} 4 Cette variation est parfaitement réver-
= Fego Bag sible, puisqu'elle est liée a la variation

3 04 thermique de I'aimantation spontanée.
0 i Les alliages amorphes se trouvent dans
() J S PRSP PSR TS S, - un état métastable et des variations irré-

0 Ge 04 06 108 versibles de la magnétostriction vien-

T/Tc nent, nous l'avons vu, se superposer aux
Figure 12.19 - Variations thermiques variations thermiques d'origine pure-
de la magnétostriction réduite de deux ment magnétique. Une sage précaution,
alliages de fer amorphes, d"aprés [13] lorsque l'on désire étudier seulement les

effets thermiques d'origine magnétique,
consiste a recuire préalablement les échantillons a une température Ty 1égeérement
inférieure a la température de recristallisation Ty pour activer la relaxation
structurale, et ensuite & ne jamais dépasser cette température Tg.

4.5. LA MAGNETOSTRICTION DES MATERIAUX POLYCRISTALLINS

La plupart des matériaux a usage industriel se présentent a I'état polycristallin, c'est-
a-dire comme un agrégat de cristallites (ou grains) orientés aléatoirement. Pour une
telle substance, isotrope par compensation, c'est-a-dire polycristalline sans texture,
les variations de la magnétostriction avec le champ magnétique ou la température
peuvent présenter des anomalies, en raison du caractére anisotrope local de chaque
cristallite : contrairement a ce que l'on peut lire parfois, il est donc illégitime de
I'assimiler & une substance intrinsequement isotrope et de décrire son comportement
magnétoélastique au moyen d'une seule constante A; de magnétostriction de Joule.
Il convient au contraire d'analyser correctement le comportement de chaque
cristallite, puis de faire la moyenne sur tous les grains : la magnétostriction doit
alors se calculer comme la moyenne de la déformation de chaque grain.

Dans le cas simple ol 'on veut connaitre la magnétostriction paralléle (A;), c'est-a-
dire la déformation relative d'un matériau dans la direction selon laquelle est
orientée l'aimantation, il est équivalent de considérer un seul grain, et de calculer la
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valeur moyenne de la magnétostriction observée sur toutes les directions de
I'espace. Pour des grains présentant la symétrie cubique et en ignorant la
magnétostriction en volume, on trouve 2 la saturation (en posant o; = [3;) :

Wi = wr2{(ps)+ (84)+ (B4) - 1]
+21&.2{(([;2[33)2>+{([33[3[)2>+((B,Bz)z>—%} = ZAr2 + 2382 (12.21)

La comparaison avec 1'équation (12.20) lorsqu'on impose cos20 = 1 tendrait 2 faire
croire que la magnétostriction de Joule dans le cas présent est décrite par un seul
coefficient, comme pour un matériau vraiment isotrope :

As = (4/15)A¥2 + (2/5)A&2 (12.22)

Or I'approximation de la magnétostriction isotrope n'est 1égitime que lorsque :

¢ les deux coefficients A¥2 et A#2 sont de méme signe et de méme ordre de
grandeur,

¢ les constantes d'élasticité sont également proches de la condition d'isotropie
(c¥= cf)

¢ et le matériau polycristallin ne présente bien slir aucune texture cristallo-
graphique.

Si ces trois conditions ne sont pas remplies, il est trés dangereux d'identifier une
substance polycristalline avec une substance intrinséquement isotrope (de nature
vitreuse), ainsi que nous allons le montrer maintenant.

La figure 12.20 [14] présente les varia- I T
tions sous champ magnétique de A/ pour 10 - |
un disque polycristallin et non texturé ¢ =-5,40 MPa

de fer pur. Sous trés faible contrainte, 5 .

cette magnétostriction est positive a 5

champ faible (comme Joule 1'a observé wpa

en 1842) puis décroit et change de signe -5 ' ‘

a 50 kA/m pour atteindre une valeur a 0 30100150 200 250 300
H, kA/m

saturation négative.
. . Figure 12.20 - Variations sous champ
Sous plus forte contrainte compressive, magnétique de la magnétostriction

la courbe se déplace vers le haut, car d'un disque de fer [14]

I'état initial n'est plus isotrope. Trés

différent de la variation monotone sous champ que l'on pourrait attendre d'un
matériau isotrope, ce comportement s'explique car les coefficients de magnéto-
striction du fer sont de signe contraire (A¥2=+36x 10-6et A82=-34x 10-%21la
température ambiante). Quand le champ magnétique croit, mais reste encore faible,
les moments basculent d'une direction facile i une autre plus proche de la direction
du champ, il y a déplacement de parois a 90° et c'est la constante A*2 qui entre en
jeu d'apres I'équation (12.15), d'ol une magnétostriction positive. En approchant de
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la saturation, les moments sont forcés de s'aligner selon la direction du champ :
certains d'entre eux vont devoir s'éloigner des directions quaternaires et donc se
rapprocher des directions ternaires de difficile aimantation, c'est alors que la
constante négative A%2 entre en jeu, ce qui explique le changement de signe de A,
La valeur a saturation de la magnétostriction du fer polycristallin est alors voisine
de celle que prévoit I'équation (12.22) : As = (4/15)AY2 + (2/5)A82 = -4 x 106,

Au contraire, dans le cas du nickel dont les coefficients A¥2 et A%2 sont tous deux
négatifs (2 température ambiante A¥2=—-93x 10-6 et A&2=—-36x%10-9), les varia-
tions en fonction du champ magnétique appliqué se rapprochent beaucoup de celles
d'un matériau isotrope sans texture comme le montrent les figures 12.21 (sphere
polycristalline) et 12.22 (long fil polycristallin) ; le modele de magnétostriction
isotrope peut alors s'appliquer sans trop de risque. Le fil (N~0) s'aimante sous un
champ externe mille fois plus faible que la sphére (N = 1/3).

30 T T T T T T 0 T T T ——TTrT
20 - -
_L b

10 + - 5t 1
& I ] & T} ]
— 0 —
X I X
= o,k . <_10 | ]

20 | .

-30 it . 1 " - 1 -15 : '
0 100 200 300 400 -400 <200 O 200 400
H,kA/m H, Am~!
Figure 12.21 - Magnétostriction Figure 12,22 - Magnétostriction
d'une sphére en nickel d'un fil fin en nickel [15]

4.6. EFFETS MAGNETOELASTIQUES OBSERVES
SUR LES SURFACES ET DANS LES COUCHES MINCES

La magnétostriction est sensible a la symétrie de la substance. Or, a la surface d'un
solide, il y a brisure de symétrie. Par exemple, pour un cristal de symétrie cubique,
la symétrie devient quadratique a proximité d'une surface (001) et hexagonale a
proximité d'une surface (111). Il en résulte qu'a la magnétostriction engendrée dans
le matériau massif vient s'ajouter une contribution différente des surfaces.

Cette dernicre est négligeable, sauf si le nombre d'atomes situés en surface devient
notable devant le nombre total des atomes constituant 1'échantillon : c'est le cas des
couches minces. La mesure de la magnétostriction pour des couches de différentes
épaisseurs permet alors de séparer les contributions du volume et de la surface, a
condition que la densité reste la méme pour tous les échantillons.

Dans le cas des couches minces vient se greffer le probléme des contraintes d'épi-
taxie. En effet, un film mince comportant seulement quelques couches atomiques
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est nécessairement déposé sur un substrat rigide. Aprés dépdt, on observe
généralement une courbure du substrat qui traduit 1'existence de contraintes énormes
(pouvant atteindre la dizaine de GPa) dans la couche mince : une modification des
coefficients de magnétostriction résulte des effets anharmoniques associés a ces
contraintes. De plus, ces contraintes engendrent une forte anisotropie magnéto-
élastique (§ 6.2) qui peut dominer l'anisotropie magnétocristalline et ainsi modifier
les directions de facile aimantation.

L'intérét des couches ultraminces est de pouvoir étudier le couplage magnéto-
élastique dans de nouvelles structures qui n'existent pas a I'état massif, par exemple
le fer cubique a faces centrées ou bien des structures artificielles ol alternent des
couches de métaux différents, voire non miscibles. Ces études sont en plein essor.

En raison de leur trés faible épaisseur, les couches sont nécessairement solidaires
d'un substrat beaucoup plus épais qu'elles, il ne leur est pas possible de se déformer
librement sous l'action d'un champ magnétique : c'est alors l'ensemble bilame
constitué d'une couche et de son substrat qui va se déformer sous champ.
Initialement plane, la surface de la couche va subir une déformation anticlastique
(c'est-a-dire en forme de selle de cheval), car il y aura par exemple allongement
dans la direction d'application du champ, et raccourcissement dans la direction
perpendiculaire (voir la figure 12.23-a).

La figure 12.23-b montre que, contrairement aux matériaux magnétostrictifs massifs
avec lesquels on utilise généralement la composante du déplacement parallele au
champ appliqué, le déplacement utile (ici selon Oz) est perpendiculaire au plan du
bilame et donc a la direction du champ appliqué (Ox).

zZ L
T*———* |20,
[ 37 %

@ (b)

Figure 12.23 - Déflexion sous champ magnétique d'un bilame constitué
d'un substrat non magnétique et d'une couche ferromagnétique :
(a) déformation en “selle de cheval” du bilame - (b) coupe médiane longitudinale du bilame

La déformation, subie par un bilame constitué d'un substrat non magnétique
d'épaisseur g sur lequel est déposée une couche ferromagnétique trés mince
(ty << t;) de longueur L, peut s'exprimer en fonction du module de cisaillement Gq
du substrat, des coefficients de Poisson (v et vi) du film et du substrat et des o qui
sont les cosinus directeurs de l'aimantation. L'angle & qui mesure la déflexion de
I'extrémité du bilame s'écrit alors :

Y= 3 f TG L b(H) (12.23)
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1-v)(1 ,
avec : b(H) = %BY-2 {(o‘.f —0(%)— E1+:Siglj::;(a3 —%)}

Pour mesurer cette déformation, on peut envoyer sur l'extrémité du bilame un rayon
laser. La déflexion du rayon réfléchi (213) peut étre détectée au moyen d'une double
diode photosensible [16].

On notera que le coefficient de magnétostriction A¥2 ~ — BY¥2/cY qui était le
paramétre adéquat pour décrire les effets magnétoélastiques & 1'état massif ne 'est
plus pour les couches minces : la déflexion du bilame s'exprime en effet par une
expression comportant — B%.2/G;. C'est donc BY2 qui est ici le paramétre pertinent.

4.7. MAGNETOSTRICTION DIPOLAIRE, OU EFFET DE FORME

Quand un échantillon est aimanté, il acquiert une énergie dipolaire. 11 tend alors a se
déformer pour minimiser cette énergie, sous l'influence des forces magnétiques. l.a
solution analytique de ce probléme n'a pu étre donnée exactement que pour un
échantillon sphérique plongé dans un champ magnétique uniforme. Gersdorf a
montré qu'un te] corps subissait des tractions superficielles qui s'expriment en tout
point de la surface par [17] :

F, = (1/2) yp M2 (cos2 y) n (12.24)
oul y est I'angle que fait I'aimantation avec la normale n a la surface.

De telles contraintes créent des déformations non uniformes dans la sphére. Au
centre, il est possible de représenter ces déformations par une équation similaire a
celle qui décrit la magnétostriction de Joule.

Ainsi, pour un cristal de symétrie cubique, et seulement en son centre, la
déformation associée a l'effet de forme est décrite par I'équation (12.15) avec trois
coefficients :

a0 = Lygvese 2 = Lugmesr+34) a2 = Lygmse (1438)  (12.25)
ol : A= SF=ad B s@ —s® 12.26
4 28® + 1357 + 6s¢E 25% + 487 + 15s¢ ( )

Ici,s%=s;; +2s;2=1/c% s¥T=s5;;—5;p=1/cYets¢=(1/2) 544 = 1/cE

Hors du centre de 1'échantillon, une telle description n'est plus possible, la défor-
mation varie en tout point de 1'échantillon. La solution consiste alors a intégrer ces
déformations pour calculer la déformation moyenne de la sphére sur un diamétre.
Nous donnons ici le résultat de la déformation totale calculée, toujours avec un
cristal sphérique de symétrie cubique, quand le champ magnétique tourne depuis la
direction de mesure jusqu'a une direction perpendiculaire et ceci pour les trois
directions de symétrie principales. Avec les notations précédentes, on trouve [2] :

(A =2y )fm,] = %quZ s%(1 —2A) +%p.gMst(] +4A) (12.27)
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(Ass —M)[F,m = %u{,w s“(l—2B)+%j.1{)M2s€(l +4B) (12.28)

(Arr=Ai)f0 = %u@MZS“{l— %(A+3B)+ %(A+B)cos 20}

+%ngst{l+A+3B+(l +A—B)cos 20 }

+-HoM=sfF{1+A+3B-(1-3A+ cos ;
}1 M2 1+A+3B-(1-3A+3B)cos 20 (12.29)

Dans les trois cas, on trouve la méme expression pour la magnétostriction en
volume, & savoir celle que 1'on avait trouvée au centre de la spheére :

Q42 2p)F = %uﬂmzsu (12.30)

On notera que la déformation devient isotrope (mais toujours pas uniforme) lorsque
la condition d'isotropie élastique s¥ = st est vérifiée.

L'effet de forme peut étre négligé dans bon nombre de substances dont 'aimantation
est faible : ainsi pour le nickel, avec Mg =480 kA/m, (Ay+2 A))F =0,26x10°6,
tandis que (A — A,)F s'éleve, en unités de 1079, a 0,8 selon [001], 0,45 selon [111]
et a (04 + 0,12 cos 29) selon [110], quantités négligeables devant les coefficients
de magnétostriction de Joule, A¥2=-95x 106 et A&2=—-42x 1076,

Pour le fer, la situation est différente, car les coefficients de magnétostriction de
Joule sont plus faibles et I'aimantation plus forte. Avec Mg = 1710 kA /m, on obtient
(Ay+2 A)F=3,64x10-6 tandis que (Ay—AL)F s'éleve, en unités de 106, a 5,3
selon [001] et 2,8 selon [111], 2 comparer 4 A¥2=36x10 6 et A&2=—-34x106.
L'effet de forme atteint 15% de la valeur de A*2, ce n'est plus négligeable.

Enfin, dans le cas du composé GdAly, le coefficient A¥? est extrémement faible
(0,5% 10) tandis que la différence (Ay—A1)F est & peu prés isotrope et atteint
3,6 x 1076 s0it 7 fois le coefficient A¥2. 11 est alors essentiel de ne pas I'oublier.

Le lecteur trouvera le détail des calculs de cet effet dans la référence [2]. Pour
d'autres formes d'échantillon et d'autres symétries, les calculs sont encore plus
compliqués [18].

Cet effet joue un role néfaste dans les transformateurs puisqu'il contribue, avec la
magnétostriction de Joule, a la vibration sous induction variable du circuit
magnétique. Notons que lors des déplacements de parois a 180° alors que la
magnétostriction de Joule n'induit aucune déformation, l'effet de forme, lui,
contribue encore a l'émission acoustique puisqu'il est proportionnel au carré de
l'aimantation. Méme pour un matériau «a magnétostriction nulle», dont tous les
coefficients de magnétostriction sont nuls, cet effet reste une source de pertes : il
résulte en effet des forces exercées par les masses magnétiques sur la matiére en
raison du fait méme qu'elle est aimantée.
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4.8. REMARQUES SUR LA MESURE DE LA MAGNETOSTRICTION

4.8.1. Contraintes internes liées a la magnétostriction

La présence de parois & 90° (ou 71° et 109°) dans un cristal ferromagnétique peut
engendrer des contraintes internes comme le suggere la figure 12.24.

En effet, en supposant une magnétostriction positive, on
voit que, dans un monocristal, chaque domaine s'allonge
dans la direction du champ et se raccourcit selon la direc-
tion perpendiculaire. Il peut alors y avoir incompatibilité
entre les déformations des domaines présentant des aiman-
tations orthogonales, ce qui provoquerait de violentes con-
traintes au niveau des parois pour assurer la cohésion de la

Figure 12.24 matiére en tout point. Dans la majorité des cas, cette
Incompatibilité de situation ne se présente pas : moyennant une toute petite
domaines adjacents

rotation relative, dans un sens et dans 1’autre, les réseaux se
raccordent parfaitement et la magnétostriction spontanée
peut se développer dans les domaines sans faire intervenir de contraintes. Une
seconde source de contraintes peut aussi se rencontrer dans un matériau poly-
cristallin tel que le fer, dont les coefficients de magnétostriction A¥2 et A=2 sont de
signe contraires : a la saturation, tous les moments sont paralleles a 'axe Oz selon
lequel le champ a été appliqué, et si l'on a deux grains voisins orientés selon
respectivement [001] et [111], 'un tendra a s'allonger et l'autre a se raccourcir. Les
contraintes engendrées par une telle situation vont modifier quelque peu la valeur de
la “magnétostriction a saturation” A et cette modification sera fonction de 1'aniso-
tropie élastique du matériau [2] : on ne mesurera pas exactement la déformation
prévue par I'équation (12.22).

aimantés a 90°

4.8.2. Détermination précise de la magnétostriction de Joule

Nous allons analyser maintenant les

A My composantes de la courbe A(H) pour un
A / échantillon sphérique, dont I'aimantation

Kl est donc homogene (figure 12.25).
A champ faible (H < Hy;)), il y a déplace-
Hy, Hp Hy ment de parois & 180° donc pas de magné-
0 - tostriction de Joule, seulement l'effet de
forme AF (en général faible). Puis la
By r_‘_____,___...."_':.:.-..L......----i‘L magnétostriction de Joule se développe
B avec le déplacement des parois & 90° (71°
Figure 12.25 - Courbes de et 109°) et la rotation des moments, quand
magnétostriction d'une sphére isotrope H croit de Hy, 4 Hp, mais le champ interne
en fonction du champ magnétique reste nul. La magnétostriction de Joule se

appliqué H//Oz sature pour H > Hp, quand le champ
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domine l'anisotropie magnétique. Le champ interne, n'étant plus nul, commence a
lutter contre le désordre thermique des spins et cela induit une magnétostriction
forcée qui s'écrit : (1/3) 90/ dH + dAs/ IH pour Ay et (1/3) 9A%0/dH — (1/2) dA/ oH
pour A,. Les droites représentatives de la magnétostriction forcée coupent la droite
verticale passant par Hp aux points A et B. C'est la distance AB qui vaut
exactement (3/2) As+ (Ay— A DY, tandis que AoBp donnerait ici une valeur par
défaut. La détermination de la magnétostriction de Joule passe donc par
I'extrapolation des courbes expérimentales jusqu'a la valeur Hp du champ appliqué,
puis par la soustraction de l'effet de forme que 'on sait calculer pour un échantillon
sphérique. Cette détermination ne sera naturellement correcte que si les deux
courbes Ay (H) et A (H) partent du méme état désaimanté (cf. § 4.4.2).

5. TORSION D’UN FIL AIMANTE PARCOURU PAR UN
COURANT : EFFET WIEDEMANN

Nous avons traité jusqu'ici la magnétostriction pour un matériau aimanté
uniformément, car c'était le cas le plus simple. Or il est une autre géométrie qui
mérite attention, c'est celle du fil ou du barreau ferromagnétique de section
circulaire dont 'aimantation présente la symétrie hélicoidale : cette situation peut
étre réalisée en superposant 2 un champ magnétique uniforme longitudinal (créé par
un solénoide entourant 1'échantillon) le champ circulaire (nul au centre du fil et
maximum 2a sa périphérie) créé par un courant électrique circulant dans
I'échantillon. Le champ magnétique résultant est alors hélicoidal. Sous I'action de ce
champ, I'échantillon va se tordre : la torsion est nulle au centre du fil et croit avec la
distance au centre, il s'agit donc d'un effet essentiellement non uniforme.

Cet effet de torsion, appelé “Effet Wiedemann™ du nom du physicien qui décrivit ce
phénomene en 1862, est souvent utilisé en régime dynamique pour engendrer des
ondes de cisaillement dans des barres, des tubes ou des fils ferromagnétiques. Pour
un fil isotrope, I'amplitude de I'effet sera décrite par la quantité § = ¢/ ¢, rotation par
unité de longueur de fil. On montre [2] que :

€ =3Aj/2Hy (12.31)

ot j est la densité de courant qui circule dans le fil et Hy est le champ magnétique
appliqué selon I'axe de 1'échantillon, pourvu que le champ magnétique créé par j
reste faible devant le champ Hy,.

La figure 12.26 montre la belle expérience réalisée par Pidgeon en 1919 sur un fil
en nickel recuit, de diametre 1 mm, soumis a un champ magnétique Hy = 22,3 kA/m.
La torsion est décrite par l'équation § =—6,74x10-5 -2,40x10-9j (rad/m) si la
densité de courant j est exprimée en A/m?, ce qui donne un coefficient de magnéto-
striction A; de — 35,7x 1076 en excellent accord avec les plus récentes détermi-
nations (Ag =— 36X 10-9). Cet effet a aussi été utilisé pour déterminer le coefficient
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de magnétostriction de rubans métalliques amorphes : la formule (12.31) s'applique
également 2 ce cas.

402 ~ R A AT KA DA Sl
s By =223KA/m 3
£ 10 E 3 Figure 12.26 - Effet Wiedemann
_&: % E E pour un fil en nickel [19]
:}, 0 B ; La torsion &, exprimée en secondes
25 E: 3 d'arc par centimétre, varie linéairement
3 g...,l,-..l....l....l.“ R E avec la densité de courant.

=

1 2 3 4 5 6
j,» A/mm?

6. EFFETS MAGNETOELASTIQUES INVERSES ET EFFET AE

Apres avoir décrit les effets magnétoélastiques directs, nous allons maintenant
montrer comment l'application de contraintes mécaniques sur une substance peut en
modifier les propriétés magnétiques.

6.1. EFFET D'UNE PRESSION HYDROSTATIQUE
SUR UNE SUBSTANCE MAGNETIQUE

La pression hydrostatique (isotrope) ne peut pas abaisser la symétrie d'une
substance. Elle ne modifiera donc que la valeur de la température de Curie et du
moment magnétique. Ce dernier, pouvant étre anisotrope dans une substance
présentant une symétrie uniaxiale, la variation de moment sous pression
hydrostatique pourra étre différente selon l'axe ¢ et dans le plan de base dans le cas
de telles substances.

Les variations de température de Curie sous pression sont généralement faibles, sauf
pour les substances qui présentent l'effet Invar (dTc/dP=-35 K/GPa pour
FegsNizg et — 24 K/GPa pour l'alliage amorphe FegyBog) [20]. 11 existe moins de
données concernant les variations sous pression du moment magnétique, car ces
mesures sont délicates.

Des relations thermodynamiques ont été établies entre la magnétostriction forcée, la
variation du moment magnétique sous pression et la variation sous pression de T¢
exprimée par la dérivée logarithmique I" = dLn(T¢)/dLn(V). Par exemple [17] :

o (9m/3p) = -(awaH) - -V(a:w.ﬂfaH) (12.32)
R0 om
(0)— — [ ) r
1 oH ay\ 4T
A0 iy c P (12.33)

JdH 1-3arTT
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o m=M(T)/M(0) représente l'aimantation réduite a la température T et m le
moment magnétique associé au volume V de mati¢re aimantée ; c® vaut cj| + 2 ¢j2,
et ot est le coefficient de dilatation thermique linéaire. La premiere relation montre
que la magnétostriction forcée en volume est proportionnelle a la variation sous
pression du moment magnétique, et la seconde, qu'elle présente un maximum vers
Tc (ot om /JT devient trés fortement négatif) d'autant plus accentué que I" est
€levé : T est inféricur a l'unité dans la plupart des matériaux, vaut 5 pour I'alliage
amorphe FegyByg et 17 pour l'alliage cristallisé FegyNizg (Inva:®}‘

6.2. EFFET D'UNE CONTRAINTE UNIAXIALE
SUR LA COURBE D'AIMANTATION

Nous abordons ici un effet essentiel car il marque profondément les performances
des matériaux magnétiques et a été souvent mis a profit pour la réalisation de
capteurs : une contrainte uniaxiale déforme le matériau, ce qui engendre une
anisotropie magnétique proportionnelle & la déformation, et modifie la perméabilité
magnétique. Une bonne connaissance des mécanismes de cette anisotropie induite
par les contraintes est donc essentielle a qui veut en maitriser les effets.

6.2.1. Cas d'une substance de symétrie cubique

La partie anisotrope de 1'énergic de couplage magnétoélastique (12.10) peut se
récrire en tenant compte de (12.16) sous la forme :
Ema =

€. +& o? + 02
-Ma2cy %(Szz = %J(t@ - %] i 3 %(Exx —Eyy)(“22 -a3)

— 2 Ae,2 Ce(€y,00003 + £,50030] + Exy0L10l) (12.34)

Nous avons vu au § 3 que le formalisme adopté ici diagonalisait la loi de Hooke, ce
qui se traduit par une relation linéaire entre contraintes (o) et déformations (€) :

¥ SXX + Eyy _ Gxx +0yy
Nem=—7 |=O=-—73

CT(exx_eyy) =~ (Gxx_oyy) (12.35)
CEEy, = Oy, CPEy = Oy CBEgy = Oyy

Comme une contrainte uniaxiale ¢ appliquée selon une direction [Y;,¥,,Y3] se décrit
par le tenseur G;; = GYY;, I'équation (12.34) peut encore s'écrire :

o’ + o3 ¥2 + 42
era=-t201 o3 - 215 ) 3 T Lt —a ot -n)

-2A820 (o 0LY1Y2 + 002 Ya + 030l Y3Y1) (12.36)
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C'est la l'expression analytigue de l'anisotropie magnétique induite par une
contrainte uniaxiale dans un cristal de symétrie cubique.

Lorsque G est appliquée selon un axe quaternaire, par exemple [001], cette anisotro-
pie est uniaxiale et peut s'écrire simplement :

Ema = —A*20(a3 - 1/3)) = KysinZg + Cte (12.37)

ol @ est I'angle entre |'aimantation et la direction d'application de la contrainte, et en
posant K, = A¥2 ©.

De méme, quand ¢ est appliquée selon un axe ternaire [111], cette anisotropie est
uniaxiale ; en posant 0.1y) + 0¥, + 03Y3 = cos @, et K, = A%2 0, on voit que :

Ena = —A82 6 (032 — 1/3) = K, sin?¢p + Cte (12.38)

En dehors de ces deux cas trés particuliers, et en raison du caractére tensoriel de la
magnétostriction, I'équation (12.36) en général ne se réduit plus a une anisotropie
uniaxiale.

6.2.2. Cas d'une substance isotrope

Dans ce cas, la condition d'isotropie (A¥2 = A&2) associée a I'identité (12.9) permet
de récrire 1'équation (12.36) en posant K, = (3/2)A; G :

Emg = ~%?\sc(c052 ¢ - %] = KysinZg + Cte (12.39)

Ici encore, nous avons une anisotropie uniaxiale induite par la contrainte . Nous
allons maintenant discuter dans le détail les conséquences physiques d'une telle
anisotropie.

Soumise a un champ magnétique, une substance isotrope, dont le coefficient de
magnétostriction A est positif, s'allonge selon la direction d'application du champ,
c'est-a-dire la direction selon laquelle s'orientent les moments magnétiques. Et si
I'on soumet cette substance a un effort mécanique de traction (G > 0), elle s'allonge
encore, ce qui favorise un alignement des moments dans la direction selon laquelle
s'exerce la traction (K, > 0).

Au contraire, si Ag est négative, c'est un effort mécanique de compression (¢ < 0)
qui donnera le méme effet que l'application d'un champ : il y aura encore
alignement des moments dans la direction selon laquelle s'exerce 1'effort mais, cette
fois-ci, l'effort sera de signe contraire au cas précédent.

Revenant au cas d'une substance isotrope a A positive, I'application d'une contrainte
compressive (0 < 0) tendra a s'opposer a l'alignement des moments magnétiques
selon la direction selon laquelle s'exerce 1'effort, et favorisera donc I'établissement
des moments dans un plan perpendiculaire a cette direction. Enfin, un tel plan de
facile aimantation sera favorisé par une contrainte de traction dans le cas ol A sera
négative.
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La figure 12.27 schématise ces
différents comportements. Partant
d'une distribution isotrope des
moments magnétiques sans champ
ni contrainte, on trouve une distri-
bution anisotrope des moments par
simple application d'une contrainte,
mais l'aimantation reste nulle car il
y a autant de moments selon une
direction que dans la direction
opposée. L'application du champ
magnétique va faire basculer de
180° les moments dans la confi-
guration “axe de facile aimantation”
et les faire tourner progressivement
de 90° dans la configuration “plan
de facile aimantation”.

Selon la configuration, la saturation
sera donc plus facile ou plus diffi-
cile a atteindre car la contrainte aura
créé soit une direction, soit un plan
de facile aimantation : la perméa-
bilité magnétique se trouvera donc
soit renforcée soit réduite selon que

377
\/
=0 H=0
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[ As>0 06>0 Ho0
As<0 0<0
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(‘_ As<0 6<0 H>0
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%ﬂ‘ %<0 o>g B=0

As>006<0
% As<00>0 He0

H>>0

Figure 12.27 - Comportement sous contrainte
uniaxiale des substances ferromagnétiques :

apparition d'une anisotropie induite

le signe de As o sera > 0 ou < 0. On dira que la contrainte a induit une anisotropie

magnétique.

A titre d'illustration de ce qui vient d'étre dit, la figure 12.28 montre 1'influence des
contraintes de traction sur la courbe d'aimantation d'un ruban amorphe, le verre
métallique CosgFesNijoSi|B 6. Bien que son coefficient de magnétostriction soit
trés faible, Aq=-0,17x 106, l'effet est notable car la perméabilité de ce verre
métallique est trés élevée sous contrainte nulle (en raison de l'absence de toute
anisotropie). Un tel comportement est assez simple, car il s'agit 1a d'une substance

intrinséquement isotrope.

Figure 12.28 - Courbes d'aimantation
sous traction d'un verre métallique
a magnétostriction négative

5 T T T T T
gat}
;23 lo=0
g 2 6=225MPa -
=i 3.6 =455MPa 1
D(J 46’0 : S(;U l 1200

H,A/m
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6.2.3. Cas d'un matériau polycristallin

Pour une substance polycristalline, méme en l'absence de texture, le probléme se
complique car l'approximation de la magnétostriction isotrope n'est pas du tout
justifiée, comme nous l'avions déja fait remarquer au § 4.5. Ici encore, le cas du fer
est trés instructif, car sa magnétostriction est positive selon les directions
quaternaires (A¥2 > 0) et négative selon les directions ternaires (A®2 < 0). A I'état
désaimanté, tous les moments sont équirépartis selon les différentes directions de
facile aimantation. L'application d'une contrainte va — pour chaque cristallite —
privilégier certaines directions parmi les six directions faciles : ce seront les direc-
tions quaternaires les plus voisines de la direction selon laquelle s'exerce 'effort ou
du plan perpendiculaire a cette direction selon que AV2o sera positif ou négatif.
Comme précédemment, la perméabilité initiale sera donc augmentée ou réduite par
application de la contrainte, selon le signe du produit A¥2¢. Mais en augmentant le
champ magnétique et/ou la contrainte, il va y avoir inversion de cet effet, o)L/ 9o va
changer de signe car les moments vont s'écarter des directions quaternaires, et ce
sera alors le signe d'une combinaison de A¥?c et de A%20 qui entrera en jeu et non
plus seulement celui de A¥2 ©.

125 ] La figure 12.29 [21] présente la courbe d'aiman-
tation du fer sous contrainte nulle, puis pour
deux valeurs différentes de la contrainte : sous
200 A/m, on constate qu'une contrainte de trac-
tion de 20 MPa augmente I'aimantation, tandis
qu'une contrainte de 80 MPa la réduit. Au-dela
de 300 A/m, une contrainte de traction — aussi
faible soit-elle — diminue toujours I'aimantation,
tandis qu'a bas champ, une faible traction
augmente I'aimantation. L'inversion de signe de
dlL/dc est connue sous le nom d'inversion de
Villari. Le fer est donc un candidat capricieux

M, MA/m

0 ; wE ; ;
au titre de capteur linéaire de contrainte, ce qui
H.A/m n'interdit pas certaines applications industrielles,
: o : o
Figure 12.29 - Courbes mf:us: dalns des conditions soigneusement déte
d'aimantation du fer minees
sous différentes contraintes Des phénomenes d'hystérésis viennent encore

g¢ traction |1 compliquer la situation : ainsi, on peut observer

deux courbes d'aimantation sous contrainte trés
différentes selon que la contrainte est appliquée avant application du champ (o, H)
ou bien aprés (H, o). Par exemple, I'aimantation d'un Permalloy (alliage a 68% de
nickel dans le fer) peut varier, sous H=3 A/m et ¢ =40 MPa, de 150 kA/m
(processus 6, H) a 800 kA/m (processus H, ). Il est donc essentiel de préciser les
conditions exactes d'une telle expérience ! Enfin, les effets que nous venons de
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décrire supposent que le matériau est soumis a des contraintes mécaniques qui
demeurent dans la limite élastique. Lorsque cette limite est dépassée, on observe des
modifications considérables et irréversibles de la courbe d'aimantation.

Les performances d'un matériau seront donc trés sensibles a l'état des contraintes
internes. Si un matériau est le siege de contraintes internes d'orientation et
d'amplitude aléatoires, l'anisotropie magnétique résultante sera elle aussi variable en
tout point, et il en résultera une difficulté plus grande & saturer le matériau : c'est
l'aspect négatif de cette anisotropie que l'on tente de combattre, dans les métaux et
alliages, par des recuits destinés a reldcher les tensions internes et par la recherche
de matériaux “a magnétostriction nulle”. En revanche, il peut étre avantageux dans
certains cas de créer une anisotropie uniaxiale en exercant par exemple une
contrainte uniforme selon une direction donnée.

Enfin, au-dela de la limite élastique, l'introduction de déformations plastiques dans
un matériau ferromagnétique en modifie aussi les propriétés magnétiques, mais de
facon irréversible ; on observe alors une anisotropie induite par écrouissage.

6.3. EFFET DE LA TORSION SUR UN BARREAU AIMANTE
(EFFETS WIEDEMANN INVERSE ET MATTEUCI)

Nous avons décrit au § 5 l'effet Wiedemann direct : un champ magnétique de
symétrie hélicoidale appliqué & un échantillon magnétique engendre une torsion de
la substance.

Inversement, quand on applique un couple de tor- /,__\
-

sion a4 un axe aimanté, on modifie son aiman-
tation : c'est l'effetr Wiedemann inverse. La figure
12.30 montre la répartition des contraintes dans

un axe cylindrique en torsion : positives a + 45°, $H145 ¢
négatives a —45°. Par effet magnétoélastique +G
inverse, la perméabilité est réduite selon + 45° et

augmentée selon — 45°, dans le cas ol A¢ < 0.

La différence de perméabilité dynamique entre Figure 12,30 - Distribution des

ces deux directions peut engendrer dans un contraintes sur un axe en torsion
capteur un signal proportionnel au couple exercé

sur l'axe, qui peut méme tourner durant la mesure. C'est 1a le principe des
couplemetres sans contact a effet Wiedemann inverse. L'effet Wiedemann direct est
obtenu en faisant circuler un courant électrique le long d'un axe aimanté. Un second
effet inverse était alors a prévoir : I'apparition d'une tension électrique entre les deux
extrémités de l'axe en torsion ; c'est l'effer Marteuci, découvert en 1852 par
Wertheim, et popularisé en 1856 par Matteuci.
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6.4. ECART A LA LOI DE HOOKE POUR LES SOLIDES FERROMAGNETIQUES :
L'EFFET AE

Un barreau orienté selon une direction Oz et soumis a une contrainte G,, Se
déforme. Sa variation relative de longueur €,, selon la direction Oz sera propor-
tionnelle a o,, c'est la loi de Hooke :

€2 = CulY (12.40)

Cette équation définit le module d'Young Y de la substance. Or, si la substance est
magnétique, 'application de la contrainte va modifier 'aimantation en raison de
I'effet magnétoélastique inverse que nous venons de décrire. Et, en raison de 'effet
magnétoélastique direct, une déformation magnétostrictive va accompagner cette
variation d'aimantation induite par la contrainte. Cette derniere déformation s'ajoute
a la déformation élastique que prévoit 1'équation (12.40), ce qui se traduit
finalement par une modification du module d'Young apparent : tel est 1'effet
présenté sur la figure 12.31. On I'appelle effet AE car le module d'Young a été
longtemps désigné par le symbole E (mais dans cet ouvrage, E exprime une densité
d'énergie).

€ ~
e
R ’&'):(ﬂY
o
T | J—
>0 —

Figure 12,31 - Courbe déformation-contrainte pour un ferromagnétique

L'écart a la loi de Hooke traduit I'effet AE.
Dans tous les cas, la déformation est supérieure a celle que prévoit la loi de variation linéaire.

A l'aide de la figure 12.27, on peut facilement vérifier qu'il s'agit toujours d'une
diminution du module d'Young. En effet, partant d'une distribution isotrope des
moments magnétiques (o = 0, H = 0), I'application d'une contrainte de traction sur
un matériau a magnétostriction positive aligne les spins selon Oz, ce qui crée un
allongement qui s'ajoute bien a la déformation positive que prévoit la loi de Hooke.
De méme, 1'application d'une contrainte compressive sur un matériau a A¢ < 0 aligne
aussi les spins selon Oz, ce qui crée un raccourcissement (As < ) qui s'ajoute encore
a la déformation négative que prévoit la loi de Hooke.

En revanche, 'application d'une contrainte telle que A soit négatif place les spins
dans le plan perpendiculaire a Oz : selon Oz, on ne mesurera donc plus A, mais sa
moitié changée de signe, et I'on vérifie encore que les deux déformations (élastique
et magnétostrictive) sont de méme signe.
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C'est dans la zone des faibles contraintes (la ou I'application de la contrainte peut
modifier facilement la structure en domaines de Weiss) que l'effet «AE» est le plus
marqué, tandis qu'a plus forte contrainte, on se rapproche de la valeur du module Yy
que présenterait la substance si elle n'était pas magnétique. On caractérise cet effet
par le rapport AY/Y =(Yo—Y)/Y, rapport qui peut dépasser la dizaine dans
certains matériaux. Il s'agit d'un effet magnétoélastique du premier ordre (li€ au
coefficient As) qui ne doit pas étre confondu avec les effets du second ordre
mentionnés au § 1.3 de ce chapitre. Evidemment, l'effet «AE» varie avec le champ
magnétique, car il est trés étroitement corrélé avec les processus d'aimantation : il
n’est donc pas nécessairement maximum a champ nul (tout comme la perméabilité
maximum) mais il tend stirement vers zéro sous champ magnétique intense.

Les propriétés €lastiques d'une substance isotrope sont caractérisées par deux cons-
tantes d'élasticité, le module d'Young défini par I'équation (12.40) et le coefficient
de Poisson v, généralement de l'ordre de 0,3, qui permet d'évaluer la déformation
transverse € associée a €,,: €| =—-VEg,,. Comme € =-0,5¢,, pour les défor-
mations magnétostrictives, l'effet AE sera en général accompagné d'une variation du
coefficient de Poisson.

Dans une substance cristalline, on observe de la méme facon des variations sous
champ des coefficients ¢jj, surtout notables sous faible champ magnétique, quand
les parois de Bloch sont libres de se déplacer. C'est donc sous champ magnétique
intense qu'il convient de mesurer les constantes élastiques vraies d'un ferro-
magnétique doux.

7. MODELISATION DES TRANSDUCTEURS

MAGNETOSTRICTIFS
Les deux principaux domaines d'application A /—— M \’
des matériaux magnétostrictifs sont les N A
actionneurs et les capteurs. On optimise s** %{
généralement leur fonctionnement en se \§ %‘,
situant dans la zone la plus linéaire possible § 9’;\
de la courbe caractéristique du matériau
MH) ou M(o) (figure 12.32). A la précision ¢ H ° g
des mesures, les caractéristiques A(H) et Figure 12.32 - Linéarisation des
M(o) peuvent en effet étre remplacées par caractéristiques directe et inverse
une droite dans les zones hachurées. d’un matériau magnétostrictif

Dans les céramiques piézo-électriques, la déformation engendrée est une fonction
essentiecllement linéaire du champ électrique appliqué et un formalisme matriciel a
été développé qui relie contraintes et déformations élastiques, champ et induction
électrique [22].
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La magnétostriction anisotrope de Joule, fonction paire de 1'induction magnétique,
ne se préte pas a priori a une représentation matricielle. Cependant, pour modéliser
un matériau en vue d'applications techniques, il était souhaitable de pouvoir trans-
poser ce formalisme matriciel simple aux matériaux magnétostrictifs. La solution
technique consiste simplement & polariser le matériau par un champ magnétique
statique Hyg, pour la courbe A(H), et par une contrainte statique Xy pour la
courbe M(o). Hyp et X, sont situés au point d'inflexion de chacune de ces courbes. Il
est alors possible de linéariser les équations reliant les grandeurs dynamiques
magnétiques (b et h) et mécaniques (€ et ©) :

e = sHo+d*h b = do+uch (12.41)

Pour assurer la linéarité d'un tel systeme, l'excitation h (ou ) doit rester en principe
assez faible en comparaison de Hy (Zo) ; toutefois, Claeyssen et al. [23] ont montré
qu'il était possible, avec un sonar de puissance a la résonance, d'observer un dépla-
cement de la charge pratiquement linéaire méme pour un fort niveau d'excitation et
de déformation (voir plus loin la figure 12.33). Le tenseur sH est appelé tenseur des
complaisances élastiques 2 champ constant, uO est le tenseur des perméabilités
magnétiques & contrainte constante, et d est le tenseur piézomagnétique avec la
convention d;;* = dj;.

7.1. COEFFICIENT DE COUPLAGE MAGNETOMECANIQUE

L'aptitude d'un matériau magnétostrictif a transtormer de 1'énergie magnétique en
énergie €lastique — ou vice versa — peut se caractériser par un facteur k, le “coef-
ficient de couplage magnétomécanique” qui est défini comme le rapport de 1'énergie
magnétoélastique a la moyenne géométrique des énergies élastique et magnétique :

k=Ema / VEaEm (12.42)

Ce facteur s'exprime en fonction des coefficients de la matrice élastomagnétique.
Nous allons le montrer dans le cas particulier d'un barreau cylindrique qui est
souvent utilisé comme actionneur dans les émetteurs sonar (radars acoustiques sous-
marins) et dans les actionneurs lin€aires qui seront décrits au chapitre 18.

11 s'agit d'un barreau d'axe Oz, soumis simultanément & une contrainte compressive
selon son axe, 0,,, et 2 un champ magnétique également orienté selon son axe, H,.
Ce champ est souvent la superposition d'un champ statique Hy qui polarise le
matériau et d'un champ dynamique h,, qui constitue 'excitation.

La variation de la densité d'énergie interne E du matériau polarisé sous l'influence
de 'excitation s'écrit, d'apres les lois de la thermodynamique :

dE = TdS + o,,de,; + h,db, (12.43)

ol S est l'entropie par unité de volume.
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Le potentiel thermodynamique qu'il convient d'utiliser pour analyser une expérience
menée a température constante, sous une contrainte donnée o,, et en présence d'un
champ magnétique h, est la fonction de Gibbs généralisée (voir § 4 du chapitre 10) :

G = E — TS — Uzzezx = hy‘b-[. (12.44)
La différentielle de G s'écrit a température constante :
dG = -¢,,do,, — b,dh, (12.45)

et d'aprés 1'équation (12.41), nous pouvons exprimer les composantes de la défor-
mation et de I'induction en fonction de celles de la contrainte et du champ :

822_ = 5‘3!3 Gzz + d33 hz bz = d33 GZZ + !‘ng hz (12-46)
ce qui permet de récrire (12.45) :
dG = -d{%sggogz +dash,04 + %ugghg}
=—d{ E¢g +2Eng +En} (12.47)

Il est alors possible de donner l'expression du facteur de couplage magnéto-
mécanique dans celte situation expérimentale :

ks =da3 /{[sihpS = d3ayYH/ug, (12.48)
H

oil s3; a été remplacée par le module d'Young YH. On montrerait encore, au moyen
des équations qui précédent, que k33 peut encore s'exprimer au moyen des seuls
modules d"Young ou des seules perméabilités :

(k33)2 = (YB-YH)/YB = (u; -n%;)/nS (12.49)

La seconde égalité par exemple peut se démontrer de la fagon suivante ; de la
premicre équation (12.46), on tire l'expression de ¢,, que l'on reporte dans la
seconde équation :

b, =pGh, —(d3; /st )bz +(das/sh Jer (12.50)

Quand on impose 2 g,, de s'annuler, cette derniére équation définit la perméabilité
W55 et en utilisant I'équation (12.48), on retrouve bien la seconde équation (12.49) :

s =ng(1-k3) (12.51)
En présence d'un champ magnétique alternatif h, I'énergie magnétique maximale
localisée par unité de volume est (1/2) ug; h? quand le barreau est libre de se
déformer par magnétostriction, et elle n'est plus que de (1/2) p§; h? quand il est
contraint de telle fagon qu'il lui soit impossible de se déformer : dans ce dernier cas,
en effet, aucune fraction de l'énergie magnétique n'est convertie en énergie
mécanique. La différence (1/2) (1 g; — |15;) h? représente donc la quantité d'énergie

magnétique qui est transformée en énergie élastique, en I'absence de toute perte.
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Le carré du rapport k33 apparait ainsi comme la fraction maximale de l'énergie
magnétique qui peut étre convertie en énergie mécanique et vice versa. Il exprime
donc le bilan des énergies stockées, sans aucune considération de pertes possibles
au cours du processus. Ce n'est pas le rendement, car ce dernier, rapport des
énergies utilisées aux énergies fournies, implique la notion d'énergie dissipée.
L'analogue du coefficient k33 en électrotechnique est le coefficient de couplage k
d'un transformateur, tel que k2 = M%z /L L, = (énergie mutuelle)? / (énergie
primaire). (énergie secondaire) .

7.2. DENSITE D'ENERGIE ELASTIQUE DYNAMIQUE HORS RESONANCE

Les performances comparées d'un moteur traditionnel et d'un actionneur intéressent
l'ingénieur qui doit choisir le meilleur dispositif du point de vue du rapport
qualité/prix. Un point de comparaison essentiel est la densité d'énergie élastique
dynamique maximale que peut délivrer un matériau polarisé par un champ magné-
tique Hy. Reprenant I'exemple du barreau cylindrique actionneur polarisé selon Oz,
cette densité d'énergie s'écrira (1/2) YH eiz. Sa valeur maximale sera donc celle qui
correspond a la valeur maximale de la déformation €,, = d33 Hp, qui suppose que la
caractéristique A(H) est linéaire jusqu'a champ nul.

La densité d'énergie élastique dynamique maximale hors résonance est alors :

B = %YHd§3Hg (12.52)

Nous allons voir maintenant que la résonance peut améliorer ces performances.

7.3. COUPLAGE MAGNETOELASTIQUE A LA RESONANCE

100 T Dans sa thése, F. Clacyssen a montré

80 L qu'a la résonance mécanique, la défor-
mation maximale observable sur un

:E,_ 60 ¢ barreau actionneur pouvait étre multi-
5 40 f pliée par le coefficient de qualité
i mécanique du matériau actif Qp,, et

% 3 donc la densité d'énergie €lastique
05 dynamique maximale, par le carré de

ce facteur [24]. Des déformations
dynamiques de 3500 x 10-6 ont pu
étre observées sur des barreaux de
Terfenol-D, qui présentent une défor-
mation statique maximale de 1600 x 10-9, tout en utilisant des champs inférieurs a
ceux qui auraient été nécessaires pour atteindre la déformation statique maximale.

Figure 12.33 - Caractéristique
déplacement-courant d'un sonar [23]

La figure 12.33 montre la relative linéarité des courbes déformation-courant d'exci-
tation obtenues avec un sonar, le «Tripode», basé sur ce matériau au voisinage de la
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résonance mécanique (Fy= 1200 Hz). Une analyse détaillée de ces effets de
résonance a été publiée dans un excellent article qui décrit les actionneurs et les
transducteurs utilisant les matériaux a magnétostriction géante [23].

Pour en savoir plus sur le couplage magnétoélastique, trois ouvrages de base

pourront étre consultés :

¢ un ouvrage théorique qui traite entre autres des phénomeénes liés aux rota-
tions locales d'éléments de matiére et aux effets magnétoélastiques non
uniformes [25]

¢ un ouvrage en russe qui fait le point principalement sur les recherches
effectuées en Union Soviétique [26]

¢ un ouvrage de revue sur 150 années de recherche et d'applications de la magné-
tostriction dans le monde depuis sa découverte par Joule en 1842, et dans lequel
sont abordés divers sujets qui dépassent le cadre de ce manuel de magnétisme
(piézomagnétisme, frottement interne, parastriction, ...) [2].

APPENDICE : RAPPELS D'ELASTICITE LINEAIRE

L'énergie ¢lastique traduit la difficulté a déformer un solide en I'écartant de sa
configuration d'équilibre ; c'est donc une mesure de sa cohésion.

Un ressort est en premiére approximation un objet unidimensionnel et sa déforma-
tion est caractérisée par un seul paramétre, son allongement relatif € = (x — Xg)/Xo
ol x est sa longueur quand il est déformé, et Xy sa longueur au repos. Quand on le
déforme, son énergie potentielle varie d'une quantité :

8€ = (12)k(x —x0)2 = (1/2) (kxo2) €2 = (1/2) ce2.

Un solide est en général un objet tridimensionnel, et sa distorsion est définie par
32 parametres qui sont les neuf dérivées partielles du;/dx; du vecteur déplacement u
d'un point matériel attaché au solide repéré par rapport a un tricdre orthonormé. Les
trois parametres :

€ = Buiﬁ)xi (1253)

mesurent les allongements relatifs mesurés selon trois directions orthogonales, et les
SiX autres parametres, pour i # j, sont regroupés en trois composantes symétriques :

1(0u; 9y
e —3 12.54
EU 2[8)&_} +8X5J ( 2 )
et trois composantes antisymétriques :
1(0u; Ouj
Ll oo 12.
ml“ 2[8}{1‘ aXi ] ( 55)

Les ;i sont les composantes de la rotation, et les g; (i # j) représentent les trois
composantes du cisaillement. Un cisaillement est la déformation que subit une
plaque carrée lorsque 1'on étire une de ses diagonales (voir la figure 12.4).
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Dans cet ouvrage, nous ignorons les rotations et ne considérerons que les six
composantes de la déformation, supposées toutes trés faibles devant I'unité.
Généralisant le cas du ressort, nous écrirons la densité d'énergie élastique comme
une expression quadratique en déformations :

Eg = %Cijkl Ejj Exl (12.56)

Les 36 coefficients d'élasticité cijq sont donc les dérivées secondes de la densité
d'énergie potentielle du solide par rapport aux six composantes de la déformation.
En raison des relations de Maxwell d?E/de;jdey = 0°E/deydeyj, il n'existe que
21 coefficients d'élasticité indépendants, cjj = cxiij- On a coutume, depuis Voigt,
d'appliquer la régle de contraction des indices : 11 — 1,22 - 2,33 — 3, 23 - 4,
31 — 5, 12 — 6. Ainsi, cq112 s'écrira ¢¢.

La loi de Hooke exprime la proportionnalité des déformations aux contraintes qui
les engendrent, dans le cadre de I'élasticité linéaire :

Gij = Cijki €x (12.57)
Cette loi peut encore s'écrire, en introduisant les complaisances élastiques sijx :
€ij = Sjjki Okl (12.58)

La symétrie du solide permet souvent de simplifier notablement 1'expression de
I'énergie élastique qui ne comporte plus que cing coefficients indépendants pour la
symétrie hexagonale, trois pour la symétrie cubique (c1, ¢12 et cq4), et deux pour un
solide isotrope car 2c44 =1 — Cj2-

La loi de Hooke peut se diagonaliser dans le cas des substances isotropes et de
symétrie cubique ; les modes propres de déformation alors obtenus sont :

1
€ = —= (Exx+ Eyyt €27)
V3
o 25 B tEn S IR
€ V3 (€22 2 ) €3 'VJ'Z (€xx E)}’) (12.59)
& = V2ey, & = V2ex g = A28y

Les modes propres de contraintes leur sont isomorphes (les € sont remplacés par
les ©), et les coefficients d'élasticité associés aux modes propres ainsi définis sont :

_ 1
pOUT]CdeE (1) C”+2012 = —*-—S“ +2512
pour les modes (2) et (3) cij—¢12 = T, (12.60)
511 — 812
pour les modes (4), (5) et (6) 2cu = 52_
44

En symétrie cubique, ces trois coefficients sont appelés respectivement ¢, c¥ et ct.
Pour un solide isotrope, ¢¥=cj; —cj2 = 2 c44. Les notations %, B, 7, ... se rapportent
aux représentations irréductibles T, T, I'5 ... des groupes de symétrie définis par
Bethe et introduits en magnétoélasticité par Callen et collaborateurs [3].
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Une description aussi sommaire de 1'élasticité n'est valable que lorsque les déforma-
tions sont trés faibles et homogenes. Elle serait insuffisante par exemple pour traiter
les effets dynamiques tels que la propagation d'ondes de spin couplées avec des
ondes élastiques (ondes magnétoélastiques), qui mettent en jeu des rotations locales
de matiére, ou I'élasticité de substances soumises a une forte précontrainte. La
théorie générale de 1'élasticité basée sur les tenseurs d'élasticité de Lagrange et
tenant compte des effets anharmoniques (constantes élastiques du troisieme ordre)
s'impose alors [2, 24]. Le lecteur désireux d'en savoir plus est invité a consulter des
ouvrages spécialisés d'élasticité.

Pour les symétries plus basses il n'est plus possible de diagonaliser complétement la
loi de Hooke, mais la description compléte des effets magnétoélastiques se trouve
déja dans la littérature pour les symétries hexagonale, quadratique et orthorhom-
bique. Pour les symétries encore plus basses (rhomboédrique, monoclinique et tri-
clinique), la théorie reste a faire, et devra tenir compte de la variance des tenseurs.

N.B. - Si Voigt a introduit une regle de contraction des indices qui simplifie bien la
description de 1'élasticité, il a aussi, malheureusement, défini les déformations de
fagon erronée : e;; = €;, e;j=2€;(i #j), ce qui est inacceptable car avec sa
définition, les composantes de la déformation ne constituent plus un tenseur ; son
expression des cisaillements est fausse. Malheureusement, de nombreux travaux en
magnétisme continuent méme aujourd'hui a utiliser cette définition défectueuse !

EXERCICES

E.1 La densité d'énergie libre d'une substance ferromagnétique peut s'écrire sous la
forme générale :

z kij o4 + Z Kijii 000u0n +
+ 2 Bi} gij+ 2 1jk| &€ 0 O+ ZI Ak e Bijklmn &jj OO0y Ol + ...
+§Zi.j.k.1(cijkl + Mijkl + Zm.n Mijklmnaman +...)Eij£k]+... (12.61)

ou les coefficients k, B, C sont respectivement des coefficients d'anisotropie, de
couplage magnétoélastique, et d'élasticité qui ne dépendent en premiére approxima-
tion que de la température, les ¢; sont les cosinus directeurs de I'aimantation et les
g;j sont les composantes du tenseur des déformations, tandis que les coefficients M
décrivent les contributions magnétiques intrinséques aux constantes élastiques.

E.1.1 - Partant de cette équation, montrer que la densité d'énergie élastique et
magnéto€lastique d'un cristal ferromagnétique de symétrie cubique s'écrit simple-
ment, en se limitant aux termes de degré < 2 en cosinus directeurs de 1'aimantation :



388 MAGNETISME - FONDEMENTS

= 1 2 2 .
E = { 5 CLIER, +C12 Eyy €+ 2Cq eyz}+ permut. circ.

+{Bogxx + By £xx (042 - %) +2B)gy, 0203 4+ permut. cire.  (12.62)

E.1.2 - Montrer que cette expression de la densité d'énergie peut se récrire sous la
forme des équations (12.10) et (12.11).

E.2 Déterminer la valeur des coefficients de magnéiostriction du YIG en utilisant
les résultats expérimentaux des figures 12.8 et 12.9.

Yg -

E.3 Démontrer que (k33)? = Yu (premier terme de 1'équation 12.49).

E.4 Calculer comment se déforme un long tube fin en métal ferromagnétique
aimanté selon son axe, et au centre duquel se trouve un fil parcouru par un courant
¢lectrique (variante de l'effet Wiedemann). Application au cas d'un tube en nickel :
R=5mm H=1kA/meti=1A.

E.5 Dans un modeéle localisé, le couplage magnétoélastique de Joule provient
d'interactions “de paires” c'est-a-dire d'interactions magnétiques entre atomes
proches voisins, qui sont a trés courte portée. Néel les a écrites de fagon classique
pour le terme de champ cristallin :

E = g(r) [cos?d—1/3] (12.63)
En se limitant aux interactions entre plus proches voisins :

E.5.1 - Montrer que I'anisotropic magnétocristalline provenant de ces interactions
est nulle pour un cristal cubique simple, et s'écrit K (cos2® — 1/3) pour un cristal
hexagonal.

E.5.2 - Ecrire l'expression de I'énergie magnétoélastique anisotrope d'un cristal
cubique a faces centrées (termes BY.2 et B&2 de 1'équation 12.10).

SOLUTIONS DES EXERCICES

S.1 §.1.1 On utilisera les relations de Maxwell, Cjjx; = Cyj;j, la régle de contraction
des indices de Voigt, et on écrira que 1'énergie doit étre invariante vis-a-
vis des opérations de symétrie permises par la symétrie cubique.

S8.1.2 On diagonalisera I'expression de la loi de Hooke (0j; = cjjii €x1), ce qui
définira de nouvelles composantes de la déformation qui sont des
combinaisons linéaires des &;;.

S.2 Dans I'équation (12.15), on pose Py =—Pz = 1//2, puis on calcule les valeurs
de A pour les directions de 'aimantation observées sur la figure 12.8, et 1'on fait
les différences A; — A pour les trois directions perpendiculaires mesurées : cela
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donne trois équations pour deux inconnues, A¥? et A&2, Aprés correction de
I'effet de forme donné par les équations (12.27) a (12.29), on vérifie que ces 3
équations sont compatibles, et donnent : A¥2=—1,9x 100 et A&2=-4,1x10-°.

S.3 La démonstration suivra la méme démarche que celle proposée pour le second
terme de I'équation (12.49).

S.4 On considére un petit élément carré du cylin- E . @ B
dre, que 1'on suppose paralléle au plan yOz.
¢ On calcule le champ magnétique hy crée

par i. On en déduira les cosinus directeurs

du champ magnétique résultant H + hy en
fonction de I'angle ¢ = Arctg (hy/H). Ce _

seront aussi les cosinus directeurs o; de i‘ i L F Y

l'aimantation car la substance est isotrope :

M // H. On admettra que ¢ est trés petit.

Puis on calcule gy, = (3/2) A0 013 en présence du courant i.

On en déduit I'angle ¥ dont a tourné une génératrice du cylindre (¥ = gy,), et

on calcule enfin la torsion du cylindre, & = a/1 = 3/R.

L
L4

Figure - 12.34

N.B. - L'angle © n'est pas égal a 0 = Arctg (hy/H) : il lui est bien inférieur.
A.N. - Pour le nickel, As=—-36x10-6d'or : § =—0,34x 103 rad/m.

S.5 §.5.1 Cas du cristal cubique : E=2 g(r) Z{o2 - (1/3)} =0 ; cas du cristal

hexagonal : sic/a< 1, E=2 g(r) {032~ (1/3)}, et si c/a> 1, la somme
doit étre faite sur les 6 paires d'atomes du plan de base, situés en
(£a,00), (xa+3/2,a/2, 0 et (xav3/2,—a/2,0).

S.5.2 Les déformations d'un cristal repérées dans un référentiel orthonormé se

représentent par un tenseur (€xx, €y, ...) & SiX composantes ; l'allonge-
ment relatif selon une direction quelconque de 1'espace [B,2,B3] s'écrit :
ar/t = {&xx B1% +2 &y, P2B3 } + permut. circ.

et les cosinus directeurs f31,p2,83 d'une fibre avant déformation devien-
nent aprés U= B] [l + Exx(l - Blz) — Eyy BZZ — &2 B32 - zsyz ﬁZBB] +
E€7x B3 (1-2 B12) + Exy Bz (1-2 B}z) — Dy B3 + Oxy Bg ; Uz, U3 : permut, circ.
Dans un cristal cfc, les douze atomes premiers voisins de I'origine sont
situés en (xa/v2, xa/~2,0), (0, xa/~2, xa/~2), (xa/~2, 0,
+al \,5) c'est-a-dire sur les diagonales de faces. L'expression (12.50) est
a sommer sur les douze paires correspondantes.

On trouve : B12 = (N/V){(3 g(rg) + (1/2)rpdg/or}
et Be2 = (N/ Vo){(2 g(to) + rodg / r}

si I'on admet que la substance comporte N/Vy atomes magnétiques par
unité de volume.
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CHAPITRE 13

LES EFFETS MAGNETO-OPTIQUES

Découverts il y a plus d'un siécle et demi, les effets magnéto-optiques ont suscité ces
derniéres années une curiosité renouvelée, débouchant sur des progrés spectacu-
laires en physique et de multiples applications technologiques : aprés avoir conquis
le domaine “grand public” de l'enregistrement magnéto-optique du son et de
l'image, ils vont sans doute déferler sur l'informatique. Trés utilisés au laboratoire,
tant pour caractériser les matériaux magnétiques que pour étudier les semi-
conducteurs, ils font aujourd'hui l'objet d'études de pointe dans un domaine spectral
qui leur semblait totalement étranger au départ, celui des rayons X, en rayon-
nement synchrotron.

Nous nous limitons ici aux effets magnéto-optiques les plus utilisés dans le contexte
de cet ouvrage, centré sur les matériaux magnétiques. Une approche qualitative
décrit les phénomeénes au § 1 ; elle est suivie d'une description phénoménologique
plus formelle (§ 2), tandis que le § 3 donne quelques points de vue physiques
simples. Le § 4 est consacré aux méthodes de mesure et aux ordres de grandeur des
phénoménes magnéto-optiques. Le § 5 ébauche un panorama de leurs utilisations
en physique et de leurs applications technologiques. Un appendice expose de fagcon
concise quelques éléments d'optique des matériaux non magnétiques nécessaires en
particulier a la compréhension du § 2.

Parmi les références de ce chapitre figurent plusieurs ouvrages ou articles de revue
essentiels sur les effets magnéto-optiques : le livre de Sokolov [1] sur l'optique des
métaux, qui traite abondamment de ces effets ; des articles de revue trés clairs de
Dillon [2] ; d'autres revues, classiques, de Pershan [3] et Freiser [4] seront utiles a
condition de se méfier des fautes d'impression qui entachent souvent les expressions
analytiques. Zvezdin & Kotov viennent d'écrire un livre entiérement consacré aux
effets magnéto-optiques [5] qui constitue l'ouvrage de référence sur le sujet.

1. PRESENTATION DES EFFETS MAGNETO-OPTIQUES

Nous appellerons effets magnéto-optiques les influences directes sur la lumiére de
I'état magnétique, le plus souvent caractérisé par l'aimantation, d'un matériau dans
lequel elle se propage, ou sur lequel elle se réfléchit. Dans les milieux magnétiques
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ordonnés & aimantation spontanée non nulle (ferro- et ferrimagnétiques), c'est alors
I'aimantation mésoscopique M (voir chapitre 3, § 2) qui joue le role essentiel.

N.B. : Nous ne considérerons pas comme un effet magnéto-optique l'influence
(indirecte) qu'exerce sur la lumiére la déformation de la surface d'un ferrofluide ou
d'un échantillon solide magnétostrictif, sous l'effet d'un champ magnétique.

Ces effets magnéto-optiques peuvent se manifester par une modification de la direc-
tion de propagation, mais surtout de la polarisation et/ou de l'intensité de la
lumieére. Celle-ci est en général petite, et se superpose aux effets des autres
caractéristiques optiques de 1'échantillon. Sa détection impliquera donc 1a mise en
évidence des variations des propriétés de la lumiére qu'entraine une modulation de
I'état magnétique du systéme, par un champ magnétique appliqué le plus souvent.
On la mettra en évidence, dans les matériaux ferro- et ferrimagnétiques, en inversant
I'aimantation de I'échantillon ; dans les para- et diamagnétiques, on pourra comparer
le comportement avec et sans champ magnétique appliqué.

11 est naturel d'étendre la définition des effets magnéto-optiques aux ondes électro-
magnétiques situées hors du domaine visible, y incluant l'ultraviolet, I'infrarouge et
les ondes centimétriques. On peut également étendre le champ de ces effets aux
rayons X : dans ce cas, la répartition a I'échelle microscopique des moments magné-
tiques pourra jouer un role, la longueur d'onde de la sonde étant alors de l'ordre de
grandeur des distances interatomiques.

La terminologie habituelle de la magnéto-optique est parfois ambigué. Le terme
“linéaire” (en anglais linear) est utilisé a la fois pour dire que l'effet différencie, en
indice de réfraction (biréfringence) ou en absorption (dichroisme), le comportement
de modes propres de la lumiere a polarisation rectiligne (ou linéaire), et pour indi-
quer que l'effet varie linéairement avec le champ ou l'aimantation (par opposition a
une variation quadratique). Nous utiliserons “rectiligne” au lieu de “linéaire”
pour nous référer a la polarisation. Ainsi, nous désignerons l'effet Voigt ou l'effet
Cotton-Mouton comme de la biréfringence rectiligne quadratique. Par ailleurs,
nous noterons que les effets désignés comme “non-linéaires” (§ 1.3) sont ceux ou la
fréquence, donc la longueur d'onde, de la lumiére ne sont pas les mémes a l'entrée
et a la sortie.

1.1. EFFETS EN TRANSMISSION

1.1.1. Effet Faraday

L'effet Faraday, découvert en 1845, reste le plus simple a décrire, et le plus facile a
observer. Si un faisceau de lumiére initialement polarisé rectilignement se propage
le long d'une direction z dans un matériau dans lequel régne un champ d’induction
magnétique B paralléle a z, la polarisation du faisceau va tourner d'un angle O,
proportionnel & la distance d parcourue dans le matériau (figure 13.1). L'inversion
du sens de B conduirait a une rotation opposée. De plus, si le matériau est absorbant
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(et il l'est toujours lorsque les effets magnéto-optiques existent), il apparaitra une
ellipticité, croissante avec d.

L'effet Faraday existe naturellement dans les milieux dits “non magnétiques”, c'est-
a-dire sans aimantation spontanée : dans ce cas, on peut écrire 8 =k, B d, ou la
constante de proportionnalité k, est appelée constante de Verdet. Mais nous nous
intéressons surtout, dans ce chapitre, au cas de matériaux ferro- ou ferrimagné-
tiques. L'effet du champ magnétique est alors essentiellement de piloter la répar-
tition, dans 1'échantillon, de domaines caractérisés par des directions différentes de
M. En général, 'état de la lumiére i la sortie de I'échantillon est inhomogéne, ce qui
permet d'observer les domaines directement (voir § 5.1.5 ci-dessous et chapitre 5,
§ 6.1.2). Plus généralement, c'est la composante de B dans la direction de
propagation qui joue : l'effet s'annule lorsque B est perpendiculaire a la propagation.

: B B
P P"[’ _— E Iﬁr\ I/\ — E 1 .ﬂ\
.II ﬁl‘_’:—‘_{ ‘ EZ IGHI |
_ | { +_1 | |
{ ,I | | { ||
I'\_q_’.-'lI \_/ \ /‘l} l'\_’f"l
Figure 13.1 Figure 13.2
Géométrie de 1'effet Faraday Caractére non-réciproque de I'effet Faraday

Le parcours d'une distance d dans un échantillon ol le champ d’induction magnétique est B entraine
une rotation de son plan de polarisation de 8, proportionnelle & d. Il entraine aussi une ellipticité,
non représentée, de l'onde émergente. Sur la figure 13.2, le parcours de la région de champ
magnétigue en sens opposé entraine une rotation B de méme sens que sur la figure 13.1 par rapport
a un repere fixe. En revanche, des observateurs recevant chaque fois Je faisceau de face verraient des
rotations en sens opposés pour les situations des figures 13.1 et 13.2.

Un caractere remarquable de l'effet Faraday, et des effets magnéto-optiques linéaires,
est sa non-réciprocité. Si, sur la figure 13.1, on imaginait que le sens de B soit
inversé, mais non la direction de propagation de la lumiére, on s'attendrait bien a ce
que I'observateur qui recevrait le faisceau voit une rotation inversée. La figure 13.2
représente la situation complémentaire : le champ magnétique B est inchangé, mais
la direction de propagation est inversée : pour l'observateur (cette fois placé a
gauche et regardant vers la droite), la rotation, dans le sens des aiguilles d'une
montre, est l'inverse de celle dessinée sur la figure 13.1. Mais ceci signifie que, par
rapport au laboratoire, la rotation a lieu dans le méme sens sur les figures 13.1 et
13.2. Par conséquent, si I'on fait passer successivement le faisceau en sens opposés
dans le méme échantillon de longueur d, la rotation sera 20g.

Ceci distingue notamment cette rotation due a un champ magnétique (gyrotropie
magnétique) de celle due & un pouvoir rotatoire ordinaire, par exemple celui du
quartz, ol deux passages en sens opposés annuleraient la rotation.

La rotation comme I'ellipticité produites par l'effet Faraday se décrivent commodé-
ment en traitant la propagation d'ondes polarisées circulairement, droite et gauche.
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Nous verrons plus loin que ces modes constituent les modes propres, et qu'il leur
correspond des indices de réfraction complexes et différents.

La rotation Faraday résulte du fait que 'une des polarisations circulaires se propage
un peu plus vite que l'autre, ce qui se traduit par la différence des parties réelles de
ces indices (biréfringence magnétique circulaire). Le dichroisme circulaire associé
aux parties imaginaires de l'indice rend compte de l'ellipticité parce que l'une des
deux composantes circulaires est atténuée plus que l'autre.

1.1.2. Biréfringence magnétique rectiligne quadratique

Un effet de biréfringence affectant de facon différente les deux modes propres
orthogonaux de polarisation rectiligne, mais quadratique par rapport au champ
magnétique appliqué, ou a I'aimantation, s'ils sont perpendiculaires 4 la direction de
propagation de la lumiere, apparait dans les liquides comme dans les solides.

Cet effet de biréfringence quadratique (figure 13.3), et donc insensible au sens de B,
englobe tant 'effet Voigt que l'effet Cotton-Mouton, di a ['alignement de molécules
anisotropes dans des liquides. Il lui est également associé un dichroisme rectiligne.
Il est malheureusement souvent appelé “biréfringence linéaire” parce qu'il affecte de
facon différente les deux états propres orthogonaux de polarisation rectiligne (voir
§ 1 ci-dessus).
Figure 13.3 - La biréfringence quadratique
due i un champ ou une aimantation suivant z entraine un

déphasage entre les composantes de E suivant x et suivant z

Une lumiére incidente polarisée suivant une direction ne coincidant ni
avec X ni avec z devient une lumiére elliptique aprés passage dans le
matériau. Ceci vient du fait qu'un matériau ne peut pas étre isotrope
quand il est doté d'une aimantation, et formellement ceci traduit la
non-équivalence entre les directions x ou y d'une part et z d'autre part

lorsque l'aimantation est suivant z.

1.1.3. Biréfringence magnétique rectiligne linéaire

Il s'agit ici encore de biréfringence associée a la différence d'indice de réfraction
entre les deux polarisations rectilignes orthogonales (ce qui la distingue de l'effet
Faraday, caractérisé par la différence des indices associés aux deux états de polari-
sation circulaires), mais linéaire (et non quadratique, ce qui la distingue de 1'effet
Voigt ou Cotton-Mouton) par rapport au champ magnétique, appliqué cette fois
dans la direction de propagation. Cet effet n'est possible que dans certaines classes
de symétrie magnétique [6], en particulier dans des matériaux magnétoélectriques et
dans des fluorures de métaux de transition antiferromagnétiques (FeF,, CoF, ...).
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1.2. EFFETS EN REFLEXION

On désigne ces phénomenes sous les noms d'effets magnéto-optiques de Kerr, et on
distingue trois géométries fondamentales.

1.2.1. Effet Kerr polaire

Un faisceau de lumiére polarisée rectilignement tombe en incidence normale sur une
surface aimantée perpendiculairement a la surface (figure 13.4-a). Apres réflexion,
la polarisation a tourné d'un angle O, typiquement inférieur au degré, et une ellipti-
cité est apparue. L'inversion de 1'aimantation conduit 2 une rotation en sens opposé.

Ce cas correspond & une situation défavorable du point de vue magnétostatique
(voir chapitre 2). Elle ne se présente que si l'aimantation est forcée a étre
perpendiculaire & la surface, sous l'effet soit d'un champ magnétique appliqué

suffisamment fort, soit d'une anisotropie “perpendiculaire”.

1.2.2. Effet Kerr longitudinal

Un faisceau arrive sur une surface aimantée dans son plan en incidence oblique
(figure 13.4-b), l'aimantation étant dans le plan d'incidence de la lumiére. Si la
polarisation (E) du faisceau incident est perpendiculaire (s) ou parallele (p) au plan
d'incidence la polarisation émergente est légerement elliptique avec un grand axe
faisant avec la polarisation incidente un angle généralement inférieur au degré. Une
polarisation incidente quelconque (différente de s ou p) ajouterait le déphasage de la
réflexion ordinaire et rendrait 1'effet magnéto-optique bien moins perceptible. Ici
encore, la rotation s'inverse quand on inverse I'aimantation.

1.2.3. Effet Kerr transverse

La géométrie est la méme que dans le cas longitudinal, & ceci prés que l'aimantation,
toujours contenue dans le plan de surface, est perpendiculaire au plan d'incidence
(figure 13.4-c). Il n'y a alors pas de rotation pour les polarisations s ou p et, en fait,
il n'y a pas du tout d'effet pour la polarisation s. En revanche, l'inversion de
l'aimantation conduit, si la polarisation incidente est p, a une variation de I'intensité
réfléchie.

(a) (b) (©)

Figure 13.4 - Les trois configurations de base des effets Kerr magnéto-optiques :
(a) polaire - (b) longitudinal - (c) transverse
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1.3. EFFETS MAGNETO-OPTIQUES NON LINEAIRES

11 s'agit de situations de génération de second harmonique, ot une onde électroma-
gnétique de pulsation @ engendre une onde de pulsation différente, en pratique 2®.
Les effets magnéto-optiques associés a cet effet, trés faible en général, sont particu-
lierement intéressants précisément parce que l'effet est interdit par symétrie dans les
matériaux centrosymétriques. Outre sa présence dans les matériaux magnétoélec-
triques, il se manifeste aux surfaces de couches constituées de matériaux centrosy-
métriques, et en particulier de métaux magnétiques, car la symétrie y est brisée [7].
11 constitue donc une fagon élégante d'examiner sélectivement le magnétisme de
surfaces et interfaces.

1.4. DIFFRACTION MAGNETIQUE
ET DICHROISME MAGNETIQUE DES RAYONS X

Les rayons X interagissent surtout avec la densité électronique dans la matiere (dif-
fusion Thomson). Cependant, il existe aussi un petit terme d'interaction magnétique,
dont la premiére mise en évidence expérimentale, a 1'aide d'un tube 4 rayons X
classique, fut un tour de force [8]. Le développement du rayonnement synchrotron a
rendu ces expériences plus courantes, permettant de mesurer séparément les contri-
butions orbitale et de spin au magnétisme. Une forme résonnante, ou l'effet magné-
tique est accentué pour des longueurs d'onde bien choisies, a été découverte dés les
premiers essais en rayonnement synchrotron. L'effet du magnétisme des atomes,
lorsqu'ils sont arrangés périodiquement en un cristal, donne une contribution a la
diffraction (de Bragg) associ€e a cet arrangement régulier. L'effet est trés impor-
tant [9] aux seuils L, qui correspondent, pour les métaux de transition, a des lon-
gueurs d'onde trop grandes pour qu'existe la diffraction de Bragg par les distances
interatomiques. Cette situation est mise a profit pour I'étude de multicouches
magnétiques, dans lesquelles la période de I'empilement de couches différentes peut
étre réglé a volonté. Comme pour la lumiére visible, I'absorption des rayons X, forte
au voisinage de valeurs particulieres de 1'énergie des photons (les seuils d'absorp-
tion), dépend aussi de l'orientation relative de la direction de polarisation ou de
I'hé€licité des rayons X (polarisation circulaire droite ou gauche) et de 'aimantation
du matériau (paralléle ou antiparallele a la propagation). Dans la géométrie de l'effet
Kerr transverse, au seuil 3p, donc dans le domaine des rayons X trés mous (60 eV),
Hillebrecht et al. [10] ont mis en évidence le dichroisme magnétique associé a la
polarisation rectiligne, et réalisé une image de domaines sur la base de la différence
locale du rendement de photoémission. Le dichroisme circulaire magnétique des
rayons X est, lui aussi, un outil important et en plein développement de recherche
fondamentale. Dans son application en imagerie (voir § 5.1.5 ci-dessous), il permet
d'obtenir des images de la structure de domaines dans des multicouches (voir
chapitre 20), en visualisant sélectivement tel ou tel élément chimique suivant
I'énergie du faisceau utilisé [11].



13 - LES EFFETS MAGNETO-OPTIQUES 397

2. TRAITEMENT PHENOMENOLOGIQUE

2.1. EQUATION DE PROPAGATION. MODES PROPRES

Les différentes configurations magnéto-optiques rendent compte de I’interaction
entre rayonnement incident et matériau magnétique. On s’intéresse dans un premier
temps a la propagation dans le matériau d'une onde électromagnétique plane, qu'on
convient de décrire par la forme : E = Eg exp — | (ot — k.r). La signification des
différentes grandeurs est rappelée dans l'appendice a ce chapitre. On établit le lien

entre elles a partir des équations de Maxwell, ot l'on suppose le matériau
électriquement neutre :

rotE = - 0B/t (13.1)

rotH = 3D/3t + joond (13.2)

divD = 0 (13.3)

divB =0 (13.4)

avec B=pypH e D=¢geE=¢E+P (13.5)
ol : P = gxaE (13.6)

est la polarisation électrique et xg la susceptibilité électrique. € est le tenseur de
permittivité relative électrique, p le tenseur de perméabilité relative magnétique, a
la pulsation . Le champ €lectrique induit, par déplacement des charges, une densité
de courant j, dont la description fait appel dans le cas général aux tenseurs de
conductivité o et de susceptibilité x¢ du matériau :

Jiotal = 0P/t + oE = IP/0t + jeond (13.7)
On préfére condenser 1'écriture en notant
e=l+xqete =e—oljog (j=+-1) (13.8)

L'aimantation est limitée, dans sa réponse au champ magnétique, a des fréquences
de l'ordre des fréquences de relaxation paramagnétique. Ainsi, aux fréquences
optiques, elle ne peut plus suivre, et la perméabilité magnétique relative |L est
toujours prise égale a 1'unité [12]. Les effets magnéto-optiques ne feront donc
intervenir que I'effet d'un champ ou d'une aimantation continus, ou de trés basse
fréquence, sur la permittivité diélectrique. Cette approximation n’est plus valable
aux grandes longueurs d’onde (domaine des micro-ondes).
Comme € et o sont des tenseurs, € est aussi un tenseur, soit :
g, €, &g
€ =|€, €5, E&n (13.9)
€y €3 &y
Le principe d’Onsager (1931) de la physique statistique indique que la symétrie
g = & ne se manifeste qu'en présence d’un systéme possédant la propriété de
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symétrie par renversement du temps. Or, dans un corps soumis a4 un champ magné-
tique H (ou doté d’une aimantation M), la propriété de symétrie par renversement
du temps ne se manifeste qu’en inversant, en plus, la direction du champ H (ou de
I’aimantation M). On aura donc :

g; (H) = g; (- H) (13.10)

Considérons, pour simplifier, un milieu ferromagnétique qui serait optiquement
isotrope, mais porterait une aimantation M. L’anisotropie optique est due
entierement au magnétisme et engendre des termes non diagonaux dans le tenseur
de permittivité tels que :

&(M) = & (-M) (13.11)

Ces termes étant nuls en I'absence d'aimantation, on peut les supposer linéaires en
M, ce qui conduit a :

gi(M) = —g;(M) (i1#)) (13.12)
Le tenseur €' prend donc la forme :
S’III e‘l2 €Il3
€ =|-¢g, Eln €y (13.13)

—€;3 —E€x3 gy
ol les €'jj sont en général complexes.

Si la direction de M coincide avec I’un des axes du repére choisi, une rotation
autour de cet axe est sans effet pour le tenseur qui ne présente donc que deux termes
non diagonaux €' et — €'; symétriques ; par exemple, pour M selon z :
€, &, 0
E, = _£‘|2 8” 0 (13.14)
0 0 gy

La proportionnalité a 1’aimantation des termes non diagonaux g;; s’exprime souvent
au travers du coefficient magnéto-optique Q, comme le montre 1'équation (13.15).
Nous préciserons par la suite la forme du tenseur €’ pour les cas les plus
couramment rencontrés en magnéto-optique.

€ jQe; 0
€ =|—-jQe, ¢ 0 (13.15)
0 0 &g

On décompose parfois les tenseurs € et €' en deux parties, un tenseur symétrique et
un tenseur antisymétrique tels que, pour €' par exemple :

e, 0 O 0 iQe, 0
€ =0 ¢ 0 |+]]-0Qs 0 0
0 0 g 0 0 0
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On introduit ainsi le vecteur giration g (complexe) en exprimant D sous la forme :
D=gpe E=¢yE+j(Exg). Dans un milieu isotrope, g est proportionnel a
l'aimantation M (g = aM) et le terme de polarisation d'origine magnétique devient :
P=ja(ExM). Ce terme décrit les effets gyrotropes intervenant dans les
configurations dont les modes propres sont circulaires (effet Faraday et dichroisme
circulaire). Les considérations précédentes s'étendent aux ferrimagnétiques dont
I'état n'est pas décrit de maniere suffisante par leur aimantation résultante M. En
particulier, Q et g s'expriment au premier ordre comme des combinaisons linéaires
des aimantations des sous-réseaux. Dans I'analyse du comportement de 1'onde plane
dans le matériau magnétique :

E = Egexp-j(ot-Kkr) (13.16)
H = Hpexp-j(ot-kr) (13.17)

k est le vecteur d’onde dans le milieu considéré tel que k = Nkg avec N =n + jK
I'indice de réfraction complexe et kg le vecteur d’onde dans le vide.

Les équations de Maxwell conduisent a4 I’équation fondamentale (13.18) qui
caractérise les propriétés optiques du matériau anisotrope, ol €’ est le tenseur défini
plus haut et uy le vecteur unitaire selon k (de composantes x, y, z) :

€E = N? [E — u(E.uy)] (13.18)

Cette équation s’écrit aussi, dans le cas le plus général d'un milieu anisotrope uniaxe
selon Oz, S.E =0, avec :

e',—Nz[l—xz) j€;Q + N2xy N2xz
S=| -jeiQ+N?yx g —N2(1-y?) N2yz (13.19)
N2zx N2zy €3 —Nz(l—zg)

Les solutions non triviales de cette équation matricielle n’existent que si le
déterminant de S est nul, soit : |S|=0.

En résolvant cette équation bicarrée on déduit les indices complexes et les modes
propres de propagation qui leur sont associés et, par la suite, les caractéristiques de
la lumiere émergente a partir d'une onde incidente donnée.

2.2. EFFETS EN TRANSMISSION
2.2.1. Effet Faraday

La lumiére se propage dans la direction z qui porte aussi le champ magnétique et
I’aimantation de 1’échantillon.

Avec ug = (0, 0, 1) I’équation bicarrée s’écrit :

N4-2eN2+€,°(1-Q2) = 0 (13.20)
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Le systéeme d’équations défini par §.E = 0 a donc comme solutions :

Ny = np+jks = 1€, (1+Q) (13.21)
% 3. %
V&, (1-Q) (13.22)

Les champs électriques correspondants sont tels que :
E, = (B, —jEx,0) et E_ = (Ey jEx,0) (13.23)

N_ = n_+jx

ce qui caractérise des lumiéres circulaires droite et gauche.

Une lumiére rectiligne incidente peut étre considérée comme la résultante de deux
vibrations droite et gauche. A la traversée d'un échantillon en forme de lame a faces
paralléles perpendiculaires a I'aimantation, d’épaisseur e, il se crée un déphasage ¢
entre les lumiéres circulaires tel que ¢ =2m(n, —n_)e/Ag ol Ag est la longueur
d’onde dans le vide. Il en résulte une rotation 8g du plan de polarisation de la
lumiére transmise :

O = T(n,—n)e/dy = ¢/2 (13.24)
Les parties imaginaires des indices complexes, K, et x_, correspondant a 1’absorp-
tion par le milieu, induisent une elliptisation de la vibration transmise. L’ellipticité
s’écrit :

Ne = —th [m(K, —K)e/Ag) (13.25)
Les termes non diagonaux du tenseur €’ sont petits devant les termes diagonaux,
soit Q<< 1. D’ou :

N.—-N_ ~ (eD2Q ~ £,Q/N (13.26)

ot N est I’indice complexe moyen.

La biréfringence circulaire est proportionnelle a Q.

2.2.2. Effet Voigt

L’aimantation est parallele a la surface selon Oz et le vecteur unitaire uy, perpendi-
culaire 2 la surface, coincide avec 1'axe Oy, soit uy = (0, 1, 0). L’équation bicarrée
devient donc :

(e5-N2)[e(e,-N?)-¢,"Q?] = 0 (13.27)
Les indices correspondant aux directions de polarisation de I'onde paralléle et
perpendiculaire a I’aimantation sont donc :

N, = (92 Ny = [(g,(1-Q)]2 (13.28)
On déduit également les modes propres de propagation :
Ey/Eg = (0,0,1) et E;/Ep = (1,iQ,0) (13.29).

ou Eg est une constante de normalisation.

On constate que les modes propres correspondent a des directions de champ
électrique paralléle et perpendiculaire 4 1’aimantation, et que dans ce dernier cas, le
mode est faiblement longitudinal car Q<< 1.
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Les deux composantes selon Ox et Oz du champ électrique d’une onde incidente
sont déphasées a la traversée du matériau et engendrent donc une vibration
elliptique émergente. De plus, en tenant compte du fait que &, et &, sont
complexes, on met en évidence le dichroisme magnétique rectiligne qui correspond
a des valeurs différentes pour les facteurs de transmission selon Ox et Oz. Ainsi,
pour une vibration rectiligne incidente de direction de polarisation quelconque, la
rotation de polarisation due au dichroisme se superpose a I’ellipticité découlant de
la biréfringence. Il s’agit dans les deux cas d’effets pairs (< H? ou = M?2) vis-2-vis
du champ ou de I’aimantation.

2.3. EFFETS KERR

Les amplitudes réfléchies correspondant aux polarisations parallele (p) et perpendi-
culaire (s) au plan d'incidence sont reliées aux amplitudes incidentes p et s par les

coefficients de Fresnel :
E, wéfi r Ips || Epi
BES | B0 P8 || PR (13.30)
Es réfl rsp Tgs E 5 inc

Les coefficients rj; correspondent donc 4 des rapports d’amplitudes particuliers ; par
exemple, rpg est égal au rapport E, ¢n /Eginc - Dans la pratique, on considére une
vibration incidente polarisée perpendiculairement au plan d’incidence (s) et on
calcule la composante (p) réfléchie.

Le calcul des coefficients r;; est assez lourd et comporte comme €tapes majeures :

¢ la détermination des composantes du champ électrique dans chaque milieu et
pour chaque mode de propagation, défini par un sens et par une polarisation (s
ou p), a partir du systeme d'équations S.E =0,

¢ [l'écriture des relations de continuité des composantes tangentielles des
champs E et H a chaque interface, le plus souvent sous forme matricielle [13].

Dans le cas général d'une incidence oblique dans le plan yOz, avec Oz perpendicu-
laire a la surface et en reprenant la notation :

k = (Nw/c)uy (13.31)

ou uy = (0, B, v), on trouve (en négligeant des termes en Q2) :

I = (cosB—Ny)/(cos@ + Ny)

rps = [INQ(my B —m, ) cos0]/[y(Ncos 8 + y)(cos 0 + Ny)]

rsp = —1INQ(myB + m,y)cos 8]/ [y(cos © + Ny)(Ncos 6 + )]

tpp = [(Ncos® —7)/(Ncos8 +v)] + [[2mNQPcos 8/(Ncos 0 + 7)?] (13.32)

ou my, my et m, sont les cosinus directeurs de l'aimantation M. 6 est I’angle
d’incidence. Ces coefficients sont complexes dans le cas d’un milieu métallique.
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On remarque que rg est indépendant de Q, donc de 1'état magnétique du matériau,
que rpp ne dépend de Q que dans le cas de I'effet transverse et que 1y, et 1 n’ont
une valeur non nulle que dans le cas des effets Kerr polaire et longitudinal. Pour
Q =0, on retrouve les coefficients de Fresnel rpp et rg classiques et rpg et rgp sont
nuls. On retrouve ainsi les caractéristiques déja citées des différentes configurations
de I'effet Kerr.

2.3.1. La configuration fondamentale de Ueffet Kerr transverse

Elle correspond a my = L. Dans ce cas :

¢ il n’y a pas d’effet si la polarisation rectiligne incidente est s ou transverse
électrique (TE),

¢ les termes non diagonaux ry et 1, sont nuls,

la polarisation p ou transverse magnétique (TM) est un mode propre,

¢ il se superpose un terme dépendant de Q au terme de Fresnel dans rp,. Ce terme
est petit en général, car Q est petit devant I'unité.

*>

2.3.2. La configuration fondamentale de ’effet Kerr longitudinal

Elle correspond a my = 1. Dans ce cas :

¢ les coefficients rpp et rgs sont indépendants de Q,

¢ les coefficients ry et rgp, responsables de la rotation du plan de polarisation de la
lumiere réfléchie par rapport a celui de la lumiére incidente rectiligne, sont de
méme signe,

¢ lincidence normale correspond a B =0 ; les termes non diagonaux Ips €t Tgp
s’annulent et il n’y a pas d’effet.

2.3.3. La configuration fondamentale de I’effet Kerr polaire

Elle correspond 2 m, = 1. Dans ce cas :

¢ I'incidence normale correspond a2 =0 et cos O =y =1 ; les termes g, et rys sont
€gaux et leur valeur est maximum,

¢ l'angle de rotation Ok est maximum et est indépendant de la direction de
polarisation incidente.

Dans la pratique, on observe des intensités réfléchies. Par exemple, dans le cas de

I’effet Kerr transverse, la valeur de D'intensité réfléchie mesurée I, est

proportionnelle a rpp rpp™® (= Rp).

En notant Re et Im les parties réelle et imaginaire d'une variable, les rotations Ok et
ellipticités g correspondantes, pour une incidence oblique, sont telles que :

Bk s = —Re(rps/1ss)
Okp = Re(rsp/rpp)
Mks = Im(rps/rss) Re(rps/Iss)
Nkp = Im(rsp/rpp)Re(rsp/ 1pp) (13.33)
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2.4. SYSTEMES DE COUCHES MINCES

L'importance technologique des systémes magnétiques en couches minces et en
multicouches, par exemple pour l'enregistrement, explique que beaucoup de travaux
leur soient consacrés, en magnéto-optique aussi [14]. L'analyse implique alors une
combinaison des effets & une interface (effets Kerr) et de la transmission a travers
les couches (effets Faraday). Elle se préte trés bien a des calculs matriciels, utilisant
les matrices de coefficients de Fresnel introduites ci-dessus.

3. PRESENTATION PHYSIQUE

P.P. Ewald [15] a été le premier a4 donner une théorie microscopique de l'indice de
réfraction. Utilisée sous une forme trés simplifiée, elle fournit une vue qualitative
utile de phénomeénes d'optique dans la matiere. Elle consiste & traduire I'effet de la
matiére sur une onde par la combinaison avec l'onde incidente de celle rayonnée par
la répartition de dipdles électriques oscillants produite dans le matériau. Dans une
présentation en termes de milieu continu, la répartition des dipoles est représentée
par la polarisation €lectrique P, moment dipolaire par unité de volume. P sera alors
une grandeur oscillante, de pulsation @ égale a celle de 1'onde incidente. L'onde
(transverse) qu'elle rayonne a grande distance r a l'instant t sera proportionnelle a la
valeur de la composante transverse (perpendiculaire 4 la direction d'observation) de
l'accélération de la charge, ou de la dérivée seconde par rapport au temps de P, mais
telle qu'elle était a l'instant antérieur (t —r/c), car il faut tenir compte du délai de
propagationr/c Dans le domaine des fréquences optiques et au-dela, seuls les
électrons peuvent contribuer au moment dipolaire parce que leur masse, donc leur
inertie, est trés inférieure a celle des noyaux.

Essayons d'imaginer simplement l'effet d'un champ magnétique B continu, parallele
a z, sur une onde lumineuse dans un matériau qui, en l'absence de B, serait aussi
simple que possible, donc transparent et isotrope (une seule valeur de la constante
diélectrique €, réelle).

Dans une approche classique, on pourra traduire 1'effet de B sur le mouvement
d'électrons, de charge —e, soumis a l'effet du champ électrique alternatif de l'onde,
E. comme une force de Lorentz —evxB (figure 13.5). Un champ électrique de
pulsation w, dirigé suivant x, ne conduira donc plus exactement a l'oscillation des
€lectrons suivant x que l'on observerait en 1'absence de B : la force de Lorentz,
dirigée suivant y, induira une composante du déplacement des électrons, donc de la
polarisation, dirigée suivant y et déphasée de m/2 par rapport a la composante due a
E. Dans le tenseur di€lectrique, il doit donc apparaitre un terme non diagonal £, et
son pendant €y, correspondant a la situation ot E serait suivant y et la force de
Lorentz suivant —x, avec €yx = —€yy. Le déphasage de m/2 entre E et P est traduit
par le fait que ces termes sont imaginaires, comme indiqué dans I'équation (13.15).
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Figure 13.5 - Illustration schématique de 'effet
Faraday dans une représentation classique

On figure l'effet d'une mince tranche de matériau
magnétique. Les contributions —e¢E et —evxB 2
'accélération des électrons conduiraient a -une

P O_+gj
e
.
X
o

z accélération résultante y non colinéaire a E. La
o o) \”{ contribution de cette tranche 4 I'onde rayonnée a
: grande distance le serait donc aussi, Cette figure
v ne tient pas compte de l'effet de la vitesse de
' propagation.

Mais l'accélération des électrons acquiert aussi une composante suivant y, elle aussi
déphasée de m/2 par rapport a E.

L'onde rayonnée ne sera donc pas polarisée suivant la direction de x. Autrement dit,
la polarisation rectiligne suivant x, ou suivant y, n'est pas un mode propre pour la
propagation dans le matériau en présence de B. Une analyse formelle montre que
les modes propres qui se propagent sans altération dans le milieu soumis a B, et
auxquels sont associés des indices de réfraction bien définis ng et np, sont les
polarisations circulaires droite et gauche, D et G.

Lorsque I'on tient compte de l'absorption, l'indice de réfraction du matériau et €
sont tous deux complexes, méme en l'absence de champ magnétique. Il en est de
méme pour les termes non diagonaux du tenseur de permittivité électrique en
présence de B.

Nous avons la les deux ingrédients de I'effet Faraday. En effet, la différence entre les
parties imaginaires des termes non diagonaux de €' conduit & ce que les compo-
santes droite Ep et gauche Eg soient, aprés propagation sur une méme distance d,
déphasées (biréfringence circulaire) de 2nd(ng —np)/Ag, ol Ag est la longueur
d'onde dans le vide. Leur résultante E' sera donc, en l'absence d'absorption, une

vibration rectiligne tournée d'un angle 6 proportionnel a d (figure 13.6).
B

Ep p—— Ep Eg

Eg Ey

Figure 13.6 - La rotation associée a I'effet Faraday est due a la différence des vitesses
des vibrations circulaires droite Ep et gauche Eg, donc des indices np et ng
Les vecteurs champ électrique sont figurés avant (Eg) et aprés (E;) passage par l'échantillon
magnétique. Les fléches Ep et Eg de chaque groupe correspondent au méme point et au méme
temps, et les amplitudes de Eg et E; correspondent i leur superposition, aux mémes points. La
rotation de la polarisation de la lumiére est due 4 la plus grande vitesse de Eg.
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L'effet de I'absorption introduit en plus un dichroisme (circulaire), et I'onde émer-
gente sera en réalité elliptique.

L'effet Kerr polaire peut se comprendre, de facon qualitative, de deux fagons au
moins. Examinons la situation d'incidence normale, avec aimantation perpendi-
culaire a la surface. La premiére approche, la plus proche de I'analyse de l'effet
Faraday, consiste a dire que la réflexion est associée a un petit parcours, dans un
sens puis dans l'autre, dans le matériau : la non-réciprocité de I'effet Faraday indique
alors qu'il y aura une rotation résultante de la polarisation, Ok, et aussi une
ellipticité. Si I'on préfere considérer que la réflexion est vraiment due 2 la surface, et
la décrire en termes des équations de Fresnel, les indices différents associés aux
deux composantes droite et gauche, qui demeurent les modes propres pour le
matériau aimanté, entrainent a la fois un déphasage différent, donc la rotation de
Kerr, et une amplitude réfléchie différente, donc une ellipticité.

Nous avons vu plus haut que les effets magnéto-optiques pouvaient s'interpréter, au
moins qualitativement, en termes de force de Lorentz. Il est intéressant de discuter
I'approche d'Ewald sur cette méme base. Ainsi, dans l'effet Kerr polaire, on
comprend qu'il existe, pour la répartition de polarisation induite par le champ
électrique de l'onde incidente dans le matériau, une composante perpendiculaire a la
polarisation initiale par suite de la force de Lorentz, et que l'onde rayonnée
correspondante devra comporter une rotation et une ellipticité.

Elle montre également de fagon qualitative que dans la géométrie de 'effer Kerr
transverse, il n'y a pas d'effet pour une onde incidente dont le vecteur champ élec-
trique est perpendiculaire au plan d'incidence (polarisation s). En effet la vibration
est alors parall¢le a 'aimantation, et il n'y a pas de force de Lorentz. De méme, pour
la composante p (champ électrique paralléle au plan d'incidence), dont la variation
d'amplitude 4 la réflexion constitue 'effet Kerr transverse, on constate aisément que
la force de Lorentz est maintenant dans le plan d'incidence, et ne saurait par
conséquent induire de composante perpendiculaire : il n'y a donc pas de rotation.

Le couplage magnéto-optique s’explique par la force de Lorentz due au champ
appliqué agissant sur le nuage €lectronique. L'accord quantitatif est relativement
correct pour les dia- et paramagnétiques tandis que la valeur du champ appliqué est
largement insuffisante dans le cas des ferromagnétiques. On retrouve un accord
satisfaisant en tenant compte du couplage spin-orbite qui agit sur le nuage
électronique comme un champ effectif, de 1’ordre de 102-103 Teslas [5, 16].

Qu'il se rapporte a un mode propre rectiligne ou circulaire, un indice de réfraction
ne sera sensible au champ magnétique que dans la mesure ot il sera affecté par une
petite variation de la pulsation de 1'onde, de 1'ordre de la pulsation de Larmor
eB/2m des électrons. 11 faut donc que le matériau manifeste une dispersion non négli-
geable (variation notable des indices avec la longueur d'onde ou 1'énergie des
photons). Cela impose encore de travailler dans une région spectrale ou des raies
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d'absorption liées 4 des niveaux ou des bandes électroniques sensibles au magnétisme
se manifestent. Ceci établit le lien étroit entre effets magnéto-optiques et absorption.

On comprend ainsi, de facon semi-qualitative, que les métaux 3d manifestent, dans
le visible, des effets plus importants que les métaux de terres rares, dont le
magnétisme est associé a des états plus éloignés du niveau de Fermi.

La description microscopique des effets passe par celle du magnétisme des solides
qui peut étre décrit selon le modéle des électrons localisés ou celui des électrons
itinérants décrits plus haut aux chapitres 7 et 8.

Dans le modele des €lectrons localisés, qui s'applique, par exemple, aux métaux de
terres rares, les interactions dans le matériau levent la dégénérescence des niveaux
d'énergie €lectroniques et conduisent & une représentation par décompositions
successives selon les énergies mises en jeu (corrélation entre électrons, couplage
spin-orbite, champ cristallin, ...). Un rayonnement électromagnétique va induire des
transitions dont la probabilité va dépendre de 1'apport d'énergie, de sa polarisation,
du remplissage des niveaux du multiplet initial ainsi que de celui des niveaux finaux
aprés excitation. Les transitions permises interviennent dans les effets avec des
pondérations différentes [17]. Les états pouvant étre assez bien définis, il est
possible de batir des modéles qui rendent compte des effets magnéto-optiques dans
les matériaux dans lesquels les électrons sont localisés.

Le modele des €lectrons itinérants, décrivant, par exemple, les métaux de transition
a I'état d'atomes métalliques, représente les états d'énergie des électrons sur un dia-
gramme de densités d'état. Les énergies permises sont distribuées sur une ou plu-
sieurs bandes dont le diagramme des densités d'état représente le profil. Sous l'action
d'un champ appliqué ou dans I'état ferromagnétique, il apparait sur le diagramme un
déséquilibre entre les états de spin de directions opposées et les niveaux sont
occupés jusqu'au niveau de Fermi. Un rayonnement électromagnétique induit des
transitions électroniques avec une probabilité qui dépend du nombre d'états vides
sur les niveaux finaux ainsi que de la polarisation du rayonnement incident. Les
transitions induites étant différentes entre les deux populations de spins, les effets
apparaissent donc comme différentiels et, en général, de faible amplitude.

4. MESURE ET ORDRE DE GRANDEUR
DES EFFETS MAGNETO-OPTIQUES

La mesure des effets magnéto-optiques intervient lors de la phase d’étude et de
caractérisation magnétique d'un matériau. Celui-ci peut alors se présenter sous
différentes formes : massif, en couche mince ou ultra mince, ... Pour une longueur
d'onde donnée, le résultat brut de la mesure prend la forme d'une courbe repré-
sentant la (ou les) quantité(s) caractéristique(s) de I'effet mesuré en fonction du
champ appliqué H : @x(H) pour l'effet Faraday, Og(H) pour les effets Kerr polaire



13 - LES EFFETS MAGNETO-OPTIQUES 407

et longitudinal, AR /R (H) pour l'effet Kerr transverse, etc. Au-dela, on s’intéresse a
I’évolution de la grandeur caractéristique avec les changements d’orientation de
I’échantillon, de température, d’énergie des photons, etc.

La mesure s'effectue sur une région de 1'échantillon que l'on peut qualifier de

macroscopique. On obtient ainsi une valeur moyenne qui n'est vraiment signifi-

cative que lorsque la région considérée a atteint la saturation magnétique. Les

valeurs intermédiaires en champ sont toutefois riches en informations sur les

processus d'aimantation. On se ramene & I'une des configurations fondamentales des

effets magnéto-optiques pour avoir accés a I'évolution d’une composante donnée de

I’aimantation. Selon I'effet considéré la mesure portera sur :

¢ la détermination de I'angle de rotation d'un plan de polarisation ; c'est le cas des
effets Faraday, Kerr polaire et longitudinal,

¢ l'ellipticité de la vibration transmise ou réfléchie ; c'est le cas des effets Faraday,
Kerr polaire, longitudinal,

¢ la variation de l'intensité transmise ou réfléchie ; c'est le cas de l'effer Kerr
transverse et des dichroismes circulaire et rectiligne,

¢ la variation du déphasage entre composantes perpendiculaires du champ E
amenant a la mesure de l'ellipticité et a sa variation ; c'est le cas de l'effet Voigt.

Dans la pratique, les trois premiers points constituent, de loin, les cas les plus
fréquents. La mesure des différents effets peut étre réalisée au moyen d'un ellipso-
metre. Toutefois les effets & mesurer sont en général assez faibles car les angles
excedent rarement le degré, les variations relatives d'intensité quelques 10-3.

Aussi, pour atteindre la sensibilité souhaitable dans la détection, et dans un souci de
simplification, différentes ellipsométries spécifiques ont ét€ développées. Celles-ci
font appel aux techniques de modulation du signal lumineux qui améliorent la
détection et l'amplification par élimination des composantes fréquentielles indési-
rables et minimisation des dérives.

Nous nous proposons de rappeler brievement les bases de ces techniques, puis nous
ferons un inventaire non exhaustif des méthodes expérimentales de base utilisées
lors de la mesure des différents effets, a savoir la rotation d'un plan de polarisation,
I'ellipticité d'une vibration, la variation d'intensité ou de déphasage. Nous présente-
rons en particulier quelques méthodes différentielles dont l'intérét est toujours
d'augmenter la variation relative du signal résultant, de facon & bénéficier au
maximum des possibilités d’amplification de la chaine de mesure.

4.1. LES METHODES DE MODULATION

4.1.1. La modulation d'amplitude (ou d'intensité)

Un modulateur d'amplitude découpe le faisceau a la fréquence f sous forme de
créneaux ou de facon sinusoidale. L'exemple le plus simple en est le hacheur
(chopper en anglais). Soit S(t) la variation temporelle de l'intensité du faisceau non
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modulé, fournie par un détecteur photoélectrique et due par exemple a 1’action du
champ appliqué. Aprés modulation sous forme de créneaux rectangulaires d’ampli-
tude unité et de période T = 2/, le signal de sortie S'(t) peut étre décomposé en :

S'(t) = S(t){i—[sin ot + % sin 3ot + %sin 50n+...] + %} (13.34)
ou, pour une modulation sinusoidale :
S'(t) = S)[sinot + 1] (13.35)
Apres filtrage a la fréquence f = /2, il reste :
S'(t) = S(t) sinot (13.36)

Une détection synchrone calée sur la fréquence f donne autour du temps t un signal

2 t+1 I : s
résultant proportionnel a j S(t')sin@t' dt', c'est-a-dire une valeur moyenne
t

glissante de S(t). T dépend de la constante de temps de la détection synchrone.

4.1.2. La modulation de phase (et de direction de polarisation)

Un modulateur de phase est un composant optique fonctionnant en transmission
dont deux directions rectangulaires correspondent aux modes propres de propaga-
tion. Soit Ox et Oy ces directions, Oz étant la direction de propagation du faisceau.
Pour une polarisation incidente rectiligne décomposable selon Ox et Oy le
modulateur introduit un déphasage, en général sinusoidal de fréquence f, entre les
composantes émergentes tel que :

Oy — 0x = Og sin wt (13.37)
La polarisation correspondante est elliptique avec une ellipticité variable et, dans le
cas général, des axes dont la direction est aussi modulée. Toutefois, si 1'on dispose
les axes du modulateur a4 45° de la direction de 1'azimut de la vibration incidente, on
obtient une vibration émergente d'ellipticité variable mais de direction d'axes fixes
(figure 13.7).

y + vibration résultante
' A4

analyseur

Figure 13.7 - Principe de la modulation de la direction de polarisation

Le détecteur final étant un détecteur photoélectrique d’éclairement, il s’agit de
transformer la variation de phase en variation d’intensité lumineuse.
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Cette opération sera réalisée au moyen de I'adjonction :

¢ d'une lame quart d'onde (A/4) dont les lignes neutres seront alignées sur les axes
de l'ellipse de facon a rattraper le déphasage de 7/2 entre ces axes et rendre la
vibration rectiligne. La direction de celle-ci sera alors modulée sinusoidalement
dans le plan xOy autour d'une direction moyenne faisant 'angle ng avec Ox :

N = Mo+ (¢o/2) sin mt (13.38)

4 d'un analyseur faisant I'angle ¥ avec Ox, chargé de convertir la variation de
direction de polarisation rectiligne en variation d'intensité :

I = Ipcos?[W¥ — (Mg + ¢o/2) sin mt)] (13.39)
On rappelle que :

cos(®g sinwt) = J(](®0)+22:=|J2p(®0]0052&)l (13.40)
sin(qwgsimm):22‘:’,:]13,,._,(q&g)sin[(zp'-l)mt] (13.41)

ot les J,, sont des fonctions de Bessel de premiere espéce d’ordre n.

L'expression (13.39) fait donc apparaitre le développement en harmoniques de la
fréquence de modulation . 11 apparait deux solutions qui annulent la composante
en ® du signal photoélectrique : soit ¥ = 0, c'est-a-dire que I’analyseur est parallele
a la position moyenne de la vibration rectiligne, soit ¥ =m/2 ou ’analyseur est
perpendiculaire a cette position moyenne. On peut montrer aisément que la
configuration ¥ =mn/2 est préférable, car elle donne une meilleure sensibilité
exprimée par dl/dn et une plus grande variation relative AI/1.

4.2. DETERMINATION MAGNETO-OPTIQUE DE LA DIRECTION
DES AXES DE FACILE AIMANTATION

Les axes de facile aimantation correspondent a la (aux) direction(s) du vecteur

aimantation sans champ appliqué. La connaissance de leur orientation est indis-

pensable pour mesurer certains effets. Il y a trois fagons de déterminer cette (ces)

direction(s) :

¢ en recherchant la direction de I'échantillon qui correspond au cycle le plus
rectangulaire possible.

¢ en observant les domaines directement et la direction préférentielle des parois.

¢ en mesurant sous champ appliqué nul les trois composantes du vecteur
aimantation dans un repére orthonormé Oxyz [18], [19].

4.3. MESURE DE L'ANGLE DE ROTATION ® D'UNE DIRECTION DE POLARISA-
TION RECTILIGNE ( CAS DES EFFETS FARADA ¥, KERR POLAIRE ET LONGITUDINAL)

La fagon la plus élémentaire de repérer une vibration rectiligne par un pointé
photoélectrique consiste & la projeter sur la direction d'un polariseur rectiligne
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(e (figure 13.8). Si @ + © est I'angle entre la vibration
et cet analyseur, l'intensité émergente est propor-
tionnelle a cos? (0. + ©), ol ¢ est un angle ajustable
a volonté par l'expérimentateur et © la rotation 2
mesurer. Dans le cas général, I'angle de rotation ©
di a l'effet magnéto-optique est faible (Kerr polaire)
__analyseur et la variation d'intensité transmise ou réfléchie est
donc proportionnelle 2 ©sin2 o + ©2cos2 . Cette
variation atteint sa valeur maximum © pour
o # 45°. La variation relative AI/I a son maximum
autour de o = 90° car l'intensité est alors voisine de
zéro tandis que la variation absolue Al est proportionnelle a ©2, c'est-a-dire trés
faible. Ainsi, le rapport signal/bruit n'est pas trés favorable.

Figure 13.8
Rotation de la polarisation (E)
en effet Kerr polaire

Dans un régime de modulation d'amplitude, le signal photoélectrique est propor-
tionnel a l'intensité, c'est-a-dire a cos? o Si G est le gain de I'amplificateur, le signal
résultant est proportionnel a G cos? o et la variation due a I'effet magnéto-optique a
Gsin2c. Or la réponse totale ne peut excéder un certain seuil de saturation de
I'amplificateur. 11 y donc lieu de trouver un compromis entre le gain G et l'angle o.
Celui-ci est atteint autour de o0 =m/2 ol G et la variation relative Al/I sont a leur
valeur maximale cependant que la variation est égale a G®2Z Un étalonnage
préalable est nécessaire pour déterminer ©.

Pour bénéficier a la fois de la valeur maximale de la variation Al et d'une grande
variation relative qui autorise un gain €levé G, on préfere utiliser une méthode
différentielle. On décompose physiquement la vibration rectiligne incidente en deux
composantes rectangulaires selon Ox et Oy dont les intensités sont collectées par
deux détecteurs distincts pour donner des signaux Sy et Sy. En ajustant o autour de
45°, ces deux composantes ont la méme amplitude. Ainsi, la différence AS = Sy — Sy
est voisine de zéro tandis que sa variation entre les deux états d'aimantation,
caractérisée par la rotation ©, est proportionnelle & 20sin20, soit 4 20 pour
o =45° O peut étre déterminé avec précision a partir de la mesure du rapport
(Sy - Sx)/(Sy + Sy) pour chaque état d'aimantation (notés T et 1). En effet :

l . S y E= Sx_ . Sy = Sx
® = = | arcsin| ———— | - arcsin| ———— (13.42)
- Sy +Sx J4 Sy +Sx )y
Dans ce cas, aucun étalonnage préalable n'est nécessaire.

Dans un régime de modulation de la direction de polarisation de la forme 1;sin ot
(voir le § 4.1.2 consacré a la modulation de phase), I'effet magnéto-optique introduit
une rotation © de la position moyenne de la vibration. Si I'analyseur fait un angle
avec la position moyenne de la vibration, l'intensité transmise est proportionnelle a
cos2(L +mysin wt), soit, apres filtrage a la fréquence ®, un signal S proportionnel a
2J1(2n))sin 2, ot J; est la fonction de Bessel de premiére espéce d’ordre 1.
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On remarque que S s'annule pour sin2( =0, c'est-a-dire quand la direction de
I’analyseur est, soit confondue, soit croisée avec la position moyenne de la
vibration. On préfeére opérer avec "analyseur croisé pour bénéficier d’une plus

grande profondeur de modulation et d'une plus grande sensibilité. Dés lors, il

apparait deux méthodes de mesure de © :

4 on repere les positions de l'analyseur o et o qui annulent le signal S issu
de l'amplificateur par rapport a4 une référence fixe, par exemple Ox. Elles sont
telles que o — o = O, oll o) et ¢y correspondent aux deux états saturés de
I'échantillon.

¢ un étalonnage préalable de la variation du signal S en fonction de la position
moyenne de la vibration, soit dS/9¢, donnera la valeur de ©. L’angle © étant
faible, le probléeme de la linéarité ne se pose pas (dS/9dC = constante).

La résolution angulaire est élevée et peut atteindre quelques microradians. Les
angles considérés sont en général assez faibles et toute méthode susceptible de les
augmenter ou de soustraire les rotations parasites est a prendre en considération :
couche antiréfléchissante [1, 20], compensation automatique des composants
diamagnétiques [21].

4.4. MESURE DE L'ELLIPTICITE

L'ellipticité peut étre définie comme le rapport des axes de l'ellipse a et b, soit
tge =b/a ol € est I'angle entre la diagonale du rectangle circonscrit a l'ellipse et le
grand axe de celle ci. La mesure de tge peut passer par les mesures de a et de b. Les
mesures d'intensité ne donnent que aZ et b2, c'est-a-dire Itgel. Le signe de tg € donne
le sens de rotation du point courant de l'ellipse. En fait, la détermination compléte
de tg € constitue une vraie mesure ellipsométrique et nécessite I'utilisation d'un com-
pensateur. Celui-ci peut étre de type Babinet [22, 23], ses lignes neutres étant dispo-
sées parallelement a la vibration rectiligne incidente, ou de type Sénarmont (lame
quart d'onde + analyseur) avec les lignes neutres de la lame A /4 paralleles aux axes
de l'ellipse, l'analyseur étant utilisé pour repérer par extinction la vibration rectiligne
émergente. La connaissance des lignes neutres (axes lent et rapide) du compen-
sateur (Babinet ou A/4) conduit a l'identification du sens de rotation sur I'ellipse.

4.5. MESURE D'UNE VARIATION D'INTENSITE (CAS DE L'EFFET KERR
TRANSVERSE, DES DICHROISMES CIRCULAIRE ET RECTILIGNE)

Nous traiterons le cas de la mesure dans le domaine des longueurs d'onde visibles
ou proches. Le cas des rayons X tel qu’il se pose aux utilisateurs du rayonnement
synchrotron est spécifique et ne sera pas abordé ici.

On suppose que les directions de facile aimantation ont été déterminées et que
I'expérimentateur s'est placé dans la géométrie des configurations fondamentales
pour les effets mesurés. Dans tous les cas, la polarisation incidente correspond aux
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modes propres de propagation, c'est-a-dire p (ou TM) pour 1'effet Kerr transverse,
circulaire droite puis gauche (ou l'inverse) pour le dichroisme circulaire, rectiligne
selon deux directions perpendiculaires successivement pour le dichroisme
rectiligne. En pratique, on dispose apreés I’échantillon un analyseur rectiligne,
éventuellement associé & une lame quart d'onde, qui garantit que 1’expérimentateur
a bien mesuré la composante de polarisation qu’il souhaitait.

Une mesure d’intensité implique une mesure de référence. Comme pour les mesures
de rotations, on procede de maniére différentielle entre les deux états de saturation
de I"aimantation, c'est-a-dire sur le plan pratique en effectuant un cycle de champ
entre les saturations. En effet, I’état de référence qui correspondrait a I’aimantation
locale nulle n’existe pas, du moins en-dessous du point de Curie.

Dans le cas d'une modulation d'amplitude, il n'y a aucune difficulté particulicre si ce
n'est la faiblesse de la variation d'amplitude due a l'effet magnéto-optique considéré.

La modulation de phase permet de passer, par ajustement de la phase modulée,
alternativement d'une polarisation a la polarisation orthogonale (circulaire droite a
gauche, rectiligne selon Ox a rectiligne selon Oy) et d'obtenir ainsi directement le
signal de dichroisme.

Ici encore, grace a des méthode différentielles, on peut augmenter la variation
relative et disposer d'un signal plus confortable. On peut, par exemple, dans un
montage d’effet Kerr transverse compenser la partie constante du facteur de
réflexion R}, (sensible au sens de I’aimantation) par une intensité proportionnelle a
R, insensible au sens de I'aimantation [24].

4.6. MESURE DU DEPHASAGE ET DE SA VARIATION

Une fois repérée la direction de facile aimantation, on peut aligner le champ appli-
qué ainsi que les projections sur I’échantillon des axes d'un compensateur sur cette
direction. La mesure du déphasage et son évolution avec I'aimantation est reliée a la
direction de l'analyseur situé en aval : a une variation de phase de ¢, il correspond
une rotation de ¢/2 de la vibration rectiligne émergente, donc de I'analyseur croisé.

4.7. QUELQUES ORDRES DE GRANDEURS

Les résultats de mesure sont exprimés de différentes facons selon les auteurs : les
résultats bruts correspondent aux mesures dont nous avons décrit les techniques ci-
dessus. Ce sont, par exemple, 1'angle O et Pellipticité e pour 1'effet Faraday, Ok
et g pour ’effet Kerr polaire ou longitudinal, AR/R pour I’effet Kerr transverse.
Une autre formulation plus élaborée exprime les termes réels et imaginaires du
tenseur de permittivité [25]. On trouve aussi la valeur de la constante magnéto-
optique Q, la constante de Verdet pour les diamagnétiques et les paramagnétiques.
Pour un matériau sous une forme donnée (massif, couche mince, ...), ces grandeurs
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sont représentées en fonction de 1’énergie du rayonnement incident, de 1’angle
d’incidence, de la température, etc.

Nous nous bornerons a donner ici quelques ordres de grandeur des différents effets
pour des matériaux dans des conditions bien définies.

4.7.1. Effet Faraday

Diamagnétiques

La constante de Verdet ky pour des verres silicate, 2 A =632,8 nm et a la
température ambiante se situent entre 4 (verres d’optique courants type SiO; et
BK-7) et 27 rad .T-1.m™! (verres a haut indice et forte dispersion). Les oxydes sous
forme amorphe ou cristalline contenant des cations dont les couches €lectroniques
externes sont facilement polarisables (Te#*, Pb2*, Ta’+, Bi3*, La3t, ...) ont de
grandes constantes de Verdet ky, de méme que les chalcogénures au soufre, au
sélénium ou a I'arsenic, alors que les fluorures sans oxygene ont des constantes ky
faibles. ky dépend peu de la température dans ce cas et décroit quand la longueur
d’onde augmente.

Paramagnétiques

Les rotations Faraday sont induites par les transitions (4f;) — (4f,-; 5d) des ions
paramagnétiques de terres rares. Les ions, transparents dans le visible, de bande 5d
d’énergie élevée (Gd3**, Yb**) engendrent une faible rotation (V inférieur a
10 rad . T-1.m 1) tandis que les ions de bande 5d de faible énergie (Tb3**, Ce3*)
entrainent une rotation importante, depuis environ 20 jusqu’a plus de
100 rad. T-1.m"!. Les ions divalents tels que Eu** ont des bandes 5d d’énergies
encore plus faibles ; la constante de Verdet est encore plus importante,
262 rad.T-1.m!. ky décroit en 1/A2 quand A augmente.

Ferrimagnétiques

Les grenats ferrimagnétiques R3Fes Oy, (ot R est une terre rare ou l'yttrium) ont
suscité une abondante littérature du fait, d’une part des perspectives qui leur étaient
attribuées dans le domaine de I’enregistrement numérique, sous forme de mémoires
a bulles en particulier, d’autre part de 1’intérét de leur utilisation dans les dispositifs
hyperfréquences. Les valeurs élevées de I’angle de rotation Faraday pour une faible
épaisseur traversée constituent en effet une des caractéristiques intéressantes de
cette famille de matériaux.

A la température ambiante (300 K) et dans le visible et le proche infrarouge corres-
pondant & leur domaine spectral de transparence, les valeurs de Op pour les grenats
de terres rares vont de 12 deg.cm™! pour Yb3FesOj; a — 840 deg.cm ! pour
Nd3FesO;, a4 A=1,06um. Le grenat d’yttrium donne une rotation ©r de
280 deg.cm~! pour la méme longueur d’onde alors qu'a A =0,3 um, OF est de
I’ordre de 105 deg.cm 1. Les grenats substitués de type (BiRGa)FesO;, donnent
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aussi de tres fortes rotations : entre 1 et 7x 104 deg.cm™! dans le visible, et jusqu’a
plus de 105 dans le proche UV, D’autres substitutions avec du cobalt, du plomb ou
du cérium donnent des rotations de plusieurs milliers de degrés par centimeétres. On
comprend des lors 1'intérét des grenats qui, épitaxiés en couches relativement
épaisses (plusieurs micrometres), donnent des angles de rotation de plusieurs degrés.

Métaux et alliages ferromagnétiques

La notion d’effet Faraday, effet par transmission, n’a de sens pour ces matériaux
que lorsque 1’épaisseur est faible car 1’absorption est en général élevée. En effet le
coefficient d’absorption est le plus souvent compris pour les métaux entre 10° et
106 cm -1, Pour les métaux 3d (fer, cobalt et nickel) a saturation, pour A = 546 nm et
4 300 K les angles de rotation sont élevés et compris entre 10 et 106 deg.cm™! [26].

Les angles de rotation correspondant aux métaux de terres rares 4f sont bien plus
faibles dans le domaine visible car les transitions électroniques n’interviennent que
pour des longueurs d’onde du domaine UV. Mais [’absorption est alors trés
importante. On ne trouve pratiquement pas de données a température ambiante ; les
températures de Curie sont situées plus bas.

Les alliages R-M, ou R est une terre rare et M un métal de transition, sont intéres-
sants sur le plan des applications dans la mesure ol leur utilisation en couches
minces ou multicouches fait intervenir des épaisseurs faibles, donc I’effet Faraday
plutdt que I'effet Kerr polaire. Citons comme exemples le comportement des
alliages R-M (avec R : Tb, Gd et M : Fe, Co) a 300 K et pour A =632,8 nm ; les
R-Fe ont un maximum de O entre 1,8 et 2x 103 deg.cm ! pour 75 a 80% de fer
tandis que les alliages R-Co ont des valeurs de O croissantes tendant vers la valeur
du cobalt pur, soit de ’ordre 4x 105 deg.cm™! [27].

Les composés ferromagnétiques peuvent étre isolants, comme les trihalogénures de
chrome, CrCls, CrBrj et Crls, et entrainer de fortes rotations Faraday (entre 103 et
10° deg.cm™! autour de 1,5 K). Ils peuvent aussi étre semi-conducteurs comme les
chalcogénures d’europium tels que EuO ou EuS, avec une température de Curie
largement inférieure a 300 K, et des rotations Faraday importantes avec une faible
épaisseur traversée.

4.7.2. Effet Kerr polaire

On trouve dans la littérature beaucoup de données relatives a I’effet Kerr polaire,
voir en particulier Buschow [28]. Ceci est dii en bonne part aux potentialités
existantes pour I’enregistrement magnéto-optique.

Les métaux de transition ont des angles de rotation Kerr & la température ambiante,
dans le visible (A = 633 nm), de — 0,30° pour le cobalt, — 0,41° pour le fer et — 0,13°
pour le nickel. On trouvera chez Buschow les valeurs de ©k pour un grand nombre
d’alliages interméralliques de ces métaux sous forme massive et cristalline avec des
compositions variables. Pour les alliages du cobalt, les valeurs de Ok varient de
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+ 0,01 pour Co7Gd; a - 0,40° pour Coqq Pt3g. Pour les alliages du fer, elles varient
de — 0,14° pour FesgPdsp & — 0,53° pour Fegs Pt)s. Les alliages pseudo-binaires et
ternaires ont des valeurs de ®g assez faibles sauf exception (- 0,36° pour
Fe; 7 V(3 Ge).

Les alliages de Heusler sont des composés intermétalliques ternaires cubiques
ferromagnétiques de composition X>YZ. Les angles Ok sont en général relative-
ment faibles (< 0,2°) avec toutefois des valeurs élevées pour les alliages FeCoGa
(- 0,41°). Proches des alliages de Heusler, les alliages du type XMnY (PtMnSb,
PdMnSb, NiMnSb, PtMnSn), appelés semi-métaux a cause d’un gap semi-
conducteur dans la structure de bande des spins minoritaires, peuvent donner lieu 2
des rotations ®k importantes (— 1,2° pour PtMnSb a A = 750 pm).

L'un des criteres de choix des matériaux destinés a I’enregistrement magnéto-
optique est I'importance de la rotation Kerr a la température ambiante et pour les
longueurs d’onde disponibles avec des diodes laser (proche infrarouge et rouge).
D’autre part, les matériaux sont déposés en couches minces ou multicouches
amorphes. Ce sont des couches de R-M, ol R est une terre rare (Tb, Gd, Dy) et M
un métal de transition 3d.

Ok vaut a 300 K et pour le rouge environ 0,4° pour les Gd; _,Fe, et de —0,1° a
—0,3° pour la famille Gd;_yCoyx quand x croit entre 0,6 et 1. Une comparaison des
rotations Kerr et Faraday entre ces alliages est présentée dans ’article de Hansen et
al. [27]; a 300 K, pour A =632,8 nm et dans le cas de GdgsFepgs, O vaut
2x10° deg.cm™! quand 1@k vaut 0,4°. La rotation Kerr correspond donc a la
rotation Faraday d’une épaisseur de 50 nm du méme matériau.

Les alliages TbFe ont été trés étudiés et donnent un angle Ok d’environ 0,2° a
600 nm et a 300 K. Dans les mémes conditions expérimentales, ’alliage TbFeCo
utilisé dans les disques magnéto-optiques commercialisés fait tourner la polarisation
de Ok =-0,17° tandis que I’angle Ok est de — 0,25° pour I'alliage GdFeCo dans les
mémes conditions expérimentales.

Les R-Fe; (out R = Gd, Er, Ho, Dy, Tb) ont été étudiés systématiquement en fonc-
tion de A et a 300 K [29] ; les maxima de |©k | se situent autour de A =300 nm et
vont de — 0,4° pour TbFe; & + 0,2° pour GdFe,.

4.7.3. Effet Kerr longitudinal

Bien que la configuration de ’effet Kerr longitudinal ait été présentée comme
fondamentale, elle ne donne pas accés sans ambiguité & une composante bien
définie de I’aimantation. En effet, la distinction entre effet longitudinal et polaire en
incidence oblique est quasi impossible. Seule, une variation de 1’angle d’incidence
peut permettre de faire la part des choses. De plus, les composantes d’aimantation
dans le plan sont accessibles au moyen de I’effet Kerr transverse qui est assez
couramment utilisé, en particulier pour les couches minces et multicouches. Ceci
nous explique pourquoi la littérature est assez pauvre en résultats de mesure d’effet
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Kerr longitudinal alors que cet effet est utilisé couramment pour I’observation des
domaines magnétiques lorsque le vecteur aimantation est a peu preés paralléle a la
surface ; cette situation est trés fréquente car, en l'absence d'anisotropie perpendi-
culaire, c'est elle qui sera privilégiée par I'énergic magnétostatique (cf. chapitre 20).

Les valeurs de I'angle de rotation de méme que celles de I’ellipticité dépendent non
seulement de la longueur d’onde et de la température, comme pour 1’effet Kerr
polaire, mais aussi de I’angle d’incidence. Celui ci peut varier de 0 a 90°. La valeur
de I’angle de rotation est nulle pour ces angles extrémes et présente un maximum au
voisinage de l’angle d’incidence principal [30], tel que le déphasage entre
composantes p et s vaut 1t/2.

4.7.4. Effet Kerr transverse

Les avantages liés a |'utilisation de I'effet Kerr transverse tiennent au fait qu’il
fournit directement une quantité (AR /R), parfois notée 9, proportionnelle a la valeur
de I’aimantation moyenne sur la zone de mesure M, que sa mise en ceuvre est trés
simple et ne nécessite pas de mesure d’angle car on ne s’intéresse qu’au mode
propre de propagation (p ou TM). En revanche, la valeur de AR/R dépend de
I’angle d’incidence avec un maximum situé en général au voisinage de I’angle de
réfraction principal pour le matériau considéré, soit de I’ordre de 65° a 80° pour les
métaux. AR/R dépend aussi de A et, bien siir, de T (donc M). La commodité
d’emploi de cet effet en fait depuis longtemps un outil trés pratique [25], [31], [32].
Son utilisation s’est fortement accrue avec l'intérét croissant pour les couches
minces magnétiques et, d’'une facon générale, pour les surfaces. Les matériaux
mesurés sont ferro- ou ferrimagnétiques.

Les métaux 3d ont fait I’objet des mesures les plus anciennes. Pour le cobalt en
couche mince, AR/R passe par un maximum de 1,5x10-2 pour A = 700 nm et un
angle d’incidence de 71° [32]. Pour A = 632,8 nm, a température ambiante et pour
un angle d’incidence de 60°, un AR/R de I’ordre de 1,1 X102 a pu étre mesuré. Le
cobalt massif présente un comportement identique ; des mesures dans 1’infrarouge
mettent en évidence un extremum de AR/R vers A =3 um de valeurs 1,6x10-2 et
3,4x 1072 pour des incidences de 75° et 85° respectivement [32].

Pour le nickel, dans le domaine de longueur d’onde compris entre 0,7 et 5,8 wm,
AR /R passe par des extrema situés vers 1,5 um, ott AR/R vaut environ — 7x 1073,
et 5,5 um ol AR/R vaut de I'ordre de 2x 103, I’annulation de 1'effet étant obtenue
vers 3,8 um [32], [33]. Vers 700 nm, AR/R est d’environ —4x 10-3. Les conven-
tions de signe sont celles définies dans la référence [32].

Le fer a des valeur extrémes de AR/R autour de A = 0,7 um et 3 pm avec respecti-
vement des valeurs de 1’ordre de 5,5% 102 et 1,5x 102 [32, 34]. On trouve par
ailleurs dans la littérature de nombreux exemples de systémes multicouches a base
de métaux de transition et de terres rares qui donnent une idée de la sensibilité de la
méthode (la monocouche atomique !) [35], [36].
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5. UTILISATIONS ET APPLICATIONS
DES EFFETS MAGNETO-OPTIQUES

Nous distinguons ici les utilisations des effets magnéto-optiques en physique, c'est-
a-dire dans des expériences destinées a mieux comprendre les propriétés magné-
tiques des matériaux, de leurs applications dans des dispositifs.

5.1.UTILISATIONS EN PHYSIQUE

5.1.1 Caractérisation magnétique - Hystérésigraphie

Dans des configurations géométriquement bien définies, a une seule composante de
l'induction B (c'est-a-dire pratiquement dans les milieux magnétiques ordonnés doués
d'une aimantation spontanée, a une seule composante de I'aimantation M), la sensi-
bilité des effets magnéto-optiques permet de mesurer I'évolution de l'aimantation
moyenne en fonction du champ magnétique appliqué, et donc le cycle d'hystérésis.

En réflexion (effet Kerr), cette mesure renseigne sur le comportement d'une zone
superficielle de faible épaisseur (de l'ordre de la profondeur de pénétration) du
matériau, moyenné sur la région éclairée. Le cycle d'hystérésis superficiel ainsi
obtenu peut étre compleétement différent du cycle correspondant a l'ensemble du
volume, tel qu'on peut le mesurer par les méthodes classiques, et cette différence est
intéressante en soi parce qu'elle révele I'importance des domaines, situés a l'intérieur
de 1'échantillon, ou l'aimantation prend une direction différente de celle des
domaines de fermeture qui occupent la surface.

Dans I'étude de couches magnétiques suffisamment minces, le cycle mesuré par
effet magnéto-optique est représentatif de 1'ensemble. On apprécie alors particulié-
rement la rapidité de la mesure, et la possibilité de la pratiquer in sifu, par exemple
dans une enceinte a ultravide, juste aprés la croissance de 1'échantillon, et en paral-
lele avec d'autres méthodes de caractérisation. En particulier, le cycle d'hystérésis a
une allure complétement différente suivant que le champ est appliqué dans la
direction de facile aimantation ou dans une direction de difficile aimantation (voir
chapitre 20) : la comparaison des résultats obtenus permet donc aussi de déterminer
'anisotropie des couches, aussi bien que les valeurs du champ coercitif ou de
l'aimantation rémanente.

Le développement de la physique des multicouches et des super-réseaux magné-
tiques, ces dernieres années, a conduit a leur étude magnéto-optique, expérimentale
et théorique. L'analyse des résultats, basée sur des formalismes matriciels tels que
celui de Visnovsky [15], est particulierement riche. Ainsi Penissard a montré dans
sa thése que l'on devrait pouvoir détecter sélectivement, dans une multicouche, le
cycle d'hystérésis de 'une des couches par un choix approprié de 1'énergie des
photons utilisés. Hubert & Traeger [16] ont introduit des fonctions de sensibilité
pour décrire de tels systémes. '
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5.1.2. Evolution de l'aimantation dans les systémes homogénes
Transitions de phases

La magnéto-optique a contribué de fagon déterminante, dans les années 70, a 1'étude
des transitions de phases et des phénoménes critiques. La grande sensibilité des
mesures optiques permet en effet de bien mesurer la variation des effets tels que la
rotation Faraday [37], [38] ou la biréfringence rectiligne [39], [40]. Dans un domaine
de température restreint (quelques Kelvin), la seule grandeur qui varie beaucoup est
souvent l'aimantation, ou, dans le cas d'antiferromagnétiques, 1'aimantation des
sous-réseaux. Ces mesures ont permis de déterminer une série d'exposants critiques,
et de les confronter aux prévisions de la théorie du groupe de renormalisation (voir
chapitre 10).

5.1.3. Magnéto-optique en diffraction

Les effets magnéto-optiques classiques concernent des milieux homogenes. Si l'on
envoie un faisceau de lumiére visible sur un objet spatialement périodique de période
micronique, par exemple un réseau constitué d'un matériau magnétique, ou un
arrangement périodique bidimensionnel d'flots magnétiques, il est diffracté. Chacun
des faisceaux diffractés subit alors un effet magnéto-optique, que l'on peut décrire,
pour les ordres de diffraction autres que l'ordre zéro, comme non spéculaire [41].

5.1.4. Résonances

La présence d'une composante de I'aimantation normale a la direction du champ
magnétique continu appliqué, lors de la précession associée a une résonance d'ondes
de spin, peut étre observée par son effet sur la lumiére transmise entre polariseurs
croisés [2], ce qui peut permettre une analyse originale des modes de résonance
dans un matériau transparent. On entre néanmoins la dans le domaine des effets
magnéto-optiques inélastiques (diffusion de la lumiére par des ondes de spin), que
nous avons en principe écarté du champ de ce chapitre.

5.1.5. Imagerie de domaines magnétiques

Apres réflexion ou transmission par des régions dans lesquelles l'orientation oun
l'arrangement des moments magnétiques sont différents, c'est-a-dire par des domaines
magnétiques différents (voir chapitre 3), la lumiére aura des caractéristiques diffé-
rentes : sa polarisation pourra avoir tourné dans un sens ou l'autre, ou son intensité
pourra étre différente. Il sera donc possible, en détectant ces inhomogénéités du
faisceau associées aux variations locales du comportement magnéto-optique, de
faire des images des domaines magnétiques. On remarque que l'effet des domaines
conduit 4 la mesure macroscopique (hystérésigraphie) lorsque 1'on fait une intégra-
tion sur la surface éclairée au lieu de 'exploitation locale qui correspond a l'imagerie.

Les observations de domaines ferro- ou ferrimagnétiques reposent sur les effets
Kerr ou, dans le cas de matériaux transparents ou de couches trés minces, l'effet
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Faraday. Ce dernier donne, pour des couches de quelques pm d'épaisseur déposées
par exemple sur un substrat épais mais transparent de gallate grenat de gadolinium
(GGG), une rotation confortable (quelques degrés) de la polarisation de la lumiére,
et un contraste, agrémenté de couleurs, trés facile & mettre en évidence. L'obser-
vation des domaines, dans un microscope polarisant, est alors trés agréable, et leurs
mouvements sous l'effet d'un champ magnétique constitue une initiation specta-
culaire a la physique des domaines magnétiques.

En revanche, les effets Kerr polaire et surtout longitudinal, ce dernier étant appli-
cable lorsque l'aimantation est dans le plan de surface, conduisent a une rotation du
plan de polarisation de la lumiére trés faible (quelques minutes d'arc). L'observation
du contraste associé a des domaines différents améne donc a utiliser un analyseur
presque croisé avec le polariseur, et la luminosité de 1'image est faible. Par ailleurs,
l'utilisation du mode longitudinal impose une incidence oblique, et tout relief de la
surface donne alors, entre polariseurs croisés, un contraste violent. En pratique, ceci
renforce les exigences sur le polissage de la surface. En effet, quelle que soit la
méthode expérimentale utilisée, cette surface doit étre exempte de couche écrouie,
sinon les domaines eux-mémes seraient perturbés par I'effet de la magnétostriction
et les observations ne seraient plus significatives ; en pratique, la surface doit donc
étre polie électrolytiquement ou soumise a une attaque chimique bien controlée.
L'exigence optique supplémentaire est que la surface soit trés plane.

Deux techniques auxiliaires atténuent les difficultés. D'une part, un dispositif élec-
tronique de traitement d'images permet de soustraire I'image de I'échantillon dans
I'état magnétiquement saturé, donc dépourvu de domaines, et, si besoin, est d'aug-
menter artificiellement le contraste [42]. D'autre part, le dépdt d'une couche inter-
férentielle a fort indice de réfraction, telles que ZnS, Si ou Si0O,, d'épaisseur bien
controlée, permet d'accroitre la rotation pour l'effet Kerr longitudinal [43], [44]. Le
principe est de diminuer, par interférence destructive (figure 13.9), la composante
du vecteur champ électrique de 1'onde lumineuse correspondant simplement a la
réflexion, sans atténuer la petite composante perpendiculaire que 'on peut associer a
I'effet magnéto-optique.

Figure 13.9 - Augmentation de I'effet Kerr par une couche interférentielle diélectrique.
Les ondes réfléchies dans le vide issues de A, C etc. doivent étre en opposition de phase

L'épaisseur optique (produit de 1'épaisseur par l'indice de réfraction) de la couche
doit donc étre voisine de A/4, de fagon a ce que 'onde réfléchie sur sa surface soit
en opposition de phase avec celle qui en émerge aprés avoir traversé la couche deux
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fois, et acquis sa contribution magnétique sur la surface magnétique. Cette méthode
est également applicable pour l'effet Kerr polaire [45] et pour l'effet Kerr
transverse [46].

L'imagerie des domaines magnétiques a récemment amorcé un tournant prometteur
avec le développement de la microscopie en champ proche [47] (voir Appendice,
§ A.5). Outre son intérét en recherche fondamentale et son élégance, cette approche
recele des possibilités trés excitantes pour l'enregistrement magnétique a trés haute
densité. Beaucoup reste a découvrir sur les effets magnéto-optiques en champ proche.
Nous nous concentrerons dans la suite sur les observations en champ lointain.

Dans des supraconducteurs de type I, I'effet Faraday a permis de visualiser directe-
ment l'état intermédiaire (coexistence des phases normale et supraconductrice
associée a la transition sous l'effet d'un champ magnétique appliqué) grice i une
couche de matériau paramagnétique a grande constante de Verdet [48]. Dans des
supraconducteurs de type II, la magnéto-optique permet, de la méme facon, de
déterminer le cycle d'hystérésis bien qu'il s'agisse alors de modifications de la
configuration des lignes de vortex, c'est-a-dire des régions dans lesquelles B n'est
pas nul, dans 1'état mixte. De telles études se sont largement développées ces
dernieres années, pour les supraconducteurs a haute température critique [49]. Le
détecteur de champ ferrimagnétique de Dorosinskii ef al. [S0] mentionné aux
§ 5.1.6 et 5.2.2 rend également de grands services dans ces études, pour lesquelles il
a initialement été développé.

Nous n'avons jusqu'a présent discuté que l'imagerie en lumiére visible. Rien n'est
changé dans le principe si 'on veut utiliser l'infrarouge, par exemple pour étudier
par transmission les domaines dans des matériaux qui y sont plus transparents que
dans le visible. Il faut cependant, bien entendu, disposer d'une optique qui puisse
fonctionner dans le domaine sélectionné, de polariseurs adéquats, et d'un conver-
tisseur qui permette de voir I'image.

Le développement de sources de rayonnement synchrotron fournissant des flux
extrémement intenses de rayons X dans une gamme d'énergies trés étendue a permis
récemment le développement d'études des effets magnéto-optiques dans cette
gamme spectrale. La faisabilité de l'observation de domaines par diffraction
magnétique des rayons X a été démontrée [51] dans le cas de la magnétite Fe3Oy.
Dans ce cas, la technique est identique a la méthode d'imagerie par diffraction de
Bragg qu'on appelle souvent topographie aux rayons X [52]. Cependant, dans sa
forme habituelle, o la diffraction est due a la charge électronique (diffusion
Thomson), les parois ou les domaines ne participent au contraste que par la varia-
tion de distorsion qui leur est associée par l'intermédiaire de la magnétostriction
(chapitre 5, § 6.1.3) ; les parois et domaines a 180° sont donc pratiquement
invisibles. En imagerie par diffusion magnétique, l'intensité diffractée varie d'un
domaine a l'autre, de la méme fagon qu'en topographie aux neutrons [51], mais le
contraste est faible.
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Une autre famille d'approches apparait trés prometteuse : celle associée au dichroisme
magnétique circulaire des rayons X. La variation, suivant le sens de I'aimantation du
matériau, de 1'absorption de rayons X polarisés circulairement, lorsque leur énergie
est proche d'un seuil d'absorption bien choisi, pourrait étre utilisée directement, en
particulier par une technique d'imagerie par balayage. Une élégante variante a été
mise en ceuvre récemment : elle utilise les variations, liées a celles de 1'absorption,
du nombre de photoélectrons éjectés [S3], en recueillant ces électrons par un
systeme de lentilles qui produit une image. Le fait que le processus soit intimement
1ié a I'énergie des seuils, et donc caractéristique de 1'élément étudié, permet alors
d'observer sélectivement et successivement, en changeant la longueur d'onde des
rayons X utilisés, les domaines dans I'une ou l'autre des couches d'un super-réseau
ou d'une multicouche, et d'obtenir une information trés directe sur les couplages
entre elles. Avec la mise au point de techniques de manipulation de la polarisation
des rayons X [54], il est vraisemblable que ces méthodes connaitront un beau
développement au cours des prochaines années.

5.1.6. Cartes de champ magnétique

Le détecteur magnéto-optique développé par Dorosinskii ef al. [50], constitué d'une
couche de grenat ferrimagnétique magnétiquement trés douce, et bien transparente,
déposée sur un substrat de grenat non magnétique, donne une sensibilité meilleure
que des couches paramagnétiques. La répartition de 1'aimantation dans la couche
magnétique suit dans une large mesure la répartition du champ magnétique auquel
elle est soumise. Placée sur un dispositif ou un échantillon, et observée dans un
microscope polarisant, elle permet ainsi, grace a 1'effet Faraday utilisé en réflexion,
de visualiser la répartition du champ créé par 1'échantillon.

5.2. APPLICATIONS

5.2.1. Isolateurs optiques

Dans un laser, I'émission stimulée est engendrée grice a une excitation extérieure
qui met en ceuvre le pompage optique dans un milieu actif, appelé amplificateur, et
caractérisé par son gain. Afin d'assurer a la fois la stabilité de la lumiere émise et un
régime thermique supportable par le matériau, l'intensité lumineuse dans le milieu
actif doit rester en deca de la saturation. Mais si, du fait d'une réflexion mal
contrdlée, une partie de la lumiere émise retourne dans le milieu actif, elle peut
engendrer des instabilités de 1'émission, voire des dégéts irréversibles du matériau.
Le r6le d'un isolateur optique est celui d'une valve a photons qui bloque tout retour
de lumiére vers la source.

La propriété de non-réciprocité de l'effet Faraday, mentionnée plus haut, fournit le
principe d'un isolateur optique. 11 suffit de disposer sur le faisceau, préalablement
polarisé rectilignement (Pol; a 0°) a la sortie du laser, un composant G dont I'effet
Faraday fait tourner la direction de polarisation de 45°, suivi d'un polariseur
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rectiligne (Pol, a 45°) laissant passer cette polarisation avec le minimum d'atté-
nuation. Toute lumiére réfléchie ou rétrodiffusée par un composant situé au dela de
l'isolateur subit & son retour vers la source une rotation supplémentaire de son plan
de polarisation de 45° qui 'amene i étre bloquée par le polariseur situé coté source.

Le composant G doit induire une rotation Faraday @ de 45° ; il doit donc étre
constitué d'un matériau transparent a la longueur d'onde utilisée (dans le domaine
visible ou proche infrarouge) et 1'épaisseur produisant une telle rotation doit étre
compatible avec le mode de production du champ magnétique H.

Les performances d'un isolateur fonctionnant a4 une longueur d'onde donnée (par
exemple 1,3 ou 1,55 um pour les télécommunications par fibres optiques) sont
exprimées en termes de :

+ rapport d'extinction ou isolation en décibels (dB), soit — 10 logP, /Py, ot Py est
le flux lumineux incident provenant directement de la source et P, est le flux
retournant vers la source apreés traversée de l'isolateur et réflexion par un miroir
idéal. L'isolation peut atteindre 60 dB.

¢ pertes d'insertion, également en décibels, c'est-a-dire — 10 log P /Py ot P, est le
flux transmis et donc utilisable. Avec un grenat de bonne qualité, les pertes
peuvent étre inférieures a 0,1 dB.

Les matériaux de la famille des grenats d'yttrium-fer (Y3 Fes Q1) présentent, grice
a des substitutions, les propriétés magnétiques, magnéto-optiques [55], thermiques
et économiques les mieux adaptées. Les grenats dopés au bismuth fournissent les
rotations les plus importantes. On remédie a la forte dépendance thermique de ©;
due au bismuth en incorporant des ions de terres rares telles que terbium, gado-
linium, holmium, lanthane ou samarium qui permettent d'amener la température de
compensation, pour laquelle d®;/dT devient trés faible, dans la région de la
température d'utilisation, typiquement 22°C [56].

La configuration de l'isolateur correspond a un vecteur aimantation perpendiculaire
au grenat, d'une épaisseur typique pouvant aller de quelques centaines de micro-
metres a quelques millimetres [57].

Les champs nécessaires pour saturer les grenats vont de 0,05 a 0,2 T. Toutefois, un
dopage avec du gallium ou de 'aluminium conduit a un matériau de type faible
aimant permanent ne nécessitant aucun champ appliqué, aprés saturation sous
quelques centaines de mT, donc 4 un encombrement et un cofit nettement moins
élevé [56]. Dans ce cas la dépendance thermique est moins bien compensée.

Dans le cas d'isolateurs inclus dans des configurations d'optique guidée [58], on
recherche plutdt des grenats épitaxiés ; dans ce cas l'aimantation doit étre dans le
plan de la couche. La réalisation de l'isolateur nécessite une moindre épaisseur de
grenat et un champ appliqué plus faible que pour la configuration décrite ci-dessus.
Toutefois, il est impératif de minimiser la biréfringence rectiligne en effectuant des
recuits destinés a relacher les contraintes.
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5.2.2. Capteurs de champ magnétique

Un capteur de champ magnétique peut étre utilisé comme outil de mesure du champ
(norme, ou valeur d'une composante) ou, dans une configuration différente, pour
obtenir une image de sa distribution, c'est-a-dire de la répartition spatiale des lignes
de champ. Cette derniére application est décrite dans le paragraphe consacré au
contrdle non destructif. La mesure d'un courant électrique peut étre déduite de la
valeur du champ magnétique engendré par le conducteur.

Le champ magnétique tend a aligner les moments dans un matériau magnétique.
Certains effets magnéto-optiques de base (Faraday, Kerr transverse et polaire) ne
sont sensibles qu'a une seule composante de ce vecteur aimantation. En alignant le
dispositif de mesure par rapport au champ magnétique H a4 mesurer de telle maniere
que la composante d'aimantation détectée varie de fagon linéaire avec 1'amplitude
du champ, au moins dans un certain domaine de valeurs, on peut déduire la valeur
locale de H.

Dans le cas d'un matériau diamagnétique dont 1'épaisseur et le coefficient de trans-
mission assurent un bon passage de la lumiere, I'angle de rotation Faraday O est
proportionnel au champ appliqué et tel que O =ky 1B, ol ky est la constante de
Verdet, B I'amplitude de la composante du champ appliqué selon la direction de
propagation de la lumiere et I 1'épaisseur de matériau traversée. Une bonne sensi-
bilité sera donc atteinte par le choix d'un matériau diamagnétique qui associe une
forte constante de Verdet et une faible absorption a la longueur d'onde utilisée [59].
Citons l'application a la mesure d'un courant électrique par la rotation Faraday
engendrée par le champ créé par le conducteur dans une fibre optique monomode
enroulée autour de celui ci. La faible constante de Verdet est alors compensée par la
grande longueur I de la fibre.

Dans le cas d'un matériau ferromagnétique présentant une anisotropie uniaxiale avec
un axe de facile aimantation Oz, la composante My de 'aimantation perpendiculaire
a l'axe Oz a, en dehors des régions ot le champ est proche de la saturation, une ampli-
tude proportionnelle au champ appliqué si celui-ci est suivant Ox. Un effet magnéto-
optique impair (Faraday, Kerr) donnera une réponse proportionnelle au champ.

Les grenats d'yttrium-fer ferrimagnétiques (YIG) dopés sont ici encore trés
utilisés [60] car S, la sensibilité normalisée par rapport a la longueur, peut atteindre
des valeurs importantes, en particulier au voisinage du point de compensation [61].
Indépendante de la géométrie, cette sensibilité normalisée s'écrit S' = NegS/1, ou
Nesr, le facteur effectif de champ démagnétisant, représente une moyenne en volume
du facteur géométrique N (exprimé habituellement sous forme tensorielle), 1 est la
longueur traversée et S = dOg/dH = O 5/ Hgy est la sensibilité. Les sensibilités S
et S', 1a rotation spécifique Faraday (angle de rotation par unité de longueur), le
domaine des champs mesurables et la stabilité en température dépendent des
substitutions dans le grenat. Dans un grenat YIG, la substitution par du bismuth
augmente la rotation spécifique, le gallium réduit I'aimantation a saturation tandis
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que la stabilité thermique est améliorée par l'incorporation, dans le grenat, de terres
rares (voir paragraphe précédent) telles que le gadolinium [62] ou le lanthane dans
un grenat de terbium fer (TbIG). Pour ces matériaux, l'angle de rotation par unité de
longueur peut dépasser 100°/mm tandis que S' peut étre supérieur a 10°/A. De
plus, la réponse en fréquence se fait sans atténuation jusqu'au MHz et peut méme
étre correcte jusqu'au GHz pour certains matériaux (YBiIG).

5.2.3. Contréle non destructif

La sensibilité des méthodes optiques est souvent mise a profit comme moyen de
contrdle local ou global de matériaux ou de dispositifs susceptibles d'affecter
l'intensité, la phase ou la polarisation de la lumiére. On admet en général que
'énergie apportée par le faisceau-sonde ne modifie pas les propriétés de la surface
ou du volume sondé. Les effets magnéto-optiques constituent un outil supplémen-
taire de contréle non destructif. Ils permettent de visualiser directement un état
magnétique pouvant étre affecté par les conditions de température ou de contrainte
lorsqu'ils sont utilisés dans les configurations décrites plus haut.

Ils sont également utilisés pour tester la continuité des surfaces de matériaux
magnétiques [63] ou dans les propriétés de transport de matériaux non magnétiques.
En effet, toute singularité ou discontinuité de celles ci se traduit par une anomalie
du champ magnétique engendré par le courant électrique. Un matériau présentant a
la fois une forte susceptibilité et un fort couplage magnéto-optique sert de capteur
de champs de fuite et en fournit directement la distribution spatiale. Les grenats
ferrimagnétiques sont encore une fois utilisés [64]. De tels systemes d'imagerie
susceptibles de détecter des microfissures dans des toles sont ainsi disponibles
commercialement. Les applications sont nombreuses et peuvent aller du contrdle de
carlingues d'avions a celui des enveloppes métalliques dans des réacteurs nucléaires.
Un tel contréle vient s'insérer dans un ensemble destiné a inspecter les surfaces et
les volumes métalliques.

5.2.4. Enregistrement magnéto-optique

L'enregistrement magnétique est I'une des technologies les plus importantes, tant
pour l'informatique que pour les arts du son et de I'image [65]. Parmi les voies
explorées depuis une quinzaine d'années figure I'enregistrement magnéto-optique. 11
a maintenant débouché au niveau industriel, et le disque compact magnéto-optique
est méme présent depuis plusieurs années sur le marché de 'enregistrement pour
amateurs (le Minidisc® Sony). Cette application sera traitée au chapitre 21.
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APPENDICE :
OPTIQUE DES MATERIAUX NON MAGNETIQUES

Nous reprenons ici brievement quelques notions de base de l'optique. Des ouvrages
spécialisés, par exemple ceux qui ont été cités en référence, devront naturellement
étre consultés pour plus de détails.

Al - PULSATION, VECTEUR D'ONDE, POLARISATION

Une onde lumineuse se caractérise par sa pulsation ®, proportionnelle a I'énergie
ho des photons associés, i =1,0546x10-34 J.s étant la constante de Planck
divisée par 2 ; par sa direction de propagation représentée, du moins dans les cas
simples, par son vecteur d'onde k ; par son intensité, proportionnelle au module
carré de I'amplitude du champ électrique E ; et par sa polarisation. Dans la situation
la plus simple, celle de la propagation dans le vide, I'onde est transverse, c'est-a-dire
que E est perpendiculaire a k. Lorsque la direction de E est constante, on dit qu'on a
affaire a une lumiere polarisée rectilignement. Lors de la propagation libre, dans le
vide, deux directions quelconques du plan perpendiculaire a la direction de
propagation peuventservir de repére pour E. Il est commode, dés lors qu'on
envisage une réfraction ou une réflexion a une interface entre deux milicux, en
incidence oblique, de repérer les directions par rapport au plan d'incidence, défini
comme celui contenant la normale a l'interface et la direction de propagation
incidente. Une lumiére dont le vecteur E est perpendiculaire au plan d'incidence
sera dite de polarisation s ou ¢ ; la polarisation sera p ou © si E est dans le plan
d'incidence. On désigne encore ces situations par les termes TE (le vecteur E est
transversal par rapport au plan d'incidence) et TM (vecteur champ magnétique
transversal par rapport au plan d'incidence, donc E dans le plan d'incidence).

Mais E peut aussi tourner, a la vitesse angulaire ®, au cours de la propagation : s'il
conserve la méme norme, on parle de polarisation circulaire, droite ou gauche
suivant le sens de rotation. Ces désignations évoquent les courbes que décrirait
I'extrémité de E au cours du temps. On désigne conventionnellement [66, p. 272]
par circulaire droite une onde telle que le vecteur E semble tourner dans le sens des
aiguilles d'une montre pour un observateur qui regoit 1'onde, et donc qui regarde
vers la source (figure 13.10).

Si E change périodiquement de norme, on parle de polarisation elliptique, droite ou
gauche également. On remarquera qu'une lumiére a polarisation elliptique peut
s'envisager comme la superposition cohérente de deux ondes polarisées circulai-
rement en sens opposés, d'amplitudes inégales, mais aussi comme la superposition
de deux ondes polarisées rectilignement dans deux directions perpendiculaires,
d'amplitudes différentes et déphasées. La superposition cohérente implique 1'addition
des amplitudes en tenant compte des phases.
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Un faisceau de lumiere n'est polarisé que s'il a préalablement subi une préparation,
ou s'il est émis par un laser. La lumiére “naturelle” est non polarisée : la direction de
E y varie de fagon aléatoire. On peut considérer cette situation comme résultant de
la superposition incohérente de deux faisceaux d'égale intensité, polarisés, soit recti-
lignement, soit circulairement, suivant les deux modes principaux. La superposition
incohérente consiste a ajouter simplement les intensités.

Ep Eg

(a) (b)

Figure 13,10 - Yibrations circulaires droite (a) et gauche (b)

Au cours de la propagation, la direction du vecteur électrique tourne, son extrémité décrivant un
cercle. Les vecteurs figurés représentent le champ E a des instants successifs, et donc en des
positions décalées.

On désigne sous le nom de mode propre un régime de polarisation qui se conserve,
c'est-a-dire n'est pas altéré, au cours de la propagation. Ce n'est que pour un mode
propre que l'attribution d'un indice de réfraction est une description pertinente.

A2 - INDICE DE REFRACTION, PERMITTIVITE DIELECTRIQUE

Deux notions, liées, dominent la description de I'optique des matériaux : l'indice de
réfraction, et le tenseur de permittivité diélectrique. Dans le domaine du visible, et a
Jortiori aux fréquences encore plus hautes (rayons X), la perméabilité magnétique
relative | ne joue aucune role, méme dans les effets magnéto-optiques : en effet les
moments magnétiques ne peuvent pas suivre les variations extrémement rapides
correspondant & ces fréquences, et on peut donc prendre 1 = 1. Tous les effets sont
donc associés a la permittivité électrique €. Il n'en est pas de méme a des fréquences
plus basses.

L'expression la plus simple d'une onde électromagnétique dans un matériau
concerne une onde plane et monochromatique, polarisée rectilignement ; son champ
électrique s'écrit ;: E = Egcos (kr — mt), ce que l'on peut aussi mettre sous la forme :
E = Egexp[j(kr — @t)] & condition de se rappeler que, par convention, on ne prend
que la partie réelle de cette expression complexe.

La norme du vecteur d'onde k s'écrit k = nkg, ol kg est 1a norme du vecteur d'onde
dans le vide. Ceci définit I'indice de réfraction n du matériau, et 'on peut dire que le
vide est associé a un indice de réfraction égal a 1.
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Dans un premier temps, sachant que la vitesse de phase de I'onde est v, = @/k, on
voit immédiatement que, dans un milieu ol I'indice de réfraction est supérieur a 1,
la vitesse de phase est divisée par n par rapport a sa valeur dans le vide, c. Lorsque
I'indice de réfraction est fonction de la pulsation m, donc lorsqu'il y a dispersion, la
vitesse de groupe est donnée par vy = dw/dk. Il faut noter qu'il n'est pas choquant
de rencontrer un indice n < 1, qui implique une vitesse de phase supérieure i la
vitesse de la lumiére dans le vide, c. Celle-ci ne constitue une limite supérieure
rigide qu'a la vitesse de propagation, et c'est donc la vitesse de groupe qui doit
impérativement satisfaire v, < ¢. C'est toujours le cas.
L'expérience montre que, magnétiques ou pas, beaucoup de matériaux sont
biréfringents. Ceci signifie que les indices de réfraction associés aux deux états
propres de polarisation sont différents. On parle ici
¢ de biréfringence rectiligne (la littérature utilise souvent le terme linéaire : nous
avons discuté de cette ambiguité au début du chapitre) si la différence concerne
les deux états propres de polarisation rectiligne,
¢ de biréfringence circulaire si elle concerne les polarisations circulaires (droite et
gauche).

['indice de réfraction n'est alors plus une caractéristique du matériau, fonction seule-
ment de la longueur d'onde (ou de la fréquence, ou de la pulsation, ou de 1'énergie,
tout cela revenant au méme), et I'on est contraint 4 une description plus lourde.

L'une des descriptions commodes est celle basée sur le tenseur de permittivité
diélectrique &;;, parfois appelé tenseur de constante diélectrique. Il est défini par la
relation entre le déplacement diélectrique D et le champ électrique E :

D; =¢gp zjeijEj

gp étant la permittivité du vide définie au chapitre 2, i et j désignant les trois
composantes (par exemple X, y, z). Il est habituel d'écrire cette relation sans
expliciter la sommation sur les indices répétés (convention d'Einstein). La
signification géométrique est claire : €55 ou &y par exemple décrit la composante
suivant y de D due a la composante suivant x de E.

Le cas le plus simple, celui d'un matériau non biréfringent (optiquement isotrope) se
décrit alors par un tenseur diagonal dans lequel tous les éléments non nuls sont
égaux, soit :
e 00
Ejj = 0 ¢ 0f= eSij,
0 0 ¢

ol §;; est le symbole de Kronecker (§;;=1 sii=j; &;=0sii#j). Autrement dit,
ceci signifie simplement que D; = g€ E;, donc que, dans ce cas particulier, D et E
sont colinéaires. Cette situation est celle des matériaux amorphes (en particulier les
verres), et des matériaux cristallisés de structure cubique.
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Dans le cas général, des arguments thermodynamiques (voir § 5 du chapitre 10)
indiquent que ce tenseur est nécessairement symétrique : &; = €;;, ce qui réduit a 6
au maximum, au lieu de 9, le nombre de valeurs a connaitre. Des symétries cristal-
lines peuvent abaisser ce nombre de valeurs indépendantes, jusqu'a un dans le cas
cubique que nous venons de mentionner.

Il faut remarquer que la forme de la relation entre E et D est la méme en régime
statique et en régime alternatif, et en particulier pour le cas de la lumiére (pulsation
® trés grande) ; en revanche, les valeurs des €; sont souvent trés différentes. Un cas
frappant est celui de I'ean, pour laquelle € = 80 en régime statique, mais € = 1,7
(n = 1,33) seulement aux fréquences optiques.

Dans le cas particulier d'un matériau optiquement isotrope, il est facile de retrouver
la relation entre € et l'indice de réfraction n : on a simplement (dans le cas optique,
donc avec L = 1) € = n2, et ce quelle que soit la direction de propagation (c'est bien
ce qu'implique l'isotropie). Toutes les ondes planes sont des modes propres, et on
peut donc, a son gré, choisir une description en terme de polarisations rectilignes,
avec de plus une liberté compleéte dans le choix des deux directions de référence
perpendiculaires a la direction de propagation du faisceau, ou circulaires.

Dans le cas général, anisotrope, l'indice de réfraction dépend de la direction de
propagation. Pour des milieux anisotropes a biréfringence rectiligne, les directions
des polarisations associées aux modes propres sont fixées (onde ordinaire et onde
extraordinaire). Pour les milieux gyrotropes, et en particulier magnéto-optiques, ce
sont les modes de polarisation circulaires qui, du moins pour la propagation le long
de la direction d'aimantation, constituent les modes propres.

A3 - ABSORPTION. INDICE ET PERMITTIVITE COMPLEXES

La description précédente omet une caractéristique majeure de la plupart des maté-
riaux : ils ne sont pas parfaitement transparents, et les métaux sont méme tres
opaques. Il faut donc enrichir le formalisme introduit, de fagon a pouvoir décrire
l'absorption de 1a lumiére.

Dans un milieu isotrope, l'intensité transmise aprés traversée d'une épaisseur z est
I=1Iyexp (—az), ol o est le coefficient linéaire d'absorption. Pour traduire ceci en
termes d'indices de réfraction, il faut inclure dans l'expression de I'amplitude un
terme en exp — (0z/2), ce qui, dans l'expression en exponentielle complexe du
champ, revient a remplacer exp [j(k.r — wt)] par exp[j(k.z+joz/2) - mt)] en
ayant pris un axe z suivant la direction de propagation. Le vecteur d'onde devient
donc complexe, ce qu'on peut rendre, dans cette présentation simplifiée, par un
indice de réfraction complexe lui aussi: N =n + jk (voir équation 13.21), n et K
étant réels, avec K = 0./ 2kg = 0Ag/ 4T, ol Ag est la longueur d'onde dans le vide. A
titre d'exemple [30, p. 198], les valeurs pour l'aluminium (massif) sont, a la
longueur d'onde de 589,3 nm : n= 1,44 ; x = 5,23. Pour le fer (évaporé), a la méme
longueur d'onde, n=1,5; x = 1,63.
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A4 - TRANSMISSION ET REFLEXION A UNE INTERFACE
ONDES INHOMOGENES

Pour toute onde, 1'une des conditions de continuité a une interface est la conser-
vation de la composante tangentielle du vecteur d'onde. Cette condition permet,
dans le cas d'un matériau transparent, de retrouver aisément la loi de réfraction de
Descartes nj sin 6; = nz sin 6,. Les conditions de continuité 4 une interface entre deux
milieux transparents permettent d'exprimer les rapport des amplitudes des ondes
réfléchie et transmise & I'amplitude de I'onde incidente (figure 13.11).

E;

Ej
n Er ng w
ny \V n;
' E,
(a) (b)
Figure 13.11 - Réfraction et réflexion a un dioptre plan :
(a) Polarisation p ou TM - (b) Polarisation s ou TE

Ce sont les coefficients de Fresnel, dont I'une des formes est :

. N, cos0; —Njcos8; i = N cosB; — N> cos 9,
P Nsycos8; + Nycos®; % Nj;cosB; + N> cosO,
2N cos0; _ 2N cos8;

Ls

= N, cos9; + Njcos8, - N;cosB; + Np cosB -

Dans ces formules, n; et ny désignent les indices de réfraction des deux milieux, le
(1) étant celui de 1'onde incidente (angle d'incidence 6;) et le (2) celui de I'onde trans-
mise (angle de réfraction 6;). r et t sont respectivement les rapports des amplitudes
réfléchie et transmise a I'amplitude de l'onde incidente, et les indices p et s désignent
la polarisation. On remarque qu'ici, c'est-a-dire en l'absence d'effet magnéto-
optique, il n'y a pas de terme non diagonal (du type rys) dans la matrice de coefficients
de Fresnel, et les coefficients exprimés pourraient s'écrire rpp, etc. : une onde
incidente polarisée p ne donne pas d'onde réfléchie ou transmise de polarisation s.

Lorsque 'un des milieux (par exemple le milieu 2) est absorbant, mais isotrope, il
suffit d'introduire dans les relations de Fresnel son indice de réfraction complexe
pour en tirer encore les rapports d'amplitudes ; cette fois ces rapports sont com-
plexes, donc enrichis au passage d'une information sur le déphasage qui n'est plus
nécessairement 0 ou 7 (signe positif ou négatif du coefficient de Fresnel) comme
dans le cas de l'indice réel. La réflexion sur un milieu absorbant entraine donc des
coefficients de réflexion différents en amplitude et en phase pour les polarisations s
et p. Si l'on fait se réfléchir sur un milieu absorbant (en particulier un métal), en
incidence oblique, une onde polarisée rectilignement dans une direction qui a des
composantes suivant s et p, I'onde réfléchie sera donc polarisée elliptiquement.
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On se heurte 4 une complication lorsque 1'on s'intéresse au passage d'une onde d'un
milieu transparent (par exemple le vide) & un milieu absorbant, en incidence
oblique. Dans le milieu transparent, l'indice de réfraction est réel, et le vecteur
d'onde aussi. Il n'y a pas de difficulté pour trouver la partie réelle du vecteur d'onde
dans le milieu absorbant ; il définira la variation de la phase de l'onde. Mais la
méme condition de continuité impose que, puisque la partie imaginaire du vecteur
d'onde est nulle dans le milieu transparent, elle le reste dans le milieu absorbant.
Ceci signifie que la partie imaginaire du vecteur d'onde, qui décrit la variation
spatiale de la norme de l'amplitude de 'onde, est nécessairement perpendiculaire 4
l'interface. Les licux d'égale phase (perpendiculaires a la partie réelle de k) et les
lieux d'égale amplitude (paralleles a l'interface) sont donc tout a fait différents
(figure 13.12). Cette situation correspond a une onde inhomogéne. La réfraction
devient donc compliquée.

k; Kk,
nj \/

n; complexe

Partie imaginaire de kg‘ir

Partie réelle de k»

Figure 13.12 - Réfraction dans le cas d'un matériau absorbant

Le vecteur d'onde dans le matériau est complexe. Sa partie réelle a la méme composante tangentielle
sur le plan d'interface que le vecteur d'onde incident dans le milieu non absorbant, et est donc
oblique. La partie imaginaire du vecteur d'onde est perpendiculaire 4 l'interface. L'onde dans le
milieu absorbant est inhomogéne.

A5 - MICROSCOPIE EN CHAMP PROCHE

La microscopie habituelle implique la propagation de la lumiére sur des distances
grandes par rapport a la longueur d'onde (en champ lointain). Elle utilise donc des
ondes propagatives. Sa limite de résolution est voisine de la moitié de la longueur
d'onde A de la lumiére utilisée (critere de Rayleigh).

La microscopie en champ proche permet d'atteindre en pratique au moins dix fois
mieux [47, 67]. L'idée de base est que I'information sur les petits détails (c'est-a-dire
les grandes fréquences spatiales) est contenue dans les composantes diffractées avec
un grand transfert de moment k. Celles-ci ne peuvent plus se propager dés lors que
ky > ®/c puisqu'alors la composante perpendiculaire & la surface de son vecteur

d'onde, k, = ((o/ c)2 - ki , est imaginaire : il s'agit de modes évanescents, loca-
lis€s au voisinage de la surface. La microscopie en champ proche impose de capter

ces modes, donc de déplacer un récepteur a des distances de la surface trés petites
devant A, et de les transformer en modes propagatifs pour pouvoir les utiliser dans
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un dispositif, donc d'avoir une sonde de dimensions elles aussi trés petites devant A.
Il est amusant de remarquer que la médecine utilise depuis longtemps le champ
proche sans le dire : le stéthoscope permet en effet une résolution spatiale trés infé-
rieure a la longueur d'onde des ondes sonores émises par exemple par le cceur [68].
La technique actuellement mise en ceuvre utilise, pour les déplacements, les dispo-
sitifs piézo-électriques mis au point pour la microscopie a effet tunnel électronique
(STM), et la sonde est une fibre optique effilée.

A6 - RAYONS X

Les rayons X sont des ondes électromagnétiques tout comme la lumiére visible,
mais de longueur d'onde de l'ordre de I'Angstrom (10710 m), et d'énergie ~ 104 eV.
IIs sont produits d'une part par des générateurs de laboratoire, d'autre part par les
sources de rayonnement synchrotron, grands instruments basés sur des anneaux de
stockage dans lesquels circulent des €lectrons ultra-relativistes. Ces sources, d'accés
plus difficile mais ouvertes aux groupes de recherche de leur pays ou du groupe de
pays coopérant pour leur construction, donnent des faisceaux trés remarquables tant
par leur intensité que par leur spectre continu (de l'infrarouge aux rayons X durs),
leur polarisation et leur cohérence. C'est particulieérement vrai pour les sources
récentes, dites de troisieme génération, telles que ESRF (European Synchrotron
Radiation Facility) & Grenoble, France, ou APS (Advanced Photon Source)
d'Argonne, IL (USA).

A7 - VALEURS NUMERIQUES

Tableau 13.1 - Rotation Faraday dans quelques matériaux a 300 K

Matériaux O A (nm)
Diamagnétiques  verres; oxydes; chalcogénures  4-27 rad. T-'m! 546
Grenats YhsFes0) 2 12 deg.cm! 1060
Sferrimagnétiques Nd3Fes01> -840 deg.cm™! 1060
il (BiRGa)FesO,, 1-7.10% deg.cm™! C
Ferromagnétiques Fe 10%- 106 deg.cm™! 546
“ Co * 546
*# Ni ki 546
* R-Fe 1.8-2.10%deg.cm™! 632.8

“ R-Co 4,5.100 deg.cm™! 632,8
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Tableau 13.2 - Rotation Kerr @y pour quelques matériaux a 300 K, essentiellement d'aprés [69]

Matériaux O (degré) A (nm)

Métaux3d  Co ~035 (-0,39) 633 (830)

s Fe -041 (-0,58 max.) 633 (1100)
i Ni -0,13 633
Composés binaires CoGd 0,28 800
ot FeCo -0,55 830
s Cog.7Pto3 -04 633
a Feg65Pto.35 - 0,68 830
o Gd «Fey 0,1 a-03 750
W Gd,_Coy 0621 750
s TbFe 0,2 720

o TbFes 0,17 (- 0,41 max.) 800 (270)
pcs GdFes 0,2 720
Composés ternaires Fej 7V 3Ge 0,36 633
e Co,FeGa - 0,48 830
e Co,FeGe -043 633
e TbFeCo -0,23 670
e GdTbFe -0,26 800
Alliages Heusler PtMnSb -0,93 633
o NiMnSh -0,30 830
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CHAPITRE 14

RESISTIVITE MAGNETIQUE,
MAGNETORESISTANCE, EFFET HALL

On regroupe sous le terme d’effets galvanomagnétiques les effets du champ
magnétique (ou de I’aimantation) sur le transport électrique ou thermique. De
méme que la résistivité, les propriétés galvanomagnétiques ont un comportement
trés différent dans un semi-conducteur et dans un métal. Nous ne parlerons ici que
du transport électrique. Pour les phénomeénes thermiques, se reporter a Seeger [1],
ou Gratz et Zuckermann [2].

1. DEFINITIONS

1.1. RESISTIVITE ELECTRIQUE

La densité de courant j dans un matériau est proportionnelle au champ électrique E
dans la limite des faibles champs : j = 6 E, ot G est la conductivité. La résistivité est
le rapport inverse : E = pj. La relation est en réalité tensorielle ; champ et courant
ne sont pas toujours colinéaires, la conductivité est fonction de la direction
considérée dans une structure de basse symétrie. Pour un matériau cubique, la
conductivité est isotrope en l'absence de champ magnétique ; elle est liée a la
densité de porteurs libres n, a leur masse effective m*, leur charge q =*e et au
temps moyen entre 2 collisions T par :

o = ne2t/m* = nqu (14.1)
L est la mobilit¢ des porteurs, quotient de leur vitesse moyenne par le champ
électrique. Le libre parcours moyen est A =VgT, oll Vg est la vitesse moyenne au

niveau de Fermi. Une description des mécanismes de diffusion est donnée dans le
chapitre 20.

1.2. MAGNETORESISTANCE

Sous champ magnétique appliqué, ou dans un matériau magnétique ol régne un
champ d’induction B, les porteurs de courant (électrons ou trous) sont soumis a la
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force de Lorentz F=qvxB (équation 2.57). Les trajectoires électroniques sont
modifiées, mais aussi les énergies des bandes et les probabilités de diffusion qui
dépendent de l'orientation des spins électroniques. La magnétorésistance (MR) est la
modification de la résistivité par le champ magnétique dans le matériau
Ap/p (B =0), elle s'exprime par les variations des composantes diagonales du
tenseur résistivité, par exemple pxx (B). C’est une fonction paire du champ. On
distinguera, selon les directions respectives du champ appliqué et du courant, la
magnétorésistance longitudinale (B // j), et 1a magnétorésistance transverse (B L j).

1.3. EFFET HALL

Considérons une plaque rectangulaire de

T bz / faible épaisseur d, parcourue dans sa

| — longueur par un courant I, et soumise a

. st 4 /A‘E un champ B, perpendiculaire 2 la plaque
/ (figure 14.1). Un porteur (électron ou trou)

+7V Hal se déplacant & une vitesse moyenne v, est
Figure 14.1 - Tension de Hall V soumis a la force de Lorentz. Cette force

dévie les porteurs dans la direction y,
accumulant des charges sur les faces latérales entre lesquelles apparait une tension
de Hall Vy, jusqu’a ce que le champ électrique résultant Ey compense I’action de la
force de Lorentz,

Si n est la concentration volumique d’électrons, la densité de courant j; est
jx=nqvy, le champ électrique a 1'équilibre vaut E,=B,js/nq. L’effet Hall
correspond donc a la composante du champ électrique perpendiculaire au plan
champ-courant ; il provient de la partie non diagonale du tenseur (pyy ...), c'est une
fonction impaire du champ. La résistivité de Hall py=E/jx étant souvent
proportionnelle au champ, la pente définit le coefficient de Hall :

Ry = By/j,B, = V, d/I,B, = 1/nq (14.2)

Ce coefficient est négatif pour des électrons (q = —e), positif pour des trous. Il
s’exprime en Ohm.m/T, ou de maniére équivalente en m3/C. Dans la mesure o il
existe un seul type de porteurs, le quotient Ry /p fournit leur mobilité.

1.4. EFFET HALL PLANAIRE

Si la direction du champ magnétique est dans la plaque (figure 14.1), il peut exister
une composante du champ électrique, située dans le plan champ-courant et
perpendiculaire au courant. Cet effet Hall planaire [3] di & la distorsion des lignes
de courant par le champ est lié a I’anisotropie de la magnétorésistance :
Ep = gIB?sin(2'¥), o ' est I’angle entre 1 et B.
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2. TRANSPORT DANS LES MATERIAUX METALLIQUES
MAGNETIQUES

2.1. RESISTIVITE MAGNETIQUE

Les probléemes généraux concernant la résistivité des métaux sont traités par
Schroeder [4] ou Rossiter [S]. La résistivité comporte des contributions dues au
désordre atomique p;, aux phonons pyy et, dans un métal contenant des atomes
magnétiques, a la diffusion magnétique py,. Lorsque les probabilités de diffusion
sont faibles (libre parcours moyen grand devant la distance interatomique), la
résistivité est la somme des trois contributions (loi de Matthiessen) :

P(T) = pi+ Ppr(T)H+ pm(B, T) (14.3)

La résistivité magnétique py, dépend du désordre, donc de I'entropie magnétique.
Elle est fonction de la température et du champ, sa dérivée dpp,/dT ressemble a la
contribution magnétique 2 la chaleur spécifique (figures 3.17 et 3.18).

2.2. CAS D’UN MOMENT LOCALISE

De Gennes et Friedel [6] ont montré que la résistivité magnétique est principa-
lement liée a la fonction de corrélation de spin <8§;.8;> par :

Pm(B, T) = po[S(S+1)-<8;.S;>p 11 (14.4)
Si les corrélations entre moments sont nulles P
dans I’état paramagnétique, alors la résistivité H=0

magnétique y est constante. Pour un composé
ferromagnétique, la résistivité varie dans le
domaine d’ordre sensiblement comme
M2(T), pourvu que la surface de Fermi soit
peu perturbée par 1'ordre (figure 14.2).

Dans le cas des composés de terres rares 0 :
0 Te T

[7, 8], la résistivité a haute température tend
vers la valeur poo : Figure 14.2 - Résistivité magnétique
dans un matériau ferromagnétique
Poo = (g— 1)2 J(J+1). et son évolution sous champ

Toutefois, le champ cristallin léve la dégénérescence des niveaux 4f (voir cha-
pitre 7). La résistivité dans 1’état paramagnétique dépend du nombre de niveaux
occupés et de la probabilité de diffusion d'un état a 'autre ; elle n’est plus
constante, mais augmente en fonction de la population des niveaux [9].

Dans le cas d’un composé antiferromagnétique, deux termes contribuent a la
résistivité : le terme de désordre de spin comme dans les cas précédents, mais aussi
la modification du nombre de porteurs due & 1’apparition de zones de Brillouin
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magnétiques qui modifient la surface de Fermi. Ce dernier terme va généralement
dans le sens d’une réduction du nombre de porteurs, donc d’une augmentation de
résistivité. Un cas typique est celui des métaux de terres rares lourdes [10, 11, 12],
ol la structure est modulée et ol la résistivité selon I’axe sénaire augmente en
dessous de la température de Néel Ty .

2.3. MAGNETISME ITINERANT, ALLIAGES DE METAUX DE TRANSITION

Dans les métaux de transition 3d, les électrons responsables du magnétisme sont
plus ou moins localisés, et forment des bandes participant a la conduction (voir le
chapitre 8). Les phénomenes de transport sont beaucoup moins simples que pour le
magnétisme localisé,

2.3.1. Cas d’un métal magnétiquement ordonné

Les électrons sont séparés en deux demi-bandes de spin parall¢le ou antiparalléle a
I’aimantation (T, et | respectivement) de densités nT et n au niveau de Fermi. On
peut considérer que les deux bandes transportent le courant en paralléle, avec des
résistivités pT et pJ et une probabilité de diffusion avec retournement du spin
donnant une contribution pTJ. La résistivité totale est alors [13] :

p = [pTpl +pTUpT+pLI/(PT+pl+4pT)) (14.5)

Il est possible d’évaluer la contribution d'impuretés diluées dans une matrice
donnée pour chaque direction de spin, en mesurant la résistivité en fonction de la
concentration.

La résistivité par atome d’impureté est fonction de la différence de charge AZ entre
matrice et impureté ; elle est plus importante pour les impuretés magnétiques qui
présentent des états liés virtuels [14], c’est-a-dire des états (3d) localisés sur
I'impureté et d’énergie correspondant a la bande de conduction (voir le § 7.1 du
chapitre 8). Un exemple est celui d’impuretés de Cr dans Ni.

La dépendance angulaire de la résistivité vis-a-vis de 1’aimantation donne lieu a une
anisotropie de la magnétorésistance : la résistivité est différente selon que le courant
est parallele a I’aimantation (py) ou lui est perpendiculaire (p_).

Ap/Pmoy = (Prr—PL/Pmoy = Y(O—1) (14.6)

oll Pmoy est la résistivité de 1’état désaimanté, o est le rapport (pT/pJl) et y dépend
du couplage spin-orbite [13, 5]. Cette propriété a été utilisée dans les premiers
capteurs magnétorésistifs (permalloy).

2.3.2. Fluctuations de spin et effet Kondo

Les fluctuations et I'instabilité des moments magnétiques, dues a I'hybridation entre
porteurs de moments et électrons de conduction donnent lieu a une diffusion
importante. Deux cas se présentent :
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Métaux 3d a fluctuations de spin

Dans ce cas, les électrons responsables du transport sont aussi les électrons porteurs
de moment (métaux de transition avec des impuretés 3d magnétiques : Mn, Fe dans
Pd ou Ni, composés presque magnétiques comme YCo;). Les orbites électroniques
et les moments tendent a s’aligner de maniére cohérente i basse température. La
résistivité résiduelle est alors seulement due a la diffusion par la différence de
potentiel entre matrice et impuretés : py = fVI?'.n(EF), ol V est le potentiel
diffuseur. L’augmentation de température provoque les fluctuations des moments, et
la résistivité augmente en (T/T¢p)?, Ty étant la température de fluctuation de spin. A
haute température, p,, tend vers une constante caractéristique de la diffusion par un
réseau magnétique désordonné.

Effet Kondo

Les €lectrons s les plus mobiles sont hybridés avec les électrons “magnétiques™
(d ou f) et diffusés temporairement vers ces orbitales localisées, dont le temps de
fluctuation de spin est assez long (atomes de cérium dans un composé de lanthane,
fer dans le cuivre). Cette résonance entre deux états au niveau de Fermi donne lieu a
I'effet Kondo [15, 16] : I’interaction antiferromagnétique entre le moment local et le
spin des électrons de conduction provoque une diffusion d’autant plus grande que la
température est plus basse. Pour des impuretés magnétiques diluées, la résistivité
magnétique décroit linéairement avec le logarithme de la température :

p = A[Ve +fA)J%+ g(A).Jn (Bp). In (kgT/A)] (14.7)

A est la largeur de la bande, n(Eg) la densité d’états et J I’interaction Kondo
(négative) s-f ou s-d : Jg = | V¢l2/ (E4f - Ep). f et g sont fonctions de la dégénéres-
cence A des niveaux 3d ou 4f. Vj est le potentiel diffuseur indépendant du spin.
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Figure 14.3 - Résistivité des composés CelnCu; (Kondo), LalnCu;y
(non magnétique) et d’une solution solide (Ce,La)InCu;

La différence entre Ce- et La-InCuy (pointillé fin) représente la résistivité magnétique du cérium.
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Au-dessous de la température de Kondo (voir équation 8.46), le régime se modifie
et la résistivité tend progressivement vers une constante. En tenant compte de la
résistivité de phonons, la résistivité totale présente un minimum.

Dans le cas d’un réseau régulierement ordonné de cérium, les corrélations entre
sites abaissent la résistivité par ion magnétique, et on retrouve a basse température
un comportement cohérent ol la résistivité croit initialement comme T2. La
résistivité présente alors un maximum et un minimum en fonction de la température.
Dans certains cas, 1’augmentation de résistivité due aux phonons peut étre compen-
sée sur une large plage de température par une baisse de la contribution magnétique.
Notons enfin que le pouvoir thermoélectrique atteint souvent une valeur élevée dans
les systemes Kondo ; ce phénoméne est utilisé dans certains thermocouples.

2.4. MAGNETORESISTANCE

On distinguera plusieurs cas, ceux des métaux dépourvus de moments (effet
cyclotron), ou comportant des atomes magnétiques (désordre de spin).

2.4.1. Effet cyclotron

Sous 'effet de la force de Lorentz, les électrons précessent autour du champ a la
fréquence cyclotron (ou de Larmor) @ =eB/m%*c, ce qui allonge leur trajectoire
totale relativement a celle parcourue parallelement au champ électrique. Les
électrons subissent alors plus de collisions avec les impuretés ou les phonons, d’ou
une augmentation de résistivité (magnétorésistance positive).

La vitesse moyenne parallele au champ - /Bill

e ; Z 1 —
électrique est moins affectée si les champs cdl
électrique et magnétique sont paralléles. La

MR longitudinale est donc, en général, plus 10°
faible que la MR transverse (figure 14.4) /

T ) Ga )/
Ticoss T-16K ' ////I/Au
)
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Figure 14.4 - Magnétorésistance de Figure 14.5 - Loi de Kohler

type cyclotron pour B/I et BL1 dans quelques métaux [17]
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L’augmentation relative Ap/py est d’autant plus grande que la résistivité initiale py
est plus faible, c'est-a-dire la température plus basse. Pour un métal donné, elle est
régie par la loi de Kohler : Ap/pg = f(B/pyp), comme le montre la figure 14.5. Les
variations d’amplitude sont d’autant plus grandes que le métal s’écarte d’un modele
d’électrons libres, le record étant détenu par le bismuth, un semi-métal.

Ap varie comme B2 en champ faible, puis en champ plus élevé varie de maniére
linéaire ou se sature. Les trajectoires électroniques modifiées étant des courbes
d’énergie constante proche de I’énergie de Fermi, la MR refléte la symétrie de la
surface de Fermi et peut étre fortement anisotrope.

2.4.2. Termes dépendant de I’aimantation - Désordre de spin

Dans le domaine paramagnétique, la p
magnétorésistance, négative, varie sous
champ comme la fonction de corrélation
entre spins (équation 14.4), soit comme q

. T, >Tc
M2, Sa variation initiale est quadratique
avec le champ. Dans le domaine ferro- Tzc:Eé" )
magnétique, la magnétorésistance initiale " e,
varie linéairement avec le champ appliqué L T
a cause du champ moléculaire Hg.p, (voir D Har (Ty) "

la figure 14.6).
; . Figure 14.6 - Magnétorésistance en
Une étude plus rigoureuse [18] permet de fouction du champ dans le domaine

décomposer la magnétorésistance en deux para- ou ferromagnétique

termes provenant des fluctuations longitu-

dinales et transverses de I’aimantation : I'un est 1ié & la variation du module de
I’aimantation, 1’autre a la variation de 1’angle moyen des moments par rapport au
champ. Ainsi, pour un antiferromagnétique, la magnétorésistance dépend de I’angle
entre les moments des sous-réseaux, et peut présenter différents régimes selon la
direction d’application du champ par rapport a la direction d’antiferromagnétisme et
le rapport entre anisotropie et échange.

Enfin la MR présente souvent une anisotropie due au couplage spin-orbite et a I’ani-
sotropie de la couche magnétique. Pour les terres rares [19], elle est proportionnelle
a la valeur du quadrupole électrique de la couche 4f : py— py = a[3], - J(J + 1)], ol
J est le moment orbital.

2.5. EFFET HALL DANS UN MATERIAU MAGNETIQUE

I’effet Hall comporte alors deux contributions : la contribution normale (ou ordi-
naire) liée a I’action directe du champ B = o (Hp+M) sur les porteurs, un second
terme (anormal ou extraordinaire) provenant du couplage entre les porteurs du
courant et les porteurs de I'aimantation. On peut distinguer les effets de couplage
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avec le spin et le moment orbital local, qui donnent lieu a une diffusion gauche et a
un saut de c6té [20].

Compte tenu des effets du champ démagnétisant Hg= —NgM, la résistivité de Hall
peut s’écrire, dans le cas d’une plaque fine, en fonction du champ appliqué Hy et de
I’aimantation :

PH = RoB +RaloM = RopoHo+ Mo[Ro(1-No) + RJM  (14.8)

Dans I'état paramagnétique, 1'effet Hall anormal varie comme la susceptibilité ¥ et
peut présenter un comportement du type Curie-Weiss.

Dans I’état ferromagnétique apparait un terme lié a I’aimantation spontanée. La
courbe en fonction du champ ressemble alors & une courbe d’aimantation. La
résistivité de Hall anormale est fonction de 1'aimantation (figure 14.7), mais le
coefficient R, varie avec la température [20] et comporte des termes proportionnels

a Pyx €L pxxz-

4 T T T 1 T
| PtMnSb 295K |
g 3r PPt -
253K
G L ]
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Figure 14.7 - Variation isotherme de la résistivité de Hall dans PtMnSb [21]

3. MAGNETOTRANSPORT DANS LES SEMI-CONDUCTEURS

3.1. SEMI-CONDUCTEURS NON MAGNETIQUES

De nombreux ouvrages traitent de l'effet Hall et de 1a magnétorésistance des semi-
conducteurs [1, 3,4, 22, 23] ; il n’est pas possible ici de refléter la diversité des
comportements observés. Dans le cas d’un semi-conducteur dopé ou a température
finie, il peut exister simultanément des porteurs négatifs (électrons) et positifs
(trous). En supposant les bandes indépendantes, la conductivité résulte de la somme
des deux courants :

O = e(nelle + Nphlp) (14.9)

ol ne, n, sont les densités des porteurs et U, Jp leurs mobilités, tandis que le
coefficient de Hall est donné par :



14 - RESISTIVITE MAGNETIQUE, MAGNETORESISTANCE, EFFET HALL 445

Ry = (Up? np — MeZne )/ € (Hphp + HeNe)? (14.10)

De méme que pour la résistivité, on distingue pour I’effet Hall un régime
intrinséque pour lequel le nombre de porteurs est régi par une loi d’activation
thermique :

ne = np = CT32exp(—Ey/2kpT) (14.11)

ol E; est la largeur de la bande interdite, d’un régime extrinséque li€é au nombre
d’impuretés (donneurs, accepteurs), ot la mobilité des porteurs joue un grand role.

3.2. SEMI-CONDUCTEURS MAGNETIQUES

Ces semi-conducteurs contiennent des ions magnétiques qui interagissent avec les
porteurs par un couplage du type JS.s; et entre eux par des interactions de super-
échange (voir le chapitre 9).

Le dopage modifie localement les interactions, un électron supplémentaire polarise
les moments des ions voisins, ce qui peut donner lieu & un ordre local
ferromagnétique dans un milieu globalement paramagnétique. Ce phénomeéne a recu
le nom de polaron magnétique ; les porteurs “habillés” par les spins des ions ont
une grande masse effective, sont donc peu mobiles, et donnent une conduction par
sauts ou diffusion.

Ces polarons précedent un ordre ferromagnétique ou non colinéaire a plus basse
température (EuO, EuS, Gdy Sy [24], manganites). Les lois d'activation ne sont
alors plus valides, et le systéme peut présenter une magnétorésistance géante (voir
le § 4.2.5).

4. LES TRANSITIONS METAL-ISOLANT
DANS LES MATERIAUX MAGNETIQUES

Dans de nombreux composés de métaux de transition, les métaux peuvent avoir
plusieurs états de valence. La plupart des oxydes par exemple sont isolants, mais
quelques uns sont métalliques (LaNiOs, TiO, ...). La délocalisation ou la polarisa-
tion des €lectrons responsables du magnétisme peut entrainer une transition métal-
isolant. Une revue générale concernant les transitions métal-isolant et leurs relations
avec le magnétisme est donnée par Mott [25].

4.1. COMPOSES SEMI-CONDUCTEURS DE METAUX DE TRANSITION

Quels sont les facteurs qui rendent un composé métallique ou isolant, et comment
les états d’énergie des électrons magnétiques influencent-ils ces transitions ?
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Dans un semi-conducteur, la largeur de la bande interdite (gap) entre bande de
valence et bande de conduction est liée aux excitations possibles du systeme. L’état
fondamental du métal est par exemple la configuration 34", I’anion (oxygéne) ayant
sa couche 2p complétée par les électrons s du métal.

Deux types d’excitations sont importants [26] :

¢ un électron est transféré d’un métal de transition i au voisin j:
d" d" — di**! d;™-1 et ceci cofite I’énergie d’interaction coulombienne intra-
atomique U.

¢ Un oxygene ceéde un électron au métal voisin, ce qui laisse une lacune L :
d;» — dpt! L, et ceci coiite I’énergie de transfert de charge A.

Si les valeurs de U et A sont grandes par rapport a la largeur de bande 3d (W), le
composé est, soit un isolant a transfert de charge (A < U), soit un isolant de Mott-
Hubbard (A> U). Pour U faible, les électrons se propagent d’un cation 3d a 1’autre
(métal de type d), et pour A faible, les électrons sautent de 1’oxygeéne au cation

(métal type p-d).

4.2. TYPES DE TRANSITIONS ISOLANT-METAL
On distingue plusieurs cas, par exemple :

4.2.1. La transition de Mott “classique”

Lorsque les atomes se rapprochent dans un solide, les niveaux atomiques s’élar-
gissent en bandes et s’hybrident. Pour une distance critique, les bandes empiétent et
donnent un état métallique. On peut ainsi expliquer qualitativement certaines transi-
tions isolant-métal en fonction de la pression (hydrogeéne sous trés haute pression).

4.2.2. Les transitions par croisement de bandes
(EuO au point de Curie)

EuO s’ordonne ferromagnétiquement a Tc = 69 K. 1l est semi-conducteur dans 1’état
paramagnétique. Du fait de la polarisation en dessous de T¢, les énergies des
électrons de valence de I’europium croisent des niveaux pieges dus a la présence de
lacunes sur les sites d’oxygene. Le transfert d’électrons provoque une transition a
I’état métallique.

4.2.3. Les transitions de Mott-Hubbard

Les électrons peuvent &tre excités vers une bande de Hubbard supérieure (voir cha-
pitre 9) de largeur B, tandis que les trous apparaissent dans la bande de Hubbard
inférieure de largeur B,. La distance entre ces bandes est 1’énergie coulombienne
intra-atomique U ; une transition isolant-métal aura lieu lorsque U = (B, + B,)/2.
Par exemple V03, dopé par du titane ou sous pression, subit une transition d’un
état isolant antiferromagnétique 4 un état métallique magnétiquement désordonné.
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Figure 14.8 - Classification de 38 oxydes binaires, d'aprés [27]
Nomenclature selon Zaanen, Sawatzky, Allen [26]

4.2.4. Les transitions de type Anderson dans les systemes désordonnés

Dans les semi-conducteurs dopés ou les liquides, les électrons sont piégés sur des
sites distribués de maniére aléatoire dans des puits de potentiel de profondeur
variable. La conduction s’effectue par sauts (hopping) [28]. En dessous d’une
certaine énergie E;;, ou seuil de mobilité, les électrons ne peuvent sortir de leur trou
que pour sauter sur un site €loigné ayant la méme énergie. En revanche, au-dessus
de ce seuil, les porteurs sont mobiles. La conductivité ne suit plus exactement une
loi d’activation, mais s’exprime par :

p = poTsexp(To/T)P (14.12)

Selon les cas, on observe : s = 1/2, p=1/4 ous = 1, p = 1/2. Ty est la température de
Mott. La conduction sera donc fonction du désordre (qui peut €tre d'origine
magnétique) et de la localisation. La position du niveau de Fermi par rapport a la
limite de mobilité est régie par le taux de dopage, le champ magnétique, etc.
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4.2.5. Un exemple : la magnétorésistance géante des manganites

Connue depuis 1954, elle a été trés étudiée récemment dans les systemes en couches
minces [29], car pouvant donner lieu a des capteurs magnétorésistifs. Les composés
LaMnOj d'une part, et MMnO3; (M = Ca, Sr, Ba) d’autre part, sont des semi-
conducteurs antiferromagnétiques ; les solutions solides avec 1/3 de métal alcalino-
terreux sont ferromagnétiques et présentent une transition semi-conducteur-métal
vers leur température de Curie. L’application d’un champ aligne les moments et
provoque vers Tc une magnétorésistance négative colossale [30]. Plusieurs méca-
nismes sont probablement en jeu : dans le domaine paramagnétique semi-conduc-
teur, une conduction par sauts tributaire de polarons magnétiques, une réduction du
désordre de spin qui modifie la limite de mobilité et diminue la diffusion, enfin une
transition & I'état métallique soit par croisement de bandes lorsque la polarisation
des bandes en dessous du point de Curie devient supérieure a la valeur du gap du
semi-conducteur, soit quand ce découplage améne I'énergie de Fermi au-dela du
seuil de mobilité.

4.3. LES DEMI-METAUX

Un cas trés particulier d’interaction entre le ferromagnétisme et les propriétés de
conduction est celui des demi-métaux [31] :

T ? ' j Par suite du découplage des

12 1 — 0T ] deux demi-bandes de spin T et
—6— 1T l, le niveau de Fermi d’une

I 2T 5 bande, T par exemple, peut

a— 3T tomber dans un gap de la bande

= — &T 1. 11 s’agit donc d’un métal pour
J 0!8 —— 5 T - . - .
a les électrons T, mais d’un semi-
i conducteur pour la bande | (ne
[;:“ pas confondre avec un semi-
- métal paramagnétique tel que
0.4 Bi). Une telle situation ren-
contrée dans NiMnSb, PtMnSb,

CrO, et des manganites ferro-

s magnétiques peut trouver des

0 100 200 300 applications intéressantes (grand

T, K effet magnéto-optique dans

Figure 14.9 - Résistivité d’un échantillon fritté PtMnS3b, injection de porteurs
Lay ¢7Cag 33MnO;3 en fonction de 1a température, polarisés, vannes de spin, tran-

sous champ variable d’aprés [32] sistor sensible au champ...) [30].
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5. EFFETS QUANTIQUES

5.1. EFFET SHUBNIKOV-DE HAAS

Classiquement, les électrons précessent autour du champ avec la fréquence cyclo-
tron @, (paragraphe 2.4.1). La quantification des états d’énergie des bandes [33,
34, 35] se manifeste lorsque les électrons peuvent effectuer plusieurs tours sans étre
diffusés par les phonons ou les impuretés, soit lorsque ®..T >> 1, c'est-a-dire sous
champ magnétique intense et a basse température. Pour des électrons presque libres,
les valeurs propres de 1'énergie dans un champ appliqué selon Oz sont données par :

E = (n+ 1/2) hoe + (h2k,2/2m*) + (1/2) gugHo (14.13)

ol m* est la masse effective des électrons et n est un entier. La bande parabolique
est décomposée en sous-bandes séparées par 1'énergie 7. (niveaux de Landau). La
distribution des électrons dans I’espace k va se condenser sur des cylindres dont la
section perpendiculaire au champ est quantifiée : A,=(n+1/2)(2neHy/hc). La
section des orbites se modifie lorsque le champ H

augmente, de sorte que celles qui sont proches de
I'énergie de Fermi se dépeuplent périodiquement, les
électrons se répartissant sur les niveaux les plus bas.

L’énergie libre et toutes les variables qui en dé-
pendent ont un comportement pseudopériodique en
1/Hg, I'amplitude des oscillations décroit fortement
avec la température par suite de 1’élargissement des
niveaux de Landau. De méme que la susceptibilité
(effet de Haas-van Alphen), la résistivité présente un
comportement oscillant (effet Shubnikov-de Haas)

mis d’abord en évidence dans les semi-métaux (Bi) Figure 14.10 - Quantification
et les semi-conducteurs. des aires des orbites (Ziman)

20 -

Figure 14.11 - Effet Shubnikov-De Haas dans Mg, d’apres [36]
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5.2. EFFET HALL QUANTIQUE

Découvert en 1980 par K. von Klitzing et al. [37], cet effet (EHQ) apparait a trés
basse température pour une couche d’électrons confinés 4 deux dimensions (a la
jonction entre deux semi-conducteurs). Contrairement au cas précédent, il n’y a pas
de degré de liberté en z (k, = 0 dans I’équation 14.13). A la différence de I’effet
Hall classique, la tension de Hall augmente par paliers en fonction du champ ; ces
paliers correspondent a une diminution ou méme a I’annulation de la résistivité
longitudinale [35, 38]. Chaque plateau de la conductance de Hall correspond a un
multiple (EHQ entier) ou sous-multiple (EHQ fractionnaire) du quantum de conduc-
tance e2/h, indépendamment de la nature de I'échantillon considéré : py =h/veZ.
Les valeurs des plateaux de résistance sont égales, a2 mieux que 1077 prés, aux
valeurs théoriques calculées, ce qui a permis de redéfinir 1'étalon de résistance : le
rapport (h/e?), ou klitzing, vaut 25812,8 Ohms.

O | h—=F

PN P R AV

5 10 15

Figure 14.12 - Expérience d'effet Hall quantique

De haut en bas : résistance de Hall V54/1;4, résistance longitudinale V;3/114, et résistance non-
locale V6 /135. T = 40 mK (d'aprés V.J. Goldman, non publié, cité dans [39]).

A quoi correspondent ces paliers ? La résistivité de Hall représente le quotient du
champ par la densité électronique : py = B/ne. Le flux dans 1’échantillon étant un
multiple du quantum de flux élémentaire @y, les paliers apparaissent pour des
valeurs déterminées, entieres ou fractionnaires, du facteur de remplissage, qui est le
rapport entre le nombre d'électrons et le nombre de quanta de flux. L’EHQ entier
correspond a I’occupation d’un nombre entier de niveaux de Landau. L'existence
d'un gap dans le spectre d'excitations rend le gaz d'électrons incompressible. Plus
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généralement, les interactions répulsives entre électrons stabilisent un nouveau type
de fluide quantique, ou les électrons sont liés a des quanta de flux. Le phénoméne
peut alors s’interpréter comme une condensation des fermions soumis au champ
intense en bosons composés soumis & un champ réduit [39]. Cette condensation en
bosons explique I'annulation de la résistance longitudinale, et présente beaucoup
d'analogies avec le phénomene de supraconductivité.

6. APPLICATIONS

En dehors de I'utilisation de la résistance magnétique pour obtenir des résistances
constantes en température (manganine, constantan) et des effets thermoélectriques
(chromel, platine rhodié), les principales applications sont celles des capteurs
magnétosensibles (magnétorésistance, effet Hall). Cependant certaines applications
nouvelles peuvent émerger du fait du transport polarisé en spin, par exemple
I'injection de porteurs polarisés a partir d’un demi-métal.

6.1. CAPTEURS DE CHAMP A EFFET HALL

Le matériau est choisi parmi des semi-conducteurs dopés (InAs, InSb) dont la
résistivité de Hall évolue peu avec la température. Les sondes en couche mince
fournissent un signal important du fait de leur faible épaisseur. La tension de Hall
ne varie pas toujours linéairement avec le champ, le signal peut étre linéarisé en
shuntant le signal de Hall par une résistance d’adaptation.

6.2. CAPTEURS MAGNETORESISTIFS

Les capteurs les plus performants en champ faible sont les systémes de
multicouches de type vannes de spin (voir chapitre 20). Les premieres tétes de
lecture magnétorésistives (1994) utilisaient cependant I’anisotropie de la
magnétorésistance du permalloy NiggFezq, ol Panisotropie atteint 2 a 3% dans
moins de 0.1 Tesla. La résistivité d’un barreau est fonction de I’angle 0 que fait le
champ avec le courant :

p(B) = py + Apcos?® (14.14)

En adoptant un capteur ol le courant est a 45° de I’axe de facile aimantation
(géométrie de type Barber’s pole), on peut linéariser la réponse en champ faible.

REMARQUE FINALE

Nous avons présenté ici de facon succincte les différents effets liés au couplage
galvanomagnétique ; certains aspects seront repris beaucoup plus en détail dans la
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suite de cet ouvrage, en particulier la magnétorésistance géante qui fait I'objet de
recherches trés actives en raison de ses applications aux tétes de lecture (voir les
chapitres 20, § 5et 21 § 5.2).
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ANNEXE 1

SYMBOLES UTILISES DANS LE TEXTE

: Paramétre de réseau ; ka, Ma : 103, 10° années (chapitre 24). A : Aire d'une surface.

: Nombre de nucléons ; Agp, : Constante d'échange ; A : Potentiel vecteur magnétique.
: Induction magnétique ; By, Bs, ... BI:* : Coefficients de couplage magnétoélastique.
: Fonction de Brillouin.

i Vitesse de la lumiére ; paramétre de réseau ; cj;, c{; : Modules d'élasticité.

: Capacilé d'un condensateur, chaleur spécifique ; ‘€ : Constante de Curie.

: Densité, distance.

: Espacement, f.é.m ; —e : Charge de I'électron ; e : Potentiel électrique.

: Densité d'énergic ; Eg : Energie de Fermi. E : Champ électrique.

: Force magnétomotrice ; énergie.

: Fonction, fréquence.

: Densité d'énergie libre ; F : Force.

: Energie libre,

: Accélération de la pesanteur ; g, gj : Facteur de Landé.

: Module de cisaillement, densité d'enthalpie libre ; G : enthalpie libre (fonction de Gibbs).
: Constante de Planck {n =h/2n}.

: Champ magnétique ; He : Champ coercitif ; Hegy : Champ critique ;

Hy : Champ d'anisotropie ; Hy : démagnétisant ; Hp : Champ appliqué (extérieur) ;
Hpar : Champ créé par la matiére ; Hpop : Champ moléculaire.

: Hamiltonien.

: Courant électrique instantané ; I : Courant électrique efficace.

: Densité de courant électrique ; j : Nombre imaginaire.

: Opérateur moment angulaire total (en unités de 1) ; J (=B — mpH) : Polarisation magnétique.
: Intégrale d'échange ; J, j; : Nombre quantique de moment éngulaire total.

: Vecteur d'onde ; kg : Constante de Boltzmann.
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K; : Constantes d'anisotropie magnétocristalline.

I : Auto-inductance ; L, I; : Nombre quantique de moment angulaire orbital.
L, A : Opérateur moment angulaire orbital (en unités de 7).

: Moment cinétique (= r X p).

: Fonction de Langevin.

: Masse ; m : Aimantation réduite {= M(T, H)/M(0, 0)}.

: Moment magnétique élémentaire ; Mqg, M,, M, : Moment magnétique effectif, orbital, de
spin. M : Moment magnétique (module).

M : Inductance mutuelle ; My, My, Mg, m; : Nombre quantique magnétique.
M : Aimantation (M = dm/dV) ; M, :Aimantation spontanée ; Mg : M, (T = 0 K).

n,n; : Nombre quantique principal ; nj; : Coefficient de champ moléculaire.

Z

: Coefficient de champ démagnétisant ; Nombre d’ Avogadro.
: Pression.

: Quantité de mouvement (= mv).

b= — B~

: Puissance.
: Charge électrique ; gy, : masse magnétique.

. Quantité d'électricité, facteur de qualité, coefficient magnéto-optique.

AL e

: Résistance électrique ; Ry : coefficient de Hall.

9 . Reluctance ; N;;: Composantes de la rotation (i# j).

[sij] - Tenseur des complaisances (en anglais : compliance) €lastiques (notation contractée).
S : Entropie par unité de volume ; Surface.

S : Opérateur de spin (en unités de 1)) ; S, s; : Nombre quantique de spin,

t : Temps.

: Période, température ; Ty : Température de Néel ; T¢ : Température de Curie.

Terir :  Température critique (par exemple supraconductrice) ; Teomp : Température de compensation.

u : Différence de potentiel ; U : Différence de potentiel efficace.

u : Vecteur déplacement ; u; : Gradient de déplacement.

U : Densité d'énergie interne ; U : Différence de potentiel magnétique.
9 : Energie interne.

v : Vitesse.

¥ : Vecteur unitaire (exemple : £=0M/ IOMI).

V  : Volume, potentiel électrique.
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b (.

£

N < =

[pil :

Om

[oy] :

Potentiel magnétique.

: Coefficient de champ moléculaire.
: Travail.
: Module d"Young.

: Impédance €électrique, numéro atomique.

: Coefficient d'amortissement ; o : Coefficient de dilatation thermique linéaire.
: Cosinus directeurs de l'aimantation.

: Cosinus directeurs de la direction d'observation.

: Cosinus directeurs de la direction d'application d'une contrainte.

: Rapport gyromagnétique ; 7, : Densité d'énergie superficielle d'une paroi.
: Tenseur de conductivité électrique.

: Moment d'un couple de forces.

: Epaisseur de paroi. 8;;: Symbole de Kronecker.

: Permittivité ; €q : Permittivité du vide ; €, [sij] : Tenseur de permittivité.

: Coefficient de frottement visqueux. [1;;] : Tenseur des déformations.

: Température de Curie paramagnétique.

: Compressibilité.

: Longueur d'onde, paramétre de couplage spin-orbite ; élongation ; Ag, A%, AL : Coefficient de

magnétostriction (W =7,8,& (... A= 2,4, ...).

: Perméance

: Perméabilité magnétique ; g : Perméabilité du vide ; |1, : Perméabilité relative.
: Magnéton de Bohr.

: Coefficient de Poisson ; fréquence.

: Torsion ; longueur de cohérence.

: Masse volumique, résistivité ; p, : Charge volumique ; p, : Densité de masses magnétiques.

Tenseur de résistivité électrique.

: Densité superficielle de charge électrique ; moment magnétique spécifique (6 = m/m);

nombre quantique de spin.

: Densité superficielle de masse magnétique.

Tenseur de contraintes mécaniques ; o : Tenseur de conductivité.

: Temps de relaxation.
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@ : Flux magnétique.

% : Susceptibilité magnétique ()p, Xq : paramagnétique, diamagnétique).

Wy(r) : Fonction d'onde électronique {yy(r) = ug(r)exp (ik.r) pour une onde de Bloch}.
o : Pulsation, variation relative de volume ; @y : Pulsation de Larmor.

w : Vitesse angulaire.

_)
Les vecteurs et les tenseurs sont représentés en gras. Par exemple : ryy = vecteur 1J .
Le module d'un vecteur V s'écrit : [VI.
Les vecteurs unitaires sont désignés par un accent circonflexe (exemple : T = OM/IOMI).

Le produit vectoriel est noté : A x B.



ANNEXE 2

UNITES ET CONSTANTES UNIVERSELLES

1. CONVERSION DES UNITES MKSA EN SYSTEME CGS
ET AUTRES SYSTEMES D'UNITES D'USAGE COURANT

Longueur (métre) : 1 m = 102 cm = 39,37 " (inch) = 10! angstrom (A).
Force (newton) : 1 N = 107 dyne = 0,102 kgf.
Energie (joule) :1J=107erg=0,7243 x 1023K = 0,6241 x 109 eV,
Densité d'énergie : 1J/m3 =10 erg/cm?.
Puissance (watt) :1 W =107 erg/s=1,359 x 10-3 Ch = 1,340 x 10-3 hp.
Pression (pascal) : 1 Pa =10 barye = 105 bar = 1,02 x 10-3kg.cm~2
= 7,49 x 10-3 torr = 1.45 X 104 psi (pound per square inch).

Induction magnétique (tesla) : 1T =10%gauss (=1 Wb/m?2).

La grandeur B peut s'appeller indifféremment induction magnétique, champ d'induction magné-

tique ou densité de flux magnétique.

Champ magnétique (ampere/metre) : 1A/m=4nx10"3 cersted.
Le champ magnétique H est souvent exprimé en unités de poH, donc en tesla (T) ou en son
sous-multiple, le gamma (y) qui vaut 10~? T. Un champ de 1 A/m corespond a 1,2566 puT.

Aimantation (ampere / métre) : 1A/m=10"3uem/cm3.
Moment magnétique (ampere-metre carré) : 1 A.m2 =103 uem.

Moment magnétique spécifique : 1A.m2/kg=1uvem/g.
On notera que, parfois, I'aimantation (M) le moment magnétique (M) et le moment magnétique
spécifique (o) s'expriment respectivement en tesla, en Weber-métre et en Weber-metre par
kilogramme : la raison en est que nous avons adopté pour définition de l'aimantation (dm /dV) :
M = B/y, - H, alors que certains auteurs appelent "aimantation" la grandeur Bi=J=B -y, H
que la norme frangaise (NF X 02-205 d'aofit 1985) désigne par le terme de "polarisation

magnétique".

Température : il convient de retrancher 273,15 aux degrés Kelvin (K) pour connaitre
la température en degrés Celsius ou centigrades (°C).
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2. QUELQUES VALEURS NUMERIQUES UTILES

Grandeur

Vitesse de la lumiere, ¢
Perméabilité du vide, up
Permittivité du vide, gy =1/c%up
Constante de Planck, A
n=h/2x

Accélération de la pesanteur, g
Masse au repos de I'électron, m
Charge de I'électron, e
Magnéton de Bohr, ug = en/2m
Quantum de flux, A/2e

Nombre d'Avogadro, N

Constante de Boltzmann, kg

Valeur numérique

2,9979 x 108 m/s
4 x 107 H/m
8,8542x 1012 F/m
6,6261 x 10-34].s
1,0546 x 10734 J.s
9,8066 m/s?

9,1094 x 10-31 kg
1,6022 x 10-19C
09,2742 x 10-24 Am?
2,0678 x 10~15 Wb
6,0221 x 1023 mol-!
1,3807 x 10-23 J/degré




ANNEXE 3

TABLEAU PERIODIQUE DES ELEMENTS

Dans les cellules du tableau ci-dessous, pour chaque élément, la premiére ligne
indique son symbole, avec en exposant son numéro atomique, la deuxiéme ligne sa

masse atomique, la troisieme ligne son état spectroscopique fondamental a l'état
d'atome neutre, et enfin la quatriéme ligne le degré d'occupation des couches
électroniques les plus externes, toujours a l'état d'atome neutre.

H' He
1,008 4,003
2 ]
Sin - Sa
Bt élément H— N atomique s
i | gt masse atomique 11.008 de- " B ot N’ o F | Ne'
6,940 | 9,012 °S,,,— €lat spectroscopique 10,811 | 12,011 | 14,007 | 15,999 | 18,998 | 20,180
S 'S, 15! Pa| P | Bn| P | P 'S,
2! | 28t ; ) < 2 | 20t | 2 [ 2t | 20 | 2pf
Nall | Mg” peuplement des orbitales électroniques AP s | o | 5% | o | A
22,990 | 24,305 26,982 | 28,086 | 30,974 | 32,060 | 35,453 | 39,948
B | 'S P | P | Ba| P 2 'S,
N - S U0 O 0 N S
KW Cam SCZI Ti:! V:l [-‘-r‘.ﬂ M“H Felﬁ CD?T NI“ Cu!'? Zn'll'l Gﬂ“ Ge 32 ﬁs“ Scl-l Br,'iS Kr!ﬂ
39,100 | 40,08 | 44,95 | 47,90 | 50,941 | 51,996 | 54,938 | 55,847 | 58,933 | 58,70 | 63,546 | 6538 | 69,72 | 7259 |74.922| 78,96 | 79,904 | 83.80
iz | 15 | "Dy R | B | Sy [ Sse | Dy | Fon | Fy | S | 'Se | Pia | Po | Sm | P | P | 'S
3d%4s' | 3ds? | 3d'as | 3d%ast | 3d%as” | 3d%4s' | 3d%46? | 3d%asT | 3d7as? | 3dPas? |3d'%ast 3a"as?| 4p' | ap® | ap | ap' | 4p° | #p°
Rbl:.l" -Sr!! ] Y]B zr-ﬂ Nb-ll | Mo—l! TC" | Ru“ thﬁ N‘«G Ag-ﬂ | Cd‘s ln“ Snﬁﬂ Shﬂ Tc&l [3.‘ xef\l B
8547 | 87.62 | 88,906 91,22 |92,906 | 9594 | ~98 | 101,07 |102,91 | 1064 | 107,87 | 112,40 | 114,82 | 118,69 | 121,75 | 127.60 | 126,90 | 131,30
Slﬂ ISI'I =Dl¢'2 .‘Fl el)hl! TS_‘ 31.‘5 .‘F&Q 130 | 251!2 ls-’.‘ 1P|!Z ‘PI'I 4511 .‘PI !P.VZ ISI.I
4d’5s' | 4d°5s” | 4d'5s? | 4d°5s” | 4d'Ss' | 4d75s' | 4d°Ss? | 4d75s' | 4d%Ss! (44557 | 4d'5s! [4a'ss? sp' | spt | spt | sp' | spT | 5p°
CSES Basﬁ -LaS'J HrT? Tﬂ“ : W'H Re?! 0816 lr” Pl“ Auw ng' rI-JRI H)B! B-IR! -PDSI Al“ Rns&
132,91 | 137,34 | 138,91 || 178,49 | 180,95 | 183.85 | 186,21 | 190,2 [ 192,22 | 195,09 | 196,97 | 200,59 | 204,37 | 207,2 | 20898 | ~209 | ~210 | ~ 222
e | So |l B | | Do | S| D || D S | IS | P | R | S | R 'S,
sds' | 5ds? | 5d'6s" || Sa%s” | 5d%6s” | Sd'6s? | Sa'6s? | Sd%s” | Sd76s” | Sd6s' | 5d'"%s'|5d"es”| ep' | ep® | 6p' | ep' | &' | &pf
F® | Ra® | Ac®
~223 {22603 | - 227
ISG 1D:'l.l'!
6d°7s! | 6d%7s” | 6d'7s?
ce® | pr® | Nd® | Pm® | sm® | Eu® | Gd* | TB® | Dy* | Ho® | E® | Tm® | Yb" | L
140,12 [ 14091 | 144,24 | ~ 145 | 150,35 | 151.96 | 157,25 | 158,92 | 162,50 | 164,93 | 167.26 | 168,93 | 173,04 | 174,97
1 5
Hy | e | N o | " | "Dy | *Hpa | Mo w | Ko | Frn | 'Sy | Dy
4! aF | oart | 4f | a4t | af | a4 | af | 4 | ar® | a4 | 4 | e | e
5d'6s” | 5d%s’ | 5d"%s” | 5d°6s? | 5d%s" | 5d%s | Sd'6s” | Sd'6s” | Sd'es” | Sd'6s” | 5d'es | 5d%s” | 5d%s | 5d'6s’
n‘!ﬂ Pai! U'JI NP” Puﬂ Amﬂs Cm% ! Bim ijs Esw lem Mdlol Nn]oz L“_Io.\
232,04 | 231,04 | 238,03 | 237,05
SF_\ JF‘\Q SL16
s | s | sP | s
6d7s? | 6d'7s” | 6d'7s? | 6d'7s?




Cette page est laissée intentionnellement en blanc.



ANNEXE 4

SUSCEPTIBILITES MAGNETIQUES

Nous présentons ici les susceptibilités magnétiques (MKSA) de diverses substances
dites "non-magnétiques" : éléments purs solides et liquides, et matériaux d'usage
courant : alliages , matiéres plastiques, verres et céramiques. Les mesures ayant été
le plus souvent publiées en unités cgs de susceptibilité spécifique (xcgs), nous
précisons la valeur de la densité qui a été utilisée pour calculer la susceptibilité en
unités MKSA (y est sans dimensions avec notre convention de définition de
l'aimantation et s'exprime simplement par : y = 4n.d.y.os out d est la densité
exprimée en g/cm’).

Nous commencons par les substances diamagnétiques et poursuivons par les subs-
tances paramagnétiques.

Tableau A 4.1 - Susceptibilité de quelques éléments purs diamagnétiques (x109)

Elément d  -x Elément d  -x Elément d  -x
gem™3 gem—3 gem™—3
Ag 10492 25 Au 1888 34 B 2535 20
Bi 9,78 165 c: 352 22 cd 865 19
diamant
Cu 8933 118 Ga 593 23 Ge 546 725
H, 00763 2,6 Hg 142 29 I 494 22
In 7,28 51 P-rouge 2,20 20 Pb 11,342 16
S (@) 207 126 S (B 196 114 Sb 662 67
Se 482 19 Si 242 34 Sngris 730 29
Te 625 24 TI (o0) 11,86 37 Zn 692 15

Tous les éléments ci-dessus ont éié étudiés a 1'état solide a l'exception de I'hydrogéne et du mercure
qui sont a I'état liquide (en grisé). Ces données ont été mesurées a température ambiante, a
lI'exception de I'hydrogéne, mesuré a 13 K. Pour l'essentiel, ces données proviennent des Tables de
Constantes et Données Numériques [1]. Sur I'exemple du cuivre, on peut vérifier [2] que les
variations thermiques de ¥ restent trés faibles de 4.2 K a 300 K.
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Tableau A 4.2 - Susceptibilité a température ambiante
de quelques matériaux diamagnétiques d'usage courant (x109)

Matériau d

-x Matériau d -X Matériau d -X
gem—3 gem~—3 gem—3
“CusSns 89 11 CuSnl2 89 14 CuSn20 88 19
CuZnl0 8.9 12 CuZn20 89 16 CuZnd0 8.9 24
Corning7052 2,27 8 Zerodur 2,52 12 Plexiglas 1,19 9
Polyéthylene 0,923 10 Polyimide 1,43 9 PTFE 2,15 10
Alumine 3,87 12 Macor

2,52 11

Silice 2,21 12

Les bronzes (premiere ligne) et les laitons (seconde ligne) voient leur susceptibilité croitre en valeur
absolue quand diminue la teneur en cuivre [1]. La troiseme ligne présente deux verres [3] et le
Plexiglas [4], la quatrieme ligne, trois matiéres plastiques (le PTFE est souvent appelé téflon) et la
cinquieme, deux céramiques et la silice fondue (amorphe) [2].

Tableau A 4.3 - Susceptibilité paramagnétique a température ambiante
de quelques éléments purs (x109)

Elément d X Elément d X Elément - d X
gem—3 gem—3 gem™3
Al 2,70 21 Ba 3.5 6,6 Ca _ 1,55 20
Cs 1,873 5,2 Hf 13,3 70 Ir 2242 38
K 0,87 58 La 6,174 66 Li 0,534 14
Lu 9,842 >0 Mg 1,74 55 Mo 9,01 105
Na 0,9712 8,5 Nb 8.4 232 Os 22,5 15
Pd 12,16 815 Pt 21,37 278 Rb 1,53 38
Re 20,53 97 Rh 12,44 170 Ru 12,1 65
Sc 2,992 263 Sn-blanc 7,30 2.4 Sr 2,60 34
Ta 14,6 177 Th 11,0 79 Ti 45 180
U-a 18,7 404 v 5,87 370 W 19,3 78
¥ 4,478 120 Yb 6,959 126 Zr 6,44 108

Tous les éléments donnés dans cette liste sont solides i la température ambiante. Le magnésium est
donné pour diamagnétique par Pascal [5], et paramagnétique par Fogx [1], puis par Thomas et
Mendoza [6], dont nous retenons la valeur de susceptibilité. On notera que les plus faibles
susceptibilités sont observées avec les métaux alcalins.
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Tableau A 4.4 - Susceptibilité paramagnétique a différentes températures
de quelques alliages d'usage courant (x x10°) [7]

304 (N) 304L 316 (LN) 90Cu 10Ni
T=300K 3,1 29 32 210
T=77K 6,6 7.6 87
T=42K 9.0 11,3 142 280

On peut constater que les aciers inox (304 et 316) présentent des susceplibilités paramagnétiques
comparables & celles des métaux alcalins, soit au moins 20 fois plus faibles que celles d'autres
alliages pourtant faiblement magnétiques, méme a basse température : c'est pourquoi ils sont abon-
damment utilisés en instrumentation magnétique, par exemple pour la confection des cryostats
destinés a recevoir des bobines supraconductrices.

I1 existe de nombreuses tables de valeurs numériques ou l'ingénieur pourra trouver
quantité d'autres renseignements sur le paramagnétisme des solides, par exemple
celles éditées par Landolt et Bornstein [8]. Remarque importante : un certain
nombre de tables de valeurs numériques sont encore données en diverses unités cgs,
et le lecteur devra donc étre attentif a ne pas les confondre avec des données en
SI/m3, qui peuvent étre parfois du méme ordre de grandeur !

On remarquera qu'une impureté ferromagnétique pourra perturber trés notablement
les propriétés magnétiques des substances présentant un trés faible magnétisme,
méme pour des concentrations de 1'ordre du ppm : la perturbation sera généralement
fonction de la température et d'autant plus génante que la température sera plus
basse.

Par ailleurs, un soin particulier devra étre apporté aux traitements subis par les
matériaux devant présenter un tres faible magnétisme : une brasure ou une soudure
I'argon est par exemple susceptible de précipiter une phase fortement magnétique
dans un alliage faiblement paramagnétique. On a vu ainsi des aciers inoxydables
réputés tres faiblement magnétiques devenir légerement ferromagnétiques ! La
prudence s'impose donc, et il est judicieux de vérifier les propriétés magnétiques
d'un alliage réputé non-magnétique avant tout usage, et aprés chaque traitement
thermique et mécanique. Une méthode extrémement simple pour tester le
magnétisme d'une piece métallique consiste a suspendre au bout d'un fin fil de nylon
de 1 métre de long un aimant puissant (Nd-Fe-B ou SmCos) et a l'approcher de la
piece a tester : s'il y a la moindre attirance, c'est la preuve que la substance est déja
légérement ferromagnétique ou du moins trés fortement paramagnétique.
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ANNEXE 5

MATERIAUX FERROMAGNETIQUES

Nous résumons ici les propriétés physiques structurales, la dilatation thermique
et les propriétés élastiques (tableau A 5.1) puis magnétiques intrinséques
(tableau A 5.2) de quelques substances courantes fortement magnétiques.

Tableau AS5.1 - Propriétés physiques de quelques substances fortement magnétiques,
mesurées a température ambiante

E:Ktance ) Masse Structure a c/a  densité or Ci1 c12 C44
molaire

g nm gem~3 10-SK-! GPa GPa GPa
fer 55847  cc 0287 1 785 121 237 140 116
cobalt 58,933 hc 0,251 1,622 8,84 12,4 307*%  165* 75,5%
nickel 58,70 cfe 0,352 1 8,90 12,8 250 160 118,35
gadolinium 157,25 he 0,363 1,591 7,90 - 67,8% 25,6% 20,8*
Fe3Oy4 231,54 spinelle 0,839 1 519 - 273 106 97
CoFe,04 234,63 spinelle 0,838 1 5,29 - - - -
NiFe;04 234,39 spinelle 0,834 1 5,38 7.5 220 1094 81,2
YaFes0,2 737,95 grenat 1,238 1 5,17 - 269 107,7 764
Fe-809%Ni (58,10) cfc 0,354 1 8,65 12,0 - - -
CusMnAl 209,01 cc 0,596 1 6,55 - 1353 973 94
BaFe;;019  1111,5 h 0,589 3937 45 - . . -
SmCos 445,01 h 0,500 0,794 8,58 - - - -
SmyCoy7 1302,7 h 0,838 0,973 ? - - - -
Nd,Fe 4B 1081,1 quad. 0879 1389 7,60 " . - -

* Pour les substances de symétrie hexagonale, trois autres conslantes élastiques doivent étre
considérées : pour le cobalt, ce sont c¢y3 =103 GPa, ¢33 =358 GPa et cgg ; pour le gadolinium,
c13 = 20,7 GPa, ¢33 = 71,2 GPa et cgg = 21,1 GPa.
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Tableau A 5.2 - Propriétés magnétiques de quelques substances fortement magnétiques

Substance T¢  MS®  peMS MI® M0 5300 Agch K;
K KkA/m T KA/m T A.m?/kg 1072J/m  kJ/m3
fer 1043 1735 2,180 1720 2,16 218 48
cobalt 1394 1445 1816 1370 1,72 162 530
nickel 631 509 0640 485 0,61 56 Sl
gadolinium 289 2117 2,660 0 0 0 0
Fe304 858 510 0,641 477 0,60 91,0 -13
CoFe,04 793 496 0,623 398 0,50 75,2 180
NiFe;0O4 858 300 0377 271 0,34 50,4 -6,9
YiFesO;p 553 196 0247 139 0,17 26,1 =25
Fe-80%Ni 595 890 1,12 828 1,04 95,7 -2
Cu;MnAl 610 632 0,794 560 0,70 85,5 -047
BaFe;;019 723 450 0,565 382 0,48 84,9 6 250
SmCos 995 873 1,097 836 1,05 97,4 24 17000
SmyCoy7** 1190 ? ? 10307 1,297 101 ? 25 3300
Nd,Fe;sB 585 1480 1,86 1280 1,61 168 9 4900

Ces propriétés sont relatives a la température ambiante, sauf M® (1o M%) qui représente I'aimanta-
tion a 0 K, et T la température de Curie (colonnes sur fonds grisé).

* K est trés sensible aux traitements thermiques pour l'alliage Permalloy (Fe-80%Ni), et passe
ainsi de —2 kJ/m3 2 une valeur dix fois plus petite apés trempe.

** Les valeurs de I'aimantation spontanée de I'alliage SmpCo;7 sont trés difficiles & déterminer avec
précision : comme pour toute substance trés fortement anisotrope, la saturation n'est jamais
alteinte, méme avec des champs magnétiques intenses, et l'on est amené a extrapoler les données
expérimentales vers les “champs infinis” avec toute I'ambiguité que cela représente. Par ailleurs,
en raison du ferrimagnétisme de cette substance, son aimantation présente une valeur a 300 K
supérieure 2 celle que 1'on observe 4 0 K.

N.B. - L'aimantation M d'une substance dont on connait le moment magnétique
exprimé en [l par molécule o(}lp) s'exprime (en A/m) par la relation :

o(ug) x d(kg/m>)

M =5,585x
Mmol(kg)




ANNEXE 6

FONCTIONS SPECIALES

Nous rappelons ici la définition de quelques fonctions mathématiques particuliéres
(harmoniques sphériques, polynémes de Legendre, fonctions de Langevin, de
Brillouin et dérivées) qui sont utilisées a plusieurs reprises dans cet ouvrage.
L'exposé rigoureux de leurs propriétés peut se trouver dans de nombreux cours de
mathématiques ; aussi nous contenterons-nous ici de donner l'expression analytique
de ces fonctions, de les illustrer par quelques figures et de rappeler leurs
utilisations les plus courantes en magnétisme.

1. HARMONIQUES SPHERIQUES

Toute fonction définie dans l'espace réel peut s'exprimer a l'aide des trois variables :
1, 0, ¢ en coordonnées sphériques. Une fonction indépendante de r peut étre déve-
loppée sur les seules variables angulaires 0 et ¢ en série de fonctions orthogonales
qui sont solutions de I'équation de Laplace, et que 1'on appelle pour cette raison les
harmoniques sphérigues, Y™ (0, ¢), ot 1 désigne le degré en 6, et m le degré en ¢.

' (3 [3" i
Yoo =,— Y 9=,/—cos6 Y ixl=F [=sinfe*!?
L = : \‘zm T
[5 2 5 i 15 -
Y0=,/——(3cos“0-1) Yyt = F f—sinecoseem Y 2= F_|—2 sin? @ e2i¢
2=V 16x ) Y= 5w Y >
e M1 .
Y;0= ii(200539~3sin280039) Yatl=F Asinﬂ(Scosze—l)ei‘q’
Vié6n Vean
m0s . M35 ,
Y3,=‘=2=\JE sin B cosf e 210 Ys¥3=F isin?’eeﬂlq’
32n Ve64n

Ces fonctions sont normalisées a I'unité par la relation : jg Tcdtj) Ig Y™ sin0d6=1.

Elles sont utilisées pour décrire la contribution orbitale aux fonctions d'ondes
électroniques s (Yo?), p (Y1™), d (Yo™), f (Y3™) ... des électrons libres [1].
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En l'absence de champ cristallin électrique et de champ magnétique, la probabilité
d'occupation des 2m+1 orbitales décrivant les états du niveau m est la méme : ainsi,
on montre facilement que la distribution spatiale de 1'électron est sphérique, car :

IZYImi2= Cte. En revanche, lorsque I'électron est soumis au potentiel périodique
m
d'un réseau cristallin, les 2m+1 orbitales ne sont plus équivalentes énergétiquement.

La contribution orbitale aux fonctions d'ondes €lectroniques est alors décrite par des
combinaisons linéaires d'harmoniques sphériques.

Ainsi, en symétrie cubique, les cinq orbitales d vont se répartir sur deux niveaux
d'énergie différents que 1'on a pris I'habitude de désigner, l'un par eg (ou I'3) qui est
deux fois dégénéré et est associé aux deux fonctions orbitales Y0 et (Y32 + Y3 2),
et l'autre par ty, (ou I's) qui est trois fois dégénéré et est associ€ aux trois fonctions
orbitales (Ya! + Yo 1), (Y2! = Yo ) et (Y22 - Yy 2).

Comme les coordonnées cartésiennes peuvent s'exprimer en fonction des coordon-
nées sphériques : x =rsin®cosd, y=rsin@sin¢ et z=rcos9, on vérifiera
aisément que Y0 ~ 372 —r2, (Y22 + Y57 2) ~ x2 - y2, tandis que les trois fonctions
associées au niveau tyg sont respectivement proportionnelles 2 yz, zx et xy.

La probabilité de présence d'un électron d situé€ a une distance r donnée d'un noyau
sera donc variable selon la direction de l'espace ; en définissant par Oxyz un tri¢dre
trirectangle associé€ aux axes du cristal cubique, on peut représenter cette probabilité
de présence par des lobes qui définissent d'une part les directions de plus forte
probabilité, et d'autre part des familles de directions (plans, cones, ...) selon
lesquelles I'électron n'a aucune chance de se trouver. La figure ci-dessous représente
de telles “orbitales” pour un électron 3d.

z z z
Y2 i Xy Xy x

Orbitales e,

Figure A 6.1 - Orbitales électroniques 3d en symétrie cubigue
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2. POLYNOMES DE LEGENDRE

Ces polyndmes ont été introduits pour décrire les systémes physiques présentant la
symétric cylindrique : on choisit pour axe Oz I'axe de symérie, et la seule variable
pertinente est alors 0 ; toute fonction peut étre développée en série des Y%, que 'on
appelle polynémes de Legendre. Les polyndmes de Legendre les plus utilisés en
magnétisme sont les suivants :

Pp=1 Pj=icos® Py = (3/2){cos2 6 - 1/3}

P3 = cos? 8 — (3/2)sin2 8 cos O P4 = (1/8){35 cos* 0 — 30 cos? @ + 3}
Ici, ces polyndmes ont été normalisés en sorte que Py(6 =0) = 1.
La figure A 6.2 présente les variations de ces polyndémes P, (6).

1 < e SLA LA LA IL Y B ™
g #oF

Nacig n=0 rd .,
[N LA =1
L R F- ¥

s Ty T
B ‘\ Y n=1 7 / ]
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Figure A 6.2 - Variations avec 0 de quelques polynimes de Legendre

C'est en série de polyndmes de Legendre pairs que L. Néel a développé l'expression
de l'énergie d'interaction de paires (équation 12.1) qui lui a permis d'écrire les
expressions de 1'énergie d'anisotropie magnétocristalline et de couplage magnéto-
élastique. C'est aussi en série de polyndmes de Legendre pairs et impairs que 1'on
développe le potentiel géomagnétique de la terre (équation 24.2).

3. FONCTION DE LANGEVIN

La fonction de Langevin £(x) = cothx — 1/x a été introduite avec le paramagnétisme
de Curie (équation 4.21), mais sert surtout a décrire le superparamagnétisme ou les
unités porteuses du moment magnétique m comportent un nombre assez €levé de
moments magnétiques élémentaires m pour que les effets quantiques ne jouent plus
aucun role. La variable x est alors égale &4 : x = pomH/kgT.
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A température élevée (x<< 1), on peut limiter le développement aux premiers

termes :
1 » 2

P(x) ~ 5{ e o T Lxﬁ + O(XS)}
3 15 315 1575
tandis que lorsque x>> 1 (cas des champs trés intenses), cette fonction différe peu
de : £(x)~1-1/x.

4. FONCTIONS DE BRILLOUIN

Les fonctions de Brillouin généralisent la fonction £(x) :
2] +1 2] +1 1
RByX)= —— th— - — oth—x
(%) 5] ( 27 ) o7 (%)

Elles ont été introduites pour affiner la description du paramagnétisme de Curie en
présence d'effets quantiques (cas de faibles moments magnétiques, J =1/2, 1, ...).
La fonction de Langevin représente la limite vers laquelle tendent les fonctions de
Brillouin, lorsque J tend vers 1'infini.

Lorsque x est trés inférieur a I'unité, c'est-a-dire pour les températures élevées, on a :

x I+ [, 1 11
By(x) ~ ———191 - 1+ =-4+—7|+0[x
™~37 { 15 ( 1722 ) [ )}

et lorsque x est trés supérieur a 'unité (cas des champs treés intenses), cette fonction
tend vers 1'unité beaucoup plus vite que la fonction de Langevin.

La figure A 6.3 présente les variations avec x de deux fonctions de Brillouin et, pour
comparaison, de la fonction de Langevin.

W :
12 . Bspy —

.""%mz‘gg o

M/M,

m

l |
6 8 10

Figure A 6.3 - Allure des courbes By, (x), B3y (x) et £ (x)
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5. FONCTIONS DE BESSEL MODIFIEES

Les trois premiéres fonctions de Bessel modifiées (ou hyperboliques) de premiere
espeéce a indices demi-entiers (réf. [2], page 384) s'écrivent :

(2 [ [27[(3 h
1,5(z) = \j% shz : i(z) = M}%(chz—shfj - Isx(2) =.\JE|:(;2—+1Jshz—3c—zz:|

On constate aisément que la fonction de Langevin n'est autre que le rapport :

Lys®) L
11;2(}{) X

L) =hpx) =

I1 est possible de définir des fonctions de Langevin généralisées Tre12(x) ; ce sont
essentiellement les fonctions lgyp(x) de degré £ pair qui sont utilisées en

magnétisme :

fspnx)=1-3/x) L(x) = % +1- écoth(x)
X X

2 35 105 10
Iop(x)=1+ — - [? + ?)EE(X)=_4 + =+

105 45 (E 10
X X X

T+ ——)coth(x)
X X

Callen et al. ont montré [3, 4] que, dans un modéle de ferromagnétisme localisé, les
coefficients d'anisotropie K¢(T,H) ou de couplage magnétoélastique B¢(T,H)
associés a des polynomes harmoniques de degré £ variaient avec le champ ou la
température comme la fonction de Bessel modifiée T¢,1/ (x), et ils ont proposé de
relier ces variations a celles de l'aimantation réduite m = M (T, H)/M (0,0) qui est
donnée par la fonction m = £ (x), en écrivant : K¢ (T, H)/K¢(0,0) = Iy 10 [£-) (m)].
Ainsi, les variations avec la température et le champ magnétique des coefficients
d'anisotropie (et de couplage magnétoélastique) peuvent s'exprimer de facon
implicite, dans un tel modéle, en fonction de l'aimantation réduite de la substance au
moyen de fonctions qui généralisent la fonction de Langevin.

C'est la fonction 15 (x) qu'il convient d'utiliser pour traiter les coefficients d'ordre 2
(la constante K; d'un cristal uniaxe ou les coefficients de couplage BY2, B&2 d'un
cristal de symétrie cubique), la fonction ig,{g{x) pour les coefficients d'ordre 4 (par
exemple la constante K; d'un cristal de symétrie cubique), et ainsi de suite.

On pourra noter que, @ basse température seulement, les fonctions I, [£-1 (m)]
varient comme mf(+1/2_On le vérifie aisément sur les équations de définition des
fonctions relatives 2 € = 1, 2 et 4 : 2 trés basse température, x tend vers 1'infini, £(x)
c'est-a-dire m, tend vers 1 — 1/x et donc m ™ vers 1 —n/x ; or on voit que 15/ (x)
tend vers 1 —3/x et oy (x) vers 1 — 10/x, ce qui démontre notre propos.

En revanche, a haute température, les fonctions I¢.1/2 [£-! (m)] varient comme m¢ :
vers Tc et au-dela, L(x)=m ~ x/3, Isp(x) ~x2/15 et lopn(x) ~ x4/945, ce qui
donne 15 (x) ~ (3/5) m? et lg/5 (x) ~ (3/35) m*.
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La figure A 6.4 présente les variations des fonctions I¢.1/2(x) pour € =1, 2 et 4, la
courbe ¥ (x) correspondant & € = 1. Connaissant la valeur expérimentale de m (T, H),
par exemple 0,9 correspondant au point A sur la courbe € = 1, il est possible d'en
déduire aussitot les valeurs de Ky (T,H)/ K¢ (0,0) ou de B¢ (T,H)/B¢(0,0) : il suffit
de faire passer par A une droite verticale ; l'intersection de cette verticale avec les
courbes relatives a £ = 2(B) et £ = 4(C) donne immédiatement le résultat.
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Figure A 6.4 - Variations des fonctions £(x), I52(x) et fo;2(x)
Ces figures expliquent trés bien pourquoi l'approche a la saturation des courbes de
magnétostriction est plus lente que pour les courbes d'aimantation : quand

l'aimantation a atteint 90% de la valeur a saturation, la magnétostriction — qui est
proportionnelle & B, (T, H) — n'en est encore qu'a prés de 70%.

Notons que le méme traitement a pu étre développé avec des fonctions généralisant
les fonctions de Brillouin et non plus la fonction de Langevin ; les résultats [5, 6]
sont certes plus précis, mais au prix d'une plus grande lourdeur analytique.
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EQUATIONS DE MAXWELL

rot E=—-9dB/ot E1; = E1 (fonctionnement stationnaire)
divD=p Dn2-Dni =0
rot H=j + dD/ot Hr; — Ht; = js X n (fonctionnement stationnaire)
Dans le vide :
D=gE B=yoH guoc? =1
Dans la matiére :
B=ug(H+M) siM=YH = B=uH avec:u=(1+%)lto=HNols
D=¢gE+P siP=y.0E = D=¢E avec:e=(l+))E=¢&&
j=7E gpuvi=1
Egquations régissant la densité de courant :

: op Jo
divij+ —=0 Nl — N2 = —

J 3t IN1 — N2 %
Force agissant sur une charge électrique :
F=q(E+vxB)
Potentiels scalaire V et vecteur A :
B=rotA * A+pj=0
E=-grad V-0A/dt * V+ple=0
oli le « d'Alembertien » * s'exprime en fonction du Laplacien A comme :
1 9
T, S
v2 ot?

Nous proposons en page suivante quelques formules utiles d'algebre vectorielle.
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COORDONNEES SPHERIQUES

gradU = aaUe +1 %g + rmlne gl(;

divA = izai( 2A; )+ — 1 = ae(c,-mfm@)Jr rsm(-) a;;,,
rotA = r5i1n 8 [%(sin BA, ) - %:pi]e,

_19%(rU) 1 92U 1 a( aU)
au= ¢ or2 +r25in2931p2+r25in989 S’“eae

COORDONNEES CYLINDRIQUES

10 18A9 aAz
leA—- (rA )+r % * 3,
[19A, 9Ae A, 0A,
mtA_[r 00 oz :|er+[ 0z ax |°°

[a (rAg) -~ ager ]Ez

_aZU la_U 1 92U , 22U
aU'= 2 992 +az

X X

Coordonnées sphériques Coordonnées cylindriques
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Le magnétisme est un sujet qui a inspiré bien des auteurs scientifiques. Nous
donnons ci-dessous la liste d'un certain nombre de livres traitant de ce sujet,
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