Méthodes expérimentales

d’étude du magnétisme

Les méthodes expérimentales d’¢tude du magnétisme

comprennent :

les méthodes classiques : détermination de
I’aimantation en fonction du champ et de la
temperature. Constituent les premicres
methodes et permirent 1’établissement des
grands faits expeérimentaux du magnétisme.
Permettent de déterminer uniquement le
comportement macroscopique de la matiere
sous I’influence du champ magnétique. C’est
alors a la théorie de fournir la relation entre
les effets observés et la structure magnétique
ou les mécanismes d’aimantation a 1’échelle

atomique.




- les méthodes nouvelles : diffraction des
neutrons, reésonance magnétique et effet
Mossbauer. Elles permettent d’explorer
directement la structure atomique et donc les

mécanismes d’aimantation associés.

Les domaines de température et de champ
magnétique dans lesquels on peut ¢tudier les
matériaux se sont beaucoup étendus dans les dernicres
décennies. Des conditions de travail que 1’on pouvait
considérer comme exceptionnelles il y a vingt ans sont
maintenant a la portée de tout laboratoire qui désire

faire I’effort technique et financier nécessaire.

Nous allons examiner quelques méthodes classiques et
faire un survol des méthodes modernes. Nous
reviendrons plus en détail a la diffraction des neutrons

dans la seconde moitié de ce cours



I — LES METHODES CLASSIQUES

La grandeur qu’il faut déterminer est toujours une
aimantation mais les méthodes de mesures utilisées
peuvent étre différentes suivant qu’il s’agit d’une
faible aimantation (paramagnétisme) ou d’une forte

aimantation (ferro ou ferrimagnétisme).

Deux principes de base :

- soit mesurer les actions mécaniques exercees

sur un corps aimanté ; Ce sont les méthodes

statiques.

- soit mesurer la force ¢électromotrice
d’induction produite par la variation du flux
d’induction a travers un circuit entourant
I’échantillon, lorsque 1’aimantation de celui-ci

varie. Ce sont les méthodes dynamiques.




1- Méthodes statiques

Ce sont les methodes traditionnellement utilisées pour
la mesure des susceptibilités para
Dans un champ H, un corps dont le moment

magnétique est m possede une €nergie :

Wz-jo‘rﬁldm

dans le cas d’un paramagnétique de volume V, dont le

tenseur de susceptibilité est [¥] :

W =-VH.[x]H
dans le cas d’une poudre, le tenseur [x] est diagonal, m
est donc parallele a H, et I’échantillon est soumis a une

force F paralléle au gradient de H” :

W = -VXH?
F =-VW = VXVH?



dH
F=mXH—
dz

Tous les dispositifs expérimentaux sont analogues
dans leur principe : un champ inhomogene est créé par
un ¢lectroaimant dont les pieces polaires sont
dissymétriques. Le profil des pieces polaires doit tre
ctudi¢ de fagon que le gradient de H soit le plus grand
possible afin d’augmenter la sensibilité et constant
dans un volume le plus €étendu possible, afin de
minimiser 1’erreur provenant d’un positionnement

défectueux de 1I’échantillon.

Les différents dispositifs (balance de Faraday,
magnetosusceptometre a torsion) ne différent que par

le systeéme permettant de mesurer la force F



a) La balance de Faraday

Principe : mesure de la force F via la mesure de la

variation de poids d’un volume de matériau ¢tudié.
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Sensibilité : =~ 10 uem/mol
Pb : pouss¢ d’Archimede
S1 bien réglée, adaptée aux mesures classiques, de

routine



b) La balance de Curie

C’est une balance de torsion.

Version primitive : le couple est compensé par un fil

de torsion (F). On déplace I’¢lectroaimant en le faisant
tourner autour d’un axe (A) qui coincide avec le fil de
torsion et on mesure la force (rotation du miroir M) en

fonction du déplacement de 1’aimant.

Fax quand I’¢chantillon est dans le gradient Max



Version moderne :

Le couple produit par ’action du champ sur
I’¢échantillon est compensé par la force répulsive
s’exercant entre deux bobines ou une bobine et un
couple d’aimants. La balance est alors fixe, sa position
ctant controlée par un dispositif ¢lectronique qui
provoque un courant dans la ou les bobines de fagon a

rétablir I’équilibre.
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2- Les magnétomeétres

Bien que, d’aprés leur principe, les magnétometres
soient des instruments de mesure statiques, on les
classe a part car on ne mesure plus 1’action meécanique
subit par I’échantillon mais on détermine 1’aimantation
d’un barreau allongé (forme de 1’échantillon) a partir
du champ qu’il crée et on compare ce champ a celui
produit par un solénoide (c’est une méthode dite de

7€ro).
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3- Les méthodes dynamiques

Ces meéthodes sont essentiellement des meéthodes
balistiques, un fluxmetre mesurant la variation de flux
dans un circuit, soit lorsqu’on déplace I’¢chantillon
aimanté par rapport a ce circuit, soit lorsqu’on fait

varier 1’aimantation de cet échantillon.

On ne parlera ici que de la méthode dite d’arrachement
mais 1l existe d’autres montages imaginés par les
physiciens pour mesurer en particulier les cycles
d’hystérésis sur les matériaux ferro ou

ferrimagnétiques.

- La methode d’arrachement

L’échantillon E de forme sphérique ou ellipsoidale est
placé dans I’entrefer d’un ¢lectroaimant ou régne un
champ H. Il est brusquement retiré de I’entrefer et on
mesure la variation d’induction dans une bobine fixe

placée dans I’entrefer.



Méthode d’arrachement

PI

———— — »
© 2 échantillon : PP 2 poles de éleetroarmant e
: bobine captrice ; B, : bobine compensatrice.

En realité, la bobine fixe est remplacée par deux
bobines montées en opposition. Ces bobines sont
calculées de sorte qu’une variation de champ de
I’¢lectroaimant ne produira aucune déviation du

galvanometre.

On peut aussi créer un champ magnétique par un
solénoide. Celui-ci est alors homogene dans une
¢tendue spatiale plus grande et on peut laisser
I’échantillon dans un champ constant en le déplagant

entre deux bobines B1 et B2.



13 : solénoide créant le ehamp s
3, B. o bobines captrices.

La sensibilité des balistiques est aujourd’hui suffisante
pour que la méthode d’arrachement soit utilisable a la
mesure de la susceptibilité paramagneétique, alors que
c’était traditionnellement la méthode de mesure des

almantations spontanées.

Ce cours ne traite pas de la création des champs

magnétiques. Il existe trois sortes de bobine :

- Les bobines statiques (60 kOe), les bobines pulsées
(500 kOe) et les bobines supra (150 kOe)



Montages permettant d’effectuer des

mesures en température

Les Fours

- Nécessité d’un double enroulement, d’un espace
suffisant pour I’échantillon et d’une plage isotherme

suffisante.

Les cryostats (Helium)

- Deux sortes :
* Cryostat a circulation d’hélium
Bien adapté aux mesures magnétiques
classiques — mise en température rapide —
aujourd’hui regulation facilitée par les

progres de 1’¢électronique

* Cryostat a bain d’Hélium
Permet une stabilité¢ thermique (isotherme)
longue (de plusieurs heures a plusieurs

jours). Nécessite une préparation plus longue






II — LES METHODES MODERNES

1- La diffraction des neutrons

L’existence de structures antiferromagnétiques a pu
étre découverte par Neel et Landau par une analyse de
la théorie du champ moléculaire. Le fait qu’on
retrouvait ainsi les propriétés magnetiques de ce qu’on
appelait jusqu’alors les ‘paramagnétiques constants’
prouvait la justesse de leurs vues.

De méme, les théories atomiques avaient permis de
conclure a I’existence dans les cristaux de structures
atomiques triplement périodiques mais ce fait ne fut
¢tabli de facon irréfutable que par la détermination de
structure cristalline par diffraction des RX. De méme,
ce fut expérience de diffraction des neutrons faites
par Shull et Wollan en 1951 sur I’oxyde de manganese
qui permit de vérifier I’existence de 1’ordre
antiferromagnétique (décomposition en deux sous

réseaux)



Exemples

Structure magnétique de MnO pour T<Ty
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Principes genéraux

Un spectrometre a neutrons est 1’analogue, aux
dimension pres, d’un spectrometre a rayons X. Un
faisceau parallele de neutrons (produits dans le
réacteur nucléaire) sort d’un collimateur et tombe sur
un monocristal servant de monochromateur. C’est ce
faisceau monochromatique (0.5 <A < 30 A) qui est
diffracté par 1’échantillon a étudier. Au moyen d’un

compteur, on enregistre 1’intensité diffractée par cet

échantillon ( quelques cm® de matiére nécessaire).




Les neutrons sont diffusés par les noyaux atomiques.
IIs sont ¢également diffusés par les moments
magnétiques atomiques.

Dans une direction de vecteur unitaire u, le nombre
I(u) de neutrons de longueur d’onde 1 diffractés par

seconde par un cristal de volume V est :
[ (w)=®|F(K)|
ou ®, est le flux incident de neutrons, leur direction

de propagation ¢tant deéfini par le vecteur u0. K est le

vecteur de diffusion :

K =27r/A (u-up)

F (K) est le facteur de structure du cristal :

F (K) =2 F; (K) exp(iK.R))

La sommation doit étre étendue a tous les atomes du

cristal, repérés par les vecteurs R;.



F; (K) est la somme d’une contribution nuclé€aire et
d’une contribution magnétique. Cette dernicre, qui
provient de I’interaction entre le moment magnétique
du neutron et le moment magnétique atomique,

dépend du spin ¢ du neutron.

F(K)=a’+2F™.0

NB : L’interaction nucléaire dépend €galement du spin du neutron, et
on doit écrire en réalité ’amplitude de diffusion nucl€aire sous la
forme :

a;=a; t+bl.o
ou | est le spin nucléaire. On ne considére habituellement que la partie
cohérente a° car le second terme ne traduit qu’une diffusion

incohérente dont I’intensité est indépendante de la direction de K.

En raison de la petite taille du noyau, la diffusion
nucléaire est isotrope et donc a;° est indépendant de K.

La diffusion magnétique est au contraire pointée vers
I’avant, comme la diffusion de RX, ce que traduit un

facteur de forme fj(K), qui est la transformé de Fourier



de la répartition spatiale des €lectrons responsables du

moment magnétique de I’atome j.

W = giP S;

Le calcul montre :

F{™(K) = yn 10 f(K) Si*

ou Yy est le rapport gyromagnétique du neutron(=-1.89),

1o le rayon classique de 1’électron et S;* la composante

de S; perpendiculaire au vecteur de diffusion K.

Lorsque le faisceau de neutrons n’est pas polarisé, il
n’y a pas interférence entre la diffusion nucle€aire et
magnétique. Ainsi, I’intensit¢ de chaque ‘raie’ est la
somme d’une contribution nuclé€aire et d’une

contribution magnétique.



Diffusion paramagnétique

Dans un matériau paramagnetique, il y a incohérence
entre les directions des moments magnétiques. Il n’y a
donc pas d’interférence, et I’intensité diffusée par tout
le cristal est la somme des intensités diffusées par les
différents atomes. C’est une diffusion incohérente ; la
section efficace d’un cristal est alors la somme des

sections efficaces des différents atomes :

Ocristal(p) — ZOi(p) — NO(p)

ou N est le nombre d’atomes paramagnétiques du

cristal et o la section efficace paramagnétique :

o® =2/3 (Yn1o)” S(S+f(K)

Alors que la diffusion incohérente nucléaire est
indépendante du vecteur de diffusion, la diffusion

paramagnetique est pointée vers I’avant comme le



montre 1’évolution du facteur de forme de I’ion Mn*"

en fonction de sin6/A.

Lorsque, dans le domaine paramagnétique, les
interactions entre moments ne sont plus négligeables,
il apparait un ordre a courte distance qui se traduit par
une modulation de la diffusion paramagnétique ; le
diffractogramme comporte alors des ‘bosses’

magnétiques.



