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Introduction 

Le magnétisme des terres rares dans leur état massif est un domaine où apparaît une 

multitude de phases et de structures magnétiques, qui, impliquées dans une structure 

particulière telle que celle des superréseaux, conduisent à des phénomènes physiques qui 

commencent seulement à être explorés. 

Ce travail de thèse a pour objectif l'étude des superréseaux à base de dysprosium et 

d'erbium, et plus spécifiquement celle du couplage magnétique et des effets 

magnétostrictifs qui s'y développent. Une partie importante de ce mémoire est par ailleurs 

consacrée à une analyse préliminaire essentielle : celle des films de dysprosium épitaxiés 

sur yttrium ou sur erbium. 

Dans l'histoire des terres rares, l'étude des superréseaux a naturellement débuté après 

celle des métaux purs, isolés dans les années cinquante, et celle des alliages, menée au 

cours des années suivantes. Si les métaux purs et les alliages sont des systèmes naturels, 

en ce sens qu'ils correspondent le plus souvent à des phases à l'équilibre 

thermodynamique, les superréseaux représentent un premier pas vers les systèmes 

artificiels, probablement supplantés demain par des structures unidimensionnelles ou des 

arrangements plus subtils, élaborés atome par atome. 

Un travail important a d'ores et déjà été réalisé sur les superréseaux à base de terres rares 

par un groupe américain, s'articulant autour d'une équipe de recherche d'Argonne et du 

centre de diffraction neutronique NIST aux Etats Unis. Toutefois, vu la diversité des 

terres rares, ce sujet n'en est encore qu'à ses débuts. Ainsi, par exemple, les terres rares 

légères ont été très peu introduites dans des structures superréseaux et aucun travail 

théorique n'a, à notre connaissance, été développé. 
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Du point de vue cristallographique, les superréseaux de terres rares constituent un cas 

favorable, puisque les lanthanides présentent des structures très voisines et des 

paramètres cristallins proches. Les terres rares lourdes cristallisent pour leur part dans 

une structure hexagonale compacte et les différences de paramètre sont au maximum de 

5%. La difficulté d'élaboration de superréseaux de terres rares réside dans la réactivité de 

ces éléments et les contraintes de températures élevées nécessaires à leur épitaxie. 

S'il apporte sa propre originalité, le magnétisme des superréseaux s'appuie généralement 

sur les concepts développés dans les terres rares à l'état massif : la formation de moments 

localisés 4f, le couplage de type RKKY via les électrons de conduction, la forte 

anisotropie magnétocristalline et les effets magnétostrictifs importants. 

Alors que la formation des moments a peu de chance d'être affectée par la structure 

superréseau (hormis dans le cas des terres rares à valence intermédiaire), il en va 

différemment des autres paramètres gouvernant le magnétisme. 

Le couplage oscillant RKKY agit à grande distance, et l'ordre magnétique peut se 

propager à des distances supérieures à la périodicité d'un superréseau. 

Dans les terres rares à l'état massif, l'échange stabilise la structure ferromagnétique ou 

modulée, selon que la susceptibilité généralisée des électrons de conduction, liée à la 

géométrie de la surface de Fermi, présente un maximum pour un vecteur d'onde nul ou 

non-nul. La périodicité artificielle du superréseau est de nature à modifier la distribution 

électronique qui résulte de la périodicité intracouche. La modification consécutive de la 

susceptibilité des électrons de conduction peut altérer la stabilité de la phase modulée par 

rapport à la phase ferromagnétique. Un phénomène similaire se produit d'ailleurs dans les 

éléments massifs, où le développement de l'ordre magnétique crée des superzones dans la 

surface de Fermi, ce qui a pour effet de réduire la stabilité de la phase modulée. 

La transition ferromagnétique dans les terres rares massives s'accompagne d'effets 

magnétostrictifs importants, qui se traduisent par la déformation du réseau cristallin. 

L'épitaxie, indépendamment de la périodicité de la structure, conduit à des déformations 

dans les matériaux constitutifs du superréseau, afin d'assurer le raccordement des réseaux 

cristallins des deux éléments. Ces déformations modifient les énergies élastique et 

magnétoélastique qui interviennent dans le franchissement de la barrière énergétique entre 

les phases modulée et ferromagnétique. Elles sont donc susceptibles de précipiter ou de 

retarder la transition ferromagnétique. 

L'effet du superréseau intervient donc à deux niveaux : il peut modifier la barrière 

énergétique entre les phases magnétiques, et constituer un apport d'énergie qui, selon 

l'état de contrainte, est favorable ou défavorable à la transition ferromagnétique. 
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Les superréseaux dysprosium/erbium sur lesquels nous nous sommes penchés s'insèrent 

dans cette problématique. Il s'agit de deux terres rares magnétiques dont les axes 

d'anisotropie sont perpendiculaires (selon l'axe c pour l'erbium et dans le plan (0001) 

pour le dysprosium), dont les températures d'ordre sont espacées d'environ 100 K, et 

qui présentent des phases modulées à haute température et une transition 

ferromagnétique, à basse température. 

C'est pour isoler les effets dus aux contraintes épitaxiales de ceux dus à la périodicité, 

que l'étude des superréseaux fut précédée de celle du comportement magnétique de films 

minces de dysprosium épitaxiés. Ces films ont été épitaxiés entre des couches d'yttrium 

et d'erbium, car ces deux éléments induisent dans le dysprosium des déformations de 

signes opposés. 

La première partie de ce mémoire expose les résultats antérieurs à notre étude. Nous y 

rappelons les points fondamentaux du magnétisme des terres rares lourdes, les 

caractéristiques du comportement magnétique du dysprosium et de l'erbium et finalement, 

les phénomènes majeurs observés jusqu'à maintenant sur les systèmes épitaxiés et les 

superréseaux à base de terres rares. 

Le deuxième chapitre rend compte des différentes techniques utilisées lors de ce travail : 

l'élaboration des échantillons par épitaxie par jet moléculaire, leur caractérisation 

structurale par diffraction de rayons X, puis l'étude de leurs propriétés magnétiques par 

mesures d'aimantation et diffraction de neutrons. L'analyse de la texture et de 

l'orientation des échantillons par diffraction de rayons X étant commune aux films 

épitaxiés et aux superréseaux, elle est également présentée dans ce chapitre. 

Nous abordons dans le troisième chapitre l'étude du magnétisme des films de dysprosium 

épitaxiés. Les expériences de diffraction de rayons X aux grands angles permettent dans 

un premier temps de déterminer l'état de déformation du film de dysprosium en fonction 

de son épaisseur, selon qu'il est déposé sur yttrium ou sur erbium. 

L'objectif des mesures d'aimantation est d'analyser l'influence de cet état de déformation 

sur la température de transition ferromagnétique et sur la stabilité de la phase hélicoïdale 

du dysprosium. 

Les expériences de diffraction neutronique rendent possible l'analyse extrêmement 

précise des variations thermiques des paramètres cristallins et donc de l'influence des 

contraintes épitaxiales sur les effets magnétostrictifs. L'évolution du paramètre c 

perpendiculaire au plan des couches traduit les déformations de type a ; celle du 

paramètre dans le plan, mesuré en réflexion transverse, renseigne sur la distorsion de 

type y. Enfin, l'angle de rotation entre les moments du dysprosium dans la phase 
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hélicoïdale permet de déceler une éventuelle modification de la barrière énergétique entre 

les phases ferromagnétique et hélicoïdale par rapport à l'élément massif. 

Pour déterminer le diagramme énergétique du dysprosium impliqué dans un système 

épitaxié, un modèle magnétoélastique est proposé en fin de chapitre. 

Le chapitre IV traite du magnétisme des superréseaux Dy/Er et des effets magnétostrictifs 

qui lui sont associés. 

L'objectif est d'examiner plus particulièrement le couplage magnétique entre couches 

d'un élément à travers l'autre matériau constitutif du superréseau, l'influence des 

déformations épitaxiales et de la structure en superréseau sur la barrière énergétique entre 

phases magnétiques, les températures de transition magnétique des deux éléments et les 

effets magnétostrictifs. Les expériences de diffraction neutronique réalisées explorent 

diverses zones du réseau réciproque, en champ nul et sous champ. Une étude de 

diffraction de neutrons polarisés est également présentée. 

En conclusion, nous rappelons les résultats fondamentaux obtenus en ce qui concerne le 

couplage magnétique dans les superréseaux et la transition ferromagnétique du 

dysprosium dans les systèmes épitaxiés. Ce dernier point est discuté en termes de 

déplacement de la température de Curie, de modification de la barrière énergétique entre 

les phases magnétiques, et d'effets magnétostrictifs associés. 
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Chapitre 1 

Terres rares et systèmes 
épitaxiés à base de terres rares 

L'objet de ce chapitre est de présenter et situer notre étude par rapport aux connaissances 

acquises voici une vingtaine d'années sur les terres rares, qui sont rassemblées pour 

l'essentiel dans des ouvrages désormais classiques [1-2-3-4], et par rapport aux résultats 

récemment publiés sur les systèmes épitaxiés à base de terres rares. 

Après une présentation succincte de la structure cristalline des terres rares (paragraphe 1 ), 

nous exposons au paragraphe 2 le comportement magnétique des éléments constituant les 

superréseaux dont il sera question dans ce mémoire : le dysprosium et l'erbium. Nous 

mentionnons également leur alliage, dont peuvent être constituées les interfaces entre les 

différentes couches. 

Le paragraphe 3 prolonge l'étude descriptive du paragraphe 2 par le rappel des différents 

effets qui gouvernent le magnétisme des terres rares : formation des moments 

magnétiques, échange, anisotropie, effets magnétocristallins. Nous terminons ce 

paragraphe par la présentation schématique des évolutions thermiques des différentes 

énergies qui induisent la transition ferromagnétique du dysprosium massif. 

Le paragraphe 4 est consacré à la présentation des résultats récents obtenus sur plusieurs 

systèmes épitaxiés à base de terres rares : Gd/Y, Dy/Y, Er/Y, Dy/Lu ... , à la lumière 

desquels nous exposons l'intérêt de notre étude au paragraphe 5. 
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1 . Présentation structurale des terres rares 

1. 1 Les terres rares dans le tableau périodique 

La série des terres rares (figure 1-1) correspond au remplissage progressif de la couche 

électronique 4f. 

- --:-
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Fig. 1-1: la série des métaux de terres rares dans la classification périodique des éléments. 

Leur configuration électronique est de la forme : [Xe]4fl1 5dl 6s2 où n = 0 pour le 

lanthane et n = 14 pour le lutécium. Dans l'état métallique, les niveaux 5d et 6s sont 

étendus et se mélangent pour former une bande de conduction contenant trois électrons. 

En revanche, l'extension spatiale des orbitales 4f est très faible, si bien que les électrons 

de cette couche interagissent fortement entre eux et demeurent relativement isolés des 

autres orbitales. L'extension spatiale des différentes couches électroniques du gadolinium 

est représentée à la figure 1-2. 

Quelques exceptions sont observées avec l'europium (4f6) et l'ytterbium (4fl3), qui se 

situent immédiatement avant le milieu et la fin de la série ; ils ont tendance à gagner un 

électron pour présenter une. couche 4f à demi ou totalement remplie, ce qui leur confère 

des propriétés d'ions divalents. 
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On appelle terres rares légères, celles dont le nombre d'électrons 4f est inférieur à sept et 

terres rares lourdes, celles dont la couche 4f est au moins à moitié remplie (n~7). Les 

terres rares lourdes vont du gadolinium (n=7) au lutécium (n=14). Dans ce mémoire, 

nous y adjoindrons l'yttrium qui se situe dans la ligne précédente de la classification 

périodique, ne possède pas d'électron 4f, mais présente une structure cristalline et des 

propriétés chimiques très proches de celles des terres rares. L'yttrium sera donc considéré 

comme une terre rare non magnétique et, étant donné sa structure électronique et ses 

paramètres de réseau, sera placé en tête du groupe des terres rares lourdes. 

1·4.------------------------. 

Radius (a.u.) 

Fig. 1-2 : extensions radiales relatives des orbitales électroniques du gadolinium. 

1. 2 Structure cristalline 

Hormis l'ytterbium, les terres rares lourdes et l'yttrium cristallisent dans une structure 

hexagonale compacte. Le tableau suivant résume les principales caractéristiques 

cristallines des terres rares lourdes hexagonales. 

Les paramètres a et c diminuent légèrement lors du remplissage de la couche 4f. Ce 

phénomène est dû aux corrélations électroniques et connu sous le vocable de "contraction 

des lanthanides". Les rapports c/a restent proches de 1.57 et sont donc inférieurs au 

rapport idéal de 1.633. Notons dès maintenant que les paramètres cristallographiques des 

terres rares varient très fortement avec la température et qu'ils présentent des variations 

anormales liées à leurs états magnétiques. Ce point sera détaillé par la suite dans le 

paragraphe 2. 

Les différences relatives entre les paramètres du dysprosium, qui constitue l'élément 

central de notre étude, et ceux d'un élément X sont définies par ~a= (any- ax)/ax et 

~c = (cny- cx)lcx. Ainsi, les paramètres du dysprosium sont de 1.07% (~c) et de 
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0.90% (~a) supérieurs à ceux de l'erbium alors qu'ils sont inférieurs à ceux de l'yttrium 

(~c = -1.50% et ~a = -1.56% ). C'est grâce à l'identité de structure de ces éléments et à 

leurs faibles différences de paramètres que les superréseaux de terres rares peuvent être 

relativement facilement synthétisés. 

Eléments densité rayon atom. a c cfa 
(g/cm3) 

. . . 
(A) (A) (A) 

y 4.469 1.801 3.648 5.732 1.571 

Gd 7.901 1.801 3.634 5.781 1.591 

Tb 8.230 1.783 3.605 5.697 1.580 

Dy 8.551 1.774 3.591 5.650 1.573 

Ho 8.785 1.766 3.578 5.618 1.570 

Er 9.066 1.757 3.559 5.585 1.569 

Tm 9.321 1.746 3.537 5.554 1.570 

Lu 9.841 1.735 3.505 5.549 1.583 

Le schéma présenté figure I-3 rappelle les conventions utilisées pour nommer les 

directions cristallographiques dans les études du comportement magnétique des terres 

rares. La base (at,a2,a3) est utilisée habituellement pour les études cristallographiques ; 

la base (a,b,c) est utilisée pour les études du comportement magnétique des terres rares. 

Notons que les directions cristallographiques sont ici indiquées entre parenthèses, 

contrairement à ce que préconisent les conventions cristallographiques (l'utilisation des 

crochets) ; la raison de ce choix est que les indices entre parenthèses ne correspondent pas 

à la notation rigoureuse à quatre indices de la direction mais désignent dans la base 

(at, a2, a3) le plan auquel la direction est perpendiculaire. 

b peipendiculaire !ll!X plans 
de type (10 1 0) 

perpendiculaire l!!!X plans 
de type (1120) 

Fig. 1-3: schéma du plan (0001) du réseau hexagonal. La base (a1,a2,a3) est utilisée pour 

les études cristallographiques; la base (a,b,c) est utilisée pour les études du comportement 

magnétique des terres rares. 
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2. Description de quelques structures magnétiques 

2. 1 Aperçu général 

Les différents types de structures magnétiques rencontrées dans les terres rares lourdes 

sont résumés figure I-4. 

GADOLINIUM 

\ 

\ 
\ 

Ferro 
Cone 

t 

t 

t 

+Helix Helix 

TERBIUM 

Ferro Helix Para 

0 219.5 231.5K 

DYSPROSIUM 

Ferro Helix Para 

0 89 179K 

1 
1 
1 
1 

........---..., tf 
1 
1 
1 
1 
1 
1 
1 

1~-"--1'1'-4--_..., :+ 
1 
1 

Ferro APD 
Cone Cone 

Para +Helix +Helix CAM Par 

0 20 132K 0 20 52 85K 0 32 58K 

axe c 

Fig. 1-4: ordre magnétique des terres rares lourdes, détemziné par diffraction de neutrons. 

Mis à part le gadolinium qui subit une transition directe de la phase paramagnétique vers 

la phase ferromagnétique, les terres rares lourdes présentent, en dessous de leur 

température de Néel TN, une phase, ou une succession de phases, modulée selon l'axe c, 

suivie généralement d'une transition ferromagnétique du premier ordre à une température 

de Curie Tc. 
L'expression modulation magnétique suivant l'axe c signifie que tous les moments d'un 

même plan atomique (0001) sont parallèles entre eux mais qu'ils présentent 

des modulations d'orientation ou de norme selon l'axe c avec un vecteur d'onde Q 
(figure I-5). 
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axee 

Fig. I-5 : réseau hexagonal dont la structure magnétique est modulée selon l'axe c. 

La dépendance en température des vecteurs d'onde des structures magnétiques de Tm, 

Er, Ho, Dy et Tb est donnée sur la figure I-6. 

* u ..... 
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8.0 -9.0 0 ... 
10.0 CD 0.100 
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0 0.2 0.4 0.6 0.8 , .0 

TfJN 

Fig. I-6: vecteurs d'onde Q des terres rares lourdes, déterminés par diffraction de neutrons, en 

fonction de la température réduite TITN L'amplitude du vecteur d'onde est donnée en unité du 

paramètre c* du réseau réciproque et en nombre de cellules unités selon l'axe c par période. 

Le vecteur d'onde Q à la température de Néel augmente avec le remplissage de la couche 

4f et, pour un élément donné, le vecteur d'onde de la modulation diminue avec la 

température. 
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2. 2 Structure magnétique du dysprosium 

Le dysprosium présente deux transitions magnétiques : une transition de l'état 

paramagnétique à l'état hélicoïdal au voisinage de 180 K (178 K[5], 179 K[6]) et une 

transition vers un état ferromagnétique vers 90 K (89 K[6]). 

Dans la phase hélicoïdale [5], tous les moments d'un même plan atomique sont orientés 

parallèlement entre eux dans le plan de base (0001). L'angle formé entre les moments de 

deux plans successifs séparés de c/2 est appelé co = Q( c/2) ; ses variations thermiques 

sont présentées figure I-7. Cet angle est égal à 44° à la température de Néel puis décroît 

quand la température diminue pour atteindre 26° à la température de Curie. Cela 

représente une périodicité magnétique à 180 K de 23.7 Â, soit approximativement huit 

plans atomiques. 

w 45 
..J 
{.:::> 
z 
~ 40 
a: 
:::>~ 
..... tV 35 
0::"0 w-
>
<{ 

..J 30 c:: 
w ..... 
z 25 

0 50 

/ 
,/ 

/ 

/ 
~ 
~ 7 

100 150 
T (K) 

200 

Fig. l-7 : évolution thermique de l'angle de rotation entre les moments de deux plans 

atomiques (000 1) successifs dans la phase hélicoïdale du dysprosium massif [ 6 ]. 

250 

À 85 K, les moments magnétiques, toujours maintenus dans le plan de base, s'alignent 

ferromagnétiquement selon la direction de facile aimantation ( 1120) (axe a sur le 

schéma I-3). La phase ferromagnétique peut être induite à haute température par 

l'application d'un champ magnétique. Des mesures d'aimantation, avec le champ 

magnétique appliqué selon la direction de facile aimantation, ont été réalisées sur des 

monocristaux de dysprosium [5]. Les variations de l'aimantation en fonction du champ 

magnétique, obtenues dans le domaine de température où apparaît la structure en hélice, 

sont reportées figure I-8. L'aimantation augmente tout d'abord linéairement avec le 

champ magnétique jusqu'à un champ critique He, au-delà duquel l'accroissement brutal 

de l'aimantation traduit l'apparition de l'ordre ferromagnétique. Le champ critique varie 

pratiquement linéairement de 0 küe à la température de Curie à 11 küe à 160 K. En 

revanche, l'application d'un champ magnétique perpendiculairement au plan de base est 

peu efficace. 
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H KILO -OERSTEDS 

Fig.I-8: courbes d'aimantation isothermes pour un monocristal de dysprosium. Le champ 

magnétique est appliqué selon deux directions perpendiculaires du plan de base [5 J. 

Les résultats obtenus en refroidissant le monocristal de dysprosium sous un champ fixe 

appliqué selon la direction de facile aimantation sont présentés figure I-9. 
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Fig. /-9 : évolutions thermiques de l'aimantation d'un monocristal de dysprosium. Le 

dysprosium est refroidi sous un champ magnétique constant, appliqué selon la direction de 

facile aimantation [7]. 
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Quand le champ magnétique appliqué est inférieur à 10 kOe, l'évolution thermique des 

pics de susceptibilité présentés dans l'encadré indique que la température de Néel est 

voisine de 179 K. L'augmentation brutale de 1' aimantation en dessous de 100 K pour un 

champ appliqué de 1 kOe traduit la transition de la phase hélicoïdale vers la phase 

ferromagnétique. L'application d'un champ magnétique supérieur à 12 kOe supprime la 

structure en hélice dès l'apparition de l'ordre magnétique. 

Les évolutions thermiques des paramètres cristallins (voir schéma I-3) entre 300 K et 

4.2 K, présentées figure I-10 [8], traduisent une corrélation structure-magnétisme. 
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Fig. /-JO : variations thermiques des paramètres de réseau a, b et c du dysprosium, 

détenninées par diffraction de rayons X [8 ]. 

De la température ambiante à la température de Néel, les paramètres diminuent, ce qui 

représente un comportement classique de contraction thermique. En revanche, entre les 

températures de. Néel et de Curie, le paramètre c croît et a et b décroissent plus rapidement 

que précédemment avec une rupture de pente à TN. Enfin, les courbes présentent une 

discontinuité à la température de transition ferromagnétique : il se produit une expansion 

de +0.3% selon l'axe c, une expansion de +0.2% selon l'axe a et une contraction de 

-0.5% selon l'axe b. L'expansion selon c traduit une dilatation cylindrique, alors que la 

différence de comportement des paramètres a et b traduit la distorsion orthorhombique du 

plan de base, schématisée figure I-11. 
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a augmente 

Fig. /-11 :schéma de la distorsion orthorhombique du réseau hexagonal qui accompagne la 

transition ferromagnétique du dysprosium. 

2. 3 Structure magnétique de l'erbium 

Contrairement au dysprosium, l'axe de facile aimantation de l'erbium est l'axe c. Cet 

élément présente trois transitions magnétiques : à la température de Néel TN = 85 K, à la 

température de Curie Tc= 20 K et à une température intermédiaire TH= 52 K. 

Entre 52 K et 85 K, les moments magnétiques sont orientés selon l'axe c et leur 

amplitude (moyenne thermique) varie sinusoïdalement selon cet axe [9]. La période 

d'oscillation Test pratiquement constante dans cette gamme de température et correspond 

à sept plans magnétiques, c'est-à-dire T = 3.5c, soit 20.8 A. Le vecteur d'onde de cette 

configuration est Q = 21tff et le déphasage entre deux plans successifs est égal à 51.4 °. 
Cette structure est connue sous la dénomination CAM. 

Entre 52 K et 20 K, la structure magnétique est plus complexe : outre la modulation 

selon c (CAM), il apparaît une composante du moment magnétique dans le plan de base 

f..L..L, qui s'ordonne en formant une configuration hélicoïdale analogue à celle observée 

pour le dysprosium [5]. 

À une température immédiatement inférieure à 52 K, la composante selon l'axe c continue 

à varier sinusoïdalement, mais, plus la température décroît, plus la modulation de cette 

composante devient "carrée". Juste avant la transition ferromagnétique, il apparaît une 

structure de type antiphase de période 4c, c'est-à-dire huit plans atomiques: quatre plans 

successifs portent des moments magnétiques dont les composantes suivant c pointent 

"vers le haut", suivis de quatre plans dont les composantes suivant c des moments 

magnétiques pointent "vers le bas". 
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Les périodes de modulation des composantes selon c et dans le plan de base sont les 

mêmes et varient avec la température: entre 52 K et 20 K la période passe de 3.5c à 4c, 

c'est-à-dire l'angle de rotation de 51.4° à 45°. 

Des études synchrotron récentes de Gibbs et al. [10] laissent supposer que le vecteur 

d'onde de la modulation varie avec une succession d'états intermédiaires où la période 

magnétique est commensurable avec le réseau cristallin et le profil de composante selon 

l'axe c de plus en plus "carré" (figure 1-12). 
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Fig. /-12: dessin schématique des états de spin intermédiaires selon l'axe c pour l'erbium 

massif, identifiés par Gibbs et al. { 10 ]. Pour faciliter la compréhension de la structure, les 

moments sont orientés perpendiculairement à l'axe c sur ce schéma. 

Ces états intermédiaires sont notés sous la forme nil, où 1 et n représentent respectivement 

le nombre de plans qui constituent la cellule magnétique et le nombre de rotations de 1t 

effectués dans une cellule élémentaire par la composante suivant c. Ainsi, la structure 

antiphase à basse température est notée 1/4, puisque quatre plans atomiques constituent la 

cellule élémentaire dans laquelle se produit une seule rotation de 1t de la composante 

suivant c. 

La figure 1-13 présente la dépendance en température du vecteur d'onde de la modulation 

selon cet de l'ordre hélicoïdal dans le plan de base de l'erbium. Le vecteur d'onde est 

exprimé en unité de réseau réciproque c*, ce qui correspond à 2nll si l'on se réfère à la 

notation précédente. Il est intéressant de noter que la commensurabilité de la période 

magnétique avec le réseau cristallin conduit certains des états à un moment à saturation 

non nul selon l'axe c. 
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Des mesures magnétiques réalisées par Gray et Spedding [11] avec le champ magnétique 

parallèle à l'axe c révèlent des anomalies de susceptibilité qui peuvent être liées aux états 

observés par Gibbs. 
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Fig. 1-13 : dépendance en température du vecteur d'onde de la modulation selon c et de 

1 'ordre hélicoïdal dans le plan de base de 1 'erbium; obtenue par mesures synchrotron. 

En dessous de 20 K, les moments magnétiques s'ordonnent en une configuration en 

cône, où la composante dans le plan de base J..l..L conserve un arrangement hélicoïdal et où 

les composantes selon l'axe c (J..L;;) sont toutes parallèles entre elles. Il s'agit d'une 

composante ferromagnétique. La modulation de cette structure en cône varie peu avec la 

température et reste proche de 4.1c; l'angle de rotation de la composante dans le plan de 

base entre deux plans atomiques successifs est donc ro = 43°. À 6 K, les valeurs de J..L;; et 

J..l...L sont respectivement 7.8 J..LB et 4.44 J..l.B, ce qui correspond à un cône de demi-angle 

29.6°, et la norme du moment magnétique est proche de 9.6 J..l.B· 

Les évolutions thermiques des déformations mesurées selon les trois directions a, b et c 

sont représentées à la figure I-14 [12] ; elles font apparaître des discontinuités aux 

températures caractéristiques de la structure magnétique de l'élément, que l'on retrouve 

lors de la mesure des paramètres de réseau en fonction de la température [13]. 

Après une décroissance monotone des trois paramètres due au phénomène de contraction 

thermique, un comportement anormal apparaît à TN : le paramètre c croît alors que les 

paramètres a et b diminuent du même pourcentage avec une rupture de pente à TN ; ceci 

traduit une distorsion cylindrique qui s'amplifie quand la température décroît. À Tc, une 

discontinuité de paramètres qui va dans le sens d'une amplification de la distorsion 

cylindrique est de nouveau observée. Contrairement au cas du dysprosium, les 

paramètres a et b évoluent de façon similaire ; il n'y a pas de distorsion orthorhombique, 

ce qui s'explique par le fait que les structures magnétiques restent symétriques par rapport 

à l'axe c. 
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Fig. 1-14: variations thermiques des déformations selon les directions de réseau a, b etc de 

l'erbium [/2]. 

De nouveau, l'application d'un champ magnétique suivant l'axe c précipite la transition 

ferromagnétique, comme le montrent les résultats obtenus par Green [14] sur un 

monocristal d'erbium (figure I-15). 
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Fig. 1-15: évolutions thermiques de l'aimantation d'un monocristal d'erbium. L'erbium est 

refroidi sous un champ magnétique constant, appliqué selon la direction c de facile 

aimantation [ 14 ]. 
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L'apparition de l'ordre magnétique est caractérisée par le pic de susceptibilité, situé à 

85 K sur la courbe obtenue sous faible champ. La valeur de la température de Néel est 

décalée vers les basses températures quand le champ magnétique appliqué augmente. 

L'application d'un champ magnétique dans le plan de base permet d'écarter les moments 

de leur direction de facile aimantation et conduit à une succession d'étapes intermédiaires 

(figure I-16) [15]. 
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Fig. 1-/6 : variations de l'aimantation de l'erbium à 4.2 K en fonction du champ 

magnétique [ 1 5]. L'encadré présente les différentes étapes théoriques qui sont supposées se 

succéder lorsque le champ magnétique appliqué dans le plan de base est augmenté 

progressivement [ 16]. 

L'étroite relation entre le comportement magnétique et les effets magnétostrictifs dans le 

dysprosium et l'erbium étant un point fondamental pour notre étude, il est important d'en 

retenir les principales caractéristiques. 

Afin de synthétiser de façon extrêmement simplifiée ce qui a été dit à ce propos, la 

figure I-17 schématise conjointement les variations thermiques des paramètres c et les 

phases magnétiques des deux éléments. Il apparaît que, dans le domaine paramagnétique, 

le paramètre c décroît avec la température selon le phénomène classique de contraction 

thermique. Le développement d'un ordre magnétique modulé de la composante du 

moment dans le plan de base s'accompagne de l'augmentation du paramètre c, atténuée 

par la contraction thermique dont l'effet se manifeste jusqu'à basse température. 
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La dilatation brutale et discontinue du réseau selon la direction (000 1) est liée à la 

transition ferromagnétique, que les moments s'alignent alors selon une direction du plan 

de base, comme dans le cas du dysprosium, ou selon l'axe c, comme pour l'erbium. 
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Fig. 1-17: schéma des évolutions thermiques des paramètres cet des phases magnétiques 

dans le dysprosium et l'erbium massifs. 

2. 4 Structure magnétique des alliages Dy-Er 

Les terres rares lourdes, hormis l'ytterbium, forment entre elles des solutions solides sur 

l'ensemble de la gamme de composition. 

Les alliages Dy-Er ont été principalement étudiés par Millhouse et al. [17], dont les 

résultats de diffraction neutronique sont résumés dans le diagramme de phases 

magnétiques présenté figure I-18. 

Il apparaît que les structures magnétiques observées évoluent progressivement de celles 

rencontrées dans 1' erbium massif, où les moments sont principalement dirigés selon 

1' axe c, à celles observées dans le dysprosium massif, où les moments sont maintenus 
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dans le plan (0001). Quand la concentration en dysprosium diminue, la température de 

Néel décroît de 180 K à 80 K ; la température de Curie chute brutalement pour une 

concentration de 75%, si bien qu'il existe une région entre 40% et 75% de dysprosium où 

l'alliage n'est pas ferromagnétique sous champ nul mais développe une structure 

hélicoïdale contenue dans le plan de base à toute température inférieure à la température de 

Néel. 

La proportion d'erbium contenue dans l'alliage influe alors sur l'angle de rotation entre 

moments magnétiques, puisque cet angle, de 43° à la température de Néel dans le 

dysprosium massif, est de 47° pour 10% d'erbium et de 49° pour 60% d.'erbium. La 

barrière énergétique entre les phases hélicoïdale et ferromagnétique croît donc avec la 

proportion d'erbium. 

Er 
ATOMIC PERCENT DYSPROSIUM 

Fig. l-18: diagramme de phases magnétiques du système Dy-Er [ 17]. 

Dans la région riche en erbium se produit une inversion des deux températures d'ordre les 

plus élevées. L'alliage ne contenant que 5% de dysprosium s'ordonne à 85 K selon une 

structure modulée suivant cet la composante dans le plan apparaît à 80 K, c'est-à-dire 

30 K au-dessus de la température mesurée dans l'erbium massif. En revanche, l'alliage à 

10% de dysprosium développe tout d'abord une structure hélicoïdale contenue dans le 

plan (0001) à 93 K, la composante parallèle à c n'apparaissant qu'en dessous de 78 K. 

Les structures modulées suivant cet en cône sont quelques peu modifiées par rapport à 

celles observées dans l'élément massif: quand la concentration en dysprosium augmente, 

l'évolution de la modulation sinusoïdale vers la modulation "carrée" disparaît et l'angle du 

cône ferromagnétique croît linéairement pour atteindre brutalement 90° au-delà de 40% de 

dysprosium. 
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3 . Les paramètres gouvernant le comportement magnétique 
des métaux de terres rares 

3 . 1 Moment magnétique des électrons 4f 

Les électrons de la couche 4f sont à l'origine du magnétisme des terres rares. Dans cette 

couche, l'interaction de Coulomb est plus forte que le couplage spin-orbite, lui-même 

plus important que l'énergie d'échange et que l'énergie de champ cristallin. 

Il s'ensuit que la formation des moments magnétiques peut être décrite en deux étapes: 

(i) couplage indépendant des moments cinétiques orbitaux Iï et des spins Si des 

électrons 4f (i varie de 1 à n) pour former un moment cinétique orbital total L et de spin 
n n 

total S: L = ~)i et S = ~2si . 
i=I i=l 

(ii) couplage spin-orbite entre L et S pour former le moment angulaire total J = L + S 

auquel est lié le moment magnétique. 

Les termes d'échange et de champ cristallin interviennent par la suite, sans modifier le 

moment magnétique ainsi formé. 

Les valeurs de S, Let J sont données très classiquement par les règles de Hund [18], 

dont on rappelle l'énoncé : 

(i) La valeur de S doit être maximale, pour imposer aux électrons d'appartenir à des 

orbitales différentes et d'être donc éloignés autant que possible les uns des autres ; cette 

contrainte correspond à la minimisation de l'énergie de Coulomb. S = n/2 pour les terres 

rares légères et S = (14-n)/2 pour les terres rares lourdes dont la couche 4f est plus qu'à 

demi pleine. 

(ii) La valeur de L doit être maximale en tenant compte des restrictions imposées par la 

première règle. 

(iii) La valeur de J est : J = L - S pour les terres rares légères où le couplage spin

orbite favorise L et S antiparallèles, 

J = L + S pour les terres rares lourdes où le couplage spin

orbite favorise L et S parallèles. 

Compte tenu des lois de composition de moments cinétiques et des facteurs de Landé des 

moments cinétiques orbitaux et de spin, la valeur théorique du moment magnétique à 

saturation est donnée par la relation: J..lth = gJJ..LBJ, où J..lB est le magnéton de Bohr et gJ 

est le facteur de Landé global: 

= 1 + J(J + 1) + S(S + 1) - L(L + 1) 
gJ 2J(J + 1) 
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Les valeurs théoriques et expérimentales des moments à saturation des terres rares 

lourdes sont reportées dans le tableau ci-dessous : 

Eléments 4f'D s L J gJ Il th Il exp TN e 
(!lB) (!lB) (K) (K) 

Gd 7 7/2 0 7/2 2 7.94 7.95 --- 317 

Tb 8 3 3 6 3/2 9.7 9.7 229 239 

Dy 9 5/2 5 15/2 4/3 10.6 10.64 178 169 

Ho 10 2 6 8 5/4 10.6 10.89 132 88 

Er 11 3/2 6 15/2 6/5 9.6 9.5 85 62 

Tm 12 1 5 6 7/6 7.6 7.62 58 41 

Lu 14 0 0 0 --- 0 0 --- ---

Pour la plupart des terres rares, le moment magnétique expérimental du métal est très 

proche de la valeur théorique de l'ion trivalent. En première approximation, le métal de 

terre rare peut donc être considéré comme un ensemble d'ions trivalents porteurs de 

moments magnétiques 4f localisés et bien déterminés. 

3. 2 Présentation des différentes interactions 

Si le problème de la formation des moments magnétiques localisés des terres rares est 

finalement relativement simple, la diversité des interactions entre moments magnétiques et 

entre les moments magnétiques et le réseau cristallin rend la situation complexe. 

La composante magnétique de l'hamiltonien s'écrit de façon générale : 

~ = ~éch + ~an+ ~ms+ ~z 

~éch représente l'échange indirect (interaction RKKY) entre les moments 4f 

d'atomes différents. 

~an est le terme de champ cristallin, dû aux interactions coulombiennes entre le 

nuage éleCtronique associé au moment localisé et les ions voisins situés aux sites du 

réseau hexagonal non déformé. 

~ms traduit les effets de magnétostriction qui se décomposent en deux termes : un 

terme d'énergie élastique et un terme d'énergie magnétoélastique. 

~z est l'énergie Zeeman résultant de l'interaction entre le moment magnétique et le 

champ magnétique extérieur appliqué. 
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À une température donnée, la structure magnétique d'un élément de terre rare est celle 

pour laquelle l'énergie libre associée à l'hamiltonien total est minimale. Elle dépend donc 

des importances relatives des différents termes qui interviennent et la succession des 

phases magnétiques est régie par les variations thermiques relatives de chacun de ces 

termes. Nous rappelons dans les paragraphes suivants les principales caractéristiques des 

différents termes. 

3. 3 Interaction indirecte d'échange 

Le principe 

Les orbitales 4f sont très localisées (leur rayon est dix fois plus petit que la distance inter

atomique) et écrantées par les couches 5s et 5p (figure 1-2). Aussi, le recouvrement entre 

les fonctions d'onde 4f centrées sur deux sites voisins est trop faible pour conduire à une 

énergie d'échange direct significative. En revanche, le recouvrement entre fonctions 

d'onde 4f et 5d est suffisant pour permettre un échange direct entre le moment local et les 

électrons de conduction ; cette interaction entre électrons 4f et électrons de conduction 

conduit à un échange indirect important entre les moments magnétiques d'atomes voisins. 

Le couplage entre élec.trons 4f d'atomes voisins se réalise en trois étapes (figure 1-19): 

(i) le spin Si de l'atome i interagit localement avec les électrons de conduction et les 

polarise, 

(ii) les électrons de conduction transmettent la polarisation à grande distance, 

(iii) les électrons polarisés à grande distance interagissent localement avec le spin Sj de 

l'atome j. 

1 
Le spin Si polarise 

les électrons de conduction 

S. 
1 

2 
Les électrons de conduction 
transmettent la polarisation 

3 
Les électrons polarisés 
agissent sur le spin Sj 

S. 
J 

Fig. 1-19: schéma de principe de l'interaction d'échange indirecte RKKY entre les spins Si 

et Sj de deux atomes voisins. 
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On est ainsi en présence d'une interaction indirecte entre les spins Si et Sj de deux 

atomes voisins, via les électrons de conduction. L'échange dépend donc de la 

polarisabilité du gaz d'électrons de conduction. 

Ce modèle d'échange indirect dans le gaz d'électrons libres fut proposé par Ruderman et 

Kittel [ 19] pour expliquer le couplage à longue distance entre moments nucléaires dans un 

gaz d'électrons libres, puis étendu par Kasuya [20] et Y os ida [21] pour traiter des 

interactions s-d ou s-f entre moment local et électrons de conduction dans les matériaux 

magnétiques. Ils établirent le formalisme qui décrit ce type de couplage effectif 4f-4f, 

connu maintenant sous le nom de RKKY. L'hamiltonien d'échange s'écrit: 

;ref-f=- 2 L)(Rij) Ji.Jj 
Rij 

où liJ est le moment angulaire total et J(Rïj) est l'intégrale d'échange effectif entre 

moments 4f. La transformée de Fourier J(q), telle que: 

J(Rt- Rr) = LÎ(q) eiq.(RJ-RI') 

q 

s'exprime comme le produit de l'échange jsf(q) entre électrons de conduction et électrons 

4f et de la susceptibilité généralisée X(Q), qui représente la réponse des électrons de 

conduction à un champ de vecteur d'onde q. 

Pour N spins : 

où Jsf ( q) apparaît au carré car l'interaction électrons de conduction-électrons 4f intervient 

deux fois. 

Dans la pratique, on suppose généralement que Jsf ( q) est une constante égale à j (ce qui 

correspond à une fonction d'interaction de type delta). 

Pour un gaz d'électrons libres à trois dimensions, la surface de Fermi est une sphère et 

X(q) est proportionnelle à: 

f(q) = 1 + 4kp2 -q2 ln 2kp +q 
4kpq 2kp -q 

où kp est le rayon de la surface de Fermi. Ceci conduit dans l'espace direct à 

l'expression : 
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où: 

- 2 J(Rz- Ri') = 9n(j 1 Ep) F(2kpjRz- Rr!) 

F(x) = 
xcosx- sinx 

x4 

L'interaction est donc une interaction à longue distance qui oscille avec une période 

(2kp)-l et décroît en R-3. L'échange entre sites peut être positif ou négatif et dépend de la 

distance qui les sépare. 

Ordre hélicoïdal et espace réciproque 

Dans l'espace réciproque, l'ordre hélicoïdal résulte de la présence d'un maximum de j ( q) 

en un vecteur d'onde Q -:;:. 0, qui se trouve être le vecteur d'onde de la phase magnétique. 

En fait, les surfaces de Fermi des terres rares sont très complexes et la fonction f( q) est 

anisotrope et dépend fortement de leurs détails. 

Keeton et Loucks [22] sont les premiers à avoir suggéré que de subtiles différences entre 

les surfaces de Fermi du gadolinium et du dysprosium, obtenues par des calculs 

relativistes, rnodifiaien.t la susceptibilité généralisée des éléments de façon suffisante pour 

expliquer l'apparition d'un ordre ferromagnétique dans le gadolinium et hélicoïdal dans le 

dysprosium. La surface de Fermi des terres rares peut être décrite comme un "tronc" 

central sur lequel sont greffés des "bras" perpendiculaires, comme on le voit sur la 

figure I-20, où est représentée la surface de Fermi du gadolinium [23]. 

Le "tronc" représente la contribution des bandes set p, les bras celle des bandes d. La 

surface de Fermi du gadolinium présente des "bras" disjoints, alors que, dans le cas du 

dysprosium, ou du terbium [24] (figure I-21), ces "bras" sont reliés et forment ainsi deux 

portions de la surface de Fermi plates et parallèles, distantes d'un vecteur d'onde Q. 

Pour cette portion de surface de Fermi, la susceptibilité généralisée X( q) est 

proportionnelle, comme dans le cas du gaz d'électrons libres à une dimension où la 

surface de Fermi est également constituée de deux plans parallèles, à : 

f(q) = rn ..!_ln Q-q 
2nN1i2 q Q + q 

La jonction entre les "bras" de la surface de Fermi est donc à l'origine du maximum de 

susceptibilité généralisée pour un vecteur d'onde Q non nul. En fait, le parallélisme entre 

deux portions de surface de Fermi fait qu'un vecteur de transfert Q est très privilégié et 

contribue de façon prépondérante à la susceptibilité généralisée. 
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Fig. I-20: surface de Fermi du gadolinium. Les états situés à l'intérieur de la surface sont 

libres ; ceux situés à l'extérieur sont occupés. 

Fig. I-2! :surface de Fermi du terbium [24 ]. La présence de deux portions de surface plates 

et parallèles conduit à un maximum de susceptibilité généralisée en un vecteur d'onde Q, 

caractéristique de la stntcture hélicoïdale. 
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Les coupes des surfaces de Fermi de différentes terres rares lourdes [22] sont reportées 

figure I-22. Le tableau regroupe les vecteurs d'onde Q reliant les portions de surface de 

Fermi et les angles ro entre moments correspondants. 

Il est intéressant de noter que l'yttrium, non magnétique parce qu'il ne possède pas 

d'électron 4f, possède également une surface de Fermi pour laquelle les "bras" sont 

reliés, et donc un maximum de susceptibilité généralisée des électrons de conduction pour 

un vecteur d'onde non nul. Ceci est d'une importance fondamentale pour comprendre 

certains phénomènes observés dans des superréseaux ou des alliages à base d'yttrium. 
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0.224 
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Fig. I-22: sections des suifaces de Fermi des terres rares lourdes et de l'yttrium [22]. Le 

tableau indique les vecteurs d'ondes Q et les angles (1) correspondant à l'espacement entre les 

portions de surface de Fermi. 

Les courbes } (q) des différentes terres rares lourdes [25] sont présentées à la figure I-23. 

Le gadolinium, dont le maximum de J (q) se présente en Q = 0, s'ordonne directement en 

une phase ferromagnétique, alors que les autres terres rares, telles que le dysprosium, 

l'erbium ou le terbium s'ordonnent en une phase modulée de vecteur d'onde Q, tel que 

J (Q) soit maximum. Q croît avec le remplissage de la bande 4f. 

Pour certaines terres rares, telles que le terbium, la différence (Ï (Q) - J (0)) est faible 

alors qu'elle est nettement plus importante pour le dysprosium ou l'holmium. Cette 

différence est liée à la stabilité de la phase hélicoïdale par rapport à la phase 

ferromagnétique, comme cela apparaît à l'issue d'un calcul en théorie de champ moyen, 

exposé au paragraphe suivant. 
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Fig. 1-23 : interactions d'échange déterminées expérimentalement pour les terres rares 

lourdes [25]. L'amplitude du pic augmente avec le numéro atomique. 

Barrière d'énergie d'échange entre les phases hélicoïdale et 

ferromagnétique. 

Partant de l'expression de l'énergie d'échange entre deux spins : E = -2lij <Ji><Jj>, on 

définit un champ effectif H~ff s'appliquant sur le spin i: 

J .. < J· > = 2:2 l] J 

J gjJ.lB 

où les grandeurs entre crochets représentent les moyennes thermiques des spins, reliées 

aux moyennes thermiques des moments magnétiques <J.li(j)> par <J.li(j)> = gj!lB<Ji(j)>. 

Cela conduit à une énergie d'échange moyenne par atome i : 

1 . = -- < Il. > Hl ff = 
2 1'"'1 e - "'J .. < J· >< J· > k. l] 1 J 

j:;éi 
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Puisque tous les spins <Ji> (en moyenne thermique) d'un même plan de base i d'un 

élément de terre rare sont égaux et parallèles, on peut écrire : 

IJij<Jj> = lo<Jï> + JJ(<Ji+t> + <Ji-t>) 
j 

où <Ji+t> et <Ji-t> sont les spins des plans atomiques i-1 et i+l parallèles au plan de 

base i et situés de part et d'autre, <Ji+2> et <Ji-2> ceux des plans seconds voisins. Jo, 

J1 eth sont les intégrales d'échange entre le spin <Ji> et l'ensemble des spins du même 

plan (Jo) et des plans voisins (JJ eth). 

Si l'on se place dans le cas d'une structure modulée selon l'axe c, où les moments 

magnétiques sont confinés dans le plan (000 1), les moyennes thermiques des spins de 

plans successifs sont égales ( <1>) et forment entre elles un angle ro. 

II s'ensuit que : 

Llij<Jj> = <J> (10 + 2J1cosro + 2hcos2ro) 
j 

= < J > J(Q) 

L'angle ro (en radians) est lié au vecteur d'onde Q de la modulation le long de l'axe c par: 

ro = Q c/2, où c/2 est la distance entre plans. 

L'énergie d'échange hélicoïdale par atome est donc : 

< J >2 J(Q) 

= <J>2 (J0 + 2J1cosro + 2hcos2ro) 

dont la minimisation conduit à : COS(ù = 

Cela signifie que la phase hélicoïdale n'apparaît que si 4jJ 2! > J 1· 

L'énergie d'échange ferromagnétique correspond à ro = 0, soit: 

2 - 2 ( ) (Eéch)fer. = - < J > J(O) = - < J > la + 211 + 2h 

Compte tenu de la relation liant ro,]] eth, la barrière d'énergie d'échange entre les deux 

phases magnétiques s'écrit: 
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Llliéch. = (Eéch)hél. - (Eéch)fer. 

= - < J >2 (i(Q) - Ï(O)) 

J J 
2 (1- cosro)2 

= - 1 < > 
cosro 

La moyenne thermique <J> est liée à l'aimantation réduite cr, donnée par la fonction de 

Brillouin: 

où les températures de Néel TN et de Curie paramagnétique 8 sont données par : 

= 2Ï(Q) J(J + 1) 
3kB 

e = 2Ï(O) J(J + 1) 
3kB 

En fait, les valeurs J 1 et h dépendent de façon très sensible de la surface de Fermi, qui 

elle-même est liée à 1a structure cristalline et à l'ordre magnétique. Au-dessus de la 

température de Néel, J 1 et h sont constantes et l'angle de rotation roi de la structure 

hélicoïdale qui apparaît à TN est fixé par ces valeurs. Cependant, lorsque l'ordre 

magnétique se développe, la périodicité magnétique induit la formation de superzones 

dans la surface de Fermi, ce qui a pour conséquence de modifier J 1 et h et donc la 

barrière énergétique [26]. 

La modification de ces grandeurs entraîne le remplacement de TN par une température 

caractéristique du nouvel échange dans le calcul de cr. Nous supposons ici que les 

températures de Néel et de Curie paramagnétique sont suffisamment proches pour 

négliger cette correction et calculer cr à partir de la température TN déterminée 

expérimentalement. 

La barrière d'énergie s'exprime alors à l'aide de TN et 8 : 

Chnpitre 1 

Llliéch. = (Eéch)hél. - (Eéch. her. 

= _ <J>2 (3kB(TN-8)) 
2J(J + 1) 

J J 
2 (1- cosro)2 

::: - 1 < > 
cosro 
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La valeur de J 1 peut être arbitrairement choisie constante, si l'on suppose que 

la modification de j (Q) porte sur h. On obtient alors: 

Lilléch. 2 (1- COSO>j) 

Nous verrons par la suite (paragraphes 3.5 et 3.6) que les transitions vers l'état 

ferromagnétique, telles que nous les avons présentées au paragraphe 2.1, trouvent leur 

origine dans des effets magnétostrictifs qui compensent la barrière énergétique liée à 

l'échange. 

3. 4 Anisotropie de champ cristallin 

Les coefficients d'anisotropie 

L'origine de l'anisotropie réside dans le couplage entre le nuage électronique 4f porteur 

du moment magnétique et la distribution de charges extérieures, de symétrie hexagonale. 

Le positionnement de la couche 4f s'effectue de façon à minimiser l'énergie en 

rapprochant au maxi~um ses électrons des ions positifs du réseau. Cela induit une 

orientation privilégiée du moment magnétique, rigidement lié au nuage électronique 4f. 

Pour décrire le phénomène, le potentiel de champ cristallin V cf(r) ressenti par les 

électrons 4f peut être décomposé en un nombre limité d'harmoniques sphériques, 

compatible avec la symétrie hexagonale. Ce potentiel, petit devant le couplage spin-orbite, 

peut être traité en perturbation dans la base des fonctions propres 4f. 

En fait, cette méthode directe est très difficile à mettre en oeuvre et il est beaucoup plus 

simple d'utiliser la méthode des opérateurs équivalents, introduite par Stevens [27], en 

application du théorème de Wigner-Eckart : elle consiste à introduire un opérateur de 

moment angulaire équivalant à V cfCr), qui agit sur la partie angulaire de la fonction d'onde 

des électrons 4f. 

L'opérateur de potentiel équivalent se construit simplement en prenant l'expression du 

potentiel électrique V cfCr) développé en harmoniques sphériques et en remplaçant les 

variables x, y et z par les opérateurs Jx. Jy et Jz. 

Etant donné la symétrie hexagonale, l'opérateur équivalant à V cfCr) se réduit à : 
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où les YtCJ) sont les opérateurs équivalant aux harmoniques sphériques Yt(r) et J les 

valeurs moyennes thermiques du moment total. Les coefficients Ai sont des constantes 

qui tiennent compte de la distribution de charges extérieures et de coefficients, dits de 

Stevens, dus à la relation entre le moment total J et la forme du nuage 4f. 

Si le potentiel de champ cristallin change peu d'une terre rare à l'autre, les coefficients de 

Stevens, qui proviennent du remplissage des couches, changent en signe et en intensité 

de façon considérable et imposent l'anisotropie. 

En écrivant les composantes de J de façon classique, on peut exprimer l'hamiltonien 

d'anisotropie en fonction des angles e et <1> qui définissent la direction de l'aimantation, 

respectivement par rapport aux axes c et a du réseau hexagonal. 

Cela conduit à : 

où les coefficients Ki, liés aux coefficients Ai par de simples relations de 

proportionnalité, sont appelés coefficients d'anisotropie. 

Si l'on développe les harmoniques sphériques Yt(e) en fonction de sine et que les 

termes sont regroupés selon la puissance de sine, l'énergie d'anisotropie s'écrit: 

De nouveaux coefficients d'anisotropie apparaissent ; ils s'expriment simplement en 

fonction des Ki : 

Les valeurs théoriques des coefficients d'anisotropie à 0 K pour les terres rares qui nous 

concernent sont reportées dans le tableau ci-dessous (en meV/ion) [1]. 

Le coefficient dominant, lié au coefficient de Stevens a, est K~. De son signe dépend 

l'anisotropie suivant la direction c : l'erbium, de coefficient K~ négatif, présente une 

direction de facile aimantation parallèle à l'axe c ; le dysprosium et le terbium, de 

coefficient K~ positif, possèdent une direction de facile aimantation perpendiculaire à 
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l'axe c, c'est-à-dire dans le plan de base. Les coefficients K~ et Kg viennent apporter 

des corrections en renforçant l'anisotropie axiale ou planaire s'ils sont de même signe 

que K~. Le coefficient K2, lié au coefficient de Stevens y, détermine, dans le cas d'une 

anisotropie planaire, la direction de facile aimantation dans le plan de base : lorsque ce 

coefficient est négatif, comme pour le dysprosium, les six directions cristallographiques 

équivalentes (1 120) (axe a) constituent des directions de facile aimantation ; lorsqu'il est 

positif, comme pour le terbium, les directions (IOÏO) (axe b) sont alors les directions de 

facile aimantation. Il est important de noter que les coefficients K2 sont de plusieurs 

ordres de grandeur inférieurs aux coefficients K~. 

Eléments K~ K~ K2 K~ 
(meV/at.) (meV/at.) (meV/at.) (meV/at.) 

Tb 6.11 -0.511 -0.063 0.035 

Dy 6.64 0.596 0.290 -0.159 

Ho 2.66 0.414 -0.539 0.294 

Er -2.62 -0.386 0.484 -0.264 

Tm -6.40 -0.491 -0.248 0.135 

Dépendance thermique des coefficients d'anisotropie 

À température non nulle, les opérateurs équivalents Y1m sont fonctions des valeurs 

moyennes thermiques <J> du moment total J, et s'écrivent Yt((J)). Il en résulte que les 

coefficients d'anisotropie augmentent lorsque la moyenne thermique du moment 

magnétique croît, c'est-à-dire quand la température décroît. 

La dépendance en température des coefficients d'anisotropie K1 [28] est donnée par: 

où 

K 1(T) _ Î ;e_,-1 M(T) 
K

1 
(0) - I+IIZ [ ( M(O) )] 

A A Il+1f2(X) 
Il+l/2 est la fonction de Bessel modifiée réduite: Il+l/2 = 

Iu2(X) 

1 ;t -1 est l'inverse de la fonction de Langevin : ;t (X) = co th X -
x 

cr(T) = M(T) est l'aimantation réduite. 
M(O) 
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En fait, dans la limite des basses températures, cette expression est très bien approchée 

par la relation : 

K 1(T) 

Kt(O) 

1(1+1) 
= [M(T)]-2-

M(O) 

Les constantes d'anisotropie suivent donc une loi en puissance 1(1+ 1 )/2 de l'aimantation 

réduite a à basse température et, en fait, sur un très grand domaine de températures, sauf 

au voisinage immédiat de la température d'ordre, où elles suivent alors une loi en 

puissance 1 de l'aimantation réduite. Ainsi, dans la limite de validité de l'expression ci
dessus, K2 varie comme cr3, K4 comme a lü et K6 comme cr21. 

Paroi magnétique 

Puisque les superréseaux Dy/Er qui constituent notre étude sont composés de deux 

matériaux magnétiques présentant des constantes d'anisotropie K~ de signes opposés, il 

va se poser le problème de l'orientation des spins à l'interface : ils doivent passer d'une 

orientation parallèle au plan de base dans le dysprosium à une orientation perpendiculaire 

au plan de base dans l'erbium, formant une sorte de paroi à 90°. Cette paroi peut être 

localisée dans l'un des .éléments ou partagée entre les deux. 

Dans l'hypothèse de parois épaisses, et en première approximation, les relations donnant 

l'énergie Ep et la largeur de paroi Lp perpendiculaire à l'axe c s'écrivent : 

Soit: 

Dys rosium Erbium 

Paroi selon c Lp (nbr. plans) 3.7 6.6 

(à 180° pour T = 0 K) 

Ep (meV/at.) 7.8 5.5 

L'énergie de paroi est donc plus faible dans l'erbium que dans le dysprosium et la largeur 

de paroi plus élevée. Bien que la validité du calcul soit discutable, vu la faible largeur de 

paroi et la complexité des interactions dans les éléments, il apparaît que les moments 

d'erbium sont beaucoup plus enclins à quitter la direction c que les moments de 

dysprosium le plan de base, et que la transition entre l'orientation des moments dans le 

plan et perpendiculairement au plan s'effectue sur quelques plans atomiques du côté de 

l'erbium. 
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3. 5 Effets élastiques et magnétoélastiques 

Dans le paragraphe précédent, nous avons considéré que les charges extérieures étaient 

distribuées sur les sites d'un réseau hexagonal rigide. 

En fait, étant donné la force de l'interaction entre les électrons 4f et le réseau cristallin, 

tout rapprochement des électrons 4f et des charges extérieures positives conduit à un 

abaissement supplémentaire de l'énergie. Une distorsion du réseau allant dans le sens 

d'un tel rapprochement peut donc être énergétiquement favorable si elle n'est pas 

contrebalancée par un coût trop important en énergie élastique ; c'est ce qui se produit lors 

de la transition ferromagnétique du dysprosium. 

Lors de la distorsion, deux énergies sont mises en jeu : 

(i) une énergie purement élastique de déformation du cristal, évidemment toujours 

défavorable à la distorsion et qui varie peu avec la température, 

(ii) une énergie magnétoélastique qui est favorable à certaines déformations et qui varie 

fortement avec la température. 

La distorsion, et donc la transition ferromagnétique, ne se produisent que si la somme de 

ces deux énergies, appelée énergie magnétostrictive, est supérieure à la barrière d'énergie 

d'échange, déterminée au paragraphe 3.3. Ce sont les variations thermiques de ces 

contributions concurrentes à l'énergie totale qui vont déterminer la température de 

transition. Les termes d'énergies élastique et magnétoélastique ont été étudiés en détail par 

Callen et Callen [29]. C'est de leur importance que découle une partie importante de nos 

résultats expérimentaux ; aussi commençons-nous par rappeler les travaux de ces auteurs. 

Energie élastique 

Abandonnant le repère .cartésien, Callen et Callen opèrent dans la base faisant apparaître 

les modes de déformation orthogonaux, liés aux représentations irréductibles du groupe 

ponctuel du système hexagonal D3h· Ils se sont donc placés dans une base formée par les 

trois représentations irréductibles a, y et e du groupe D3h· 

Dans cette base, six déformations indépendantes apparaissent ; elles s'expriment en 

fonction des déformations habituellement définies par rapport aux axes cartésiens Ox, 

Oy, qui correspondent aux directions a et b (schéma I-:3), et Oz: 

"a,l _ " " " c. - c.xx + c.yy + c.zz 

a 2 1 
e ' = M[2Ezz - Exx - Eyyl 

Ef = ~(Exx - êyy) 
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ei = Exy 

cEl c "" = "'yz 

ea,l est un mode de dilatation (augmentations simultanées de a, b etc), ea,2 est un mode 

de distorsion cylindrique (augmentation de cet diminution de a) et Ef est un mode de 

distorsion orthorhombique (augmentation de a et diminution de b) (figure 1-24). Les trois 

autres modes correspondent à des cisaillements que nous ne rencontrerons pas dans la 

suite de notre étude. 

y 

Fig. 1-24: schéma des trois modes de déformation irréductibles a1. a2et y. 

La forme la plus gé_nérale de l'énergie élastique du réseau hexagonal dans cette 

représentation est donnée par : 

Ee = .!.c?t(Ea,l)2 + c?2ea,lea,2 + .!.c~2(ea,2)2 
2 2 

+ .!.cY[(eY)2 + (eY)2] + .!.cE[(ee)2 + (ee)2] 
2 1 2 2 1 2 

où les constantes élastiques dans cette nouvelle base sont liées aux constantes élastiques 

définies dans un repère cartésien par les relations : 

2 = 3"(C1 1 + C12 - 4C13 + 2C33 ) 

2 = 
3
-vS(-C11 - c 12 + c 13 + c 33 ) 

cY = 2(Cu - C12 ) = 4C66 

CE = 4C44 

Retenons que l'énergie élastique dépend du carré des déformations et est toujours 

positive. 
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Energie magnétoélastique 

L'intérêt du changement de base proposé par Callen et Callen apparaît surtout dans 

l'écriture de l'énergie magnétoélastique. Elle s'exprime comme la somme de termes qui 

sont les produits d'une composante de déformation, d'une fonction simple des cosinus 

directeurs de la direction du moment total et d'un coefficient, dit de magnétostriction. 

Chaque mode de déformation apporte sa propre énergie magnétoélastique. 

-Erne = Br·oea,I + Br·zea,I(a~ - .!.) 
3 

+ B~'OEa,2 + B~'2Ea,2 (a~ _ .!_) 
3 

+ !BY·2eY(a2 - a 2) + BY·2eYa a 2 1 x y 2xy 

+ BE,ZEEa a + BE'2EEa a lyz 2xz 

où les coefficients ai sont les cosinus directeurs de la direction d'aimantation. Les 

coefficients de magnétostriction Bi'j se décomposent eux-mêmes en la somme de deux 

termes : l'un est dû aux interactions entre un ion et le champ cristallin, l'autre aux 

interactions entre deux ions voisins ; ils sont respectivement appelés terme à un ion et 

terme à deux ions. 

Cette formule s'obtient essentiellement par des considérations de symétrie, en 

introduisant les opérateurs de spin invariants dans les représentations irréductibles du 

groupe D3h et en les associant aux modes de déformation invariants dans les mêmes 

représentations. 

Retenons que l'énergie magnétoélastique dépend linéairement des déformations et peut 

être positive ou négative. 

Energie magnétostrictive dans le dysprosium 

L'étude des distorsions d'origine magnétocristalline du dysprosium massif et de leur rôle 

moteur dans la transition ferromagnétique fut d'abord menée par Cooper [30]. Cet auteur 

aborda le problème de façon très simplifiée, en ne tenant compte que de la déformation de 

type y (déformation orthorhombique). 

L'étude fut poursuivie de manière plus complète par Evenson et Liu [31] qui, outre la 

déformation de type y, prirent en compte dans leurs calculs les déformations a 1 

(expansion volumique) et a2 (déformation cylindrique). 

Quatre hypothèses sont formulées dans le développement de Evenson et Liu : 
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(i) Les termes de cisaillement non-observés expérimentalement ne sont pas pris en 

compte. 

(ii) À la suite des mesures des constantes élastiques par Fisher et Dever [32], le 

coefficient c?2 est considéré comme négligeable, ce qui supprime le terme croisé qui 

apparaît dans l'expression générale de l'énergie purement élastique. Elle se réduit donc à: 

(iii) D'après les travaux de Clark [33], seul le terme à un ion ffY est conservé comme 

contribution au coefficient de magnétostriction BY, alors que les termes à deux ions f>ij 
sont seuls retenus dans l'expression des coefficients de type Bf'j. 

(iv) Des déformations locales &Y, (;a., 1 et (;a.,2 qui s'assimilent aux déformations e en 

phase ferromagnétique mais sont différentes en phase hélicoïdale sont introduites. 

Compte tenu des hypothèses mentionnées précédemment, les différents termes qui 

interviennent dans l'énergie magnétoélastique s'écrivent : 

où les termes entre <> sont les moyennes thermiques de fonctions de corrélations. 

Elles ne font apparaître que des composantes du même spin Sr dans E~e où seul 

intervient le terme à un ion ; dans E~~ et E~;, où interviennent les termes à deux ions, 

elles font apparaître les spins Sr et Sg de plans successifs. 

Les coefficients :BY et f>ij sont des constantes et les effets thermiques sont uniquement 

inclus dans les fonctions de corrélation. 

Phase ferromagnétique 

Dans la phase ferromagnétique, les distorsions sont homogènes et les déformations 

locales se confondent avec les déformations globales : 
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Etant donné que les spins sont tous alignés selon la direction de facile aimantation que 

l'on suppose être la direction x, les seules composantes de Sr et Sg sont Sf = S~ et: 

L'énergie magnétoélastique s'écrit alors simplement : 

où les B sont fonctions des B et f:> et contiennent les évolutions thermiques. 

La minimisation de l'énergie magnétostrictive Ems = Ee + Erne par rapport aux variables 

indépendantes que constituent les déformations E conduit à : 

1 ca (-a,l)2 = -- 11 ê 
2 

1 ca c-a,2)2 - 22 ê 
2 

où ea,l' ea,l et ea,l sont les valeurs des déformations à l'équilibre: 

et {'f = 

Les coefficients de magnétostriction Îq, À2 et ÀY sont définis par: 

et J.,Y 

L'énergie magnétostrictive totale en phase ferromagnétique s'écrit donc: 

Phase hélicoïdale 

1 <X'\ 2 = --Cu~~.l 
2 

Dans la phase hélicoïdale, l'énergie magnétoélastique associée au mode y s'écrit : 
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Le spin Sr étant contenu dans le plan (0001), ses composantes s'expriment : 

S~ = Scos(nro) et Sl = Ssin(nro) où n est un entier. 

Donc 
2 2 2 

< s[ - s~ > = < s > cos(2nro) 

La moyenne sur l'ensemble de l'échantillon de l'énergie magnétoélastique associée au 

mode y est nulle puisque les spins pointent globalement dans toutes les directions et donc 

<<cos(2nro)>> =O. Ceci se comprend aisément puisque les distorsions favorables dans 

deux plans atomiques successifs ne se produiraient pas selon la même direction. La 

distorsion orthorhombique globale du réseau hexagonal n'entraînerait qu'une 

augmentation d'énergie élastique pure ; elle se trouve donc totalement bloquée. Il n'y a 

pas de distorsion y. 

La différence entre les énergies magnétoélastiques associées au mode y dans les phases 

ferromagnétique et hélicoïdale est : 

1 2 
(E~e)fer.- (E~e)hél. = SCY}} 

Pour Cooper, qui ne prend en compte que cette contribution, la transition hélicoïdale

ferromagnétique s'opè.re avec une distorsion orthorhombique abrupte lorsque, par suite 

de l'augmentation de lvy quand la température diminue, _.!..cY)}
2 

devient supérieur à la 
8 

barrière d'énergie d'échange entre les phases ferromagnétique et hélicoïdale. 

Toutefois, l'énergie magnétoélastique associée au mode a n'est pas nulle dans la phase 

hélicoïdale et l'énergie magnétostrictive totale s'écrit : 

(Ems)hél. = (E~s )hél. 

1 ca c-a,l)2 = -- 11 ê 
2 

1 ca c-a,2)2 - 22 E 
2 

où les déformations à l'équilibre ne sont plus les coefficients de magnétostriction mais y 

sont reliées par : 

1 1 c~2 = - Â-1 (1 + cosro) - (-)(-)Â-2 (1- cosCù) 
2 4{3 c?1 

où: 
{3 c?I 

(-)(<X )Â-1 (1- cosro) 
2 c22 
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Si l'angle ro est nul, ce qui correspond à l'arrangement ferromagnétique, les coefficients 

(ÀI)hél. et (À2)hél. sont égaux aux coefficients de magnétostriction ÀI et Â2, et les 

déformations de type a sont totales. 

Si l'angle ro est non-nul, les déformations sont moindres car I(À1 )héLI < IÀd et 

j(À2)hél.l < IÀ2I· La déformation de type a n'est que partielle. 

3. 6 Transition ferromagnétique 

Dans le dysprosium 

La transition ferromagnétique dans le dysprosium peut être comprise à partir du 

diagramme ci-dessous (figure 1-25), obtenu en introduisant l'angle de rotation entre spins 

de plans successifs déterminé expérimentalement et avec les valeurs des coefficients 

magnétostrictifs et des constantes élastiques suivantes : 

cri = 8.103 meV 1 at. 

c~2 = 26.103 meV 1 at. À1(0 K) = -5.10-3 

cr = 23.103 me V 1 at. et À2(0 K) = 7.10-3 

cl3 4.103 meV 1 at. ')} (0 K) = 1.10-2 
= 

C33 = 16.7 103 meV 1 at. 

Dans notre calcul, les variations thermiques des constantes élastiques n'ont pas été prises 

en compte et les coefficients magnétostrictifs sont supposés suivre une loi en puissance 

de l'aimantation réduite Âi(O K)am, où rn= 2 pour ÀI et Â2 et rn= 3 pour Ày [29-31]. 

L'aimantation réduite est donnée par la fonction de Brillouin, calculée à partir de la valeur 

expérimentale de la température de Néel. 

• L'énergie d'échange dans la phase hélicoïdale (EéchJhél. est choisie comme référence à 

toute température et elle apparaît donc à E = 0, symbolisée par des ronds blancs. 

• L'énergie d'échange dans le phase ferromagnétique (EéchJfer.• égale à la somme de 

l'énergie d'échange hélicoïdale et de la barrière d'énergie d'échange calculée au 

paragraphe 3.3, est représentée par des ronds noirs. Par l'effet combiné de <J>2 et de ro, 

elle varie peu avec la température, sauf au voisinage immédiat de TN, et est voisine de 

0.2 meV/at.. 

• La courbe indiquée par les carrés noirs correspond à la somme de l'énergie d'échange 

ferromagnétique et de l'énergie magnétostrictive de type "{ : (EéchJfer. + (E'Yrns)fer.· 
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• La courbe en triangles noirs est la somme de l'énergie d'échange ferromagnétique, de 

l'énergie magnétostrictive de type y et des énergies magnétostrictives de type a. en phase 

ferromagnétique : (Eéch.)fer. + (ECXms)fer. + (EYms)fer.· Elle correspond donc à l'énergie 

totale de la phase ferromagnétique. 

• La courbe en triangles blancs est la somme de l'énergie d'échange hélicoïdale et de 

l'énergie magnétostrictive due à la déformation partielle de type a. en phase hélicoïdale : 

(Eéch.)hél. + (ECXms)hél.· Il s'agit donc de l'énergie totale de la phase hélicoïdale. 

,.-... 
.....; 
C\:1 .._ 
> (l) 

E 
'-" 
(l) 

"Sn 
1-< 
(l) 

= !:I.l 

0.2 

0 

-0.2 

-0.4 

' -0.6 
(Eéch. )fer. + (~s) fer. +(Bms)fer. 

-0.8 L--.J-..L--1--l---'---'---'----L---'-'---'--..L--'---'--'---'----1...--1..---l.--l 

0 50 100 

Température (K) 
150 200 

Fig. /-25 : dépendance en température des termes d'énergie d'échange et magnétostrictive 

pour un monocristal de dysprosium massif. 

Il apparaît sur cette courbe que, si du point de vue de l'échange la phase ferromagnétique 

e~t défavorable, l'énergie totale favorise cette phase en dessous de Tc. Cela est dû à la 

distorsion y qui n'a lieu que dans la phase ferromagnétique et, dans une moindre mesure, 

à la déformation a. qui est totale dans cette structure, alors qu'elle n'est que partielle dans 

l'arrangement hélicoïdal. Notons que la transition ferromagnétique se produirait tout de 

même, aux environs de 50 K, si l'on négligeait les déformations de type a.. 
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Les variations thermiques des paramètres, calculées à l'aide des mêmes relations, sont 

représentées à la figure I-26. 
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Fig. 1-26 :·dépendance en température des paramètres cristallins d'un monocristal de 

dysprosium massif, déterminée par la minimisation du terme d'énergie magnétostrictive 

dans les phases hélicoïdale et ferromagnétique. 

La diminution des paramètres a et b et l'augmentation decentre TN et Tc sont dues à la 

déformation partielle a en phase hélicoïdale. L'expansion discontinue de c à la transition 
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ferromagnétique est due au passage d'une déformation a. partielle à une déformation a. 
totale. Les sauts positif de a et négatif de b à Tc sont essentiellement le fait de la 

distorsion y. 

Ces évolutions correspondent aux résultats expérimentaux présentés sur la figure 1-10. 

Il est clair à ce stade de l'analyse que l'épitaxie d'un film de dysprosium sur un élément 

de paramètres différents, en introduisant de nouvelles déformations, va venir modifier les 

équilibres énergétiques et déplacer la température de transition ferromagnétique. 

Le diagramme énergétique présenté figure 1-25 est à rapprocher des résultats de Evenson 

et Liu [31] qui, à partir des mesures de paramètre de Clark [33], des constantes élastiques 

mesurées par Fischer et Dever [32] et des corrections en fonction de la température 

trouvées par Rosen [34], ont calculé les énergies magnétoélastiques dans les phases 

ferromagnétique et hélicoïdale, de part et d'autre de la température de Curie : 

(Eme)fer. = 1.66 J 1 cm3 = - 0.327 meV 1 at. 

(Eme)hél. = 0.72 J 1 cm3 = - 0.142 meV 1 at. 

Lllime = 0.94 J 1 cm3 = 0.185 meV 1 at. 

Rosen et Klimker [34], d'après l'expression théorique de Evenson et Liu, ont calculé 

l'énergie magnétoélastique totale sur l'ensemble du domaine de température (entre 180 K 

et 0 K), représentée figure 1-27. 
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Fig. 1-27: dépendance en température de l'énergie magnétoélastique totale d'un monocristal 

de dysprosium [ 34 ]. 
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Quand la température diminue, l'énergie décroît de zéro (à la température de Néel 

TN = 178 K) à -0.42 J/cm3 = -0.083 meV/at.(pour une température immédiatement 

supérieure à la température de Curie). Cette valeur est supérieure à celle déterminée par 

Evenson et Liu. 

À une température immédiatement inférieure à la température de Curie, c'est-à-dire dans 

la phase ferromagnétique, l'énergie est égale à -1.78 J/cm3 = 0.351 meV/at. ; le saut 

d'énergie à la température de transition est donc de 1.36 J/cm3 = 0.268 meV/at.. 

Dans l'erbium 

La transition ferromagnétique de l'erbium a été abordée avec le même formalisme 

(proposé par Evenson et Liu pour le dysprosium) par Rosen et al. [35], en éliminant 

toutefois la déformation y qui ne se produit jamais dans l'erbium. 

Les déformations a sont totales dans la phase ferromagnétique, alors qu'elles ne sont que 

partielles pour les températures supérieures à la température de transition. La transition a 

lieu lorsque la différence d'énergie entre les déformations a partielles et totales devient 

supérieure à la barrière d'échange. 

La difficulté provient_ du fait que les termes à deux ions sont différents dans la phase 

ferromagnétique et dans la phase à composante hélicoïdale dans le plan de base, et 

s'expriment de façon complexe en fonction de l'angle 8 de la structure en cône et de 

l'angle ro de la structure en hélice dans le plan de base. 

À· partir des mesures de paramètres de l'erbium par Rhyne [12] et des constantes 

élastiques qu'ils ont réalisées lors de la même étude, Rosen et al. ont calculé les énergies 

magnétoélastiques dans les phases ferromagnétique et antiferromagnétique : 

(Eme)F. = 1.33 J 1 cm3 = - 0.25 meV 1 at. 

(Eme)AF. = 0.32 J 1 cm3 = - 0.06 meV 1 at. 

LlEme = 1.01 J 1 cm3 = - 0.19 meV 1 at. 

Les énergies sont donc du même ordre de grandeur dans le dysprosium et dans l'erbium. 
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4. Superréseaux et films épitaxiés de terres rares 

4. 1 Présentation générale 

L'étude des systèmes modulés artificiellement s'est développée intensément au cours de 

ces dix dernières années, motivée aussi bien par la curiosité des chercheurs que par 

l'émergence de phénomènes d'intérêt technologique tels que la réflectométrie des rayons 

X et des neutrons [36-37-38], le stockage magnétique ou, plus récemment, la 

magnétorésistance géante [39]. Les progrès effectués dans les techniques d'élaboration, 

en particulier l'épitaxie par jet moléculaire, ont contribué au développement de ces 

recherches et ont permis d'étudier des systèmes plus difficiles à synthétiser. 

Comme nous le verrons par la suite, avec cette méthode, il fut en particulier possible 

d'apporter des solutions aux problèmes posés par la réactivité des terres rares. Sur le plan 

cristallographique, les superréseaux de terres rares se présentent comme un cas favorable 

puisque les terres rares lourdes cristallisent toutes dans une structure hexagonale 

compacte et que les différences entre leurs paramètres sont bien inférieures aux valeurs 

généralement requises pour obtenir des superréseaux de qualité. 

Pour les systèmes considérés dans cette partie, sauf mention contraire, la direction de 

croissance est l'axe c çlu réseau hexagonal et l'épitaxie s'effectue entre les plans de base. 

Aussi, les deux éléments qui constituent le superréseau adoptent un même paramètre a 

moyen, pondéré par les épaisseurs relatives et les coefficients élastiques des matériaux. 

Le paramètre c de chacun des constituants se trouve modifié par rapport au matériau 

massif, afin de satisfaire aux lois d'élasticité (allant dans le sens d'une conservation du 

volume). Ainsi, l'élément dont les paramètres dans sa structure massive sont les plus 

petits voit son paramètre a augmenter et son paramètre c diminuer, alors que le matériau 

de paramètres massifs plus élevés voit son paramètre a diminuer et son paramètre c 

augmenter. 

Au cours des différentes études menées sur les superréseaux de terres rares, trois 

problématiques se sont essentiellement dégagées : 

(i) l'influence de la structure sur l'échange, avec la modification éventuelle de la 

barrière énergétique entre les phases hélicoïdale et ferromagnétique, 

(ii) l'influence des contraintes et des déformations épitaxiales sur les transitions 

magnétiques gouvernées par une compétition entre le terme d'échange et les termes 

magnétostrictifs, qui se trouvent profondément modifiés, 

(iii) le couplage magnétique entre films de terres rares, porteurs de moments 

magnétiques localisés et ordonnés suivant des structures modulées, au travers d'un 
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élément non magnétique, mais dont les électrons de conduction sont polarisables selon un 

mécanisme de type RKKY. 

Nous rapportons dans ce paragraphe, de façon pratiquement chronologique, les 

principaux résultats obtenus sur des systèmes proches de ceux de notre étude. Deux 

articles de revue, présentant l'ensemble des systèmes étudiés, ont été écrits par Majkrzak 

et al. [40] en 1991 et Rhyne et al. [41] en 1993. 

4. 2 Superréseaux Gd/Y 

Ce sont les premiers superréseaux à base de terres rares élaborés par épitaxie par jet 

moléculaire en suivant la méthode proposée par Kwo et al. [42], sur laquelle nous 

reviendrons en détail dans le chapitre consacré à la méthode de préparation. 

Majkrzak et al. [43] ont montré que, comme dans le gadolinium massif, les couches de 

gadolinium sont individuellement ferromagnétiques avec les moments contenus dans le 

plan de l'échantillon, mais qu'elles s'ordonnent soit parallèlement soit antiparallèlement à 

travers l'yttrium pour former un ferromagnétique ou un antiferromagnétique géant. La 

structure antiferromagnétique a été mise en évidence par diffraction de neutrons aux 

grands angles (figure ~-28). 
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Fig. /-28: spectre de diffraction de neutrons obtenu pour un superréseau [Gd/Y], mettant en 

évidence le couplage antiferromagnétique [43 ]. 
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Outre le pic de Bragg moyen du superréseau (noté (0002)) et les satellites de surstructure 

correspondant à la modulation chimique (notés par des nombres pairs), les auteurs ont 

observé la présence de pics d'origine magnétique à des positions intermédiaires (notés par 

des nombres impairs) correspondant à une période double de la modulation chimique du 

superréseau. 

L'arrangement parallèle ou antiparallèle est oscillant avec l'épaisseur des couches 

d'yttrium ; il a été montré que si l'échantillon [Gdw/Y w] est antiferromagnétique, les 

échantillons [Gd 10/Y 6] et [Gd wiY 20] sont ferromagnétiques (les indices correspondent 

aux nombres de plans atomiques). 

Cette oscillation est tout à fait manifeste d'après les mesures d'aimantation réalisées par 

Kwo [44] (figure I-29). 
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Fig. 1-29 : variations du moment rémanent normalisé par rapport au moment en champ 

nul, et du champ à saturation en fonction du nombre de plans atomiques d'yttrium pour 

deux séries de superréseaux avec 4 ou 10 plans atomiques de gadolinium [44]. 

L'aimantation rémanente et le champ à saturation, déterminés à partir des cycles 

d'aimantation d'une série de superréseaux, présentent un comportement oscillant en 

fonction du nombre de plans atomiques d'yttrium mais ne dépendent pas du nombre de 

plans atomiques de gadolinium. La période d'oscillation est de sept plans atomiques et la 

nature oscillante du couplage s'étend sur environ vingt plans atomiques. 
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Ce comportement a été attribué à un couplage de type RKKY entre les moments du 

gadolinium, par l'intermédiaire des électrons de conduction des couches d'yttrium non 

magnétiques. 

Un calcul de Yafet [45] rend compte de cet effet en considérant un système composé de 

deux plans monoatomiques de gadolinium séparés par une couche d'yttrium d'épaisseur 

variable. Yafet montre que l'intégrale d'échange entre les deux plans de gadolinium 

s'écrit: 

Il s'ensuit que l'échange entre plans est principalement gouverné par la susceptibilité 

généralisée de l'yttrium Xy(q), qui présente un maximum pour un vecteur d'onde Q :;t:. 0, 

et non par celle du gadolinium, qui présente un maximum en Q = 0 (figure I-23). 

L'interaction d'échange calculée entre les plans de gadolinium dépend de façon oscillante 

de l'épaisseur d'yttrium et cette dépendance est cohérente avec l'observation des états 

parallèle ou antiparallèle entre moments des couches de gadolinium. 

Les expériences de diffraction de neutrons polarisés réalisées par Majkrzak et al. [43] ont 

permis de compléter cette étude sur les superréseaux à arrangement antiparallèle ; les 

auteurs ont montré que, sous l'application d'un faible champ magnétique dans le plan des 

couches, les pics antiferromagnétiques apparaissent dans les spectres d'intensité 

diffractée avec retournement de spin, ce qui révèle une structure antiferromagnétique 

spin-flop telle que celle rencontrée dans les matériaux antiferromagnétiques isotropes 

classiques [46] (figure I-30). _ 
H 

"' i 

y 

Fig. 1-30 : représentation schématique de la configuration des moments magnétiques de 

gadolinium sous faible champ dans le superréseau [GdufYJo]x225 [43]. 
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Les moments magnétiques antiparallèles se placent perpendiculairement au champ 

magnétique extérieur, en formant avec celui-ci alternativement des angles +ê et -ê. Sous 

l'effet du champ magnétique croissant, une diminution des intensités des pics 

antiferromagnétiques ainsi qu'un accroissement de l'intensité du pic de Bragg principal et 

des satellites de surstructure ont été simultanément observés. Ces évolutions résultent de 

la diminution de l'angle ê qui conduit à une diminution de la composante 

antiferromagnétique spin-flip. 

4. 3 Superréseaux Dy/Y 

Les mesures d'aimantation et les expériences de diffraction de neutrons [47-48-49] ont 

mis en évidence un comportement original des superréseaux Dy/Y, étroitement lié à 

l'épaisseur des couches d'yttrium qui séparent les couches de dysprosium. Deux effets 

spectaculaires ont été mis pour la première fois en évidence sur ce système : 

(i) la propagation cohérente de l'ordre hélicoïdal du dysprosium à travers l'yttrium 

(ii) la suppression, en champ nul, de la transition ferromagnétique du dysprosium. 

Propagation de l'o~dre hélicoïdal 

Les expériences de diffraction de neutrons ont montré que, en dessous d'une température 

proche de la température de Néel du dysprosium massif, une phase hélicoïdale se 

développe dans le dysprosium et se propage à travers les couches d'yttrium en induisant 

un ordre hélicoïdal à longue distance (figure I-31). 

Dy 

Fig. /-31 :représentation schématique de la propagation cohérente et à grande distance de 

l'ordre hélicoïdal du dysprosium à travers l'yttrium. 
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Selon ces expériences, les "morceaux d'hélice" contenus dans les couches successives de 

dysprosium sont de même chiralité et présentent une relation de phase qui peut être 

interprétée en terme de prolongement virtuel de l'hélice dans l'yttrium. Cette hélice 

virtuelle se développe dans l'yttrium avec un angle de rotation effectif constant en 

température de 51°-52° (figure I-32), correspondant au maximum de susceptibilité 

généralisée des électrons de conduction dans cet élément et au vecteur d'onde reliant les 

portions plates et parallèles de sa surface de Fermi (figure I-23). 

L'angle de rotation de l'hélice dans les couches de dysprosium (figure I-32) est 

légèrement supérieur à celui du dysprosium massif, en particulier quand la température 

diminue et, comme dans ce dernier, décroît avec la température. 
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Fig. 1-32 : évolution thermique de l'angle de rotation des moments dans la structure en 

hélice à grande distance des superréseaux Dy/Y et du dysprosium massif. 

Ainsi, la structure magnétique est dictée par la susceptibilité des électrons de conduction 

dans chacun des éléments ; le mécanisme de ce couplage à grande distance repose sur la 

stabilisation d'une onde de densité de spin des électrons de conduction du dysprosium et 

de l'yttrium. 

La longueur sur laquelle les électrons de conduction de l'yttrium sont polarisés est 

particulièrement grande, puisque cet effet de couplage a été observé pour des épaisseurs 

d'yttrium dépassant 100 Â ; la longueur de cohérence de l'arrangement hélicoïdal est alors 

sensiblement constante en température. L'ordre magnétique est en revanche limité à une 
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unique couche de dysprosium pour les superréseaux dont l'épaisseur des couches 

d'yttrium est supérieure à 140 A. 

La structure hélicoïdale à grande distance est détruite par l'application d'un champ 

magnétique. La transition ferromagnétique sous champ n'est toutefois pas aussi abrupte 

que dans le dysprosium massif et est précédée à haute température d'une diminution de la 

cohérence de l'ordre à grande distance [49]. Cette perte de cohérence est interprétée 

comme le résultat de l'interaction Zeeman entre le champ appliqué et la somme des 

moments non compensés d'une couche de dysprosium, dont l'épaisseur n'est pas 

forcément compatible avec la période magnétique. 

L'effet de polarisation à grande distance est en fait très anisotrope et se produit seulement 

suivant l'axe c ; les superréseaux Dy/Y épitaxiés selon d'autres plans cristallographiques 

[50-51] ne présentent pas un tel comportement. En effet, la polarisation géante selon c 

des électrons de conduction de l'yttrium est due à l'existence de deux portions de surface 

de Fermi, planes et parallèles entre elles, perpendiculaires à l'axe c (voir paragraphe 3.3). 

Or, comme on le voit sur la figure I-33, l'enveloppe de l'intégrale d'échange décroît très 

vite selon l'axe b alors qu'elle présente une sorte d'arête suivant l'axe c s'étendant au-delà 

de 100 A. 
Notons que ce phénomène de polarisation importante de l'yttrium était déjà connu à la 

suite de l'étude des alliages de terres rares, puisqu'il a été observé que les alliages très 

dilués Y-Gd présentaient un ordre hélicoïdal à grande distance [52]. 
J(q) 

c~ 

c 

Fig. /-33: (a) représentation schématique de J(q); (b) enveloppe de l'intégrale d'échange 

J(R). 
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Deux autres différences essentielles ont été observées par rapport aux superréseaux dont 

la direction de croissance est parallèle à l'axe c : l'angle de rotation entre spins varie de 

façon moins marquée avec la température et la cohérence magnétique selon c est 

considérablement réduite et diminue lorsque la température décroît. 

Selon Tsui et al. [51], ces deux phénomènes ont pour origine des fluctuations de 

déformation à l'interface entre couches. Pour les superréseaux dont la direction de 

croissance est parallèle à une direction du plan de base, l'axe c est contenu dans le plan 

des couches et donc l'interface entre couches donne lieu à des inhomogénéités de 

déformation selon la direction de propagation de l'ordre hélicoïdal ; ces fluctuations, 

provenant de la rugosité, de l'apparition de dislocations ou de l'interdiffusion, modifient 

localement l'échange et donc l'angle de rotation entre spins, qui se trouve être différent 

d'une position à l'autre dans une même couche. Les domaines résultants seraient à 

l'origine de la réduction de cohérence magnétique selon c et de la faible dépendance 

thermique de l'angle de rotation entre spins. 

Stabilisation de la phase hélicoïdale 

Le second phénomène spectaculaire est déjà visible sur la figure I-32 : si dans le 

dysprosium massif la transition ferromagnétique, et donc la chute de l'angle de rotation ro 
à 0°, se produisent vers 85 K, les couches de dysprosium des superréseaux conservent 

jusqu'à basse température l'ordre hélicoïdal dont l'angle de rotation se stabilise vers 30°. 

La phase ferromagnétique n'est induite que sous l'application d'un champ magnétique de 

l'ordre de 20 küe. 

La suppression de la transition ferromagnétique s'explique par la modification des 

énergies élastique et magnétoélastique sous l'effet des contraintes épitaxiales. Si la 

déformation de type y du dysprosium, qui se produit dans l'élément massif à la transition 

ferromagnétique, se produisait dans les superréseaux Dy/Y, elle impliquerait une 

déformation identique de l'yttrium voisin et donc un coût supplémentaire d'énergie 

purement élastique, défavorable à la transition ferromagnétique dans les superréseaux. 

Selon ces auteurs, la transition ferromagnétique est bloquée par inhibition du mode de 

déformation y; les modes de déformation a restent peu affectés par l'épitaxie, inais ils ne 

mettent pas en jeu une énergie suffisante pour compenser la différence entre les énergies 

d'échange des phases ferromagnétique et hélicoïdale et donc induire la transition 

ferromagnétique. Cela est d'autant plus vrai que les contraintes épitaxiales induites par 

l'yttrium tendent à augmenter le paramètre a du dysprosium, à diminuer son paramètre c 

et provoquer ainsi une déformation cylindrique négative, de sens opposé à celle qui se 

développe dans le matériau massif lors de la transition ferromagnétique. 
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Erwin et al. [53] ont calculé pour un superréseau Dy/Y le gain en énergie 

magnétoélastique que représente une déformation de type a. à 10 K : en considérant que 

l'angle de rotation de l'arrangement en hélice est de 30°, la différence entre les énergies 

magnétoélastiques des phases ferromagnétique et hélicoïdale est de 0.6 K/atome, ce qui 

est insuffisant pour compenser la barrière d'énergie d'échange de -1 K/atome. 

L'anisotropie dans le plan de base atteint -2 K/at. à basse température mais n'est pas 

efficace pour induire la transition, en raison de son caractère à un ion : bien que les 

moments préfèrent s'aligner parallèlement à une direction facile, le choix d'une des six 

orientations possibles n'est pas cohérent d'un site à l'autre. 

4. 4 Système Er/Y 

L'étude systématique suivante fut menée sur le système Er/Y (54-55-56-57]. Du point de 

vue cristallographique, la situation est assez semblable à celle du système Dy/Y, puisque 

l'yttrium impose à l'erbium une distorsion cylindrique a.2 négative, c'est-à-dire une 

dilatation selon a et une contraction selon c. De nouveau, cette déformation induite par 

l'épitaxie est opposée à la déformation a.2 qui se produit à la transition ferromagnétique 

dans l'élément massif. Comme nous l'avons vu dans le paragraphe 2, l'erbium massif ne 

présente pas de distorsion orthorhombique (y). 

L'étude fut menée sur des films d'erbium d'épaisseur allant jusqu'à 14500 À épitaxiés 

entre deux couches épaisses d'yttrium et sur des superréseaux Er/Y. Les résultats 

essentiels sont les suivants : 

(i) Il apparaît dans l'erbium une phase modulée selon l'axe cà une température proche 

de la température de Néel de l'élément massif et, comme dans ce dernier, la modulation 

devient "carrée" à basse température en passant par une série d'états intermédiaires 

commensurables avec le réseau cristallin. 

Les états intermédiaires sont toutefois modifiés, puisque l'angle de rotation entre spins 

associé à la modulation est supérieur à celui rencontré dans l'erbium massif et varie très 

peu avec la température. Selon les auteurs [56], cette faible dépendance thermique peut 

être expliquée en minimisant l'énergie totale (élastique dans les deux éléments, 

magnétoélastique dans l'erbium et l'énergie d'échange) par rapport à l'angle de 

rotation ro. L'angle de rotation déterminé à l'équilibre est effectivement très supérieur à 

celui de l'erbium massif. 

(ii) Comme dans le matériau massif, une composante magnétique hélicoïdale dans le 

plan de base apparaît vers 50 K et, comme dans les superréseaux Dy/Y, cette hélice se 

transmet à grande distance à travers l'yttrium, avec un vecteur d'onde qui correspond au 
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maximum de susceptibilité généralisée des électrons de conduction de l'yttrium ; la 

longueur de cohérence magnétique à travers des couches d'yttrium constituées d'une 

vingtaine de plans atomiques est de l'ordre de 150 A. De même, la modulation selon 

l'axe c (CAM) se transmet à travers l'yttrium et cela sur une longueur supérieure à 

200 A [57]. 

Un élément surprenant observé à basse température dans les superréseaux Er/Y est la 

différence entre les périodes magnétiques de la composante hélicoïdale dans le plan de 

base et de la composante CAM le long de l'axe c :l'angle de l'hélice dans le plan de base 

est supérieur de 2° à l'angle associé à la modulation selon c. 

(iii) La transition ferromagnétique vers une phase en cône qui se produit au voisinage de 

20 K dans l'erbium massif est supprimée, aussi bien dans les superréseaux que dans les 

films minces d'épaisseur atteignant 14500 A [57]. À toute température, la transition 

ferromagnétique peut être induite par l'application d'un champ magnétique selon c, mais 

celui-ci est supérieur au champ critique rencontré dans l'élément massif, comme on le voit 

sur la figure 1-34. 
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Fig. /-34 : champ critique en fonction de la température pour des films d'erbium de 1750 A 

et 9500 A épitaxiés sur yttrium, ainsi que pour l'erbium massif [58]. 

La propagation cohérente de l'ordre magnétique à travers l'yttrium ainsi que la 

suppression de la phase ferromagnétique à basse température ont été également observées 

dans les superréseaux Ho/Y [59-60]. 
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4. 5 Systèmes Dy/Lu et Dy/Er 

Le lutécium est un élément non magnétique, placé en fin de série 4f. TI subit la contraction 

des lanthanides et présente, à l'état massif, un paramètre a inférieur de 2.4% à celui du 

dysprosium. Il s'ensuit que l'épitaxie du dysprosium sur le lutécium a pour effet 

d'imposer une forte compression du plan de base du dysprosium et, par conséquent, une 

dilatation selon l'axe c. Cette déformation va dans le sens d'un abaissement de l'énergie 

magnétostrictive et a donc pour effet de stabiliser la phase ferromagnétique au détriment 

de la phase hélicoïdale. Du point de vue de la déformation a, la situation est tout à fait 

opposée à celle rencontrée dans les superréseaux Dy/Y. Du point de vue de la 

déformation y, la situation reste similaire à celle de Dy/Y puisqu'une distorsion 

orthorhombique y du dysprosium doit s'accompagner d'une même distorsion coûteuse en 

énergie purement élastique dans le lutécium. 

En fait, Beach et al. [61-62] ont constaté que, si la transition ferromagnétique était 

supprimée dans les superréseaux Dy/Y, la température de Curie pouvait être au contraire 

augmentée de 100% dans les superréseaux Dy/Lu et les films de dysprosium épitaxiés sur 

lutécium [63] (figure 1-35). 
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Fig. 1-35: variations de l'aimantation en fonction de la température pour le superréseau 

{Dy uJLu2o]x60 sous des champs magnétiques de 200 Oe et 1 kOe, ainsi que celle du 

dysprosium massif sous 1 kOe. Les mesures présentées sont obtenues en refroidissant 

l'échantillon sous champ (triangles retournés) et en réchauffant l'échantillon sous champ 

après l'avoir refroidi en champ nul (triangles). Les valeurs sont normalisées par rapport à 

l'aimantation à saturation. 
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Selon ces auteurs, ceci confirme que si l'épitaxie induit une déformation a de même signe 

que celle observée à la transition ferromagnétique, celle-ci est favorisée, alors que si la 

déformation initiale induite est opposée, la transition ferromagnétique est retardée, voire 

supprimée. 

Beach et al s'appuient sur une étude de diffraction de rayons X au synchrotron pour 

affirmer la présence d'une distorsion orthorhombique y à basse température. Cette 

distorsion, plus faible que dans le dysprosium massif, ne peut à elle seule élever la 

température de Curie ; les modes a jouent donc un rôle important. Les auteurs suggèrent 

toutefois qu'une telle augmentation de la température de transition doive être en partie due 

à la réduction de la barrière d'énergie d'échange entre les phases ferromagnétique et 

hélicoïdale. 

Outre cette élévation de la température de Curie, Beach et al. ont observé un nouvel ordre 

magnétique à basse température, correspondant à un ordre antiparallèle entre les 

aimantations portées par les couches de dysprosium successives. Les expériences ont 

montré que, si, pour les couches de lutécium de faible épaisseur (20 À), les aimantations 

portées par les couches de dysprosium successives sont parallèles, elles deviennent 

antiparallèles dès que l'épaisseur des couches de lutécium est supérieure. 

Les auteurs insistent sur le fait que la nature de cet arrangement entre couches de 

dysprosium n'est pas oscillante avec l'épaisseur des couches de lutécium, comme dans le 

système Gd/Y, et que, pour expliquer ce couplage, il faut donc invoquer un mécanisme 

autre que le couplage RKKY. 

Selon Beach et al., le superréseau se présente sous forme de colonnes magnétiquement 

cohérentes (arrangement antiferromagnétique à grande distance), parallèles à la 

direction c, et d'extension latérale inférieure à 300 À. Dans le plan de base, le système 

apparaît comme constitué de microdomaines dont les orientations d'aimantation et les 

distorsions orthorhombiques associées varient d'un domaine à l'autre, de façon à 

minimiser les déformations à grande distance. 

La distorsion orthorhombique d'une couche de dysprosium entraîne une distorsion 

identique dans la couche de lutécium voisine, qui elle-même transmet cette distorsion 

dans la couche de dysprosium suivante. Il s'ensuit une cohérence à longue distance de la 

distorsion orthorhombique, qui impose une même direction d'aimantation le long de la 

colonne. Orientées selon cette direction et ferromagnétiquement ordonnées dans chacune 

des couches, les aimantations de dysprosium peuvent s'arranger parallèlement ou 

antiparallèlement à travers le lutécium. 

Le couplage antiparallèle le long d'une colonne serait alors dû aux champs de fuite 

(interaction dipolaire) qui apparaissent aux interfaces entre microdomain.es et entrent en 

compétition avec un éventuel couplage de type RKKY entre couches de dysprosium. 
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Notons enfin que dans ce système, comme dans les précédents, l'ordre hélicoïdal du 

dysprosium qui subsiste à haute température dans les superréseaux à faible épaisseur 

relative de lutécium, se propage de manière cohérente à travers le lutécium non 

magnétique avec un vecteur d'onde de 45°, très proche de celui correspondant au 

maximum de susceptibilité généralisée du lutécium massif (figure 1-22). L'angie de 

rotation dans le dysprosium est nettement inférieur à celui du dysprosium massif, 

puisque, à 160 Kil est égal à 28° au lieu de 43° dans le dysprosium pur. 

Ce décalage est opposé à celui observé dans les superréseaux DyN, où l'angle de rotation 

était supérieur de 5° à celui du massif. Selon ces auteurs, la diminution de l'angle de 

rotation confirme la réduction de la barrière énergétique entre les phases hélicoïdale et 

ferromagnétique, proportionnelle à ( 1-cosro )2/cosro. 

L'épitaxie a donc pour effet de réduire à la fois l'énergie magnétoélastique et la barrière 

d'échange, ce qui peut expliquer la transition ferromagnétique à une température proche 

de la température de Néel. 

L'étude du système Dy/Er, relativement voisin du système Dy/Lu du point du vue du type 

de déformation induite dans le dysprosium, a été très succinctement abordée par Farrow 

[64]. Un seul film de dysprosium de 500 Â épitaxié entre deux couches d'erbium a fait 

l'objet d'une analyse s~ructurale et magnétique, par mesures d'aimantation (figure 1-36). 

Il apparaît que le film de dysprosium, déformé de +0.27% selon l'axe c, subit une 

transition ferromagnétique à une température supérieure à la température de Curie de 

l'élément massif. 

.. 
2.5x1o-3 ....... 

1 . 1 1 -
• 0.5, 2, 5, 10 kOe 
•• 

•.~s. 
2x1o-3 - "'• - . .. 

:::l r-· • • •• E •• .., ..,.._.. 
~ 1.5x1o-3 ..... .... •••••• "••. 

J.; ................. •••• :.. •• ........... . .. :... 
~.... .. ... 

3 ~ "'.a. r• t"'..a. T N 1x1o_ ............. ......... •• ..... 
1 

••••••• 1 • • •• •.. . .... . . -

-

-

-

1 • .... . . . . -....... ~ • • •••• 
•• :.. ............ .:~tUUUIItlt 

o--------------._, ___ ._··-·~,··-·~·~··~·~··~·~··~···~·~·~··~·~··~··~··~··~·~··~·~·~~ 
0 100 200 300 

Temperature (K) 

Fig. 1-36: variations thermiques de l'aimantation sous champ pour une structure : 

GaAs/50 A LaFJ/2000 A Er/500 A Dy/1000 A Er/1000 A LaF3. 
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4.6 Système Dy/(YxLUt-x) 

Pour mieux comprendre et tenter de séparer l'incidence de la déformation épitaxiale 

(déformation a induite) de l'effet du blocage de la déformation y par le substrat, Tsui et 

Flynn [65] ont étudié une série de films de dysprosium épitaxiés sur des couches 

d'alliage Y xLUl-x· Ce sont des alliages homogènes dont le paramètre a varie continûment 

de celui de l'yttrium, supérieur de 1.6% à celui du dysprosium, à celui du lutécium, 

inférieur de 2.4% à celui du dysprosium. 

Des films de dysprosium de 50 Â d'épaisseur ont été épitaxiés sur des couches d'alliage 

de 1500 Â d'épaisseur et recouverts de 100 Â du même alliage, afin d'imposer au 

dysprosium le paramètre a de l'alliage. La variation du champ critique d'apparition de la 

phase ferromagnétique en fonction de la température et de la déformation e (eri) imposée 

au plan de base du film de dysprosium est présentée à la figure I-37. 
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Fig. 1-37: diagramme de phase magnétique de films minces de dysprosium épitaxiés selon 

la direction c. La courbe en gras correspond à l'évolution du champ critique du dysprosium 

massif [65 ]. 

À basse température, le champ critique est nul pour les déformations e inférieures à 

0.1 %, ce qui signifie que la phase ferromagnétique est spontanément stable. Il croît 

ensuite rapidement lorsque la déformation croît de 0.1% à 0.8% et se stabilise vers 

4 küe. La température de Curie croît très vite lorsque e varie de 0.1% à 0% et augmente 

linéairement au-delà de cette valeur. 

Le fait le plus remarquable noté par Tsui et Flynn concerne le film de dysprosium épitaxié 

sur un alliage de même paramètre a que le dysprosium massif. La déformation a induite 

par épitaxie dans ce film est nulle mais il est en principe soumis au même phénomène de 
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blocage du mode de déformation y que tous les autres échantillons ; or, sa température de 

Curie ainsi que l'évolution thermique du champ critique sont très proches de celles du 

dysprosium massif, ce qui signifierait que le mode de déformation y n'est pas bloqué. 

Les auteurs expliquent cela par un morcellement de la phase ferromagnétique dans le plan 

de la couche : le film de dysprosium serait constitué de petits domaines distordus 

orthorhombiquement désorientés de 60° les uns par rapport aux autres, de sorte que la 

distorsion moyenne s'estomperait très vite dans la couche d'alliage. La partie q'alliage 

située à une distance du dysprosium supérieure à la taille des domaines serait à égale 

distance des autres domaines distordus à 60° et ne subirait donc pas de distorsion. 

C'est la déformation a induite par l'épitaxie qui jouerait par conséquent un rôle majeur 

dans l'évolution de la température de Curie, par effet magnétoélastique direct ou par effet 

indirect en modifiant la barrière d'énergie d'échange entre les phases magnétiques. 
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5. Intérêts de l'étude du système Dy/Er 

Le système dysprosium/erbium, très peu étudié jusqu'à présent, entre dans la 

problématique des systèmes précédents et présente un certain nombre d'aspects originaux 

spécifiques, liés à la succession des phases magnétiques dans les éléments massifs 

(figure I-17). 

Couplage à travers l'erbium paramagnétique 

Dans le domaine de température compris entre 180 K et 85 K, où le dysprosium massif 

présente un ordre hélicoïdal et l'erbium massif est paramagnétique, la situation est voisine 

de celle rencontrée dans les systèmes Dy/Y, Dy/Lu ou Er/Y : les couches de 

dysprosium sont séparées par un élément de terre rare magnétiquement non ordonné, 

dont la susceptibilité généralisée présente un maximum à un vecteur d'onde non nul 

(figure I-23). Il paraît donc intéressant d'examiner le couplage de l'hélice du dysprosium 

à travers cette couche, et d'étudier l'effet éventuel de la polarisation des électrons de 

conduction de l'erbium (par les moments du dysprosium) sur ses propres moments 4f. 

Couplage à travers l'erbium magnétiquement ordonné 

Pour les températures inférieures à 85 K, on peut s'interroger sur l'arrangement entre 

couches de dysprosiu)11 devenues ferromagnétiques au travers des couches d'erbium : 

s'ordonnent-elles parallèlement, antiparallèlement ou aléatoirement ? La question est 

d'autant plus pertinente que l'erbium est alors magnétiquement ordonné, avec 

vraisemblablement une composante hélicoïdale dans le plan de base. Cette composante 

est-elle suffisamment forte pour imposer la rotation des aimantations d'une couche de 

dysprosium à l'autre? 

Modifications des phases magnétiques du dysprosium 

Comme cela a été mentionné précédemment, l'épitaxie peut modifier la température de 

Curie du dysprosium. L'erbium induit a priori une déformation de type a positive, 

susceptible d'élever la température de Curie du dysprosium, et contribue en principe au 

blocage de la distorsion orthorhombique de type y. L'étude des températures de Curie et 

des champs critiques en fonction des épaisseurs relatives des éléments devrait permettre 

d'approfondir la compréhension de ce double effet. 

Modifications des phases magnétiques de l'erbium 

Du point de vue des déformations épitaxiales, la situation de l'erbium est symétrique de 

celle du dysprosium. Il se trouve épitaxié sur un élément de paramètre a plus grand et 

subit donc une déformation induite a négative, défavorable à la transition 

ferromagnétique (phase conique à basse température). Observera-t-on cette phase basse 
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température ou sera-t-elle bloquée par le dysprosium? Quelle sera enfin la conséquence 

de l'éventuelle distorsion orthorhombique dans le dysprosium devenu ferromagnétique 

sur l'ordre magnétique de l'erbium (sachant qu'une telle distorsion ne se produit jamais 

dans l'erbium massif) ? 

Anisotropies, interfaces 

Il faut enfin considérer la compétition entre les anisotropies magnétiques du dysprosium 

et de l'erbium, dont un aperçu a été donné aux paragraphes 2. et 3.4. Les deux éléments 

présentent de fortes anisotropies, selon l'axe c pour l'erbium mais perpendiculairement à 

celui-ci pour le dysprosium, ce qui impose une zone de transition à l'interface entre les 

deux éléments magnétiquement ordonnés. L'étendue de cette interface magnétique, 

assimilable à une paroi, peut notablement modifier l'ordre magnétique, en particulier dans 

la limite de faibles épaisseurs. 

La situation paraît donc complexe, sachant par ailleurs qu'on ne peut occulter 

d'éventuelles imperfections cristallines des échantillons. 

Pour cette raison, nous avons procédé en deux étapes : 

• L'étude comparée de films de dysprosium épais ( 100 A -4000 Â) épitaxiés entre des 

couches d'yttrium et d'erbium, dont l'objectif principal est l'analyse de l'influence des 

déformations épitaxiales sur les phases magnétiques du dysprosium. Notons que, 

paradoxalement, les films de dysprosium épitaxiés entre yttrium n'avaient jusqu'à présent 

jamais vraiment été étudiés. 

• L'étude des superréseaux Dy/Er, qui permet d'aborder les effets de couplage 

magnétique, d'interface magnétique entre couches, et d'approfondir le phénomène de 

déplacement de la transition ferromagnétique, que ce soit dans le dysprosium ou dans 

l'erbium. 
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Chapitre II 

Techniques expérimentales 

Ce chapitre est consacré à la présentation des différentes techniques utilisées pour cette 

étude. Les films épita~iés et superréseaux ont été fabriqués au Laboratoire Métallurgie 

Physique et Science des Matériaux dans une enceinte d'épitaxie par jet moléculaire, dont 

les principales caractéristiques sont exposées au paragraphe 1. Le paragraphe 2 présente 

le dispositif de diffraction de rayons X aux grands angles et la méthode utilisés pour 

caractériser les échantillons ; le principe de diffraction par un superréseau est traité en fin 

de ce paragraphe. Les techniques spécifiques à l'étude des propriétés magnétiques sont 

exposées au paragraphe 3: mesures d'aimantation au magnétomètre SQUID et diffraction 

de neutrons et de neutrons polarisés. 

1. Fabrication des échantillons 

Une condition nécessaire à l'étude des propriétés magnétiques de structures modulées 

artificielles telles que les superréseaux est la qualité cristallographique des échantillons. 

Chaque couche doit présenter une cohérence cristalline optimale, que ce soit dans la 

direction de croissance ou dans le plan perpendiculaire à cette direction. Les interfaces 

entre couches doivent être aussi abruptes que possible, ce qui sous-entend une 

interdiffusion minimale à la température de dépôt entre les éléments constituant le 

superréseau. Il s'agit de réaliser un compromis entre une température de dépôt 

suffisamment élevée pour permettre un réarrangement des atomes et une température 
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suffisamment basse pour limiter l'interdiffusion entre couches. Enfin, les propriétés 

magnétiques liées à la structure modulée des superréseaux ne seront correctement 

observables que si l'empilement est parfaitement périodique. Ceci implique l'utilisation 

d'une technique permettant de déposer des couches nanométriques avec une précision de 

l'ordre de l'angstrom. 

Certaines contraintes sont, en outre, propres à l'élaboration des superréseaux de terres 

rares tels que nous les étudions : 

(i) les structures magnétiques de ces éléments étant modulées selon l'axe c dÙ réseau 

hexagonal, nous avons choisi cette direction comme direction de croissance. La 

modulation chimique coïncide ainsi avec la direction de modulation magnétique ; 

(ii) les terres rares telles que le terbium ou le dysprosium possédant une direction de 

facile aimantation dans le plan de base du réseau hexagonal, les échantillons doivent être 

parfaitement ordonnés dans ce plan, perpendiculaire à la direction de croissance ; 

(iii) les terres rares présentent une grande réactivité à l'oxygène, l'hydrogène et la 

vapeur d'eau, si bien que le dépôt de terres rares directement sur un substrat de saphir 

conduit à la formation d'oxydes. Par conséquent, les films de terres rares ne pourront pas 

croître directement sur un substrat de saphir et devront être élaborés sous un vide poussé. 

Pour remplir ces différentes conditions et résoudre ces difficultés, il faut choisir le mode 

d'élaboration, le subst~at sur lequel doit être élaboré le superréseau et les conditions de 

préparation les mieux adaptés. 

La technique utilisée au laboratoire est celle de l'épitaxie par jet moléculaire, développée à 

l'origine pour la fabrication de semi-conducteurs : dans une enceinte sous ultravide, le 

matériau dont on veut réaliser un dépôt est chauffé à partir de sa phase liquide ou solide 

jusqu'à évaporation ou sublimation. Les atomes vont se déposer sur un substrat 

monocristallin maintenu à température fixée. La vitesse de dépôt est rigoureusement 

contrôlée et maintenue constante à l'aide de régulateurs. Si l'élément à évaporer présente 

un réseau cristallographique qui permette une coïncidence avec la surface libre du 

substrat, il peut croître de façon cohérente selon un réseau cristallin proche du réseau 

massif, éventuellement déformé pour s'adapter au mieux à celui du substrat. Il est alors 

possible d'obtenir des films monocristallins ou des superréseaux de grande qualité 

cristallographique. 

1 ~ 1 Installation d'épitaxie par jet moléculaire 

Le bâti d'épitaxie par jet moléculaire (photo et figure Il-l) comprend l'enceinte 

d'évaporation proprement dite et un sas d'introduction qui peut être isolé de l'enceinte à 

l'aide d'une vanne à commande manuelle. 
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Fig. Il-l: schéma de l'installation d'épitaxie par jet moléculaire utilisée pour cette étude au 

Laboratoire de Métallurgie Physique et Science des Matériaux (Nancy) 
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Ces deux parties disposent chacune de leur propre système de pompage, ce qui permet 

l'entrée et la sortie d'échantillons sans détériorer le vide établi dans la chambre 

d'évaporation : l'échantillon est introduit dans le sas isolé de l'enceinte ; le sas est pompé 

et étuvé jusqu'à atteindre une pression proche de celle régnant dans l'enceinte ; on peut 

alors ouvrir la vanne entre le sas et l'enceinte et placer l'échantillon dans l'enceinte 

d'évaporation à l'aide d'une canne de transfert. En principe, la remise à l'air de l'enceinte 

ne s'effectue que pour changer les matériaux dans les sources d'évaporation. Les 

caractéristiques principales de cette installation sont les différents dispositifs de pompage, 

les sources d'évaporation,.Jes capteurs de flux ainsi que les systèmes de fixation, de 

chauffage ou de refroidissement du substrat. Nous en présentons les caractéristiques dans 

les paragraphes suivants. 

Système de pompage - mesure de pression 

L'épitaxie par jet moléculaire nécessite un vide très poussé, à cause de l'utilisation de 

canons à électrons, comme on le verra par la suite, mais surtout pour assurer la propreté 

du substrat à l'échelle atomique, des matériaux évaporés et la qualité du dépôt réalisé. 

Ceci est particulièrement justifié dans le cas de l'évaporation d'éléments de terres rares, 

très sensibles à l'oxydation. 

L'enceinte d'évaporation est évacuée par une pompe rotative à palettes (pompe primaire) 

en série avec une pompe turbomoléculaire (pompe secondaire). Un piège à catalyseur 

(charbon actif) assure la décomposition thermique des molécules d'hydrocarbures 

rétrodiffusées à partir de la pompe à palettes. La pompe turbomoléculaire est constituée 

d'un rotor formé d'une multitude d'ailettes, qui, de par sa vitesse de rotation élevée 

(36000 tours/minute), fournit une composante de vitesse en direction de la pompe 

primaire lors du choc d'une molécule gazeuse avec le rotor. La vitesse de pompage de la 

pompe turbomoléculaire est de 2200 Ils. 

Avec ce type de pompes et après un étuvage de tous les éléments de l'enceinte, y compris 

la pompe turbomoléculaire, on obtient un vide limite de l'ordre de quelques lQ-10 Torr. 

De par son principe même, la pompe turbomoléculaire pompe malles gaz légers tels que 

l'hydrogène en raison de son faible taux de compression ; aussi utilise-t-on une pompe 

complémentaire, grâce à laquelle le vide limite atteint quelques lQ-11 Torr. Cette pompe, 

dite pompe à sublimation de titane, assure un pompage de type getter par réaction du 

titane évaporé avec les molécules chimiquement actives telles que l'hydrogène, l'oxygène 

et 1' azote. Le principe de cette pompe est le suivant : un filament de titane est chauffé 

jusqu'à sa température de sublimation ; le titane se condense sur les parois en films 

minces qui ont la propriété de chimisorber les molécules frappant la paroi. Les composés 
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ainsi formés se fixent sur une double paroi refroidie à l'azote liquide afin d'améliorer la 

vitesse de pompage. 

De plus, pour éviter une remontée de pression lors de l'évaporation due au dégazage des 

surfaces en vue directe des sources d'évaporation, une double paroi située au sommet de 

l'enceinte (toit froid) est remplie d'azote liquide. C'est une cryopompe à forte vitesse de 

pompage pour la vapeur d'eau, issue des surfaces métalliques internes étuvées à 

température moyenne (200°C). 

Le système de pompage du sas d'introduction comprend également une pompe rotative à 

palettes et une pompe turbomoléculaire mais dont les capacités de pompage sont moindres 

(500 l/s), étant donné la différence de volume entre la chambre d'évaporation et le sas. La 

pression limite atteinte par l'unique fonctionnement de ces deux pompes après huit heures 

d'étuvage du sas à 150°C est de l'ordre de quelques I0-9 Torr. 

Les jauges de pression utilisées sont de deux types :jauge Pirani pour le domaine de vide 

primaire (1 à I0-3 Torr) et jauge à ionisation pour les pressions inférieures. 

Le bâti d'épitaxie est équipé de quatre jauges Pirani (en sortie des deux pompes 

turbomoléculaires, dans l'enceinte d'évaporation et dans le sas d'introduction) et de deux 

jauges à ionisation (dans l'enceinte d'évaporation et dans le sas d'introduction). 

Sources d'évaporation 

Les sources d'évaporation disponibles dans l'enceinte sont au nombre de cinq : trois 

canons à électrons et deux cellules d'effusion. L'utilisation combinée de ces deux moyens 

nous permet de choisir le type de source le mieux adapté au matériau à évaporer, selon sa 

température d'évaporation ou de sublimation, sa réactivité éventuelle avec les matériaux 

constituant les creusets et la vitesse d'évaporation désirée. 

Les canons à électrons sont choisis soit, lorsque les éléments à évaporer ont une 

température d'évaporation supérieure à 1300°C, soit lorsque les éléments réagissent avec 

les creusets d'évaporation thermique. Les éléments sont placés dans un réceptacle en 

cuivre refroidi à l'eau; le faisceau électronique est dirigé par un champ magnétique dont 

on peut modifier les composantes, afin de choisir le point d'impact du faisceau 

d'électrons ou de le défocaliser pour assurer une meilleure homogénéité et donc un flux 

d'évaporation plus stable. Le filament est situé à l'écart de la direction du flux atomique, 

si bien qu'il ne peut recevoir aucune particule susceptible de générer un claquage. Au

dessus de chaque canon est disposé un toit (un demi cylindre) dont le rôle est de piéger le 

rayonnement thermique afin de limiter ~e dégazage des parois. Les canons et les toits sont 
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refroidis par circulation d'eau. Les capteurs de mesure de la vitesse de dépôt et 

l'alimentation électronique du canon sont en liaison permanente afin de réguler le flux 

d'évaporation et de le maintenir constant durant tout le dépôt. 

Les cellules d'effusion sont des creusets en nitrure de bore pyrolitique chauffés par effet 

Joule. Elles sont directement orientées en direction du substrat et font un angle de 30° 

avec la normale au substrat. Elles conviennent particulièrement aux éléments qui se 

subliment, qui ont de faibles températures de fusion et qui ne réagissent pas avec le 

creuset. La configuration d'une cellule d'effusion lui confère une homogénéité thermique 

plus satisfaisante que celle du canon à électrons et permet d'obtenir des vitesses 

d'évaporation plus stables et plus faibles. Dans notre cas, la stabilité du flux est assurée 

par l'utilisation d'une alimentation électrique stabilisée en courant. 

Chaque source, canon à électron ou cellule d'effusion, dispose d'un cache commandé 

électropneumatiquement, ce qui permet de déposer alternativement différents matériaux 

sans avoir à interrompre et reprendre l'évaporation depuis la source. Ceci assure une 

meilleure stabilité des dépôts et évite tout temps mort entre chaque dépôt. Il est à noter 

que ce cache obstrue ou découvre la source dans la direction du substrat sans jamais 

occulter le capteur de vitesse. 

Mesure des flux d'évaporation 

Le bâti d'épitaxie par jet moléculaire est équipé de deux types de capteurs : des 

oscillateurs à quartz sensibles à la masse de matériau déposé et des capteurs optiques, 

appelés "sentinels" par le constructeur, sensibles au flux d'évaporation. 

Le principe de mesure à l'aide d'un oscillateur à quartz repose sur le caractère 

piézoélectrique du quartz [66]. Une lame de quartz vibre avec une grande régularité et à 

une fréquence très élevée si on la soumet à un champ électrique. De plus, pour une faible 

masse déposée sur le cristal de quartz, la fré9uence de vibration dépend linéairement de la 

masse de matériau dont il est recouvert et est indépendante de la nature du matériau. 

Cependant, pour des dépôts de masse plus importante, il faut considérer le système 

quartz/film comme un résonateur acoustique composite et tenir compte des modules de 

cisaillement, des densités et des épaisseurs des deux éléments du système composite. La 

précision obtenue par une telle méthode sur l'épaisseur déposée est de l'ordre de 

l'angstrom mais la durée de vie d'un oscillateur à quartz est relativement limitée puisqu'il 

perd en précision lorsque le dépôt dont il est recouvert est trop important. 
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Un oscillateur à quartz est disposé au-dessus de chaque canon à électrons, au niveau du 

substrat. La distance quartz-substrat a été choisie par essais successifs : c'est un 

compromis entre la sensibilité et la perturbation thermique due au rayonnement des 

sources. Il faut également tenir compte du fait que, d'une part, les quartz ne sont pas 

exactement à la même distance de la source que le substrat et ne voient pas la source sous 

le même angle et, d'autre part, que le dépôt sur le quartz a lieu à température ambiante 

alors que le dépôt sur le substrat se passe à température élevée (le coefficient de collage 

est donc différent). 

Les épaisseurs et les vitesses mesurées doivent par conséquent être multipliées par un 

facteur correctif, déterminé par un étalonnage réalisé au moment de l'installation du bâti 

d'épitaxie : un film de 2000 À environ est déposé sur un galet poli optique, positionné à 

l'emplacement du substrat ; l'épaisseur du film est alors mesurée par la méthode 

interférométrique de Tolansky [67]. Pour notre évaporateur, les facteurs correctifs de 

position des quartz sont de l'ordre de 0.8. 

Un quatrième oscillateur à quartz insérable peut être introduit dans l'enceinte et positionné 

à l'emplacement exact du substrat. Il permet de mesurer la vitesse de dépôt depuis les 

cellules d'effusion en fonction de leur température. Chaque quartz peut être protégé par 

un cache commandé électropneumatiquement. 

Les capteurs optiques (sentinels) [68] fonctionnent sur le principe suivant : le flux 

atomique qui s'évapore de la source est bombardé par un flux d'électrons ; les atomes 

excités émettent, lors de leur retour à l'état fondamental, des photons de longueur d'onde 

caractéristique de l'élément évaporé ; ils traversent un filtre interférentiel correspondant à 

l'émission radiative de l'élément et sont détectés à l'aide d'un photomultiplicateur. Le 

nombre de photons émis est proportionnel au nombre d'atomes ionisés et donc au 

nombre d'atomes qui ont traversé le capteur en un temps donné. Ce type de capteur a 

l'avantage de détecter le flux réel, d'être sensible à un élément donné (il suffit de changer 

le filtre monochromatique pour qu'il soit sensible à un autre élément) et d'avoir une durée 

de vie théoriquement illimitée. De plus, la précision est de l'ordre du dixième d'angstrom. 

Notons cependant qu'il est nécessaire d'étalonner préalablement ces capteurs à l'aide d'un 

oscillateur à quartz. Un capteur optique est situé au-dessus de chaque canon à électrons. 

Retenons ici que la méthode de mesure des vitesses d'évaporation est différente selon que 

l'on utilise un canon à électrons ou une cellule d'effusion: 

(i) lorsque le matériau est évaporé à partir d'un canon à électrons, le flux est mesuré à 

l'aide d'un capteur optique, préalablement calibré par rapport à un oscillateur à quartz. 

Cette mesure se répète à chaque instant et permet, par un système de régulation 

électronique complètement automatisé, d'ajuster la puissance du canon pour ne pas 

s'écarter d'une consigne choisie en début de dépôt; 
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(ii) lorsque le matériau est évaporé à partir d'une cellule d'effusion, il n'existe pas de 

mesure de flux en cours de dépôt. L'épaisseur déposée est uniquement déterminée 

d'après la durée du dépôt. Ceci est possible grâce à la grande stabilité des alimentations 

des cellules, à la grande capacité des creusets mais nécessite, comme on l'a mentionné 

précédemment, un étalonnage préalable. Cet étalonnage consiste à mesurer, à l'aide de 

l'oscillateur à quartz insérable, l'épaisseur déposée en un temps donné en fonction de la 

puissance d'alimentation de la cellule, c'est-à-dire en fait en fonction de sa température. 

Le substrat 

Le substrat est maintenu en contact avec un disque en molybdène (l'assiette) par une fine 

plaque, de molybdène également, percée d'une ouverture. Cette plaque, fixée à l'assiette 

par un ensemble de pinces, exerce une légère pression sur les bords du substrat et laisse 

libre la surface sur laquelle va être réalisé le dépôt. L'assiette, et donc le substrat, peut 

être refroidie à la température de l'azote liquide ou chauffée par rayonnement avec un four 

jusqu'à 1000°C. Ceci permet une grande souplesse dans le choix des conditions de 

préparation. Le support de l'assiette est de plus relié à un moteur, afin de pouvoir faire 

tourner continûment le substrat en cours d'évaporation et assurer ainsi une meilleure 

homogénéité du dépôt. La taille du substrat peut atteindre quatre pouces de diamètre. 

Automatisation 

La plupart des dispositifs présentés précédemment peuvent être actionnés 

séquentiellement ou simultanément par ordinateur et il est donc possible de commander 

l'élaboration d'un superréseau formé d'éléments purs ou d'alliages grâce à un programme 

de pilotage sophistiqué, conçu au laboratoire. Ceci permet de réduire considérablement 

les temps morts entre chaque étape de fabrication et de limiter les risques d'erreurs dues à 

l'expérimentateur, dont la présence n'en est pas moins nécessaire et primordiale. De plus, 

les mesures de flux, les températures de substrat, les puissances d'alimentation sont 

enregistrées en permanence et l'on peut s'y référer en cas d'anomalie ou pour un simple 

contrôle. 

Lors de la fabrication d'un superréseau, ou d'un film simple, le programme de pilotage 

actionne les caches situés au-dessus des sources d'évaporation : dans le cas des cellules 

d'effusion, ils sont actionnés au bout du laps de temps prévu pour le dépôt de l'épaisseur 

désirée ; dans le cas des canons à électrons, ils sont régis par l'épaisseur réelle déposée, 

lue en permanence par les capteurs optiques. 
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1. 2 Préparation de l'évaporation 

L'élaboration d'un système épitaxié à base de terre rare requiert des conditions de 

propreté extrêmes et en particulier un vide très poussé à l'intérieur de l'enceinte 

d'évaporation. Préalablement à chaque évaporation, il faut donc réaliser un certain 

nombre d'opérations pour préparer l'enceinte d'évaporation, le substrat et son système de 

fixation. 

Préparation de l'enceinte 

Pour éliminer les molécules adsorbées sur les surfaces internes, l'ensemble de 

l'installation est porté à une température de 200°C : c'est l'étuvage. Celui-ci se fait au 

moyen de lampes infrarouges insérables (situées dans l'enceinte et dans le sas 

d'introduction) et de rubans de résistances électriques souples (enroulés à l'extérieur 

autour des piquages de l'enceinte). L'étuvage du sas dure une douzaine d'heures en 

fonctionnement courant ; celui de l'enceinte doit se poursuivre pendant plusieurs jours. 

Les éléments qui seront portés à plus haute température sont dégazés avant chaque 

évaporation: le four et l'assiette sur laquelle sera fixé le substrat sont chauffés à 1000°C 

pendant quatre heures environ ; les sources d'évaporation sont dégazées au moins huit 

heures, en augmentant graduellement la puissance. 

Ainsi en début d'évaporation, lorsque le piège à azote liquide est opératoire, le vide limite 

de l'enceinte est d'environ 2.5 lQ-11 Torr. 

Préparation du substrat 

Il faut également assurer la propreté des éléments qui proviennent de l'extérieur de 

l'enceinte (le substrat) ou qui sont systématiquement sortis et réintroduits avant chaque 

évaporation (l'assiette porte-substrat et les tôles de fixation). 

L'assiette et les tôles de fixation se recouvrent en cours d'évaporation d'une quantité de 

matière analogue à celle reçue par le substrat. Ce dépôt peut être la source d'une 

contamination lors de l'évaporation suivante et doit donc être totalement éliminé. Pour 

cela, assiette et tôles sont tout d'abord frottées au papier abrasif puis nettoyées au 

trichloroéthylène, à l'acétone et à l'alcool et enfin plongées dans une solution dégraissante 

dans la cuve à ultrasons. Par la suite, elles sont dégazées dans l'enceinte en même temps 

q~e le four. 

Le substrat est également nettoyé au trichloroéthylène, à l'acétone et à l'alcool, plongé 

quinze minutes dans la cuve à ultrasons contenant une solution d'acide sulfurique et 

d'eau, puis rincé quinze minutes dans l'eau distillée dans la cuve à ultrasons. Il est 

ensuite dégazé une heure dans l'enceinte à 1000°C. 
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1. 3 Conditions d'élaboration 

Le premier problème pour la fabrication des dépôts de terres rares est de trouver un 

substrat adapté. Préparer des substrats de terres rares avec une surface polie-optique et 

sans contamination est difficile. Il faut trouver un substrat adapté, disponible dans le 

commerce : un monocristal de saphir d'orientation choisie est un bon candidat pour 

obtenir un dépôt de terre rare épitaxié ; malheureusement, si l'on effectue un dépôt de 

terre rare sur un saphir à relativement basse température, c'est-à-dire inférieure à 300°C, 

on obtient un film texturé mais non monocristallin ; si l'on effectue le dépôt à plus haute 

température, il y a une forte réaction chimique entre la terre rare et l'oxygène du substrat. 

Cette difficulté a été contournée en déposant préalablement une couche tampon 

chimiquement inerte avec le substrat et les terres rares [42]. Nous exposons cette 

procédure dans le paragraphe suivant puis présentons en détail les différentes étapes 

d'élaboration d'un superréseau Dy/Er et d'un film de dysprosium épitaxié. 

Dépôt d'une couche tampon de niobium 

Le niobium a été choisi pour réaliser cette isolation entre le saphir et terres rares, car des 

études [69] ont montré qu'il poussait en épitaxie sur un substrat monocristallin de saphir 

d'orientation (ll:ÏO). Aussi, quel que soit le type d'échantillon réalisé (superréseau ou 

film), la fabrication débute toujours par le dépôt d'une couche de 1000 Â de niobium 

(figure II-2). 

y (002) l------.;........;.._......;.._......;.._---.;........;.._......;.._---.;..--f 

• • • 
Er ou Y (002) 

Dy (002) 

Er ou Y (002) 

Nb (110) 

Dy 
Er 
y 

Nb 

Fig. l/-2 : schémas des différents types d'échantillons réalisés au cours de ce travail: film de 

dysprosium épitaxié sur yttrium ou sur erbium (à gauche) et superréseau Dy/Er (à droite). 
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La direction de croissance du niobium cubique centré sur le saphir est parallèle à sa 

direction [110], c'est-à-dire que le plan (110) du niobium est parallèle au plan (1120) du 

saphir; 

les relations d'épitaxie dans ces plans sont les suivantes (figure II-3) : 

[Ill] Nb Il [0001] Ab03 et [1l2] Nb Il [lOlO] Ai203. 

Les indices indiquant les directions du substrat correspondent en fait à la notation des 

plans auxquels ces directions sont perpendiculaires. La différence de paramètres entre les 

deux matériaux est de 0.97% le long de la direction [ll1] du niobium et de 1.9% le long 

de la direction perpendiculaire. 

[1010] 

Fig. l/-3 : relations d'épitaxie entre les plans ( 1120) du substrat et ( 110) du niobium. Les 

atomes du substrat sont figurés par les cercles et les directions cristallographiques sont 

tracées en gras. Les atomes de niobium sont figurés par les ronds grisés. 

Le niobium ayant une température d'évaporation de 2740°C, il est évaporé à partir d'un 

canon à électrons et le substrat est maintenu à une température de 900 ±50°C. 

Ce film est réalisé en deux étapes : dépôt de 100 À à la vitesse de 0.05 Âfs puis dépôt de 

900 À à la vitesse de 0.4 Â/s. La première étape à faible vitesse permet de mieux initier 

l'épi taxie. 
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Dépôt des terres rares 

Les terres rares ou l'yttrium peuvent ensuite croître sur le niobium, le plan (000 1) se 

déposant sur le plan ( 11 0) du niobium. 

Dans le plan de croissance, les relations d'épitaxie sont de type Nishiyama-Wasserman 

[70] : la rangée la plus dense [ll:ÏO] du réseau hexagonal de la terre rare est parallèle à la 

rangée dense [00 1] du niobium et, selon la direction perpendiculaire, la direction [Ï 100] 

de la terre rare est parallèle à la direction [1 ÏO] du niobium (figure II-4). 

[1100] 

[110] 
[1210] 

[001] 

1 
3T.R. 
4Nb 

i 
Fig. /1-4 : relations d'épitaxie entre le plan (0001) de la terre rare et le plan ( 110) du 

niobium. Les atomes de terre rare sont représentés par les cercles et les directions 

cristallographiques sont tracées en gras. Les atomes de niobium sont représentés par les 

ronds grisés. 

Dans l'image du réseau rigide simple, l'épitaxie est possible quand les distances 

interatomiques des deux rangées les plus denses des deux réseaux coïncident, ainsi que 

les distances interatomiques des deux rangées perpendiculaires. 

Ces conditions ne sont pas réalisées dans les cas des réseaux de niobium et de terres rares 

lourdes (ou d'yttrium). En fait, trois rangées [1120] de terre rare se superposent à quatre 

rangées [002] de niobium; on dit qu'il y a un accord de paramètre 3:4 au lieu de l'accord 
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1:1 habituel. La différence de paramètres le long de la direction [1 ÏO] du niobium est 

alors de -1.3% dans les cas de l'épitaxie de l'yttrium. 

Les températures optimales de dépôt pour les métaux ont été récemment déterminées par 

Flynn [71]. Elles doivent tenir compte de deux contraintes: 

(i) être suffisamment basses pour éviter l'interdiffusion; 

(ii) être suffisamment élevées pour permettre une bonne croissance couche par couche. 

Pour les métaux, la marge de manoeuvre est relativement faible, puisque la température 

de dépôt Tct doit être comprise entre 0.35Tf(K) et 0.4Tf où Tf(K) est la température de 

fusion (soit environ 400°C pour l'yttrium, 390°C pour l'erbium, 360°C pour le 

dysprosium). 

Avant de déposer l'échantillon proprement dit (un film de dysprosium ou un superréseau 

Dy /Er) à cette température T ct, nous déposons une deuxième couche tampon de terre rare 

d'une épaisseur comprise entre 500 Â et 1000 Â. 

Suivant les études envisagées, il s'agit d'une couche d'yttrium ou d'erbium, dont le dépôt 

se déroule de la manière suivante : 

(i) une fois le dépôt de niobium terminé, la température du substrat est abaissée de 

900°C à 700°C, température à laquelle on peut commencer à déposer la terre rare ; 

(ii) la moitié de la. couche d'yttrium ou d'erbium est déposée en maintenant la 

température du substrat à 700°C ; cette température, supérieure à T ct, permet de bien initier 

la croissance monocristalline de la terre rare. On ne tient pas compte ici des problèmes 

d'interdiffusion, qui obligent à choisir une faible température de dépôt, puisque le 

niobium et les terres rares ne sont pas miscibles ; 

(iii) la température de substrat est ensuite abaissée continûment au cours du dépôt de la 

seconde moitié de la couche et atteint la température T d en fin de dépôt. 

Après le dépôt de cette seconde couche tampon, on peut dire que le substrat est 

maintenant constitué de l'empilement d'une couche de niobium et d'une couche d'yttrium 

ou d'erbium sur le saphir de départ ; il a donc les caractéristiques suivantes : 

(i) il présente en surface la structure cristallographique d'un plan (0002) d'un réseau 

hexagonal dont les paramètres sont très proches de ceux des terres rares à épitaxier ; 

(ii) il est à la température idéale pour l'épitaxie des terres rares. 

Les conditions optimales sont donc réunies pour obtenir une épitaxie de grande qualité. 

Le dysprosium et l'erbium sont alors sublimés à partir des cellules d'effusion et se 

déposent sur le substrat à une vitesse de 0.4 Âfs. 
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Dépôt d'une couche d'yttrium de couverture 

De même qu'il est nécessaire d'éviter l'oxydation des terres rares par l'oxygène du 

substrat, il faut protéger l'échantillon élaboré de l'environnement extérieur. Pour cela, 

une couche de 300 À à 500 À d'yttrium est finalement déposée à la surface des 

superréseaux ou des films. 

1 . 4 Confirmation des épaisseurs déposées 

Nous avons vu précédemment que les terres rares sont évaporées à partir de cellules 

d'effusion et que l'épaisseur déposée est déterminée par la durée de l'évaporation, 

conformément à une calibration préalable des alimentations des cellules. Bien que cette 

méthode soit a priori reproductible, il est préférable d'avoir recours à une technique de 

caractérisation pour vérifier a posteriori la composition des échantillons. 

La diffraction de rayons X aux grands angles permet, dans le cas des superréseaux, de 

déterminer la modulation chimique, c'est-à-dire la somme des épaisseurs d'une couche de 

dysprosium et d'une couche d'erbium (nous le verrons en détail dans le paragraphe 2.3 

de ce chapitre). Une technique déterminant les concentrations atomiques relatives des 

deux éléments est donc dans ce cas suffisante : nous avons utilisé l'analyse par sonde 

électronique de Castaing, ou microsonde. La situation des films épitaxiés est plus délicate 

car il faut obtenir une information quantitative et donc explorer de façon certaine 

l'ensemble de l'échantillon : nous avons utilisé la spectrométrie d'émission de flamme. 

Analyse microsonde des superréseaux 

La microsonde permet de mesurer la composition chimique d'un alliage dans un très petit 

volume, de l'ordre de quelques microncubes. Un faisceau d'électrons focalisé sur 

l'échantillon en un point dont le diamètre n'excède pas un micron excite la matière dont le 

spectre d'émission de rayons X est analysé à l'aide d'un spectromètre. Pour un élément 

donné, les intensités émises respectivement par l'échantillon et par un témoin connu, 

représentatif de cet élément, sont mesurées dans les mêmes conditions. Le rapport de ces 

intensités donne, en première approximation, le titre massique de l'élément, c'est-à-dire le 

rapport de sa masse sur la masse totale de tous les éléments contenus dans l'échantillon. 

En règle générale, les intensités X émergentes du témoin et de l'échantillon ne peuvent 

être directement comparées car différents phénomènes, fonctions des éléments constitutifs 

de l'échantillon, interviennent différemment pour le témoin de référence et la matière 

analysée : diffusion et de rétrodiffusion des électrons, probabilité d'ionisation, absorption 

77 Chapitre Il 



des rayons X émis. Une correction doit être alors effectuée et peut être dans certains cas 

tout à fait considérable. 

En revanche, la situation qui nous intéresse est favorable car les éléments constitutifs des 

échantillons ont des numéros atomiques très voisins, ce qui permet une détermination 

pratiquement immédiate des quantités relatives des deux éléments. 

L'analyse de composition d'un superréseau Dy/Er s'effectue de la manière suivante : 

(i) Mesure de l'ensemble des spectres d'émission des deux témoins constïtués de 

dysprosium et d'erbium purs. Cela permet de choisir et localiser les raies d'émission qui 

seront utilisées par la suite. Elles doivent être suffisamment intenses et surtout ne pas se 

recouvrir. Les raies Lo:I remplissent parfaitement ces conditions : celle de l'erbium se 

situe à 1.78 A et celle du dysprosium à 1.91 A, ce qui correspond à un écart de 3.10-2 en 

sine sur l'analyseur dont la résolution est de w-s. 
(ii) Mesures des intensités des raies choisies sur les témoins. Le faisceau est focalisé en 

différentes positions de la surface du témoin A, où l'on effectue un comptage en réglant 

l'analyseur au maximum de la raie d'émission de l'élément A Citém.-A), suivi d'un 

comptage de bruit de fond en réglant l'analyseur sur une zone sans raie Citém.-Bf). Le 

signal (ltém.-A- ltém.-BF) est caractéristique de l'élément A pur et rend compte de la 

probabilité d'excitation, du volume excité, de l'absorption des photons émis. 

(iii) L'analyse du superréseau proprement dit. Elle se déroule de la même façon que 

celle des témoins : en un point donné de la surface, sont mesurées simultanément les 

intensités aux maxima des raies d'émission des deux éléments Oéch.-A), puis les valeurs 

des bruits de fond Oéch.-Bf). Les rapports XA = (léch.-A- léch.-BF) 1 (ltém.-A- ltém.-BF) et 

XB = (Iéch.-B - Iéch.-BF) 1 (Itém.-B - Itém.-BF) sont caractéristiques de la composition du 

superréseau. Ils permettent d'estimer en première approximation les pourcentages 

atomiques relatifs des éléments puis, d'après la valeur de la modulation chimique 

déterminée par diffraction de rayons X, les épaisseurs des couches de dysprosium et 

d'erbium. 

(iv) Un calcul de correction permet enfin de prendre en compte l'absorption des photons 

émis par les couches de terres rares et la couche d'yttrium de couverture. Néanmoins, les 

coefficients d'absorption des éléments pour les deux longueurs d'onde considérées sont 

suffisamment proches pour que la différence entre les rapports d'intensités émise et 

mesurée des deux terres rares n'excède pas 2%. 

L~s analyses microsonde ont été réalisées en partie au service commun de l'Université 

Henri Poincaré, Nancy I, et en partie sur l'installation du Laboratoire de Science et Génie 

des Surfaces à l'Ecole des Mines de Nancy. 
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Spectrométrie d'émission de flamme pour l'analyse des films 

La spectrométrie d'émission de flamme est une méthode de dosage d'éléments chimiques 

fondée sur la mesure de l'intensité de l'émission de radiations spécifiques des atomes 

dans une flamme. 

L'échantillon d'analyse est introduit dans la flamme sous forme de solution nébulisée par 

le gaz comburant. La flamme a pour but d'exciter les atomes, dont une radiation 

sélectionnée est mesurée. La flamme utilisée dans notre cas est en fait un plasma, qui 

n'est autre qu'une flamme haute. température (5000 à 15000C>C) dont l'intérêt est de 

provoquer une excitation très intense. 

Les étapes d'analyse sont alors les suivantes : 

(i) On mesure précisément la surface du dépôt et la masse de l'échantillon. 

(ii) L'échantillon est dilué par une attaque chimique. La solution obtenue contient du 

dysprosium, de l'yttrium et éventuellement de l'erbium dans le cas de films de 

dysprosium épitaxiés sur erbium. 

(iii) Cette solution, excitée par le plasma, émet un spectre dont les intensités des raies 

sont fonctions de la quantité d'élément dosé. La comparaison du résultat obtenu à celui 

donné par une solution étalon de concentration connue permet de déterminer la 

concentration de chacun des éléments et son pourcentage massique par rapport à la masse 

totale mesurée en début de procédure. 

Les analyses de composition réalisées par spectrométrie de flamme ont été effectuées à 

l'Institut National de la Recherche sur la Sécurité à Vandoeuvre lès Nancy. Les 

épaisseurs effectives des films déposés ont été déterminées à partir de ces analyses. 
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2 . Diffraction de rayons X 

Les expériences de diffraction de rayons X ont été réalisées au laboratoire Métallurgie 

Physique et Science des Matériaux à l'aide de deux dispositifs présentés au paragraphe 

2.1. L'étude de la structure cristalline concerne l'analyse des orientations relatives des 

différents matériaux dans le plan d'épitaxie, de la déformation induite par épitaxie 

perpendiculairement au plan des couches et, dans le cas des superréseaux, la 

détermination de la modulation chimique. Les résultats concernant les orientations dans le 

plan des couches étant similaires pour les films épitaxiés et les superréseaux, ils sont 

présentés au paragraphe 2.2. Les mesures des déformations des films et des superréseaux 

sont respectivement reportées au début des chapitres ill et IV. 

Le paragraphe 2.3 est consacré à l'approche théorique de la diffraction par un 

superréseau. 

2. 1 Dispositif expérimental 

Les expériences de diffraction de rayons X aux grands angles ont été réalisées sur deux 

montages expérimentaux différents : 

Le premier montage 1,Jtilisé est un montage relativement ancien de type CGR théta-60 

permettant de réaliser des acquisitions en configuration 8/28. Sa résolution est assez 

moyenne mais il permet d'obtenir des intensités importantes. Il a été choisi pour 

caractériser les superréseaux de manière systématique et en déterminer la modulation 

chimique. Il est équipé d'une anticathode de cobalt (À = 1.7889 Â) et d'un 

monochromateur courbe. 

Nous avons pu ensuite avoir accès à un dispositif haute résolution très sophistiqué : le 

diffractomètre Philips HRD (figure ll-5). 

Comme précédemment, la source est une anticathode de cobalt. Le diffractomètre possède 

un monochromateur à quatre cristaux de germanium (220) fournissant une divergence 

horizontale de faisceau de 12.5 secondes d'arc. Des fentes F1 et F2 de largeur 0.25 mm 

et de hauteur 1 cm sont situées respectivement à la sortie du monochromateur et devant le 

détecteur. 

Dans de telles conditions, l'intensité du faisceau direct est de 60000 eps/seconde. En 

configuration 8/28, le pic du saphir apparaît avec une largeur à mi-hauteur de 30 

secondes d'arc. Nous verrons que cette largeur est très faible devant celle des pics de 

Bragg des terres rares, ce qui signifie que la résolution expérimentale intervient très peu. 
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Monochromateur 
à 4 cristaux 

Goniomètre 

Porte 
échantillon 

Compteur 
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Fig. /l-5 : schéma du dif.fractomètre haute résolution Philips HRD 

Le diffractomètre HRD possède plusieurs degrés de liberté (figure II-6) que nous avons 

mis à profit pour déterminer les orientations relatives des éléments constituant les 

échantillons. n est possible de translater l'échantillon suivant un axe perpendiculaire à son 

plan (T) et de le tourner dans son plan autour de l'axe de translation cité ci-dessus (R). 

Enfin, il est possible de positionner indépendamment le détecteur (28) et l'échantillon en 

rotation autour de l'axe du goniomètre (ro). En réflexion sur les plans parallèles à la 

surface, ro = 28. 

. .,1,:_ , 

RX diffractés 

--
29 

axe du goniomètre 

- échantillon 

RX incidents 

Fig. II-6: schéma des différents degrés de liberté possibles ( ~ R et T) avec le dispositif de 

diffraction utilisé. La configuration représentée correspond à la réflexion sur les plans 

parallèles à la suiface de l'échantillon. 
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2. 2 Détermination des orientations et des textures 

Les études d'orientation et de texture concernent aussi bien les films épitaxiés que les 

superréseaux. Il s'agit tout d'abord de vérifier la conformité de l'orientation des 

différentes couches les unes par rapport aux autres puis de déterminer leur texture dans le 

plan et perpendiculairement au plan du substrat. Nous avons pour cela examiné 

successivement le substrat, la couche de niobium puis les couches de terres rares. 

Le substrat 

Les substrats de saphir ont été fournis par la société Union Carbide. Ils nous ont été 

livrés taillés de sorte que le plan (ll:ÏO) soit parallèle à la surface extérieure et donc que 

l'axe c soit contenu dans le plan du substrat. Le fournisseur certifie que l'angle entre le 

plan de coupe et le plan ( 1120) ne doit pas excéder 1°. Notre première préoccupation fut 

donc de contrôler la qualité du substrat et de déterminer l'angle entre le plan de surface et 

son plan (1120). 

Angle de coupe 

Pour cela, nous avons ~tilisé le montage Philips haute résolution. Nous avons déterminé 

l'orientation de l'échantillon en le plaçant en réflexion totale, qui est une réflexion 

spéculaire sur le plan de la surface de l'échantillon. Ceci nous a permis de déterminer la 

référence ffi = 0, lorsque la surface externe du substrat est parallèle au faisceau incident. 

Le détecteur est ensuite placé à la position 28 correspondant à la raie ( 1120) du saphir, 

l'échantillon subissant simultanément une rotation de ffi= e. Cette configuration devrait, 

si ces plans sont parfaitement parallèles à la surface externe, fournir le maximum 

d'intensité de la réflexion (11ÏO) du saphir. En fait, il a fallu en général modifier l'angle 

ffi et se placer en ffiM pour trouver le maximum d'intensité de cette raie, ce qui indique un 

écart d'angle ê entre le plan de coupe et les plans (1120). 

Afin de déterminer ê, nous avons tracé l'angle ffiM en fonction de R, c'est-à-dire en 

fonction de l'angle entre le faisceau incident et une direction contenue dans le plan. Une 

courbe typique est présentée figure II-7. 

Il s'agit d'une sinusoïde dont l'amplitude est précisément égale à l'angle ê entre le plan de 

l'échantillon et le plan ( 1120), soit environ 1 o. Les valeurs extrêmes et médianes de ffiM 

s'interprètent de la façon suivante (figure II-8) : 

(i) si la direction d'intersection entre le plan de l'échantillon et les plans (1120) est 

horizontale, la rotation ffi autour de la verticale a même effet sur le plan de l'échantillon et 

les plans (1120). L'angle ffiM apparaît donc à 8, bien que la position des plans (11ÏO) ne 
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soit pas optimale. Il faudrait les incliner autour d'une direction horizontale pour obtenir 

un maximum d'intensité, mais cette correction serait peu importante étant donné la 

divergence verticale ; 

(ii) si la direction d'intersection entre le plan de l'échantillon et les plans (1120) est 

verticale, la rotation rode± ê autour de la verticale permet d'amener les plans atomiques 

en position de réflexion. 

23 

22.5 

8 72 
22 

21.5 

-50 0 50 

RC) 
lOO !50 

Fig. 11-7: variation de l'angle woù apparaît le maximum d'intensité pour la réflexion 

( JJÏO) du substrat en fonction de l'angleR de rotation du substrat dans son plan. 

surface 

roM=8 roM= 8- ê roM=8 + E 

(i) (ii) 

Fig. 1/-8: schéma explicatif de la courbe WM(R) mesurée pour déterminer l'angle de coupe 

du substrat de saphir. 
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Orientation 

La détermination de la direction (0001) du substrat (l'axe c) a été effectuée en recherchant 

la réflexion de Bragg d'un plan autre que ( 11ÏO) contenant cet axe c. Nous avons choisi 

pour cela le plan (10ÏO) qui forme avec le plan (1120) un angle a= 30°. Aussi, partant 

de la position de l'échantillon correspondant à la réflexion ( 1120), nous effectuons une 

rotation ro de 30° et plaçons le détecteur en 26( 10 ÏO). Il ne reste plus qu'à. tourner 

l'échantillon dans son plan (R) pour positionner l'axe c vertical et trouver l'intensité de la 

réflexion (lOÏO). 

La figure II-9 présente la variation de l'intensité en fonction de la rotation R. 

1.2 
-

(1010) Alp
3 

(!.) 
'(!.) 

.~ -Cil 0.8 a 
1-< 
0 
t:: 

0.6 '(!.) ...... ·-r:JJ 
t:: 
(!.) 0.4 ...... 
= -

0.2 

0 
-28 -27.5 -26 -25.5 

Fig. 1/-9: variation de l'intensité en fonction deR pour déterminer l'orientation du substrat. 
- -w = 8( JJ20)- 30° et le détecteur est placé en 28( JOJO). 

Le pic obtenu à une valeur que l'on notera RAI203 présente une largeur à mi-hauteur de 

0.25° certainement due davantage à la divergence verticale du faisceau qu'au substrat 

monocristallin. Cette largeur est en tout état de cause la limite supérieure de la précision 

des orientations déterminées par la suite pour le niobium et les terres rares. 

Le niobium 

Comme nous l'avons vu au paragraphe 1.3, les relations d'épitaxie entre le niobium et le 

substrat doivent être (110)Nb // (11ÏO)Al20 3 et [1 Ï 1]Nb // [OOOl]Al203. 

L'orientation (llO)Nb // (11ÏO)Al203 est vérifiée par le fait que ces deux réflexions 

apparaissent lors du même balayage en configuration 6/26. Par ailleurs, le niobium est 
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monocristallin, puisque aucune autre raie associée au niobium n'est visible sur le spectre 

de diffraction. 

De même que pour le substrat, il est possible de repérer la direction [1 Ï 1] en recherchant 

la réflexion de Bragg provenant d'un plan non parallèle au plan ( 11 0) contenant cette 

direction. Nous avons choisi pour cela le plan ( 12 Ï) situé à 30° du plan (110). 

Après avoir placé le détecteur en 8(l2Ï) et tourné w de 30°, nous avons effectué une 

rotation en R. La variation de l'intensité en fonction deR est reportée sur la figure II-10, 

superposée à celle du substrat décrite au paragraphe précédent et à celle de la terre rare 

décrite par la suite. 

1.2 .---------------=-----. 
1010) Al

2
0

3 

Q) 
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.~ 
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;..... 
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0.6 t:: 
\Q) ...... ·-en 
t:: 0.4 Q) ...... 
t:: - 0.2 

0 
-40 -35 -25 -20 

Fig. Il-JO: superposition des courbes l(R) mesurées pour les réflexions (JOjO) du substrat, 
- -

(121) du niobium et (1013)de la terre rare. 

Elle est maximale pour RNb, pratiquement égal à RAI203, mais la largeur à mi-hauteur du 

pic est nettement supérieure à celle obtenue pour le saphir. Elle est de 2.2° et est 

caractéristique de la texture dans le plan (1 Ï 1)Nb // (0001)Al203. 

La texture dans le plan ( 11 0) est estimée en effectuant un balayage en w autour de 

8(1 IO)Nb (rock.ing curve) ; la largeur à mi-hauteur du pic est alors typiquement de 0.25°, 

celle du pic équivalent obtenu autour de 8(1 IÏO)AI203 étant de l'ordre de 0.01°. 

On peut donc en conclure que, conformément aux relations d'épitaxie, la direction [1 Ï 1] 

du niobium est parallèle à la direction [000 1] du substrat avec toutefois une dispersion de 

0.25°. 
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Les terres rares 

Les relations d'orientation entre la terre rare et le niobium sont, d'après Kwo et al. [42], 

(llO)Nb // (OOOl)TR et [OOl]Nb Il [llÏO]TR. La relation (110)Nb Il (OOOl)TR a 

été vérifiée en réalisant le spectre en configuration ene où apparaissent les réflexions 

(11ÏO)Al203, (llO)Nb et (OOOl)TR. De même que dans les cas précédents, le balayage 

en ro conduit à un pic centré en 8(0001 )TR dont la largeur à mi-hauteur est voisine 

de 0.25°. 

L'orientation de la terre rare dans le plan a été déterminée en recherchant la réflexion sur 

le plan (10Ï3) qui contient une direction de type a et forme un angle de 31.2° avec le plan 

(000 1). L'intensité mesurée en fonction deR (figure II-10) est maximale pour RTR situé 

à environ 5o de RNB et RAI203. 

Cela indique que la direction a de la terre rare est tournée de 5° par rapport aux 

directions [1 Ï 1] du niobium etc du saphir, ce qui est en accord avec la figure II-3 du 

paragraphe 1.3. D'après cette figure, l'angle devrait être de 5.27°. 

La largeur à mi-hauteur de la courbe décrivant l'intensité en fonction deR est de 3°, ce qui 

traduit une dispersion d'orientation dans le plan plus importante que pour le dépôt de 

niobium. 

Les mesures présentées ci-dessus ont été réalisées sur six échantillons. Si la moitié 

d'entre eux se comportent comme nous l'avons décrit, nous avons observé quelques 

anomalies : dissymétrie de la roc king curve autour de la réflexion ( 11 0) du niobium et 

largeur à mi-hauteur plus élevée de la courbe I(R) correspondant à la terre rare. Une étude 

systématique s'imposerait maintenant, afin d'examiner une corrélation éventuelle entre 

ces anomalies et l'angle de coupe du substrat, et de déterminer si elles sont liées à des 

anomalies de déformations épitaxiales, telles que celles observées par la suite (voir 

chapitre III - paragraphe 1 ). 

Les expériences de diffraction de rayons X ont également permis, en réflexion classique 

ene sur les plans parallèles à la surface, de mesurer le paramètre c des films de 

dysprosium épitaxiés et d'en déduire l'état de déformation épitaxiale induit par les 

couches d'yttrium ou d'erbium. Ces résultats sont présentés au paragraphe 1 du 

chapitre Ill, consacré à l'étude des films épitaxiés. 

Dans le cas des superréseaux, le spectre obtenu révèle en outre des pics satellites dus à la 

modulation chimique de la structure, comme cela sera montré dans l'approche théorique 

suivante. Les résultats expérimentaux sont présentés au paragraphe 1 du chapitre IV, 

consacré à l'étude des superréseaux. 
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2. 3 Diffraction par un superréseau 

La périodicité additionnelle des structures modulées artificiellement donne lieu à des effets 

de diffraction particuliers, qui peuvent être traités en considérant le superréseau comme 

un système stratifié [72-73-74]. 

Un superréseau idéal est constitué d'une succession de nA plans d'atomes A espacés 

d'une distance dA et de na plans d'atomes B espacés d'une distance da (figure II-11). 

Les épaisseurs des couches individuelles sont lA= nAdA et la= nada. La période A du 

superréseau est A = lA + la et son épaisseur totale est L = NA, où N est le nombre de 

bicouches constituant le superréseau. 

• etc ... 

Fig. II-1 1: schéma de deux bicouches d'un superréseau idéal. 

Soient ko le vecteur d'onde incident, k le vecteur de l'onde diffractée et q = k · ko le 

vecteur de diffusion. Dans l'approximation de Born de la théorie de la diffusion, l'onde 

diffractée s'exprime par f(q) exp(-i ko.r) où f(q) est l'amplitude de diffusion donnée par 

l'expression: 

où fi( q) et ri représentent respectivement le facteur de diffusion et la position du ième 

atome. fï(q) décrit l'interaction du photon avec le nuage électronique de l'atome et est égal 

à la transformée de Fourier de la distribution de densité électronique Pi centrée sur 

l'atome i: 
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f(q) est le résultat de l'addition d'amplitudes individuelles, produits d'un pouvoir 

diffusant fi(q) par un facteur de phase exp(-i q.ri) dû au chemin parcouru par les ondes 

diffractées. 

Examinons la diffraction par un superréseau selon un vecteur de diffusion q 

perpendiculaire au plan des couches, c'est-à-dire la réflexion sur les plans atomiques 

parallèles à la surface de l'échantillon (figure 11-6). 

Dans cette situation géométrique, le facteur de structure total s'écrit : 

f(q) = sin(NAq /2) (fA sin(nAqdA /2) + exp(iqA 12)fB sin(nBqdB /2)) 
sin(qA /2) sin(qdA /2) · sin(qdB /2) 

où les amplitudes de diffusion atomique, variant lentement avec q, sont simplement 

écrites fA(B) et non fA(B)(q). 

Il apparaît comme le produit de la fonction d'interférence de Laüe S( q), caractéristique de 

la périodicité du superréseau, et du facteur de structure F( q) de la bicouche. 

S(q) = sin(NAq /2) 
. sin(qA /2) 

F(q) = fA sin( nA qdA /2) + exp(iqA 12)fB sin(nBqdB /2) 
sin(qdA /2) sin(qdB /2) 

L'intensité diffractée s'écrit donc sous la forme: 

Ces deux facteurs font apparaître des fonctions du type : 

= sin(nvqdv /2)
2 

sin(qdv /2)2 

où Lv( q) présente des maxima principaux pour les valeurs de q multiples de 27tldv et dont 

la largeur à mi-hauteur est r v = 27tlnvdv. 

Ainsi: 

• sin(NqA /2)
2 

c · · , d · d 1 = 2 est une tOnctiOn qut presente es p1cs pour es va eurs 
sin(qA /2) 

de q multiples de 27t/A, dont la largeur à mi-hauteur est rN= 27t/NA (figure 11-12 (c)). 
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NA étant l'épaisseur totale du superréseau, il s'agit, si N est grand, de pics extrêmement 

fins espacés d'une grandeur qui est reliée à l'inverse de la modulation chimique du 

superréseau. Il est à noter que l'un des pics se situe en q =(nA+ nB)27t/A = 21t/d, où d = 

(nAdA+ nBdB)/(nA +nB) est l'espacement moyen entre plans atomiques du superréseau. 

est la somme de trois termes. Lesdeux premiers termes (figure II-12 (a) et (b)) présentent 

des maxima aux positions mqA = m27t/dA et mqB = m21tldB correspondant aux pics de 

Bragg des matériaux A et B massifs ; rn est l'ordre de la réflexion. Les largeurs à mi

hauteur sont de l'ordre de 27t/nAdA et 27t/nBdB, ce qui signifie que ces fonctions sont 

beaucoup plus larges que les pics de jS(q)fpuisque NA>> nvdv. Le troisième terme est 

un terme croisé qui présente des maxima situés entre mqA et mqB. 

Si nA et nB sont tous deux assez importants et dA et dB assez différents, les fonctions LA 

et LB présentent des pics fins qui se recouvrent peu ; le terme croisé est peu important et 

IF( q)j2 se manifeste par des groupes de doubles pics situés en mqA et mqB. 

En revanche, si nA et nB sont petits et dA et dB assez proches, LA et LB se recouvrent 

fortement et jF(q)j2 présente des pics larges dont les maxima se situent entre mqA et mqB. 

Il résulte dans ce cas que le spectre total correspond au produit d'enveloppes larges 

CIF(q)j2 ) par une fonction de type "peigne" (jS(q)j2
), dont certaines composantes sont 

situées en mq, c'est-à-dire au voisinage des maxima des enveloppes : on observe alors 

(figure II-12 (d)) des pics dits "principaux" centrés en mq = m27t/d, entourés de satellites 

dits de surstructure espacés de 27t/A qui s'étendent d'autant plus loin·que les épaisseurs 

des couches sont faibles. Les positions exactes des maxima des enveloppes dépendent 

des épaisseurs relatives des couches et des amplitudes de diffusion atomique de leurs 

constituants. 

En fait, les superréseaux de terres rares ne se résument pas à un simple empilement de 

plans atomiques comme nous l'avons supposé précédemment, mais il faut prendre en 

compte la structure cristalline sous-jacente. 

Dans les superréseaux de terres rares, le réseau cristallographique est hexagonal compact, 

ce qui correspond à la succession de plans AlBI A/B ... selon l'axe c. Les distances entre 

plans dA et dB évoquées dans le paragraphe précédent sont donc moitiés des valeurs des 

paramètres CA et CB. En raison de l'épitaxie, les paramètres a sont supposés identiques 

dans chacune des couches. 
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(a) 

(b) 

(c) 

2rt/A 

q 

(d) 

2rc/A 2rt/A 2rt/A 

q 

1.8 1.9 2 2.1 2.2 2.3 2.4 2.5 2.6 

q (Â'I) 

Fig. Il-12: principe de l'obtention du spectre de diffraction de rayons X pour un superréseau 

Dy/Er. (a): LA(q); (b): LB(q); (c): (S(q))2; (d): spectre total. 
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Dans ce cas, le résultat trouvé précédemment se généralise en chaque noeud du réseau 

réciproque de facteur de structure non nul (figure II-13). 

Ainsi, aux noeuds (OOOt), avec t pair, apparaissent des pics principaux en qz = 2tn:/d, 

entourés de satellites séparés de 2n:/ A le long de la direction de modulation ; les satellites 

d'ordre p sont indiqués (OOOt)P+ ou (OOOt)P- selon qu'ils sont situés en un vecteur 

d'onde q supérieur ou inférieur à celui du pic principal. Les réflexions (OOOt) avec t 

impair n'apparaissent pas car il s'agit de raies interdites du réseau hexagonal compact. 

En revanche, il apparaît de nouveaux groupes de pics principaux et de satellites le long de 

c* aux noeuds (IOÏO), (lOÏ 1) et (10Ï2) du réseau réciproque. 

c* 

(0002)2+ 

(0002)+ 

(0002f 
(0002)2-

(JOÏ2)2+ 

Fig. /1-13 : distribution aux noeuds du réseau réciproque des intensités RX diffractées par 

un superréseau . 

L'intensité aux différents noeuds s'écrit : I( q) oc jf( q- qo)l
2 

jGhkii
2 

où Ghkl est le facteur de structure géométrique et f( q-qo) est calculé avec les amplitudes 

de diffusion fA(q) et fs(q). 

Peu de noeuds du réseau réciproque sont toutefois accessibles car il serait pour cela 

nécessaire que le faisceau incident ou réfléchi traverse le substrat, ce qui est impossible en 

raison de l'absorption. L'exploration autour de noeuds du réseau réciproque autres que 

(0002t) est beaucoup plus aisée en diffraction neutronique où les neutrons sont peu 

absorbés par la matière. 

91 Chapitre II 



3. Etudes des propriétés magnétiques 

Les propriétés magnétiques des films et superréseaux de terres rares ont été étudiées à 

l'aide de deux techniques complémentaires: les mesures d'aimantation et les expériences 

de diffraction de neutrons. 

Les mesures d'aimantation (paragraphe 3.1) constituent des mesures macroscopiques du 

magnétisme. Elles permettent d'étudier son évolution sous champ magnétique de façon 

simple et sur des instruments facilement accessibles. Elles sont riches d'enseignement 

mais présentent l'inconvénient de nécessiter l'application d'un champ magnétique et 

d'intégrer tous les phénomènes présents, ce qui n'est pas sans difficulté d'interprétation 

lorsque le système est inhomogène et qu'il donne lieu à des phénomènes complexes. 

Les expériences de diffraction de neutrons (paragraphe 3 .2) fournissent des 

renseignements microscopiques et différenciés puisque chaque phase magnétique 

présente son propre spectre, caractéristique des corrélations entre spins dans la phase. Ce 

sont des expériences réalisées le plus souvent sous champ nul, ce qui permet de 

caractériser les phases magnétiques sans perturbation extérieure. Des renseignements 

complémentaires peuvent être obtenus sous champ et avec la technique de diffraction de 

neutrons polarisés avec analyse de polarisation. Les expériences de diffraction de 

neutrons sont plus difficiles à mettre en oeuvre mais se sont avérées indispensables pour 

la compréhension du ~agnétisme des films et superréseaux de terres rares. 

3.1 Mesures d'aimantation 

Les mesures d'aimantation ont été réalisées à l'aide du magnétomètre à SQUID Quantum 

Design MPMS du service commun de magnétisme de l'Université Henri Poincaré, 

Nancy I. 

Il s'agit d'un magnétomètre équipé d'une bobine supraconductrice pouvant développer un 

champ magnétique vertical de 7 teslas, ce qui s'avère être suffisant pour l'étude des terres 

rares. Les mesures peuvent être effectuées en température variable entre 1.5 K et 400 K, 

mais les données obtenues en dessous de 10 K, perturbées par le niobium 

supraconducteur, se sont avérées inexploitables. Le magnétomètre que nous avons utilisé 

est un appareil récent, piloté par un ordinateur de type PC. 

Pour situer les transitions magnétiques, nous avons effectué des mesures en refroidissant 

l'échantillon sous champ constant (FC) ou en augmentant sa température sous champ 

constant, après refroidissement en champ nul (ZFC). Les études plus précises des cycles 

ont été effectuées, le plus souvent en régénérant l'échantillon entre chaque cycle, c'est-à-
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dire en le portant au-dessus des températures d'ordre magnétique des éléments massifs et 

en le refroidissant en champ nul. 

Les mesures ont été réalisées sur des échantillons orientés. Le champ magnétique a été 

appliqué dans le plan de l'échantillon, suivant les directions (1 l:ÏO) ou (IOÏO) du réseau 

hexagonal des terres rares, ou perpendiculairement au plan, suivant la direction (000 1). 

Les échantillons étaient placés dans une paille peu diamagnétique, dont la contribution 

était minimisée par la géométrie des deux bobines SQUID du magnétomètre. 

Les corrections de diamagnétisme du substrat ont été effectuées. Nous n'avons procédé à 

aucune correction de champ démagnétisant sur les résultats obtenus lorsque le champ 

magnétique était appliqué dans le plan de l'échantillon, mais nous avons effectué une 

correction importante sur les résultats obtenus lorsque le champ magnétique était appliqué 

perpendiculairement au plan de l'échantillon. Dans cette géométrie, le champ 

démagnétisant est en principe -4rrNM, où N doit être égal à un pour les films minces. 

Toutefois, cette valeur s'est avérée trop importante, puisque les cycles d'aimantation 

présentaient alors une pente négative. Un tel problème fut également rencontré par 

Borchers et al. [57] dans l'étude du système Er/Y. Nous nous sommes donc limités à une 

correction qui permettait d'obtenir une pente verticale à basse température et nous avons 

effectué cette même correction à toutes températures. 

Notons que la valeur ~u champ critique qui peut apparâltre sur les courbes de première 

aimantation n'est pas affectée par cette correction. 

La détermination de la valeur absolue de l'aimantation s'est avérée assez complexe, 

puisqu'il fallait connaître exactement la quantité d'échantillon. Or cela est très difficile 

pour plusieurs raisons : 

(i) il existe une incertitude non négligeable sur les épaisseurs déposées ; 

(ii) l'échantillon analysé par mesures d'aimantation est en fait un morceau découpé de 

l'échantillon initial. Ses contours ne sont donc souvent pas réguliers et il est difficile d'en 

déterminer la surface ; 

(iii) la pesée de l'échantillon n'est pas une solution satisfaisante, car le poids du substrat 

n'est pas directement corrélé à la surface du dépôt. Si le morceau utilisé provient du bord 

de l'échantillon, une partie de la surface du substrat peut en effet ne pas être recouverte de 

dépôt. De plus,. la découpe peut être en biseaux et la masse mesurée serait alors trop 

importante ou trop faible par rapport à la surface réelle de dépôt. 

Nous avons résolu ce problème en photographiant l'échantillon au microscope. On 

visualise ainsi parfaitement la surface du dépôt sur un tirage photographique, que l'on 

peut découper et déterminer par pesée. Il suffit alors de connaître le rapport 

d'agrandissement entre l'échantillon et la prise de vue pour en déduire la surface réelle du 

dépôt. 
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3. 2 Diffraction de neutrons 

La diffraction de neutrons est une technique exceptionnelle pour l'étude des structures 

magnétiques, complémentaire aux mesures magnétiques et à la diffraction des rayons X 

[75-76]. 

Les neutrons subissent une double diffusion : nucléaire et magnétique. La diffusion 

nucléaire est le résultat de l'interaction entre le neutron et le noyau atomique. La diffusion 

magnétique est due à l'interaction entre le spin du neutron et la distribution d'aimantation 

atomique. Les deux contributions s'ajoutent simplement en intensité lorsque les neutrons 

incidents sont non polarisés mais présentent des relations de phase lors de mesures en 

diffraction de neutrons polarisés sur des échantillons monodomaines. 

Nous rappelons dans la suite de ce paragraphe les phénomènes de diffusion nucléaire, 

magnétique et de neutrons polarisés. Plutôt que de présenter les formules générales, nous 

nous limiterons à des rappels simples et utiles pour l'interprétation de la suite de notre 

travail. Nous décrirons à la fin de cette partie les dispositifs expérimentaux utilisés. 

a) Quelques exemples types 

Diffusion nucléaire cohérente 

La diffusion nucléaire cohérente s'exprime de manière tout à fait similaire à la diffusion 

de rayons X, puisque le facteur de structure nucléaire s'écrit : 

où bi est l'amplitude de diffusion nucléaire cohérente du ième atome situé en rj. 

Contrairement au facteur de diffusion atomique fi(q) des rayons X, bi est indépendante 

de q, car elle décrit l'interaction entre le neutron et le noyau atomique qui peut être 

considéré comme ponctuel face à la longueur d'onde du neutron. 

L'intensité nucléaire diffusée par un superréseau est tout à fait semblable à l'intensité des 

rayons X: 

Il suffit de remplacer dans les formules de diffraction de rayons X les facteurs de 

diffusion atomique fA et fB par les longueurs de diffusions nucléaires cohérentes bA et 

bB. Il apparaît ainsi aux noeuds du réseau réciproque de facteur de structure non nul des 
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pics de Bragg du réseau moyen, entourés de satellites dus à la modulation chimique le 

long de (Oz) (figure II-13). En diffusion neutronique, on parlera de pics et de satellites 

nucléaires. 

Diffusion magnétique : composante ferromagnétique 

Lorsque les neutrons sont non polarisés et que les moments magnétiques à l'intérieur de 

chaque couche et d'une couche à l'autre sont parallèles, l'amplitude de diffusion 

magnétique s'écrit : 

où l'amplitude de diffusion magnétique pf(q) vient remplacer le facteur fi(q) de la 

diffusion de rayons X ou le facteur bi de la diffusion nucléaire. Elle décrit l'interaction du 

neutron avec le moment de l'atome et est donnée par : 

où e, rn et c sont respectivement la charge de l'électron, la masse de l'électron et la vitesse 

de la lumière, y= 1.9 magnétons nucléaires. 

m..L est la projection de la composante ferromagnétique sur le plan perpendiculaire au 

vecteur de diffusion. 

fi (q) est un facteur de forme magnétique dû à l'extension spatiale de la densité 

d'aimantation (c'est-à-dire de la densité d'électrons non appariés) autour de chaque 

atome. C'est l'équivalent du facteur de forme électronique pour les rayons X. 

Notons bien que la relation écrite ci-dessus n'est valable que si tous les moments 

magnétiques sont parallèles entre eux : dans les couches et d'une couche à l'autre. Le 

terme "ferromagnétique" est consacré à cette configuration. 

De nouveau, l'intensité diffusée par la composante ferromagnétique d'un superréseau 

s'écrit: 

Elle est donnée par la formule d'intensité des rayons X; il suffit de remplacer fA et fB par 

les amplitudes de diffusion magnétiques PA et PB, supposées indépendantes de q. 

L'apparition d'une composante ferromagnétique se traduit par une augmentation de 
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l'intensité des pics nucléaires (principaux et satellites), tels qu'ils sont présentés sur le 

réseau réciproque figure ll-13. 

Cependant, en raison de la présence dans les formules du terme mJ_, projection de 

l'aimantation sur le plan perpendiculaire au vecteur de diffusion, la diffusion 

ferromagnétique n'est pas attendue de façon uniforme sur l'ensemble des réflexions 

permises du réseau réciproque et l'intensité dépendra considérablement de l'angle entre le 

vecteur de diffusion et l'orientation de la composante ferromagnétique. 

Examinons les situations particulières où le dysprosium et l'erbium seraient 

ferromagnétiques selon leur direction de facile aimantation : 

Intensité diffusée le long de (000t) par le dysprosium ferromagnétique 

Les moments magnétiques orientés suivant une direction a du plan de base sont 

perpendiculaires au vecteur de diffusion. L'intensité ferromagnétique est maximale 

puisque rn j_ = m. 

Intensité diffusée le long de ClOÏt) par le dysprosium ferromagnétique 

La présence de domaines magnétiques dans le plan de base fait en sorte que le vecteur de 

diffusion s'écarte en moyenne de la direction perpendiculaire aux moments magnétiques 

et l'intensité ferromagnétique est réduite. Elle est minimale en (lOÏO) (sans être nulle car, 

pour certains domaines, le vecteur de diffusion n'est pas parallèle à l'aimantation) et 

s'écrit: IM(q) = 112(1+cos28)1fM(q)I
2 1Ghki 

où e est l'angle entre le vecteur de diffusion et la direction (0001). l/2(1+cos28) est un 

facteur à introduire chaque fois que les moments magnétiques sont répartis de façon 

isotrope (en moyenne) dans le plan de base, la diffusion le long de (OOOt) constituant le 

cas particulier où 8=0. 

Intensité diffusée le long de (OOOt) par la composante ferromagnétique de l'erbium 

La composante ferromagnétique, orientée suivant l'axe c, est parallèle au vecteur de 

diffusion. L'intensité ferromagnétique est nulle, indépendamment de la valeur du facteur 

de structure géométrique. 

Intensité diffusée le long de ClOÏt) par la composante ferromagnétique de l'erbium 

La contribution ferromagnétique apparaît avec une intensité d'autant plus grande que l'on 

se rapproche de (lOÏO): IM(q) = sin28 jfM(q)j
2 IGhkl 

sin28 est le facteur géométrique à introduire chaque fois que les moments magnétiques 

sont orientés suivant l'axe c. 
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Ces deux cas particuliers sont schématisés sur les réseaux réciproques de la figure II-14 

suivante, où ne sont représentées que les contributions magnétiques. 

(0002) (IOÏ2) . . . . . . . . . . . . . . . . 
(!OÏl) (0001) . 

. . 
eooÏ2J-' • 

. 
. . 

(0000 (IOÏO) 

Dy ferromagnétique dans le plan de base 

~ 

a* 

J c* 

(0002) (1012) 
\. 

(0001) (IOÏI)A!I • 'lllli!ii' 

(0000) (IOÏO).-. .. ,. .. 

Er ferromagnétique selon l'axe c 

+ 
+ 

Fig. II-14: distributions des intensités aux noeuds des réseaux réciproques du dysprosium et 

de l'erbium massifs, dans le cas particulier de l'ordre ferromagnétique selon leur direction de 

facile aimantation. Seules les contributions magnétiques sont représentées. Les niveaux de 

gris correspondent aux différences d'intensité dues au facteur géométrique, le noir indiquant 

l'intensité maximale. · 

Diffusion magnétique · structure antiferromagnétique 

Dans ce mémoire, nous appellerons structure antiferromagnétique dans un superréseau, 

celle où l'un des éléments est ferromagnétique dans chaque couche, mais où les moments 

portés par les couches successives sont couplés antiferromagnétiquement à travers l'autre 

élément (sans préjuger de la structure magnétique de ce dernier). 

Le calcul s'effectue en reprenant la formule de l'amplitude de diffusion totale mais en 

ajoutant un déphasage exp(i1t) entre les moments orientés dans le sens opposé à un sens 

de référence. Le développement est alors tout à fait similaire à celui de 
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l'antiferromagnétisme classique : l'intensité magnétique apparaît entre le pic nucléaire 

principal et le premier satellite nucléaire et entre les satellites nucléaires, sans donner 

aucune contribution aux pics d'origine nucléaire (figure II-15). Comme précédemment, 

l'intensité des contributions à chaque noeud du réseau réciproque dépend du facteur de 

structure géométrique Ghkl et de l'angle e suivant les règles énoncées ci-dessus. 

c* 

(IOÏ2) 

(000:..:.1:_) +-------_...:.(_IO_Ï~l) 

(IOÏO) 

a* 

Superréseau avec ordre antiferromagnétique dans le plan de base 

Fig. 1/-15: distributions des intensités aux noeuds du réseau réciproque d'un superréseau, 

dans le cas particulier d'un couplage antiferromagnétique entre couches ferromagnétiques 

dans le plan. Les contributions nucléaires sont indiquées par les ronds blancs, les 

contributions magnétiques sont représentées par les niveaux de gris traduisant les différences 

d'intensité dues au facteur géométrique. Le noir correspond à l'intensité maximale. 

Diffusion magnétique : phase hélicoïdale cohérente 

Nous avons vu que l'amplitude totale diffusée par un superréseau est égale à la somme 

des amplitudes diffusées par chaque plan, multipliées par des facteurs de phase. Ce 

facteur de phase tout à fait classique est dû à la différence de marche entre les ondes 

réfléchies sur des plans successifs. 

Pour la structure antiferromagnétique, le terme de déphasage supplémentaire entre les 

moments orientés dans des sens opposés est exp(in). L'introduction d'un déphasage 
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supplémentaire entre moments successifs tournés d'un angle a se généralise aux 

structures hélicoïdales : si deux plans sont séparés de dA et que les moments forment 

entre eux un angle a, la différence de phase entre les ondes réfléchies par ces plans est 

qdA +a, soit aussi (q+KA)dA si KA est le vecteur d'onde de l'hélice. 

Considérons un superréseau constitué de deux matériaux magnétiques A et B dont les 

moments sont parallèles entre eux dans un même plan atomique et qui développent une 

structure hélicoïdale de vecteurs d'onde KA et KB, orientés le long de l'axe c et différents 

dans les deux éléments. Plaçons-"nous dans l'hypothèse où les hélices se propagent de 

façon cohérente à travers l'ensemble de l'échantillon, c'est-à-dire en relation de phase. 

Un tel calcul a été développé en détail par Erwin et al. [53]. 

L'amplitude de diffusion magnétique se calque simplement sur celle obtenue en 

diffraction de rayons X, en effectuant les substitutions qui tiennent compte des 

amplitudes de diffusion et des nouveaux déphasages entre plans : 

Les amplitudes de diffusion fA et fB sont remplacés par PA et PB· 

Les déphasages entre plans. successifs qdA et qdB sont remplacés par (q+KA)dA et 

(q+KB)dB. 

Le déphasage entre deux bicouches successives qA = q(nAdA+nBdB) est remplacé par 

(q+KA)nAdA+(q+KB)nBdB = qA + (KAlA+KBlB) = qA + <1>. 

f+() = sin(N(qA+<l>)/2) [ sin((q+KA)nAdA/2) 
q sin((qA+<l>)/2) PA sin((q+KA)dA/2) 

+ exp(i(qA + <1>) 1 2) PB si~((q + KB)nBdB 1 2)] 
sm((q + KB)dB 1 2) 

que l'on peut écrire sous la forme: 

Le signe + provient du fait que la substitution de q par q+K n'est valable que si le spin du 

neutron est polarisé selon le vecteur d'onde de l'hélice. Dans le cas de neutrons non 

polarisés et (ou) de structures où la chiralité de l'hélice change d'un domaine à l'autre, la 

probabilité de trouver le spin polarisé selon Kou dans la direction opposée est 112 ; il faut 

donc tenir compte d'une deuxième composante f-(q), où q-K se substitue à q: 

f-() = sin(N(qA-<1>)/2) [ sin((q-KA)nAdA/2) 
q sin((qA-<l>)/2) PA sin((q-KA)dA/2) 

+ exp(i(qA- <1>) 1 2) PB si~((q -KB)nBdB 1 2)] 
sm((q -KB)dB 1 2) 
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Fig. ll-16: contribution magnétique au spectre de diffraction neutronique pour un superréseau Dy/Er. Les 

deux éléments sont supposés développer un ordre magnétique hélicoïdal dans le plan de base, de vecteurs 

d'onde différents. (a): contribution magnétique d'une couche de Dy; (b): contribution magnétique d'une 

couche d'Er; (c): (S+(q))2 + (S-(q)yl; (d): spectre magnétique total. La ligne en trait pointillé indique la 

position du pic de Bragg nucléaire moyen. 
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L'intensité magnétique totale est la somme des intensités magnétiques partielles, soit : 

La figure de diffraction provenant de la contribution magnétique (figure II-16 (d)) est 

donc obtenue en suivant la même méthode que pour la diffraction de rayons X et pour la 

diffraction nucléaire, par convolution des fonctions f±( q) et S±( q): 

Les fonctions f±( q) sont chacune la somme de deux termes centrés en qA±KA et qs±Ks 

et d'un terme croisé peu important (figure II-16 (a) et (b)). Les deux premiers termes 

mentionnés se recouvrent peu en raison de la différence significative entre KA et Ks. Il 

faut noter que F+(q) et F-(q) ne sont pas symétriques l'une de l'autre par rapport au pic 

principal (indiqué en pointillé), puisque les pics situés en qA +KA et qA -KA sont 

symétriques par rapport à qA, de même que les pics en qs+KB et qs-KB sont symétriques 

par rapport à qs. 

Les fonctions peignes S±(q) (figure Il-16 (c)) sont décalées du peigne initial de± 4>/A, et 

sont par conséquent symétriques l'une de l'autre par rapport au pic nucléaire principal. La 

distance entre les dents du peigne est toujours de 2rr/ A. 

La situation examinée par Erwin et al. [53] est celle des superréseaux Dy/Y, où le 

dysprosium présente ùn ordre hélicoïdal de vecteur d'onde KA dans le plan (0002) et où 

l'yttrium non magnétique (PB = 0) transmet l'hélice et donc contribue au déphasage total 

avec son propre vecteur d'onde Ks. 

Dans ces conditions, l'expression de l'amplitude de diffusion magnétique devient : 

f±( ) = (sin(N(qA±iP)/2)) (sin((q±KA)nAdA /2)) 
q PA sin((qA±iP)/2) sin((q±KA)dA/2) 

Le spectre de diffraction présente des pics d'origine magnétique décalés de ±KA par 

rapport à 27t/dA et accompagnés de satellites espacés de 27t/A, dus à la cohérence de 

l'ordre hélicoïdal. 

Notons que la fonction peigne étant décalée par rapport au pic principal, la position du pic 

d'intensité maximale ne correspond pas exactement au maximum de f±( q) en qA±KA ; il 

serait erroné de déterminer le vecteur d'onde KA directement à partir des positions 

relatives des pics magnétiques d'intensités maximales. 

La largeur à mi-hauteur ~q des pics magnétiques permet en revanche de déterminer la 

longueur L sur laquelle se transmet l'ordre hélicoïdal de façon cohérente : 

L 2rr , A 1 , 1 . , . . al = l ou oqo est a reso ution expenment e. 
-v~q2 _ ~q02 
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Diffusion magnétique : phase hélicoïdale incohérente 

S'il n'y a pas d'interférence entre les diffusions par deux bicouches successives, la 

fonction peigne disparaît de l'expression de l'amplitude de diffusion magnétique qui 

devient simplement : 

f±(q) = PA (sin((q±KA)nAdA /2)J 
sin((q±KA)dA /2) 

On observe dans ce cas un unique pic magnétique de part et d'autre du pic principal. Ces 

pics sont situés en qA±KA et il est alors possible de déterminer le vecteur d'onde de 

l'hélice d'après leurs positions relatives. 

Que l'ordre hélicoïdal soit cohérent ou non, la distribution des intensités magnétiques aux 

noeuds du réseau réciproque suit les mêmes règles que celles évoquées précédemment : 

les satellites magnétiques apparaissent autour des noeuds de facteur de structure non nul 

et leur intensité est fonction du facteur de structure géométrique et de l'angle formé par les 

moments magnétiques et le vecteur de diffusion. Le schéma 11-17 suivant représente le 

cas de l'ordre hélicoïdal incohérent contenu dans le plan de base d'un superréseau. 

(l0Ï2) 

(OOO:.:.I:..l +-------.:...o_oï_I:..{l 

(IOÏO) 

Ordre hélicoïdal incohérent dans le plan de base d'un superréseau 

Fig. /l-17: distributions des intensités aux noeuds du réseau réciproque d'un superréseau 

dans le cas d'un ordre magnétique incohérent hélicoïdal dans le plan de base. Les 

contributions nucléaires sont indiquées par les ronds blancs, les contributions magnétiques 

sont représentées par les niveaux de gris traduisant les différences d'intensité dues au facteur 

géométrique. Le noir correspond à l'intensité maximale. 
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b) Diffusion magnétique par le dysprosium et l'erbium massif 

Dysprosium massif 

Le cas du dysprosium massif (figure II-18) est relativement simple car, quelle que soit la 

configuration magnétique, les moments sont contenus dans le plan de base. Dans l'état 

paramagnétique, seules sont présentes les contributions nucléaires (indiquées par les 

ronds blancs sur la figure II-18). 

Quand la température diminue en dessous. de TN se succèdent: 

(ii) l'ordre hélicoïdal dans le plan de base, accompagné de satellites magnétiques le 

long de la direction de modulation magnétique, 

(iii) la phase ferromagnétique qui se traduit par une composante magnétique superposée 

aux pics nucléaires. 

(10l2) 

(000;...;;1.:...> +--------o_oi_1'-~) 

(0002) ...... ,."' 

(000~1~)+-------------(~10~l-41) 
\. 

(!OÏO) (1 OÏO) l' "r-----1...,._ 
\,../ 

a* 

(i) 
ordre hélicoïdal dans le plan de base 

(ii) 
Ordre ferromagnétique dans le plan de base 

Fig. I/-18: distributions des intensités aux noeuds du réseau réciproque du dysprosium 

massif lorsqu 'il développe (i) un ordre hélicoïdal dans le plan de base (ii) une composante 

ferromagnétique dans le plan de base. Les contributions nucléaires sont indiquées par les 

ronds blancs. 
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paramagnétique 
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(IOÏO) 

(iii) 
modulation CAM "carrée" 

+ 
hélice dans le plan de base 

(0002) (10Ï2) 

(000~1)~------------~0:..::0.:...:D4> 

(0000) (1010) 

(ii) 
modulation CAM sinusoïdale 

<lorz> 

(000~1~)~------------~(I:..::O~ÏI~).._ 

(IOÏO) 

(iv) 
composante ferro selon c 

+ 
hélice dans le plan de base 

Fig. Il-19: distributions des intensités aux noeuds du réseau réciproque de l'erbium massif 

(i) paramagnétique, lorsqu'il développe (ii) une modulation sinusoïdale suivant c, (iii) un 

ordre hélicoïdal dans le plan de base et une modulation carrée suivant c, (iv) un ordre 

hélicoïdal dans le plan de base et une composante ferromagnétique suivant c. Les 

contributions nucléaires sont indiquées par les ronds blancs. 
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Diffusion magnétique : erbium massif 

La situation de l'erbium est nettement plus complexe que celle du dysprosium en raison 

de la superposition d'une composante magnétique dans le plan de base et d'une 

composante parallèle à l'axe c. 

Aussi nous limiterons-nous à présenter et discuter les différentes distributions d'intensités 

magnétiques qui apparaissent aux noeuds du réseau réciproque lorsque la température est 

abaissée (figure II-19) : 

(i) La situation paramagnétique se résume aux contributions nucléaires indiquées par 

les ronds blancs. 

(ii) Le développement de la modulation sinusoïdale selon c se traduit par l'apparition de 

pics magnétiques le long de (10Ïl) dont les positions relatives correspondent au vecteur 

d'onde de la modulation. Aucune contribution n'est visible le long de c*, parallèle au 

moment magnétique. 

(iii) L'ordre hélicoïdal dans le plan de base donne naissance, comme dans le cas de 

dysprosium, à des pics magnétiques le long de (0001) et (lOÏl), qui, le long de cette 

dernière direction, se superposent aux premiers satellites de la modulation selon c. Cette 

modulation devenant simultanément "carrée", des satellites d'ordre trois émergent 

également. 

(iv) À basse température, la composante ferromagnétique selon c se superpose aux pics 

nucléaires le long de la direction (IOÏl). L'ordre hélicoïdal dans le plan de base est 

inchangé. 

Les figures II-18 et II-19 montrent finalement que l'étude du comportement magnétique 

du dysprosium peut être entièrement menée en explorant le réseau réciproque le long de la 

direction (0001) alors que la compréhension du magnétisme de l'erbium nécessite une 

exploration plus complète : le long de (0001) pour collecter des informations sur l'ordre 

dans le plan de base et le long de ( 10 Ïl) pour déterminer l'ordre selon c. 

c) Diffraction de neutrons polarisés appliquée à l'étude de la phase 

antiferromagnétique 

Comme nous le verrons au chapitre IV, une structure antiferromagnétique entre couches 

de dysprosium apparaît à basse température dans certains superréseaux Dy/Er. Cette 

pbase a donné lieu à une étude de diffraction de neutrons polarisés dont nous rappelons 

les principes dans ce paragraphe. 
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Lors d'expériences de diffraction de neutrons polarisés avec analyse de polarisation, 

quatre intensités peuvent être distinguées : J++, J+-, I-+ et I-- où le premier des deux 

signes indique la polarisation du faisceau incident et le second celle du faisceau diffracté. 

À chacune des ces intensités correspond une amplitude de diffusion ; les quatre 

amplitudes de diffusion totales peuvent s'écrire sous la forme d'une matrice 2x2 : 

qui, par généralisation, s'écrit: [f] = I,[U]i exp(- iq.ri) 

où [U]i est l'amplitude de diffusion due à chaque. atome et exp(-iqri) le déphasage 

additionnel dû au chemin effectué par chaque onde. 

Lorsque la diffusion est purement nucléaire, le facteur de structure atomique s'écrit : 

[U l _ N N _ 1 (u++ u+-) (b· 
N 1 - Ui-t UN i - 0 

Cela signifie que la diffusion nucléaire s'effectue sans retournement de spin. Pour cette 

raison, les pics de Bragg nucléaires et les satellites de surstructure dus à la modulation 

chimique apparaissent uniquement sur les spectres de diffraction sans retournement de 

spin. 

Lorsque les atomes portent un moment magnétique, l'amplitude de diffusion atomique 

totale s'écrit : [U]i = [UN]i + [UM]i 

avec: = (utt ut) 
Ui1 UM i 

.L . .LJ ffijx +~iy 

-miz 

où mfx' rn~ et rn~ sont les composantes du vecteur mr' lui-même étant la projection 

sur le plan perpendiculaire au vecteur de diffusion du vecteur unitaire IDi porté par le 

moment magnétique. La direction (Oz) est choisie le long de l'axe de quantification. 

Lorsque, comme ce sera notre cas, le vecteur de diffusion est perpendiculaire au plan de 

l'échantillon (plan (xûz)) et que les moments magnétiques sont contenus dans le plan de 

l'échantillon, IDf = IDi et ffiiy = Û. 

D'où: [U]i = (u++ u+-J = 
u-+ u--

i 
(

bi +Pi ( q)miz Pi ( q)mix ) 

Pi ( q)mix bi - Pi ( q)miz 
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Les amplitudes de diffusion sans retournement de spin sont donc reliées à l'interaction 

nucléaire et à la composante de l'aimantation le long de l'axe de quantification, alors que 

les amplitudes de diffusion avec retournement de spin sont reliées à la composante de 

l'aimantation perpendiculaire à l'axe de quantification. 

Le tableau présenté page précédente résume les résultats de diffraction de neutrons 

polarisés obtenus dans quelques cas particuliers que nous rencontrerons. Pour chaque 

configuration sont indiqués les facteurs auxquels sont proportionnelles les différentes 

intensités et les positions où elles apparaissent : nucléaires, c'est-à-dire sur les pics de 

Bragg et les pics de surstructure, où intermédiaires, c'est-à-dire entre les pics de Bragg et 

les premiers satellites et entre les satellites. 

d) Dispositifs expérimentaux 

L'ensemble des expériences de diffraction de neutrons a été réalisé sur des spectromètres 

trois axes. Pour les études ne nécessitant pas de neutrons polarisés, nous avons utilisé le 

spectromètre G4.3 au Laboratoire Léon Brillouin (L.L.B.) du Centre d'Etudes Nucléaires 

à Saclay et le diffractomètre 3XE du "Missouri Research Reactor" (M.U.R.R.) à 

Columbia (USA). Les expériences de diffraction de neutrons polarisés avec analyse de 

polarisation ont été menées à l'aide du spectromètre 4Fl du L.L.B .. 

Sur G4.3 (figure II-20), la longueur d'onde incidente est de 4.245 Â. Monochromateur et 

analyseur sont en graphite pyrolitique. Les collimations après le monochromateur, avant 

l'analyseur et à l'entrée du détecteur sont respectivement de 30', 30' et 60'. La résolution 

instrumentale est voisine de 0.0073 Â. 

Sur 4Fl, la longueur d'onde incidente est de 4.488 Â. Les neutrons sont polarisés et 

analysés par des supermiroirs Co-Ti ou "benders". Un flipper de type Mezei est placé 

avant l'échantillon et un cryoflipper supraconducteur est placé après. Les rapports de 

flipping sont de l'ordre de 17. 

Pour ces deux instruments, les échantillons peuvent être refroidis jusqu'à 5 K dans un 

cryogénérateur. Un champ magnétique vertical d'intensité maximale 5.5 küe peut être 

appliqué grâce à un électroaimant. 

Les caractéristiques et la configuration du spectromètre 3XE du M.U.R.R. sont très 

voisines de celles de G4.3. La longueur d'onde utilisée est de 2.357 Â et la résolution 

expérimentale est de 0.014 A-I. 
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Fig. ll-20: schéma du spectromètre trois axes G43 du Laboratoire Léon Brillouin (Saclay). 
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Chapitre III 

Comportement ntagnétique de 
films épitaxiés de dysprosium 

L'objectif de ce chapitre est l'étude du comportement magnétique de films de dysprosium 

épitaxiés sur des éléments induisant des déformations de type a opposées, à savoir 

l'yttrium et l'erbium. Comme nous l'avons vu dans les chapitres précédents, l'épitaxie 

sur l'erbium devrait tendre à contracter le réseau hexagonal du dysprosium dans le plan 

de base et, par conséquent, à le dilater selon l'axe c ; il s'agit donc d'une déformation 

analogue à la déformation de type a2 qui se produit spontanément dans l'élément massif 

lors de la transition hélicoïdale-ferromagnétique. À l'opposé, l'épitaxie sur l'yttrium 

devrait tendre à dilater le réseau hexagonal du dysprosium dans le plan de base et à le 

contracter selon l'axe c ; il s'agit alors d'une déformation opposée à celle qui se produit 

dans l'élément massif à la température de Curie. Cette étude s'inscrit à la suite de travaux 

succincts réalisés par Farrow et al. [64] sur un film de dysprosium épitaxié entre deux 

couches d'erbium et par Majkrzak et al. [ 40] sur quatre films de dysprosium épitaxiés 

entre deux couches d'yttrium. 

Nous présentons tout d'abord (paragraphe 1) l'étude de l'état cristallin des échantillons 

par diffraction. de rayons X aux grands angles, ce qui a permis de déterminer le 

paramètre c des différents films de dysprosium et leur état de déformation épitaxiale. 

Nous abordons ensuite l'étude de leur comportement magnétique proprement dit: celui 

des films de dysprosium épitaxiés sur yttrium (paragraphe 2) puis celui des films de 

dysprosium épitaxiés sur erbium (paragraphe 3). Nous terminons par une modélisation 

permettant d'estimer l'importance des différents effets, y compris ceux liés à l'épitaxie, 

sur les phénomènes observés (paragraphe 4). 
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1 . Structure cristalline 

1 . 1 Résultats expérimentaux 

Deux spectres typiques obtenus pour un film de dysprosium épitaxié entre deux couches 

de 500 À d'yttrium et pour un film de dysprosium épitaxié entre deux couches de 1000 À 

d'erbium sont présentés respectivement figures III-1 et 111-2. 

Fig. ll/-1 : spectre de diffraction de rayons X aux grands angles obtenu pour le film de 

dysprosium de 650 A épitaxié entre deux couches d'yttrium de 500 A. 
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Fig. 1/1-2 : spectre de diffraction de rayons X aux grands angles obtenu pour le film de 

dysprosium de 600 A épitaxié entre deux couches d'erbium de 1000 A. 
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Les pics situés en 8 = 22.086° et 8 = 22.59° sur les deux spectres correspondent 

respectivement aux pics (llÏO) du saphir et (110) du niobium. 

Sur la figure III-1, les pics de Bragg (0002) de l'yttrium et du dysprosium sont situés 

respectivement en e = 18.162° ete= 18.548°. 

Le pic de Bragg du dysprosium apparaît à un angle plus petit sur la figure III-2 

(8 = 18.406°), ce qui traduit un accroissement de paramètre c. Le pic en e = 18.704° 

correspond au pic de Bragg (0002) de l'erbium. 

Les caractéristiques principales des spectres obtenus à température ambiante sur 

l'ensemble des films de dysprosium épitaxiés sur yttrium et sur erbium sont reportées 

dans le tableau ci-dessous. Précisons que, dans le cas du système Y/Dy/Y, l'épaisseur 

des couches d'yttrium entourant le film de dysprosium est de 500 Â, alors que l'épaisseur 

des couches d'erbium est de 1000 Â pour les échantillons Er/Dy/Er. 

Les valeurs correspondant au pic du dysprosium des deux films les plus fins épitaxiés sur 

erbium n'y figurent pas car l'intensité du pic est trop faible pour que l'ajustement soit 

satisfaisant. 

épaisseur AI203 Dy 
0 

position e position e (A) paramètre c largeur mi-h. 

Y/550/Y 22.085 18.559 5.621 0.112 

Y/600/Y 22.085 18.525 5.630 0.121 

Y/650/Y 22.086 18.548 5.624 0.102 

Y/1150/Y 22.084 18.533 5.628 0.080 

Y/2000/Y 22.086 18.523 5.631 0.067 

Y/2900/Y 22.087 18.521 5.632 0.069 

Y/3200/Y 22.085 18.482 5.643 0.071 

Er/1001Er 22.085 ---- ---- ----

Er/200/Er 22.087 ---- ---- ----

Er/450/Er 22.084 18.419 5.6617 0.1012 

Er/600/Er 22.087 18.406 5.6656 0.0816 

Er/3000/Er 22.084 18.455 5.6511 0.0566 

En supposant que les substrats utilisés aient des caractéristiques cristallines tout à fait 

similaires, la dispersion observée sur la position du pic de Bragg du saphir provient 

uniquement de l'incertitude expérimentale, qui est par conséquent de l'ordre de 0.14%o. 

La largeur à mi-hauteur de ce pic est de l'ordre de 0.003°. La position du pic de Bragg du 

dysprosium permet de déterminer le paramètre c du film de dysprosium avec une 

précision de 0.13%o, dont l'évolution est discutée au paragraphe 1.2 suivant. 
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La longueur de cohérence cristalline L du film de dysprosium peut être estimée à partir de 

la largeur à mi-hauteur AS à laquelle elle est reliée par : 

L= 
2cos8~ A82 

- ASÔ 

où À est la longueur d'onde du faisceau incident, et ASo est la résolution expérimentale, 

déterminée d'après la largeur à mi-hauteur du pic du saphir supposé de parfaite qualité 

cristallographique. Les longueurs de cohérence cristalline en fonction de l'épaisseur de 

dysprosium sont reportées figure III-3. 

Fig. 11/-3: évolutions de la longueur de cohérence cristalline des films de dysprosium 

épitaxiés entre yttrium et erbium en fonction de l'épaisseur de dysprosium. 

La longueur de cohérence cristalline des films d'épaisseur inférieure à 800 Â est du même 

ordre de grandeur que l'épaisseur, ce qui révèle une grande qualité cristallographique 

parallèlement à la direction de croissance. Lorsque l'épaisseur dépasse 800 Â, la longueur 

de cohérence devient inférieure à l'épaisseur du film et sature à 800 Â pour les épaisseurs 

supérieures à 2000 Â. 

1. 2 Etat de déformation des films de dysprosium 

Afin d'estimer l'état de déformation des films de dysprosium, nous avons utilisé un 

modèle élastique idéal, où l'échantillon est simplement considéré comme la superposition 

d'une couche A de dysprosium (d'épaisseur lA) et d'une couche B d'erbium ou de 

d'yttrium (d'épaisseur lB) ; il serait équivalent d'alterner des couches de A et des couches 

de B, pourvu que les épaisseurs cumulées restent les mêmes. L'épitaxie supposée parfaite 
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entre les deux couches conduit à l'égalité de leurs paramètres dans le plan de base, par 

augmentation du paramètre a de l'élément de paramètre initial plus petit, et diminution du 

paramètre a de l'autre élément. Les paramètres, obtenus en minimisant l'énergie élastique 

par rapport aux déformations dans les deux éléments (voir annexe A), s'écrivent: 

0 0 

où aA et aB sont les paramètres des éléments massifs et <a0 > est la moyenne des 

paramètres a0 des éléments massifs. 

En vertu des lois d'élasticité, les paramètres c sont modifiés selon les relations : 

0 0 

où cA et cB sont les paramètres des éléments massifs et C13 et C33 sont les constantes 

élastiques supposées communes aux deux éléments. 

À partir des paramètres ainsi déterminés, il est immédiat de calculer les déformations dues 

à l'épitaxie définies dans le repère cartésien : ê0 I1 (selon a) et ê0 33 (selon c), ainsi que 

celles définies par Callen et Callen [29] (page 35) : êoa,l et êoa,2 ; ë 0 Y est nulle car 

l'épitaxie n'affecte pas la symétrie hexagonale. Les résultats des calculs sont reportés 

dans le tableau suivant en fonction du rapport PDy = loyiOB+loy): 

PD y aoy coy êoll ê
0
33 êoa,l êoa,2 

0 0 

(l0-2) (l0-2) (l0-2) (l0-2) (A) (A) 

0.2 3.638 5.616 1.26 -0.60 1.91 -1.07 

Y/Dy/Y 0.4 3.327 5.624 0.94 -0.45 1.44 -0.81 

0.6 3.616 5.633 0.63 -0.30 0.96 -0.54 

0.8 3.604 5.641 0.31 -0.15 0.48 -0.27 

Dy massif 3.593 5.650 0 0 0 0 

0.8 3.586 5.655 -0.18 0.09 -0.28 0.16 

0.6 3.580 5.660 -0.37 0.18 -0.56 0.31 

Er/Dy/Er 0.4 3.573 5.665 -0.55 0.26 -0.84 0.47 

0.2 3.566 5.670 -0.74 0.35 -1.12 0.63 
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Il apparaît que l'épitaxie d'un film de dysprosium sur erbium conduit à des déformations 

eoa, 1 négative et eoa,2 positive, c'est-à-dire de mêmes signes que les coefficients de 

magnétostriction Îq et À2, caractéristiques des déformations spontanées qui ont lieu dans 

l'élément massif à la transition ferromagnétique. 

En revanche, un film de dysprosium épitaxié sur yttrium subit des déformations èoa, 1 

positive et eoa,2 négative, de signes opposés aux coefficients de magnétostriction 

correspondant. 

Les évolutions théoriques des paramètres. a et c en fonction de l'épaisseur du film de 

dysprosium sont présentées figure III-4, où ils sont comparés aux paramètres c 

déterminés expérimentalement (ronds blancs et ronds noirs). 
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Fig. l/1-4 : évolutions expérimentales du paramètre c des films de dysprosium épitaxiés 

entre erbium (ronds blancs) et entre yttrium (ronds noirs) en fonction de l'épaisseur de 

dysprosium. Les croix correspondent aux évolutions théoriques des paramètres c (à gauche) 

et a (à droite). 

- 3.56 

4000 

Le paramètre a théorique du film de dysprosium tend vers la valeur de l'élément massif 

pour les grandes épaisseurs de dysprosium, et vers le paramètre de l'élément sur lequel il 

est épitaxié pour les faibles épaisseurs. Parallèlement, le paramètre c tend vers le 

paramètre du dysprosium massif pour les grandes épaisseurs de dysprosium et s'en 

écarte lorsque l'épaisseur de dysprosium diminue: il décroît pour le système Y/Dy/Y et 

croît pour le système Er/Dy/Er. 
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L'évolution des paramètres expérimentaux est tout à fait conforme au modèle élastique 

idéal. Les valeurs expérimentales sont seulement légèrement plus proches du paramètre 

de l'élément massif, ce qui traduit un effet de relaxation des contraintes, en particulier 

pour les films épitaxiés sur erbium. Notons en outre que les paramètres des films de 

600 Â et 3200 Â épitaxiés sur yttrium semblent élevés par rapport à la tendance générale. 

Cette particularité peut être due au fait qu'ils ont été élaborés à partir de substrats d'une 

provenance différente de ceux utilisés pour les autres films. 

Puisque les évolutions attendues sont liées aux états de contrainte du film de dysprosium, 

les échantillons seront caractérisés par le paramètre c expérimental plutôt que par 

l'épaisseur, les valeurs correspondant aux films de 100 Â et 200 Â épitaxiés sur erbium 

étant respectivement extrapolées à 5.67 Â et 5.668 Â. 
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2. Comportement magnétique de films de dysprosium 
épitaxiés entre deux films d'yttrium 

L'étude du comportement magnétique des films de dysprosium épitaxiés entre deux 

couches d'yttrium a été menée par diffraction de neutrons et par mesures d'aimantation. 

Les mesures d'aimantation ont été réalisées de façon systématique sur l'ensemble des sept 

échantillons dont les caractéristiques cristallines ont été présentées au paragraphe 1. Les 

expériences de diffraction de neutrons ont été conduites sur deux échantillons de 

comportements magnétiques extrêmes (Y/Dy 600 ÂIY et Y/Dy 3200 ÂIY), ce qui a 

permis d'identifier les phases magnétiques et les transitions décelées par mesures 

d'aimantation. 

Par souci de clarté, nous présentons tout d'abord les résultats de diffraction neutronique 

obtenus le long de la direction c* autour de la réflexion (0002) (paragraphe 2.1). Les 

résultats de mesures d'aimantation sont abordés par la suite (paragraphe 2.2). 

2 . 1 Etude par diffraction neutronique 

Les expériences réalisées correspondent à l'exploration du réseau réciproque le long de la 

direction c* autour de Ja réflexion (0002) : 

c* 

• • 
• (!OÏl). 

(0000) (IOÏO) a* 

Comportement d'un film de dysprosium de 3200 A épitaxié sur yttrium 

Une série de spectres de diffraction neutronique obtenus à partir de l'échantillon 

YfDy 3200 ÂIY est présentée figure III-5. 

On observe à température ambiante un pic intense situé en q = 2.225 A-I, correspondant 

au pic de Bragg (0002) du dysprosium, et un pic d'yttrium de très faible intensité en 

q = 2.186 A-t. 
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Fig. I//-5: spectres de diffraction de neutrons obtenus à différentes températures pour le 

film de dysprosium de 3200 À épitaxié entre yttrium. 

Les positions des pics indiquent que le rapport du paramètre c de l'yttrium sur celui du 

dysprosium est de 1.0178, alors qu'il est égal à 1.0152 dans les éléments massifs, ce qui 

va dans le sens d'une légère compression du réseau du dysprosium selon la direction 

(000 1), en accord avec les résultats obtenus par diffraction de rayons X. 

En dessous d'environ 180 K, deux pics supplémentaires (0002)- et (0002)+ 

apparaissent; à 174 K, ils se situent respectivement en q = 1.953 A-1 et q = 2.497 A-1. 

Ils sont de nature purement magnétique et traduisent l'ordre hélicoïdal dans le plan de 

base du dysprosium. Lorsque la température diminue de 170 K à 80 K, ces pics se 

rapprochent du pic du dysprosium et leur intensité croît alors que, parallèlement, aucune 

variation de l'intensité du pic de Bragg du dysprosium n'est observée. 

À partir de 80 K, on observe une diminution de l'intensité des satellites magnétiques au 

profit d'une contribution magnétique sur le pic de Bragg du dysprosium. Cela traduit la 

transition de la phase hélicoïdale à la phase ferromagnétique. 

Les évolutions thermiques des intensités intégrées du pic de Bragg (0002) et des satellites 

magnétiques (0002)+ et (0002)- sont récapitulées à la figure III-6. 

Elles montrent la disparition de l'ordre hélicoïdal et la transition vers un état 

ferromagnétique sous champ nul. TI apparaît cependant une coexistence des deux phases 
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sur un domaine de 30 K: l'ordre ferromagnétique s'établit à 80 K alors que les satellites 

magnétiques ne disparaissent complètement qu'à 50 K. 
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Fig. /l/-6 : évolutions thermiques des illtensités intégrées du pic de Bragg (0002) et des 

satellites magnétiques (0002)+ et (0002t, mesurées par diffraction de neutrons pour 

l'échantillon Y/Dy 3200 A/Y. 

L'évolution thermique du paramètre c, déterminée d'après la position du pic de Bragg du 

dysprosium, est présentée à la figure III-7. 
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Fig. l/1-7: évolution thermique du paramètre c, déterminé par diffraction de neutrons, du 

film de dysprosium de 3200 A épitaxié entre yttrium. 
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La variation se rapproche fortement de celle rencontrée dans le matériau massif reportée à 

la figure I-10 [7]. Comme on l'attend du phénomène de dilatation thermique, le paramètre 

décroît depuis la température ambiante jusqu'à environ 180 K avec une pente d'environ 

-0.007 Âll 00 K. Il augmente ensuite, rapidement puis plus lentement, jusqu'à environ 

80 K, où il subit une expansion discontinue de 0.18%. Il reste alors constant jusqu'aux 

plus basses températures. 

Cette évolution est cohérente avec le développement de l'ordre hélicoïdal entre 180 K et 

80 K puis la transition ferromagnétique à 80 K, correspondant à l'apparition d'une 

contribution magnétique sur le. pic. de Bragg du dysprosium (figure III-6). Néanmoins, le 

saut marqué par le paramètre c plaide pour une transition plus brutale que ne le laisse 

penser la persistance des satellites magnétiques en dessous de Tc et l'évolution de 

l'intensité du pic de Bragg. 

La variation thermique du pas de l'hélice entre 180 K et 50 K, déduit directement de 

l'espacement entre les deux satellites magnétiques, est présentée à la figure Ill-8. 

L'angle de 45° à la température de Néel décroît pour atteindre 28° à la température de 

Curie. Il demeure alors constant sur le domaine de coexistence des phases hélicoïdale et 

ferromagnétique. 
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Fig. II/-8 : évolution thermique de l'angle de rotation des moments magnétiques dans la structure 

en hélice du film de dysprosium de 3200 A épitaxié entre yttrium. 

Comparaison de l'échantillon Y/Dy 3200 A/Y avec le comportement du 

dysprosium massif 

Le comportement magnétique du film de dysprosium de 3200 À épitaxié entre deux 

couches d'yttrium est finalement très proche de celui du dysprosium massif présenté dans 
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la littérature (voir paragraphe 2.1 du chapitre 1). La température de Néel semble voisine 

de la valeur rencontrée dans l'élément massif (elle sera déterminée plus précisément par 

mesures d'aimantation). 

Dans la phase hélicoïdale, on note seulement une légère différence du pas de l'hélice, qui 

reste supérieur dans le film de 3200 À. La différence entre la valeur dans le film et dans le 

massif s'accroît quand la température diminue, mais n'excède jamais 3°. 

Le paramètre c évolue comme dans le matériau massif, présentant une augmentation 

continue dans la phase hélicoïdale (déformation a partielle) et un saut brusque à la 

transition ferromagnétique (passage à une déformation a totale).. . 

La seule différence notable se trouve donc être la coexistence des phases hélicoïdale et 

ferromagnétique sur un domaine de 30 K. Ceci n'est pas incompatible avec une transition 

du premier ordre mais peut traduire une certaine inhomogénéité, confirmée par l'évolution 

de la largeur du pic de Bragg du dysprosium (figure 111-9). 
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Fig. Il/-9 : évolution thermique de la largeur à mi-hauteur du pic de Bragg (0002) du 

dysprosium mesuré par diffraction de neutrons pour le film de 3200 A de dysprosium 

èpitaxié entre yttrium. 

La largeur à mi-hauteur de 0.0107 À-1 dans la phase hélicoïdale augmente de façon très 

brutale à la transition et présente un maximum dans le domaine de coexistence des deux 

phases magnétiques. En dessous de 50 K, elle se stabilise à 0.0134 À-1. Vu la résolution 

expérimentale de 0.0073 À-1, la longueur de cohérence passe de 810 À dans la phase 

hélicoïdale à 560 À dans la phase ferromagnétique, avec un minimum de 475 À lors de la 

transition. 

On peut malgré tout considérer que le comportement magnétique de cet échantillon est 

suffisamment semblable à celui du dysprosium massif pour servir de référence. 
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Les résultats obtenus sur cet échantillon indiquent une différence significative par rapport 

aux films d'erbium épitaxiés entre deux couches d'yttrium : le film de dysprosium de 

3200 Â présente un comportement "normal", alors qu'il a été montré qu'un film d'erbium 

de 14500 Â était encore très fortement influencé par l'yttrium puisqu'il ne présentait pas 

de transition ferromagnétique, même aux plus basses températures [57]. 

Comportement d'un film de dysprosium de 600 A épitaxié sur yttrium 

Une série de spectres a été mesurée à différentes températures pour l'échantillon 

Y/Dy 600 ÂJY, autour de la réflexion (0002) le long de la direction c* (figure III-10). 
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Fig. Ill-JO: spectres de diffraction de neutrons obtenus à différentes températures pour le 

film de dysprosium de 600 A épitaxié entre yttrium. 

À température ambiante, on reconnaît en q = 2.191 A-1 le pic (0002) de l'yttrium et en 

q = 2.232 A-1 celui du dysprosium, d'intensité relative plus faible que précédemment 

puisque le film est moins épais. Ces positions indiquent un rapport du paramètre c de 

l'yttrium sur celui du dysprosium égal à 1.0188, ce qui confirme les résultats de 
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diffraction de rayons X d'une compression du réseau du dysprosium selon l'axe c plus 

importante dans ce film que dans l'échantillon étudié précédemment. 

En dessous de 170 K, apparaissent les deux satellites magnétiques de l'ordre hélicoïdal 

dans le plan de base du dysprosium. L'angle de rotation entre les moments portés par 

deux plans atomiques successifs à 160 K, directement relié à la position des pics 

magnétiques, est 45.4° ; cette valeur est supérieure de 5.4° à la valeur mesurée dans 

l'élément massif à la même température. 

Contrairement à ce que nous avons observé pour le film de dysprosium de 3200 À, 

l'ordre hélicoïdal persiste jusqu'aux plus basses températures et l'on n'observe aucune 

contribution magnétique supplémentaire sur le pic de Bragg (0002). Ceci signifie que la 

transition ferromagnétique qui se produit à 85 K dans le dysprosium massif est absente 

dans ce film de 600 À épitaxié entre deux couches d'yttrium. 

L'évolution thermique du paramètre c du dysprosium est présentée à la figure III-11, avec 

celle du film de dysprosium épais étudié précédemment. 
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Fig. Ill- 11: évolutions thermiques des paramètres c, déterminés par diffraction de neutrons, 

des films de dysprosium de 600 A et 3200 A épitaxiés entre yttrium. 

Le paramètre c décroît depuis la température ambiante jusqu'à la température de Néel, 

puis augmente continûment quand la température diminue jusqu'à 80 K. Il reste ensuite 

sensiblement constant jusqu'à basse température. On n'observe pas de saut 

caractéristique de la transition ferromagnétique, ce qui confirme sa suppression. Notons 

que le paramètre mesuré dans ce film est de 0.27% inférieur à celui du film épais et que 

leurs évolutions thermiques sont tout à fait similaires au-dessus de 100 K. 
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L'évolution thermique du pas de l'hélice est reportée figure ID-12. 
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Fig. 1/J-12 : évolutions thermiques de l'angle de rotation entre moments de dysprosium, 

déterminé par diffraction de neutrons, pour les échantillons Y/Dy 600 A/Y, Y/Dy 3200A!Y 

et pour le dysprosium massif. 

Il diminue rapidement avec la température jusqu'à 80 K, mais se stabilise à 30° à partir de 

60 K environ. II demeure, à toute température, supérieur à la valeur mesurée dans le 

massif et à celle mesurée pour le film de 3200 Â. 

L'écart par rapport au massif est le plus important à basse température mais il est 

déjà significatif à la température de Néel : la barrière énergétique étant proportionnelle à 

(1-cosro )2/cosro, l'augmentation de l'angle de rotation de 4 ° par rapport à la valeur 

rencontrée dans l'élément massif (44°) signifie que l'état de déformation du film a élevé 

cette barrière d'un facteur 1.5. Cela peut expliquer en partie la stabilité de la phase 

hélicoïdale jusqu'à basse température, la seconde raison étant la diminution de l'énergie 

magnétoélastique causée par la déformation épitaxiale induite : déformation a2 négative et 

a1 positive, comme cela apparaît dans le tableau au paragraphe 1.2. 

Comportement sous champ magnétique d'un film de 550 A épitaxié sur 

yttrium 

Ayant montré que des films de dysprosium dont l'épaisseur est de l'ordre de 600 Â ne 

présentaient pas de transition ferromagnétique lorsqu'ils sont épitaxiés entre deux 

couches d'yttrium, nous avons procédé à quelques expériences de diffraction neutronique 

sous champ magnétique. Les mesures effectuées sur cet échantillon sont relativement 
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incomplètes puisque nous n'avons étudié l'influence du champ magnétique qu'à basse 

température. 

Les spectres obtenus sous des champs croissants montrent la disparition de la phase 

hélicoïdale (c'est-à-dire des pics purement magnétiques) au profit d'un ordre 

ferromagnétique (c'est-à-dire d'une contribution magnétique supplémentaire sur le pic de 

Bragg (0002)). 

Cela apparaît clairement sur la figure III-13, où sont présentées conjointement les 

variations sous champ de l'intensité intégrée du pic de Bragg et de sa position 

(paramètre c). 

On constate qu'un champ magnétique de 5 küe est suffisant pour induire la transition 

ferromagnétique, ce qui correspond approximativement au champ magnétique nécessaire 

pour vaincre l'ordre hélicoïdal du dysprosium massif à 120 K (figure I-8). 

Cette courbe met également en évidence l'étroite relation entre comportements magnétique 

et mécanique : bien que la transition ferromagnétique ne soit pas induite par la 

déformation spontanée du réseau cristallin mais par l'application d'un champ magnétique, 

elle s'accompagne d'une expansion selon l'axe c de 0.25%. Cette dilatation est plus 

importante que celle qui apparaît spontanément dans le film épais de 3200 Â à la transition 

ferromagnétique (0.18%). 
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Fig. /I/-13: évolutions de l'intensité intégrée du pic de Bragg (0002) et du paramètre c du 

dysprosium en fonction du champ magnétique pour l'échantillon Y/Dy 550 AIY. Les 

résultats sont obtenus par diffraction de neutrons à T = JO K en appliquant le champ 

magnétique dans le plan de l'échantillon. 
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2.2 Mesures d'aimantation 

Si les mesures de diffraction neutronique n'ont concerné que quelques échantillons, les 

mesures d'aimantation ont été effectuées sur l'ensemble des films élaborés. Comme cela a 

été précisé au chapitre 2, nous avons procédé à deux types de mesures : 

(i) des mesures d'aimantation sous champ fixe en température décroissante (FC); 

(ii) des cycles d'hystérésis à température fixe sur les échantillons refroidis en champ 

nul (AFC). 

Evolution en température sous champ fixe (FC) 

Les mesures ont été réalisées sous des champs magnétiques extérieurs de 2.6 kOe et de 

50 Oe, appliqués dans le plan (000 1) du réseau hexagonal ; alors que le champ de 50 Oe 

nous a paru le plus petit champ raisonnable, le champ de 2.6 kOe a été choisi afin de 

comparer nos résultats à ceux de Majkrzak et al. [40], dont les mesures ont été effectuées 

sous ce même champ. 

La figure III-14 représente les variations de l'aimantation en fonction de la température 

sous 2.6 kOe pour les échantillons Y/Dy 600 Â/Y et Y/Dy 3200 Â/Y, dont le 

comportement a été analysé en détail par diffraction de neutrons au paragraphe précédent. 

Fig. ll/-14: variations de l'aimantation (FC) en fonction de la température sous un champ 

magnétique de 2.6 kOe appliqué dans le plan des couches pour les échantillons 

Y/Dy 3200 AIY et Y/Dy 600 AIY. L'encadré représente un agrandissement de la zone 

comprise entre 160 K et 200 K, où est visible le pic de susceptibilité caractéristique de 

l'apparition de la phase hélicoïdale. 
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Lorsque la température diminue, apparaît tout d'abord un pic de susceptibilité 

magnétique, indiqué par une flèche sur la figure III-14 et nettement visible dans 

l'encadré. Caractéristique d'une transition de phase, il correspond à l'apparition de la 

phase hélicoïdale. Le maximum de ce pic se situe à 178 K pour l'échantillon 

Y/Dy 600 ÂIY et 181 K pour l'échantillon Y/Dy 3200 ÂIY. La valeur déterminée pour 

le film épais est légèrement supérieure à la température de Néel habituellement rencontrée 

dans la littérature pour l'élément massif (178 K [5], 179 K [6]). 

Lorsque la température diminue au-delà du pic de susceptibilité, on observe tout d'abord 

un domaine d'aimantation faible, interprété comme le domaine de stabilité de la phase 

hélicoïdale, puis une augmentation de l'aimantation, montrant l'apparition d'un ordre 

ferromagnétique. Les températures de transition ferromagnétique de ces deux films sont 

nettement différentes, confirmant les résultats de diffraction neutronique ; nous y 

reviendrons par la suite. 

Examinons tout d'abord l'influence du champ magnétique sur la température de transition 

ferromagnétique d'un même échantillon. La figure III-15 présente les courbes 

d'aimantation obtenues sur l'échantillon Y/Dy 3200 ÂIY sous 50 Oe et sous 2.6 küe. 
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Fig. /l/-15 : courbes d'aimantation (FC) obtenues sous 2.6 kOe et sous 50 Oe pour 

l'échantillon Y/Dy 3200 AIY. Les flèches indiquent les températures de Curie déduites de 

ces courbes.-

La transition se produit à une température d'autant plus élevée que le champ magnétique 

appliqué est fort: elle débute à 120 K sous 2.6 küe et à 85 K sous 50 Oe. Ce résultat 

obtenu sous champ faible est cohérent avec les expériences de diffraction de neutrons 

sous champ nul, puisque l'augmentation subite de paramètre c a été observée à 80 K. 

La température de transition semble donc voisine de celle de l'élément massif, 

contrairement au film de 5000 À étudié par Majkrzak [40], qui, bien que plus épais, 
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présente sous 2.6 kOe une transition à 90 K, c'est-à-dire décalée de 20 K par rapport au 

massif dans les mêmes conditions de champ magnétique. D'autre part, la transition 

apparaît beaucoup moins abrupte que celle présentée figure 1-9 [7] pour le dysprosium 

massif ou que celle observée par Majkrzak [40]. Cette observation peut être corrélée à la 

coexistence des phases hélicoïdale et ferromagnétique mise en évidence par diffraction de 

neutrons. 

La figure 111-16 présente les courbes d'aimantations obtenues sous 2.6 kOe et 50 Oe pour 

l'échantillon Y/Dy 600 ÂIY. 
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Fig. /l/-16: courbes d'aimantation obtenues sous 2.6 kOe et sous 50 Oe pour l'échantillon 

Y/Dy 600 AIY. La transition ferromagnétique ne se produit pas sous 50 Oe. 

Le champ magnétique de 50 Oe n'est pas suffisant pour induire la transition 

ferromagnétique bloquée sous champ nul, comme cela a été mis en évidence par 

diffraction de neutrons. En revanche, le champ magnétique de 2.6 kOe provoque la 

transition ferromagnétique. La température de transition est cependant délicate à 

déterminer car l'augmentation de l'aimantation se fait de façon progressive et la transition 

apparaît encore plus étalée que dans le film de 3200 A. 
Nous avons malgré tout choisi de localiser la transition à 60 K, au début de 

l'augmentation plus rapide de l'aimantation ; il est clair qu'elle est décalée vers les basses 

températures par rapport à l'échantillon précédent. 

Afin d'étudier l'influence de l'épaisseur du film de dysprosium sur les températures 

d'apparition des phases hélicoïdale et ferromagnétique, des mesures d'aimantation 

analogues ont été réalisées sur trois autres échantillons du même type, où seule 

l'épaisseur du film de dysprosium varie : Y/Dy 1150 Â/Y, Y/Dy 2000 Â/Y et 

129 Chapitre Ill 



Y /Dy 2900 ÂIY. Les courbes d'aimantation obtenues pour l'ensemble des échantillons 

sont présentées figure ID-17. 
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Fig. 1/l-17: courbes d'aimantation ( FC) obtenues sous 2.6 kOe pour une série de films de 

dysprosium épitaxiés entre deux couches d'yttrium. 

Température de Néel . 

La position du maximum du pic de susceptibilité, obtenue sous 2.6 küe, est reportée 

figure III-18 en fonction de l'épaisseur du film de dysprosium. 
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Fig. l/I-18: variation de la température de Néel (déterminée sous 2.6 kOe) des films de 

dysprosium épitaxiés entre yttrium en fonction de l'épaisseur de dysprosium. 
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Bien que l'effet soit très faible, un déplacement de la température d'ordre vers les plus 

basses températures se manifeste avec la diminution de l'épaisseur du film de 

dysprosium. Bien que la diminution de l'épaisseur du film corresponde à l'accroissement 

du paramètre c, nous verrons que la température de Néel est sensible à l'épaisseur, 

indépendamment de la variation de paramètre. 

La température de Néel du film de 3200 Â, de l'ordre de 181 K, est supérieure à celle 

généralement rencontrée dans la littérature pour l'élément massif. Néanmoins, la tendance 

observée en fonction de l'épaisseur du film nous conduit à considérer cette température 

comme la limite pour les grandes épaisseurs ; elle sera donc choisie comme référence et 

supposée comme celle de l'élément massif. 

Température de Curie 

Sous 2.6 küe, les films transitent vers l'état ferromagnétique à une température dont 

l'évolution en fonction du paramètre c du film de dysprosium est reportée figure III-19. 
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Fig. 1/J-19: variation de la température de Curie du film de dysprosium en fonction de son 

paramètre c, pour une série de films de dysprosium épitaxiés entre deux couches d'yttrium. 

Ces valeurs ont été déterminées d'après les courbes d'aimantation obtenues sous 2.6 kOe. 

La température de transition est, pour tous les échantillons, inférieure à la température 

rencontrée dans l'élément massif dans les mêmes conditions de champ magnétique 

(120 K) et diminue quand le paramètre c du film de dysprosium décroît. Elle atteint 50 K 

pour le film le plus contraint selon c, ce qui représente une diminution de 55% par rapport 

à l'élément massif. La variation est pratiquement linéaire et l'extrapolation à 0 K indique 
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qu'un film de paramètre c de 5.607 À ne subit pas de transition ferromagnétique sous 

2.6 kOe. D'après la courbe présentée figure III-4, le paramètre de 5.607 À est celui d'un 

film de 200 À épitaxié sur yttrium mais, comme nous le verrons par la suite et 

contrairement au cas de la température de Néel, le paramètre cet non l'épaisseur du film 

est le facteur déterminant pour la température de Curie. 

Notons que le comportement du film de paramètre 5.63 À s'écarte de la droite suivie par 

les autres échantillons. Ce décalage est à relier à celui observé figure III-4, indiquant déjà 

une différence dans la structure cristalline qui a été expliquée par l'utilisation d'un 

substrat de provenance différente. 

Evolution sous champ (AFC) : courbes de première aimantation 

Afin d'approfondir l'étude du comportement magnétique des films de dysprosium 

épitaxiés mentionnés au paragraphe précédent, nous avons mesuré des cycles 

d'aimantation à des températures comprises entre 12 K et 180 K. Le champ magnétique 

était appliqué dans le plan du film et pouvait varier de -7.5 T à + 7.5 T. Afin d'éliminer les 

effets d'hystérèse, l'échantillon a été réchauffé au-dessus de sa température d'ordre puis 

refroidi à la température désirée sous champ nul entre chaque cycle. 

L'ensemble des courbes de première aimantation obtenues sur l'échantillon épais 

Y/Dy 3200 ÂIY est reporté figure III-20. 
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Fig. 1/l-20 : courbes de première aimantation obtenues à différentes températures pour le 

film de 3200 A épitaxié entre deux couches d'yttrium. Le champ critique correspondant à la 

transition ferromagnétique est indiqué par une flèche sur la courbe à 160 K. 
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Ces courbes se regroupent en deux types : 

• Les courbes obtenues entre 160 K et 110 K présentent une région de faible 

susceptibilité jusqu'à un champ critique He, au-delà duquel l'aimantation augmente 

rapidement pour atteindre la saturation. Le domaine de faible susceptibilité correspond à 

la stabilité de la phase hélicoïdale et la transition à partir de He est due à l'apparition de la 

phase ferromagnétique. 

• Les courbes obtenues en dessous de 65 K présentent une susceptibilité très forte dès 

les plus faibles champs : la phase ferromagnétique est stable sous champ nul. 

Au-dessus de 180 K, l'augmentation de l'aimantation est linéaire en fonction du champ, 

ce qui traduit la phase paramagnétique. 

Les résultats obtenus sur l'échantillon Y/Dy 600 ÂfY sont présentés figure Ill-21. 
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Fig. /I/-21 : courbes de première aimantation obtenues à différentes températures pour le 

film de 600 A épitaxié entre deux couches d'yttrium. 

Pour cet échantillon, les courbes présentent toutes l'allure des courbes du premier type, 

dont la susceptibilité est faible en champ nul. Dans le domaine des hautes températures, 

on retrouve la même évolution que sur la figure précédente, avec un décalage du champ 

He vers les champs magnétiques élevés : le champ critique qui était précédemment de 

2 kOe à 110 K passe à 10 kOe pour cette même température. 

Les courbes obtenues à basse température présentent à leur tour un domaine de 

susceptibilité faible, ce qui vient confirmer la stabilité de la phase hélicoïdale jusqu'à 

basse température, déjà mise en évidence par diffraction de neutrons. 
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Comme précédemment, la détermination de He est particulièrement difficile quand le 

champ critique se rapproche de zéro car la transition ferromagnétique apparaît moins 

abrupte. Ceci est en particulier vrai à 12 K où le plateau a pratiquement disparu ; il n'en 

reste pas moins que la susceptibilité n'est pas infinie et que les expériences de diffraction 

de neutrons mettent parfaitement en évidence la phase hélicoïdale. 

Des mesures analogues ont été réalisées sur les autres échantillons. Les 

évolutions thermiques des champs critiques pour les divers échantillons sont 

représentées figure ffi-22. 
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Fig. Ill-22 : évolutions thermiques du champ critique d'apparition de la phase 

ferromagnétique pour une série de films de dysprosium épitaxiés entre deux couches 

d'yttrium. Les abscisses des points d'intersection des courbes avec l'horizontale H = 2.6 kOe 

correspondent aux températures de Curie présentées sur la figure III-19. 

Les échantillons se regroupent nettement en deux types : ceux d'épaisseur inférieure à 

700 Â, dont le champ critique n'est jamais nul, et ceux d'épaisseur supérieure, qui 

présentent un domaine de température plus ou moins étendu sur lequel le champ critique 

est nul. Les premiers échantillons conservent un ordre hélicoïdal jusqu'à basse 

température alors que les seconds subissent une transition ferromagnétique. 

L'intersection entre ces courbes et la droite horizontale correspondant au champ critique 

de 2.6 küe permet de déterminer les températures d'apparition de la phase 

ferromagnétique lorsque l'échantillon est refroidi sous un champ de 2.6 küe. Elles sont 

cohérentes avec les valeurs reportées figure ffi-19. 

La stabilité de la phase hélicoïdale est donc, à une température donnée, d'autant plus 

importante que le film est mince, c'est-à-dire contraint dans le sens des déformations de 
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type a opposées à celles qui se produisent spontanément à la transition ferromagnétique 

dans l'élément massif. 

Notons toutefois une certaine incohérence, puisque le film de 2900 Â a un comportement 

plus proche de celui du film de 2000 Â que du film de 3200 Â, dont la courbe est 

nettement décalée et révèle une stabilité de la phase hélicoïdale inférieure à celle 

de l'élément massif. Ce décalage, déjà visible sur l'évolution des paramètres c 

(figure III-4), confirme qu'il est plus logique de caractériser les films par leur paramètre 

que par leur épaisseur. La réduction du champ critique par rapport à l'élément massif peut 

toutefois n'être qu'apparente et provenir de l'incertitude à déterminer He sur des 

courbes dont la transition est très étalée (figure III-20), contrairement à celles présentées 

figure 1-8. 

Phénomènes d'hystérèse 

La figure III-23 présente les cycles d'aimantation obtenus à 12 K et 110 K sur les films 

de 600 Â et 3200 Â. 

Le cycle obtenu à 12 K pour le film de 3200 Â (figure (a)) est tout à fait caractéristique de 

la phase ferromagnétique, avec une aimantation rémanente élevée lorsque le champ 

magnétique diminue. 

Le cycle obtenu à 110 K pour le film de dysprosium de 600 Â (figure (d)) montre 

nettement la réversibilité de la phase hélicoïdale sous champ, puisque le champ critique 

observé en champ croissant se retrouve sur la partie de la courbe en champ décroissant 

puis lorsque le champ appliqué est négatif. 

Les courbes mesurées à 110 K pour le film de 3200 Â (figure (c)) et à 12 K pour le film 

de 600 Â (figure (b)) présentent également sous faible champ l'allure caractéristique de 

l'ordre hélicoïdal, par ailleurs parfaitement identifié par diffraction neutronique. 

Toutefois, il ne semble pas évident que cette hélice soit restaurée lorsque le champ 

magnétique est supprimé, car la partie de la courbe en champ décroissant ne suit pas celle 

mesurée en champ croissant. 

Pour le film de·600 Â à 12 K, l'aimantation rémanente est égale à 78% de sa valeur à 

saturation et l'application d'un champ de -300 Oe semble provoquer le retournement des 

moments du dysprosium dans le sens du champ sans repasser par la phase hélicoïdale. 

Bien que ce champ coercitif ne soit pas très élevé, il n'en reste pas moins que la phase 

hélicoïdale à basse température paraît irréversible, contrairement à celle quise développe à 

110 K. 
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Fig. III-23: cycles"d'hystérésis à 12 K ((a) et (b) et 1 JO K ((c) et (d)) pour les échantillons 
Y/Dy 3200 AiY et Y/Dy 600 AIY. 

Ceci peut se comprendre à partir de considérations énergétiques : à llO K, c'est l'énergie 

Zeeman qui induit la transition ferromagnétique en compensant les termes d'énergie 

d'échange et élastique; si le champ est supprimé, l'arrangement hélicoïdal, très stable, est 

restauré. À basse température, le terme d'anisotropie magnétocristalline devient 

significatif et favorise l'orientation des moments selon l'une des directions équivalentes 

de facile aimantation. Il ne peut pas provoquer la transition ferromagnétique de par son 

caractère à un ion, car le choix de l'alignement d'un moment selon une direction facile 

n'est pas cohérent d'un site à l'autre ; toutefois, si la phase ferromagnétique est induite 

par l'application d'un champ magnétique selon une direction facile, le terme d'anisotropie 

stabilise l'arrangement parallèle. 

Ces quelques éourbes montrent les forts effets d'irréversibilité rencontrés dans ces 

systèmes. C'est un point que nous n'avons pas développé mais qui nécessiterait une 

attention particulière. 
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2. 3 Récapitulatif 

Le comportement magnétique des films de dysprosium épitaxiés entre deux couches 

d'yttrium s'avère étroitement lié à l'état de déformation a induit par l'épitaxie sur un 

élément de paramètre dans le plan supérieur à celui du dysprosium. 

Si les films épais, peu déformés, présentent un diagramme de phase magnétique très 

voisin de celui de l'élément massif, la température de transition ferromagnétique des films 

déformés peut être considérablement réduite, voire supprimée. La diminution de la 

température de transition est alors corroborée par l'évolution thermique du paramètre c et 

la stabilité accrue de la phase hélicoïdale. Outre l'influence directe des déformations 

épitaxiales sur l'énergie magnétoélastique, la légère réduction de la température de Néel et 

surtout, l'augmentation de l'angle de rotations entre les moments dans la phase 

hélicoïdale, traduisent une modification de l'échange dans les films épitaxiés sur yttrium. 

Films de dysprosium épitaxiés entre deux couches d'yttrium 

le paramètre c décroît lorsque l'épaisseur du film diminue 
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3. Comportement magnétique de films de dysprosium 
épitaxiés entre deux films d'erbium 

Après 1' étude du comportement des films de dysprosium épitaxiés entre des couches 

d'yttrium, élément qui tend à induire des déformations ea,l>O et ea,2<0, nous 

consacrons ce paragraphe à l'étude des films de dysprosium épitaxiés entre des 

couches d'erbium, élément qui, au contraire, induit des déformations ea, l<O et ea,2>0, 

c'est-à-dire de mêmes signes que les coefficients de magnétostriction correspondants 

(voir tableau au paragraphe 1.2 de ce chapitre). 

Les mesures d'aimantation ont été réalisées de façon systématique sur l'ensemble des 

cinq échantillons dont les caractéristiques cristallines ont été étudiées au paragraphe 1.2 ; 

les résultats sont présentés au paragraphe 3.1. 

Le paragraphe 3.2 est consacré aux expériences de diffraction de neutrons, 

essentiellement effectuées sur l'échantillon Er/Dy 600 Â!Er. Les spectres ont été collectés 

le long de la direction c* autour de la réflexion (0002), afin d'identifier les phases 

magnétiques et le long de la direction a* autour de la réflexion (lOÏO) pour étudier en 

détail l'évolution thermique des paramètres cristallins dans le plan de base et observer 

l'éventuelle distorsion orthorhombique à la transition ferromagnétique. 

3.1 Mesures d'aimantation 

Evolution en température sous champ fixe (FC) 

Une étude systématique de l'aimantation (FC) a été menée sur une série de films de 

dysprosium d'épaisseurs 100 Â, 200 Â, 450 Â, 600 Â et 3000 Â. Comme 

précédemment, l'aimantation a été mesurée sous un champ de 2.6 kOe appliqué dans le 

plan des couches en abaissant la température de 200 K à 10 K. 

Les courbes obtenues sont présentées figure III-24. 

De même que pour les films de dysprosium épitaxiés entre yttrium, le pic de susceptibilité 

indiqué par une flèche est caractéristique de l'apparition de l'ordre hélicoïdal dans le 

dysprosium. 

L'évolution de la position du pic de susceptibilité en fonction de la valeur absolue de la 

déformation selon c du film de dysprosium est présentée figure III-25, où sont également 

portées les valeurs mesurées pour les films de dysprosium épitaxiés sur yttrium. 

L'augmentation de la valeur absolue de la déformation correspond à la diminution de 

l'épaisseur du film de dysprosium, quel que soit l'élément sur lequel il est épitaxié. 
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Fig. 1/1-24 : variation thermique de l'aimantation sous 2.6 kOe d'une série de films de 

dysprosium épitaxiés entre deux couches d'erbium. Le champ a été appliqué dans le plan 

(000 1) et les mesures ont été réalisées en température décroissante. 
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Fig. 1/1-25 : variation de la température de Néel d'un film de dysprosium épitaxié en 

fonction de la valeur absolue de sa déformation selon c. Les valeurs indiquées par les 

symboles noirs correspondent aux films épitaxiés entre erbium ; les valeurs indiquées par 

les symboles blancs correspondent aux films épitaxiés entre yttrium. 
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Il apparaît que la température de Néel des films les moins déformés (les plus épais) est de 

l'ordre de 182 K. Elle diminue légèrement lorsque la valeur absolue de la déformation 

croît, cet effet demeurant faible puisque la température de Néel du film le plus déformé 

(Y/Dy 550 ÂIY) n'est abaissée que de 4 K. Notons que le film déformé de 0.12% est 

l'échantillon Y/Dy 3200 ÂIY, dont le comportement marginal a déjà été souligné. 

Que le réseau du dysprosium soit dilaté ou contracté dans le plan de base par les 

contraintes épitaxiales, l'influence sur la température de Néel est identique dans les deux 

systèmes, ce qui conduit à invoquer un effet de film mince plutôt qu'un effet de 

contrainte. Les résultats sur des films d'erbium épitaxiés entre yttrium [54] montrent 

aussi une légère diminution de la température de Néel quand l'épaisseur du film d'erbium 

décroît: de 85 K pour le film de 14500 Â, elle atteint 84 K pour le film de 375 Â. 

La phase hélicoïdale du dysprosium épitaxié sur erbium est suivie d'une transition 

ferromagnétique (figure lll-24) qui se situe, quel que soit l'échantillon, à une température 

supérieure à la température de Curie du dysprosium massif mesurée dans les mêmes 

conditions de champ magnétique. Ainsi, le film le plus épais de 3000 Â devient 

ferromagnétique à 120 K, c'est-à-dire à une température 10% supérieure à celle de 

l'élément massif et le film de 200 Â transite vers 145 K, subissant donc une élévation de 

sa température de Curie de plus de 30% par rapport à l'élément massif. 

La variation de la t?mpérature de transition ferromagnétique en fonction de la 

déformation du dysprosium selon l'axe c est représentée à la figure III-26. 
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Fig. /II-26 : variation de la température de Curie d'un film de dysprosium épitaxié en 

fonction de sa défomtation selon c. Les films contraints selon c (déformation négative) sont 

ceux épitaxiés entre yttrium ; les films étirés selon c (déformation positive) sont ceux 

épitaxiés entre erbium ou entre Lutécium [63]. Le carré blanc indique la température de 

transition sous 2 kOe d'un film de dysprosium de 500 A épitaxié entre erbium [64]. 
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L'influence des contraintes épitaxiales induites dans le film de dysprosium est ici 

manifeste et il est remarquable que l'on puisse relier les températures de Curie des divers 

échantillons par une même courbe, que la déformation induite soit négative, en raison de 

l'épitaxie sur yttrium, ou positive, par épitaxie sur erbium. 

Nous avons adjoint les résultats obtenus sous 50 Oe sur des films Lu/Dy/Lu [63]. La 

différence observée entre les films de dysprosium épitaxiés entre erbium et entre lutécium 

provient certainement du champ magnétique appliqué. 

Par ailleurs, le comportement sous 2 küe du film de dysprosium de 500 Â étudié par 

Farrow [64], indiqué par un carré blanc, est en parfait accord avec nos résultats. 

Evolution sous champ (AFC) : courbes de première aimantation 

La figure III-27 présente les courbes de première aimantation obtenues sur l'échantillon 

Er/Dy 600 Â/Er à 110 K, 140 K, 160 K et 180K. 
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Fig. III-27: courbes de première aimantation pour l'échantillon Er/Dy 600 AJEr à 110 K, 

140 K. 160 K et 180 K. Le champ magnétique a été appliqué dans le plan (0001). 

À 160 K et 140 K, il existe un domaine de faible susceptibilité caractéristique de l'ordre 

hélicoïdal qui s'étend jusqu'à He, au-delà duquel le film de dysprosium devient 

ferromagnétique. 

À 110 K, le domaine de faible susceptibilité a disparu, ce qui traduit un ordre 

ferromagnétique dans le film de dysprosium, alors que la température est de 20 K 

supérieure à la température de Curie du dysprosium massif. 
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Quand la température est abaissée, l'ordre dans le dysprosium stable sous champ nul 

demeure ferromagnétique. 

Ce type de mesures ayant été réalisé sur l'ensemble des échantillons, les évolutions 

thermiques du champ critique entre 10 K et 160 K sont présentées figure III-28 pour les 

films de dysprosium épitaxiés, entre yttrium et entre erbium. 
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Fig. /l/-28 : évolutions thermiques du champ critique pour la série de films de dysprosium 

épitaxiés, entre yttrium et entre erbium. Les valeurs ont été déterminées à partir des cycles 

d'aimantation mesurés avec le champ magnétique appliqué dans le plan (0001 ). 

Il est clair sur cette figure que, dans les échantillons Y/Dy/Y, la phase hélicoïdale du 

dysprosium est d'autant plus stable (en champ et en température) que l'épaisseur de 

dysprosium est faible. À l'inverse, la phase ferromagnétique est d'autant plus stable que 

la couche de dysprosium des échantillons Er/Dy/Y est mince. 

La variation du champ critique à 140 K et à 110 K en fonction de la déformation selon c 

du film de dysprosium est présentée figure III-29. 

Le champ magnétique He des films de dysprosium décroît lorsque la déformation selon c 

augmente. L'ordre ferromagnétique est donc stabilisé dans les films dont le réseau 

cristallin est étiré selon l'axe c, comme nous l'avions déduit de la variation de la 

température de Curie (figure III-26), et comme le montrent également les résultats 

obtenus sur Lu/Dy/Lu [63]. Notons que les champs critiques mesurés à 110 K et à 140 K 

sur le dysprosium massif (déformation nulle) sont respectivement de 3 kOe et 7.2 kOe 
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(voir figure I-8) ; ces valeurs (représentées par des étoiles) sont en accord avec les 

évolutions présentées ici. 
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Fig. /ll-29: variation du champ critique à 140 K et à llO Ken fonction de la déformation 

selon c du film de dysprosium épitaxié. Les déformations négatives correspondent aux films 

épitaxiés entre yttrium ; les déformations positives correspondent aux films épitaxiés entre 

erbium. Les valeu~s correspondant à deux films épitaxiés sur lutécium [63] et au 

dysprosium massif [ 5] sont reportées à titre de comparaison. 
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3. 2 Etude par diffraction neutronique 

L'étude par diffraction de neutrons de l'échantillon Er/Dy 600 Â!Er a été menée 

en explorant aussi bien les réflexions (0002) le long de la direction c* que la réflexion 

(lOÏO) le long de la direction a*. Nous avons étudié les évolutions des intensités et des 

positions de ces pics de Bragg en fonction de la température et du champ magnétique 

appliqué. La première partie est consacrée à l'étude de la phase hélicoïdale et du 

paramètre c, alors que l'étude du paramètre dans le plan, et donc des distorsions 

magnétocristallines, est abordée dans la seconde partie. 

Diffraction de neutrons le long de (0001) : angle de rotation dans la phase 

hélicoïdale et paramètre c 

Les spectres mesurés à différentes températures pour l'échantillon Er/Dy 600 À/Er sont 

reportés figure III-30. Le domaine d'exploration présenté a été limité au voisinage de pics 

de Bragg des deux éléments. 
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Fig. 1/1-30 : spectres de diffraction de neutrons le long de la direction c* autour des 

réflexions (0002) pour l'échantillon Er/Dy 600 AIEr. 
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À température ambiante, on distingue le pic de Bragg du dysprosium situé en 

q = 2.221 Â-1 et celui de l'erbium en q = 2.256 Â-1. On remarquera le rapport des 

intensités entre ces deux pics, dû à la forte amplitude de diffusion du dysprosium par 

rapport à l'erbium (bnylbEr = 2.14). Les largeurs à mi-hauteur sont de 0.011 Â-1 et 

0.0105 Â-1 respectivement pour le dysprosium et l'erbium. Le rapport du paramètre c du 

dysprosium sur celui de l'erbium est de 1.0157, alors qu'il est de 1.0107 dans les 

éléments massifs. Cela confirme la dilatation selon l'axe (0001) du réseau du 

dysprosium, observée par diffraction de rayons X. 

Quand la température diminue, une contribution ferromagnétique apparaît nettement sur le 

pic du dysprosium à partir de 100 K, comme le montre l'évolution de l'intensité intégrée 

du pic du dysprosium en fonction de la température (figure IIT-31). 
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Fig. 1/l-31 : évolution thermique de l'intensité intégrée du pic de Bragg (0002) du 

dysprosium mesuré par diffraction de neutrons pour l'échantillon Er/Dy 600 A/Er. 

Dans la phase hélicoïdale, les positions des satellites magnétiques ont permis de 

déterminer l'angle de rotation entre les moments de dysprosium. Les valeurs déterminées 

pour ce film de dysprosium épitaxié entre erbium sont présentées sur la figure III-32 

(carrés noirs), avec celles obtenues pour les films de dysprosium épitaxiés entre yttrium 

(ronds noirs et blancs), pour le dysprosium massif et pour un superréseau Dy/Lu [64]. 

L'angle de rotation mesuré dans le film de dysprosium de 600 Â épitaxié entre erbium est 

nettement inférieur à celui de l'élément massif ; il demeure en revanche supérieur à celui 

déterminé dans les films de dysprosium épitaxiés sur lutécium, très certainement parce 

que les contraintes induites par l'erbium sont moindres que celles induites par le lutécium 

145 Chapitre Jli 



(la différence de paramètre dans le plan entre le lutécium et l'yttrium est de 2.5 % alors 

qu'elle n'est que de 0.9% entre l'erbium et l'yttrium). 
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Fig. 1//-32: évolutions thermiques de l'angle de rotation entre moments de dysprosium dans 

la phase hélicoïdale, mesuré par diffraction de neutrons, pour des films de dysprosium 

épitaxiés entre yttrium et entre erbium. Les courbes obtenues pour le dysprosium massif et 

pour un superréseau Dy/Lu [64] sont reportées à titre de comparaison. 

Il apparaît clairement sur cette figure que l'angle de rotation entre les moments de 

dysprosium est d'autant plus petit que la température de disparition de la phase hélicoïdale 

est élevée et donc que le paramètre c du film de dysprosium est grand. 

On en déduit que l'épitaxie d'un film de dysprosium modifie la barrière énergétique entre 

les phases hélicoïdale et ferromagnétique, qui se trouve augmentée dans le cas de 

déformations induites a2 négative et a 1 positive (épi taxie sur yttrium) et réduite dans le 

cas de déformations de signes opposés (épi taxie sur erbium). 

Après avoir refroidi l'échantillon Er/Dy 600 Â!Er en champ nul, un champ extérieur de 

5.5 küe a été appliqué dans le plan du film selon la direction de facile aimantation (1120) 

du dysprosium ; différents spectres ont été collectés en élevant la température de 

l'échantillon sous champ. 

Les spectres obtenus à 10 K sous champ nul et sous champ sont présentés figure III-33. 

L'application du champ magnétique a pour effet d'accroître légèrement l'intensité du pic 

de Bragg du dysprosium, mais sans le déplacer. Cela est tout à fait compatible avec l'état 

ferromagnétique stable sous champ nul : le réseau cristallographique du dysprosium était 

déjà étiré selon l'axe c sous champ nul et une expansion supplémentaire de paramètre 

n'est pas favorable. L'augmentation de l'intensité est probablement due à une diminution 

de la désorientation entre des domaines dans le plan. 
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Fig. 1/I-33: spectres de diffraction de neutrons obtenus à JO K pour l'échantillon 

Er/Dy 600 NEr, sous champ nul et sous un champ de 5.5 kOe appliqué dans le plan des 

couches. 

L'évolution thermique du paramètre c en champ nul, ainsi que les valeurs mesurées sous 

champ en température Croissante sont présentées sur la figure III-34. 
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Fig. /I/-34: évolution thermique du paramètre c, déterminé par diffraction de neutrons, du 

film de dysprosium de 600 A épitaxié entre erbium. Les ronds noirs correspondent aux 

valeurs mesurées sous champ nul en température décroissante ; les ronds blancs 

correspondent aux valeurs mesurées sous un champ de 5.5 kOe appliqué dans le plan 

(0001), en température croissante. 
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Lorsque la température diminue sous champ nul, il se produit tout d'abord la contraction 

thermique habituelle avec une pente de -0.007 Â/100 K, suivie d'une augmentation 

progressive à partir de 200 K, due à la distorsion a. partielle qui accompagne la phase 

hélicoïdale. 

Il n'apparaît pas de saut aussi nettement marqué que dans l'élément massif, mais 

l'expansion qui débute à 200 K s'accélère entre 110 K et 100 K, où elle atteint 0.1% sur 

un intervalle de 10 K. À partir de 100 K, le paramètre décroît jusqu'à basse température 

comme dans l'élément massif devenu ferromagnétique, avec une pente analogue à celle 

mesurée au-dessus de la température de Néel. 

Cette augmentation plus rapide au voisinage de 105 K peut traduire la transition 

ferromagnétique entre 110 K et 100 K sous champ nul. Ceci confirme les résultats 

d'aimantation selon lesquels la transition se produirait 20 K au-dessus de la transition du 

dysprosium massif, c'est-à-dire à 105 K. Néanmoins, cette discontinuité n'est ni aussi 

abrupte ni aussi importante que dans l'élément massif. 

L'apparence progressive de la transition peut ici aussi provenir d'inhomogénéités, comme 

le laisse également supposer l'évolution thermique de la largeur à mi-hauteur du pic de 

Bragg (figure III-35). 
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Fig. /ll-35 : évolution thermique de la largeur à mi-hauteur du pic de Bragg (0002) du 

dysprosium, mesurée par diffraction de neutrons pour l'échantillon Er/Dy 600 À/Er. 

En effet, quand la température diminue, la largeur à mi-hauteur augmente à partir de 

130 K puis diminue entre 100 K et 50 K, ce qui représente un élargissement maximal de 

67% et donc une diminution de la cohérence au voisinage de la transition 

ferromagnétique, où elle est de l'ordre de 330 Â. 

Chapitre III 148 



L'évolution du paramètre c en température croissante sous champ (ronds blancs sur 

la figure III-34) suit la courbe obtenue en température décroissante dans le domaine 

de température 10 K - 100 K. Un écart important apparaît au-delà de 100 K : la 

décroissance liée à la transition vers la phase hélicoïdale commence aux environs de 

130 K, c'est-à-dire 20 K au-dessus de la transition décelée en refroidissant l'échantillon 

sous champ nul. Notons qu'il peut s'ajouter des phénomènes d'hystérèse puisque la 

transition ferromagnétique-hélicoïdale est du premier ordre. 

Diffraction de neutrons le long de a* autour de (JOÏO) : paramètre b et 

distorsions magnétocristallines 

Si les mesures suivant la direction c* renseignent sur la déformation de type a, elles 

n'apportent aucune information sur la distorsion y dont il est admis qu'elle joue un rôle 

essentiel dans la transition ferromagnétique (voir paragraphe 3.6 du chapitre I). 

Pour appréhender cette distorsion, une série de spectres a été mesurée le long de la 

direction a* autour des réflexions (IOÏO) du dysprosium et de l'erbium: 

c* 

• (0002) • 
• (lOI!) e 

(0000) a* 

L'ensemble des spectres obtenus à différentes températures est présenté figure III-36. 

Le spectre à 300 K montre la présence d'un seul pic situé en q = 2.0376 A-1, ce qui 

correspond à une valeur du paramètre b (tel qu'il est défini figure I-3) de 3.0836 A. Le 

pic est de forme parfaitement gaussienne et sa largeur à mi-hauteur 0.0137 A-1 

correspond à la résolution expérimentale. 

Or, d'après les paramètres b des éléments massifs donnés au chapitre I, l'absence 

d'épitaxie conduirait à deux pics distincts situés en q = 2.02 A-I pour le dysprosium et 

q = 2.038 A-I pour l'erbium. Vu la résolution expérimentale, ils seraient parfaitement 

séparés. L'observation d'un pic unique permet de conclure que les paramètres des deux 

éléments sont les mêmes, ou tout du moins trop voisins pour être discernés l'un de 

l'autre, et que ce pic correspond à la fois aux contributions de l'erbium et du dysprosium. 

Cela est en accord avec une épitaxie de grande qualité et compatible avec la concordance 

entre les valeurs théorique et expérimentale du paramètre c mentionnée en début de 

chapitre (figure III-4). 
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Fig. lll-36 : spectres de diffraction de neutrons mesurés le long de la direction a* autour de 

la réflexion ( JOÏO) pour l'échantillon Er/Dy 600 AfEr. 

Les spectres obtenus à basses températures montrent qu'un élargissement se produit vers 

110 K et se poursuit jusqu'aux plus basses températures. D'après l'allure du spectre à 

10 K, l'élargissement observé correspondrait plutôt au dédoublement du pic initial. 

La figure III-37 présente le spectre obtenu à 10 K, où les deux pics sont ajustés par des 

formes gaussiennes. 

Le résultat de cet ajustement plaide en faveur de deux pics situés en q = 2.038 Â -1 et 

q = 2.047 A-1, ce qui correspond à des paramètres b de 3.083 Â et 3.069 Â. 

Les deux contributions de paramètres b différents peuvent s'interpréter par une distorsion 

orthorhombique "( des hexagones du dysprosium, distribuée selon les trois directions 

équivalentes de facile aimantation (11ÏO) (figure III-38). La contribution de l'erbium est 

superposée à ces pics. 
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Fig. /11-37 : spectre de diffraction de neutrons mesuré à JO K le long de la direction a* 

autour de la réflexion (JOjO) pour l'échantillon Er/Dy 600 NEr. La courbe en trait plein 

correspond à un ajustement constitué de la somme de deux gaussiennes (croix). 
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Fig. 111-38 : représentation schématique de la distorsion orthorhombique du réseau du 

dysprosium selon les trois directions équivalentes de facile aimantation ((1), (2) et (3)). 

Lors de la diffraction de neutrons sur les plans (JOJO) (dessinés en gras), une telle distorsion 

aléatoire conduit à l'observation de deux contributions : celle des plans espacés de 2b 1 et 

celle des plans espacés de 2b2 ou 2b 3· dont les distances interréticulaires sont identiques. 
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Considérons les hexagones non distordus représentés sur le schéma (a), où 2b est la 

distance séparant deux cotés parallèles. 21tlb représente bien la position du pic de Bragg 

correspondant à la réflexion sur ces plans, dessinés en traits gras. 

S'il apparaît une distorsion avec dilatation de 0.2% selon l'axe vertical et une contraction 

de -0.5% selon la perpendiculaire à cet axe, on obtient une configuration distordue (1) où 

la distance entre les plans en réflexion a diminué de 0.5%. 

Si la distorsion se produit selon l'une des deux autres directions de facile aimantation 

équivalentes, tournées de 60°, on se trouve dans les configurations 2 ou 3 ; dans cette 

situation, les plans de réflexion ont effectué une rotation. e de 0.2 o ~ ce qui est très faible 

par rapport à la mosaïque dans le plan, estimée à 3° d'après les expériences de diffraction 

de rayons X. lis restent donc en situation de réflexion et leur distance interréticulaire (2b2 

et 2b3) n'a diminué que de 0.024% par rapport à la situation non distordue. 

Aussi, sur la figure III-37, le pic de droite correspond à la distorsion (1) alors que le pic 

de gauche provient des distorsions (2) et (3), auxquelles se superpose vraisemblablement 

la contribution de l'erbium. 

Pour vérifier la vali~ité de l'hypothèse stipulant que les deux pics proviennent de 

domaines distordus dont les orientations des aimantations sont différentes, nous avons 

appliqué un champ magnétique dans le plan des couches (verticalement par rapport à la 

figure 111-38). L'objectif était de rendre le film de dysprosium monodomaine dans la 

configuration (1) et de conserver seulement une des deux contributions. 

Les résultats obtenus à 10 K, 42 K et 111 K sont présentés figure III-39. Les spectres 

obtenus sous champ et sous champ nul figurent simultanément pour faciliter la 

comparaison. 

À basse température, l'effet est tout à fait spectaculaire. L'application du champ renforce 

le pic situé à droite, c'est-à-dire celui issu de la configuration (1), au détriment de l'autre 

pic. Il y a augmentation de la proportion de domaines d'aimantation verticale et de 

distorsion "( selon cet axe. 

La distorsion ne semble pas plus importante puisque le pic mesuré sous champ n'est pas 

décalé vers les grandes valeurs de q par rapport au pic situé à droite sur le spectre 111-37. 

Au contraire, la structure monodomaine paraît entraîner une légère augmentation de 

paramètre b par rapport à celui associé aux domaines d'aimantation verticale observés 

sous champ nul. 
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--o--- H = 5.5 küe o 
--4t-- H = 0 küe 

111 K 

42 K 

2.01 2.02 2.03 2.04 2.05 2.06 2.07 
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Fig. /11-39: spectre.s obtenus le long de a* autour de la direction (JOJO) pour l'échantillon 

Er/Dy 600 AIEr. Les spectres dont les mesures sont présentées par les points noirs ont été 

obtenus sous champ nul en température décroissante. Les spectres dont les mesures sont 

présentées par les points blancs ont été obtenus sous champ en température croissante. 

À 111 K, seule une augmentation de l'intensité du pic originel est observée. À cette 

température, le pic était unique en champ nul, c'est-à-dire qu'il n'y avàit pas de distorsion 

y et, d'après la courbe III-31, on se situait légèrement au-dessus de la transition 

ferromagnétique. L'application du champ magnétique, qui conduit à une augmentation de 

l'intensité du pic sans provoquer son élargissement ou son déplacement, ne provoque 

donc pas de distorsion, mais aligne les moments magnétiques dans la direction du champ. 

Toutefois, l'application du champ induit un accroissement de paramètre c (figure 111-34), 

ce qui tendrait de nouveau à confirmer que la dilatation selon l'axe c en phase 

ferromagnétique et la distorsion y ne sont pas totalement liées. 

L'existence de domaines magnétiques petits n'est pas favorable dans un monocristal de 

dysprosium massif en raison de l'énergie de paroi qui leur est associée. Le comportement 

observé précédemment peut donc trouver son origine dans la présence des couches 

d'erbium : une distorsion homogène du film de dysprosium entraînerait une déformation 
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analogue dans l'erbium, défavorable pour l'erbium du point de vue élastique comme du 

point de vue magnétostrictif. La formation de petits domaines permettrait ainsi à l'erbium 

d'accommoder la distorsion du dysprosium sans accumuler une trop grande énergie 

élastique. Beach et al. [61] ont observé un phénomène analogue dans les superréseaux 

[Dy/Lu], où les couches de dysprosium se distordent en formant des domaines afin de 

minimiser l'énergie élastique dans les couches de lutécium voisines (voir le paragraphe 

4.5 du chapitre 1). 

Sous l'application d'un champ magnétique, la structure ferromagnétique ·devient 

monodomaine et s'accompagne à basse température d'une distorsion de type y homogène 

dans le film de dysprosium. Cette situation étant, nous l'avons vu, énergétiquement 

défavorable pour l'erbium, l'apparition de la structure monodomaine provoque une légère 

augmentation du paramètre b, c'est-à-dire une distorsion moindre. 

La figure 111-40 présente les évolutions thermiques du paramètre c et de la différence entre 

les paramètres b des deux contributions explicitées précédemment. Les variations du 

paramètre c ont été corrigées de l'effet de dilatation thermique, c'est-à-dire que la pente de 

-0.007 Â/100 K mesurée à haute température a été soustraite de la courbe présentée 

figure 111-34. 

5.67 
• 

0.008 

5.66 ,.-.., 
o<t: [> ...__, 

(") 

.0 ,.-... 

> ' '-' 
N 0.004 .0 5.65 

5.64 
0 

0 50 100 150 200 
Température (K) 

Fig. III-40 :.évolutions thermiques du paramètre c, corrigé de l'effet de dilatation thermique, 

et de la différence entre les paramètres b des deux contributions observées à partir de 110 K. 

Ces résultats sont obtenus par diffraction neutronique pour un film de dysprosium de 600 A 

épitaxié entre erbium. 

Il apparaît que le paramètre c corrigé de la dilatation thermique, constant au-dessus de 

200 K, croît dans la phase hélicoïdale, où le mode de déformation a.2 n'est que 
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partiellement bloqué puis subit un saut à la transition ferromagnétique et demeure stable 

jusqu'à basse température. 

Le paramètre b2 étant relativement proche de la valeur de b dans l'hexagone non distordu, 

la différence b2-b1 représente en fait l'effet de distorsion orthorhombique y. La courbe 

présentée ci-dessus révèle une absence de distorsion au-dessus de 150 K, où le mode de 

déformation y est donc totalement bloqué. La distorsion y apparaît au voisinage de la 

transition ferromagnétique mais elle ne représente à 70 K que 2/3 de la distorsion 

observée à basse température. Ce comportement est différent de celui du dysprosium 

massif, pour lequel la distorsion orthorhombique se produit de façon brutale à la 

transition ferromagnétique, où elle atteint pratiquement sa valeur définitive. 

De nouveau, les modes de déformation y et 0:2 semblent moins liés que dans l'élément 

massif, vraisemblablement parce qu'ils ne provoquent pas la même augmentation 

d'énergie élastique dans les couches d'erbium voisines : la distorsion de type y dans le 

film de dysprosium entraîne celle des couches d'erbium, tout à fait défavorable. C'est la 

raison pour laquelle la distorsion observée à la transition n'est que partielle ; elle 

s'accentue au fur et à mesure que la température décroît, lorsque les coefficients 

magnétostrictifs du dysprosium sont suffisamment élevés pour que le gain en énergie 

magnétoélastique que représente une distorsion supplémentaire compense le coût en 

énergie élastique dans _l'erbium. 
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3. 3 Récapitulatif 

Les films de dysprosium épitaxiés entre deux couches d'erbium présentent un 

comportement magnétique étroitement lié à leur état de déformation épitaxiale ( ea,2>0 et 

ea,l<O) et donc à bien des égards opposé à celui des films épitaxiés sur yttrium. 

Dans le système Er/Dy/Er, la phase ferromagnétique se trouve d'autant plus stabilisée (en 

température et en champ) que le film est déformé, c'est-à-dire de faible épaisseur. Cette 

stabilisation est corroborée par l'observation d'un angle de rotation entre spins dans la 

phase hélicoïdale inférieur à celui du dysprosium massif ; ce décalage traduit par ailleurs 

un abaissement de la barrière énergétique entre les phases ferromagnétique et hélicoïdale. 

Outre l'influence directe des déformations induites par l'erbium sur la température de 

transition ferromagnétique du dysprosium, la présence des couches d'erbium de part et 

d'autre du film de dysprosium conduit à une modification des effets magnétostrictifs qui 

accompagnent la transition : la distorsion de type y a lieu progressivement et provoque 

l'apparition de domaines, afin de minimiser l'énergie élastique dans les couches 

d'erbium. Ces domaines sont détruits par l'application d'un champ magnétique. 

Films de dysprosium épitaxiés entre deux couches d'erbium 

le paramètre c croît lorsque l'épaisseur du film diminue 

200K ~----------------------------------------------------~ 

lSOK 

lOOK 

SOK 

paramagnétique 

T N voisine de 180 K. Elle décroît légèrement quand l'épaisseur du film diminue 

ordre hélicoïdal 

1 
le champ critique d'apparition de l'ordre ferromagnétique 

diminue lorsque le paramètre c croît 

• 

ordre 
ferromagnétique 

1 
distorsion yprogressive 

J 
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4. Modélisation 

4 .1 Présentation du calcul 

Pour mieux cerner l'influence des différents termes conduisant au déplacement de la 

température de Curie, nous avons effectué un calcul énergétique (voir annexe B) 

permettant d'obtenir des diagrammes tels que celui présenté à la figure I-25 pour le 

dysprosium massif. 

En supposant que les constantes élastiques des deux éléments sont les mêmes et en 

négligeant, comme Evenson et Liu [31], le terme croisé c?2, 1' énergie totale par atome 

(atomes de type A et de type B) s'écrit: 

E P [ 
1 Ca (.,a,I)2 + _!_Ca (.,a,2)2 = A 2 Il c. A 2 22 c. A 

+ PB[tc?I(e~·1 )2 + tc~2(e~·2 )2 

+ PA[-B~·Ie~·l - B~·2e~,2 - Blel] 

+ PAEéch. 

+ ~cY(elt] 

+ ~cY(e~t] 

où l'on reconnaît successivement l'énergie élastique dans le matériau A, l'énergie 

élastique dans le materiau B, les énergies magnétoélastiques associées aux modes de 

déformation a et y dans le matériau A, et l'énergie d'échange dans 1' élément A. PA et PB 

sont les proportions (épaisseurs relatives) de chaque élément. 

Dans la phase ferromagnétique, comme dans le dysprosium massif, les coefficients B~ 
sont reliés aux constantes élastiques et aux coefficients de magnétostriction par : 

Dans la phase hélicoïdale, la formule de l'énergie totale est modifiée en tenant compte de 

l'absence de distorsion y et en remplaçant les termes B~· 1 et B~·2 , comme dans le 

modèle d'Evenson et Liu (voir paragraphe 3.5 du chapitre I), par: 

(BÀ)hél. = 0 

(BA
1 
)hé!. = (ÀI )héi. c?t 

(B~'2 )hé!. = (À2 )héL c~2 
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où les coefficients de magnétostriction (Â.Ühél. et (Â2)héJ., définis au paragraphe 3.5 du 

chapitre I, sont des combinaisons linéaires de ÂI et À2 et fonctions de l'angle de rotation 

entre moments ro. 

En choisissant comme référence le dysprosium massif hélicoïdal non déformé, 

(EéchJhél. = 0 et (Eécho)rer. est égal à la barrière d'énergie d'échange donnée au 

paragraphe 3.3 du chapitre I. 

L'état d'équilibre dans chaque phase magnétique est obtenu en minimisant l'énergie totale 

par rapport aux déformations dans les deux éléments et en imposant comme contrainte 

1' égalité des paramètres a dans le plan des deux matériaux ; cela est techniquement réalisé 

par le biais des multiplicateurs de Lagrange. 

Les déformations à l'équilibre Ë sont les suivantes: 

• Au-dessus de TN, les déformations sont purement épitaxiales et correspondent à celles 

d ' o ' h 1 2 d h 0 -a 1 o<X 1 -a 2 o<X 2 etermmees au paragrap e 0 e ce c ap1tre: EA'(B) = E A'(B) et EA(B) = E A(B) 

• Dans la phase ferromagnétique, 

(t = (~ Ày )PA 

Ë~,l = Â.t + Eo~,l (1-11) et 

Ë~'2 = Â.2 + Eo~,2 (1-11) 

3(L).a 1 a) 
où: 11 = 

Ë~ = (~Ày )PA 

Ë~'l = Eo~,l (1-11) 

E~,2 = Eo~,2 (1-11) 

Pour le système Dy/Er, 11 est positif et inférieur à un, si bien que les déformations de type 

a sont égales aux déformations spontanées mesurées dans 1 'élément massif, augmentée 

d'une partie des déformations induites par épitaxie. En particulier, E0~2 étant positive, la 

déformation E~~2 à l'équilibre en phase ferromagnétique est supérieure à Â-2. 

Pour le système Dy/Y, E0~2 et 11 sont négatifs: la déformation e~·2 est inférieure à Â2. 

Notons que, eX. et Ë~ ne dépendant que du matériau A, la somme de l'énergie 

magnétostrictive de type y pour A et du terme d'énergie élastique y pour B n'est fonction 

que de l'élément A. Elle est égale à _ _!_PA 2cY (.!.Â.Y)2 . 
2 2 
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• Dans la phase hélicoïdale : 

ël = 0 ëê = 0 

Ë~'1 = (At )hél. + êo~,l ( 1- Tlhél.) et ëa,l _ .,oa,l (1 Tj ) 
""B - "" B - hél. 

Ë~'2 = (A2 )hé!. + ê0~'2 ( 1- Tlhéi.) ëa,2 _ .,oa,2 (1 Tj ) 
""B - "" B - hél. 

Le terme TJhél. est obtenu en substituant (A 1 )hél. et (A2)hél. à A 1 et A2 dans 1' expression 

de TJ. 

Les énergies calculées à partir de ces déformations permettent d'analyser 1' influence de 

divers paramètres, tels que les contraintes épitaxiales ou l'échange, sur l'équilibre 

énergétique du système. 

4. 2 Diagrammes énergétiques 

Influence de l'énergie magnétoélastique 

Les figures III-41 et III-42 présentent deux diagrammes correspondant à un film de 

dysprosium d'épaisseur relative 0.75 épitaxié sur yttrium et sur erbium ; hormis les 

paramètres cristallins ·des éléments, ils ont été obtenus à partir de conditions initiales 

rigoureusement identiques, avec en particulier l'angle de rotation entre moments 

déterminé dans le dysprosium massif. Ils doivent être comparés au diagramme obtenu 

pour le dysprosium massif au chapitre I (figure I-25). 

• La ligne horizontale indiquée par des croix, représente 1' énergie élastique en phase 

paramagnétique Eo, due aux déformations épitaxiales seules. Elle est nulle dans le 

dysprosium massif ; elle est ici positive pour les deux systèmes car elle dépend des carrés 

de déformations et non de leur signe. Elle est plus élevée dans le cas de l'épi taxie sur 

yttrium, car la différence de paramètre entre dysprosium et yttrium est supérieure à celle 

entre dysprosium et erbium. 

• La courbe symbolisée par les ronds blancs est la somme de 1' énergie précédente et de 

1' énergie magnétoélastique (E0 meJhél. qu'aurait le système en phase hélicoïdale, s'il ne 

subissait pas de déformations autres que celles liées à l'épitaxie (ê0
) (données au 

paragraphe 1.2 en début de chapitre). L'énergie magnétoélastique dépendant linéairement 

des déformations, ce terme est positif dans le cas de l'épitaxie sur yttrium et négatif dans 

le cas de 1' épi taxie sur erbium. Cette énergie est la courbe de base remplaçant 

l'horizontale E = 0 du dysprosium massif (figure I-25); elle correspond à l'énergie totale 

de la phase hélicoïdale du dysprosium (E)hél. qui ne subirait pas d'autre déformation que 

celles induites par l'épitaxie. 
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Fig. 1/I-41 : diagramme énergétique du dysprosium dans un système épitaxié idéal, 

constitué de dysprosium (d'épaisseur relative O. 75) et d'yttrium. Les paramètres utilisés 

pour cette modélisation sont ceux du dysprosium massif. 

• La courbe en ronds noirs est la somme des énergies E0
, (E0 me.)fer. et .ôEéch .• où 

(E0 me)fer. est l'énergie magnétoélastique qu'aurait le système en phase ferromagnétique, 

s'il ne subissait pas de déformations autres que celles liées à 1 'épi taxie ; il s'agit de 

1' énergie totale de la phase ferromagnétique (E)fer. du matériau uniquement déformé par 

épi taxie. En 1' absence de toute autre déformation, la phase hélicoïdale est donc la phase 

stable. 

• Les carrés noirs représentent 1 'énergie de la phase ferromagnétique qui, outre la 

déformation épitaxiale, subit la déformation de type y. Dans les deux cas présentés ici, le 

gain en énergie magnétostrictive de type y est plus faible que dans l'élément massif. Cela 

s'explique par le fait que, si la distorsion y permet un gain d'énergie magnétostrictive 

dans le dysprosium, elle entraîne un coût en énergie élastique dans les couches voisines. 
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Fig. l/I-42 : diagramme énergétique du dysprosium dans un système épitaxié idéal, 

constitué de dysprosium (d'épaisseur relative 0.75) et d'erbium. Les paramètres utilisés pour 

cette modélisation sont ceux du dysprosium massif. 

Dans le cas de l'épitaxie sur yttrium, et contrairement au cas du dysprosium massif, cette 

courbe ne croise pas la courbe de base (E)hél.· En l'absence de déformation de type a, la 

phase hélicoïdale est stable jusqu'à basse température. L'épitaxie tend donc, du point de 

vue de la distorsion y, à abaisser la température de Curie. Dans le cas de l'épitaxie sur 

erbium, cet effet demeure mais est atténué par l'énergie magnétoélastique due aux 

déformations a épitaxiales. 

• La courbe représentée par les triangles noirs est 1' énergie totale de la phase 

ferromagnétique, en présence de déformations de type y et a, compte tenu des 

déformations épitaxiales. La différence entre cette courbe et la précédente (carrés noirs) 

correspond donc au gain d'énergie magnétostrictive obtenu en phase ferromagnétique par 

la déformation a totale. 
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• La courbe représentée par les triangles blancs est l'énergie totale de la phase 

hélicoïdale, en présence des déformations a partielles, compte tenu des déformations 

épitaxiales. Le gain d'énergie magnétostrictive obtenu en phase hélicoïdale par la 

déformation a partielle correspond à la différence entre cette courbe et celle symbolisée 

par les ronds blancs. 

Il apparaît que les gains d'énergie magnétostrictive réalisés lors des déformations a en 

phase ferromagnétique ou hélicoïdale sont fortement influencés par l'état de déformation 

épitaxiale du dysprosium (qui se traduit sur ces diagrammes par l'évolution de l'énergie 

magnétoélastique due aux déformations épitaxiales: (E)hél. puisque (EéchJhéJ.=O). 

La température de transition ferromagnétique (le point d'intersection entre les courbes 

indiquées par les triangles noirs et par les triangles blancs) est essentiellement influencée 

par la différence entre les énergies magnétostrictives dues à la déformation a partielle en 

phase hélicoïdale et à la déformation a totale en phase ferromagnétique. Il apparaît que la 

transition ferromagnétique est considérablement retardée dans le film de dysprosium 

épitaxié sur yttrium, mais qu'elle n'est que légèrement avancée dans le film de 

dysprosium épitaxié sur erbium. 

Si le modèle rend compte de façon satisfaisante des résultats présentés dans ce chapitre 

dans le cas de l'épit~xie sur yttrium, il semble insuffisant pour rendre compte de 

l'importance de l'augmentation de Tc dans le cas de l'épitaxie sur erbium. Cela conduit à 

introduire un facteur supplémentaire, tel que la modification de l'échange ; l'échange était 

effectivement supposé identique dans les systèmes précédents, puisque l'évolution 

thermique de l'angle de rotation entre spins utilisée pour le calcul était la même dans les 

deux cas. 

Influence de l'échange 

Le diagramme présenté ci-dessous (figure III-43) a été calculé en reprenant le cas de la 

figure 111-42 et en ne modifiant que l'évolution thermique de l'angle de rotation entre 

spins. La valeur de cet angle à la transition a été choisie à 22°, afin de tenir compte de la 

réduction observée par rapport au dysprosium massif dans le cas de l'épitaxie sur erbium 

(figure 111-32) .. 

Il.apparaît que, dans leur ensemble, les énergies liées à la phase ferromagnétique sont 

diminuées par rapport au diagramme III-42. Si l'on considère les énergies totales des 

phases magnétiques, la courbe en triangles noirs coupe celle en triangles blanc aux 

environs de 100 K, ce qui correspond à une augmentation de Tc d'approximativement 

10 K par rapport au diagramme ill-42 et de plus de 20 K par rapport au diagramme 1-25. 

Chapitre III 162 



L'introduction dans le modèle d'un abaissement de la barrière d'échange se traduit donc 

par un effet sur Tc aussi important que celui lié à l'énergie magnétoélastique due à 

l'épitaxie. La prise en compte de la modification de l'échange est donc fondamentale. 

Dans le cas du système Dy/Y, il faudrait de même considérer l'augmentation de l'angle de 

rotation par rapport au massif, ce qui aurait pour conséquence de "remonter" les trois 

courbes correspondant à la phase ferromagnétique et de retarder encore la transition 

ferromagnétique. 

Il apparaît finalement que si I'épitaxie sur yttrium a facilement tendance à stabiliser la 

phase hélicoïdale, ce qui est visible par une modélisation simple, l'influence de l'épitaxie 

sur erbium est moindre et nécessite une modélisation plus fine. 

Cette observation explique l'allure de la courbe présentée figure III-26, où l'augmentation 

de la température de Curie en fonction de la déformation du dysprosium selon c est plus 

marquée pour Je système Y/Dy/Y que pour le système Er/Dy/Er. 
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Fig. /11-43 : diagramme énergétique du dysprosium dans un système épitaxié idéal, 

constitué de dysprosium (d'épaisseur relative 0.75) et d'erbium. La modélisation considère 

une modification de l'échange par rapport au dysprosium massif (via l'angle de rotation 

entre spins dans la phase hélicoïdale). 
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4. 3 Evolutions des paramètres 

Cette modélisation permet également de rendre compte des évolutions thermiques des 

paramètres. Les variations des paramètres c dans le dysprosium massif et dans le système 

Dy/Y, où l'épaisseur relative de dysprosium est 0.6, sont présentées à la figure III-44. 

Ces courbes sont à comparer à celles obtenues expérimentalement (figure 111-11). 

5.67.--------------------, 

• Dy massif 
~~Dy/Y (pA=0.6) 

5.66 

5.63 

5 .62 I_L..L..l.-'-L...l.-...L.-J.-l-.l-.J...~-l-.1-L....l-l-'-.J......!...--'-'-'-.J.......J..-'--''--'--' 
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Température (K) 

Fig. /ll-44 : évolutions thermiques des paramètres c du dysprosium massif et du 

dysprosium dans un système épitaxié idéal à base de dysprosium et d'yttrium (d'épaisseur 

relative de dysprosium= 0.6). 

Le paramètre c du dysprosium épitaxié sur yttrium est inférieur à la valeur du massif dès 

la température ambiante, en raison des contraintes épitaxiales. Quand la température 

diminue, il subit la contraction thermique classique jusqu'à TN, puis augmente car la 

phase hélicoïdale permet une déformation a2 partielle. Le saut de paramètre est en 

revanche supprimé, car la transition ferromagnétique est bloquée pour cette épaisseur de 

dysprosium. 
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5. Conclusion 

La conclusion de ce chapitre est assez nette. Les films de dysprosium épitaxiés et 

déformés dans le sens de la déformation spontanée qui apparaît dans l'élément massif à la 

transition ferromagnétique voient leur température de Curie augmenter. Les films 

déformés en sens inverse voient leur température de Curie diminuer. 

Cette affirmation tranchée ne doit pas faire oublier que, dans les systèmes épitaxiés, la 

déformation de type y est toujours défavorable à la transition et que seule est favorable la 

différence entre les énergies liées aux déformations a totale (en phase ferromagnétique) et 

partielle (en phase hélicoïdale). 

Il faut aussi garder en mémoire que l'énergie magnétoélastique n'est qu'un des facteurs 

de stabilité des phases magnétiques, et que le deuxième facteur qu'est l'énergie d'échange 

varie également dans les systèmes épitaxiés, comme le traduit l'évolution de l'angle de 

rotation entre spins. 

Enfin, la modélisation basée sur les travaux de Callen et Callen [29] montre la justesse 

des analyses développées dans les années 70. 
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Chapitre IV 

Contportentent ntagnétique 
de superréseaux Dy/Er 

Après l'étude du comportement magnétique des films de dysprosium épitaxiés entre deux 

couches d'yttrium et d'erbium, nous abordons celle, plus complexe, des superréseaux 

Dy/Er, dont nous n'avons trouvé aucune trace dans la littérature. 

Dans de tels systèmes, les situations du dysprosium et de l'erbium sont à bien des égards 

opposées: 

(i) l'anisotropie de l'erbium conduit à une direction de facile aimantation parallèle à 

l'axe c alors que celle du dysprosium est contenue dans le plan de base. 

(ii) le raccordement des réseaux cristallins dans le plan de base implique dans le 

dysprosium des déformations de type a favorables à la transition ferromagnétique et, 

dans l'erbium, des déformations de type a défavorables à la transition ferromagnétique 

dans cet élément. 

(iii) le dysprosium est susceptible de présenter une déformation y, alors que ce type de 

déformation orthorhombique ne se rencontre pas dans l'erbium massif. 

La première partie de ce chapitre est consacrée à l'étude de la structure cristalline des 

superréseaux, réalisée par diffraction de rayons X aux grands angles. Nous présentons 

ensuite l'étude de leurs comportements magnétiques, effectuée de nouveau par diffraction 

neutronique et mesures d'aimantation. Les résultats obtenus ont montré qu'il était 

pertinent de regrouper les superréseaux en trois catégories, selon l'épaisseur de leurs 
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couches d'erbium : importante (supérieure à 100 Â), "intermédiaire" (entre 20 Â et 

100 Â) et faible (inférieure à 20 Â). C'est par conséquent de cette manière que sera 

structurée la présentation de notre étude. 

1 . Structure cristalline 

Les expériences de diffraction de rayons X réalisées aux grands angles sont de deux 

types: 

(i) le dispositif CGR théta-60 a été utilisé pour collecter des spectres sur l'ensemble du 

domaine angulaire, en particulier pour repérer les positions des pics de surstructure 

nucléaire et déterminer la modulation chimique ; 

(ii) le dispositif Philips haute résolution a permis de localiser précisément les réflexions 

de Bragg du superréseau, du substrat, des couches tampons, et de comparer les 

paramètres c moyens d'un échantillon à l'autre. 

Un spectre de diffraction typique obtenu à l'aide du diffractomètre CGR théta-60 sur le 

superréseau [Dy(34 Â)/Er(23 Â)]x50 est présenté figure IV-1. 
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'~ - 104 
"Cil 
c: 
~ -c: - 103 

102 

Dy/Er 

30 35 40 
28 

45 50 

Fig. /V-1 : spectre de diffraction de rayons X pour le superréseau [Dy( 34 A)!Er(23 A)]x50. 

Les pics de surstructure nucléaire sont indiqués par des flèches. 

Le pic situé en 28 = 37.14° correspond au pic de Bragg moyen (0002) du superréseau. 

Les pics en 28 = 36.26°, 28 = 44.18° et 28 = 45.15° sont les réflexions (0002) de 

l'yttrium, (llÏO) du substrat et (110) du niobium. Les pics de plus faible intensité 

indiqués par des flèches sont dus à la modulation chimique du superréseau ; ils 
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apparaissent aux positions 29 = 35.2°, 29 = 39.07° et 29 = 41.01°, ce qui révèle une 

période de 57 Â. 

La largeur à mi-hauteur du pic principal est de 0.0696°, révélant une cohérence cristalline 

de 780 Â, c'est-à-dire approximativement 14 bicouches, selon la direction de croissance 

(0001). La largeur à mi-hauteur des satellites nucléaires, du même ordre de grandeur, 

indique que la périodicité de la structure est maintenue sur la longueur de cohérence 

cristalline. 

Les résultats obtenus pour l'ensemble des échantillons avec le dispositif de diffraction 

haute résolution sont résumés dans le tableau suivant : 

Superréseau AI203 Dy/Er 
position e position e paramètre c largeur mi-h. long. coh. 

[Dy(35Â)/Er(111Â)]x47 22.086 18.667 5.589 0.0664 

[Dy(34Â)/Er(23Â) ]x50 22.087 18.590 5.611 0.0696 

[Dy( 60Â)/Er( 60Â) ]x60 22.086 18.589 5.612 0.0563 

[Dy(70Â)/Er(59Â)]x20 22.087 18.620 5.603 0.0729 

[Dy( 19 Â)/Er( 19 Â) ]x40 22.084 18.628 5.600 0.0633 

[Dy(35Â)/Er(11Â)]x80 22.086 18.558 5.621 0.0633 

Le paramètre c moyen du superréseau, déterminé d'après la position du pic de Bragg 

(0002), augmente régulièrement avec le rapport de l'épaisseur des couches de 

dysprosium sur l'épaisseur des couches d'erbium, comme cela est visible sur la 

figure IV-2 (ronds noirs). 

Les résultats expérimentaux sont comparés au paramètre c moyen théorique, déduit du 

calcul d'élasticité présenté au chapitre ill (paragraphe 1.2). Quand l'épaisseur relative de 

dysprosium augmente, le paramètre a croît continûment depuis la valeur dans l'erbium 

massif et tend vers celle rencontrée dans le dysprosium massif. Cette augmentation de 

paramètre dans le plan s'accompagne de la diminution du paramètre c perpendiculaire au 

plan, à la fois dans les couches d'erbium et dans les couches de dysprosium : le 

paramètre c du dysprosium, dilaté dans les superréseaux à faible épaisseur de 

dysprosium, tend vers le paramètre c de l'élément massif ; le paramètre c de l'erbium est 

contracté au fur et à mesure que l'épaisseur de dysprosium augmente. 

Le paramètre c moyen théorique croît avec le rapport de l'épaisseur des couches de 

dysprosium sur l'épaisseur des couches d'erbium, et suit raisonnablement le paramètre 

expérimental, confirmant que l'épi taxie entre couches est presque parfaite. 
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La couche tampon et la couche de protection d'yttrium ne semblent pas avoir d'influence 

importante. 
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Fig. IV-2 : variation des paramètres a etc théoriques des superréseaux Dy/Er en fonction du 

rapport des épaisseurs des couches de dysprosium et d'erbium. Les paramètres c 

expérimentaux sont indiqués par les ronds noirs. 

Les interfaces chimiques entre les différentes couches des superréseaux n'ont pas été 

spécifiquement étudiées. Retenons toutefois qu'une étude réalisée par Borchers et al. [57] 

sur les superréseaux [Er/Y] révèle une interdiffusion minime qui s'étend sur 

approximativement deux plans atomiques de chaque côté de l'interface. 

Cet ordre de grandeur est confirmé pour les systèmes Ho/Y [59] et Dy/Lu [61]. 
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2. Comportement magnétique de superréseaux à forte 
épaisseur d'erbium 

L'échantillon autour duquel s'articule cette étude est le superréseau 

[Dy(35 Â)/Er(l11 Â)]x47. L'épaisseur des couches d'erbium est supérieure à 100 A et 

l'épaisseur des couches de dysprosium est proche de celles de deux autres superréseaux 

de moindre épaisseur d'erbium étudiés par la suite. 

2. 1 Diffraction de neutrons 

Les expériences de diffraction de neutrons réalisées sur cet échantillon sont de deux 

types (voir schéma ci-dessous) : 

(i) le long de la direction c* autour de la réflexion (0002) pour l'analyse de l'ordre 

magnétique dans le plan (000 1 ), particulièrement dans les couches de dysprosium ; 

(ii) le long de la direction c* autour des réflexions ( 10 Ï 0) et ( 10 Ï 1) pour analyser 

l'ordre magnétique perpendiculairement au plan (0001), en particulier dans les couches 

d'erbium. 

c* c* 

• • • (0002) 

• (!OÏl). • (lOI!) 

(0000) (lOlO) a* (0000) (JOJO) 

(i) (ii) 

Diffraction de neutrons sous champ nul le long de la direction c* autour 

de la réflexion (0002) 

La figure IV -3 présente une série de spectres obtenus à différentes températures lors du 

refroidissement progressif de l'échantillon. ll apparaît que les satellites observés sur la 

gauche du pic principal sont, à toute température, beaucoup plus intenses et mieux 

résolus que ceux situés sur la droite. Ce phénomène, sans doute expérimental, n'entrave 

en rien la compréhension des spectres. 

• 
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Fig. /V-3 : spectres de diffraction de neutrons le long de la direction c* autour de la 

réflexion (0002) du superréseau [Dy(35 A)!Er( ill A)]x47. 

À température ambiante, l'intensité diffractée est d'origine purement nucléaire. Le pic le 

plus intense situé en q = 2.242 Â-1 est le pic de Bragg (0002) moyen du superréseau. Le 

satellite de surstructure du premier ordre en q = 2.199 Â -1 (n.) correspond à une 

modulation chimique de 146 Â. L'épaulement apparaissant sur la gauche de ce satellite 

provient de la réflexion (0002) des couches tampon et de couverture d'yttrium. 

À 110 K, c'est-à-dire à une température inférieure à la température de Néel du 

dysprosium massif mais supérieure à celle de l'erbium massif, des pics magnétiques très 

larges, indiqués par Dy-h. sur la figure, apparaissent de chaque côté du pic de Bragg au 

voisinage de q = 2.05 A-1 et q = 2.41 A-1. De même que sur les spectres de diffraction 

des films de dysprosium épitaxiés (figure III-5), ils montrent la présence de l'ordre 

hélicoïdal dans le plan (000 1) des couches de dysprosium avec un angle de rotation à 

110 K de 28.5°, voisin de celui rencontré dans l'élément massif (voir figure III-12). 
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Cependant, les pics liés à l'ordre hélicoïdal dans ce superréseau présentent une largeur à 

mi-hauteur de 0.133 A-l nettement plus importante que celles observées pour les films de 

dysprosium épitaxiés (figures Ill-5 et ill-10), conduisant à une longueur de cohérence de 

47 Â, inférieure à l'épaisseur d'une bicouche. On est donc en présence d'un ordre 

hélicoïdal dans le dysprosium, interrompu par l'erbium et ne se propageant pas de façon 

cohérente d'une couche de dysprosium à l'autre. L'intensité du pic de Bragg moyen est 

par ailleurs inchangée par rapport au spectre obtenu à température ambiante. 

Avec l'abaissement de la température, une série de pics résolus de largeur à mi-hauteur 

0.033 A-1 (longueur de cohérence de 195 Â) et d'intensités relatives variant avec la 

température apparaissent à 65 K aux valeurs de q voisines de q = 1. 972 Â -1 , 

q = 2.015 Â -1, q = 2.058 A-1. Ils se déplacent légèrement quand la température 

diminue (.ôq = +0.007 A-1 à 10 K) mais l'espacement de 0.043 A-I entre les pics ne varie 

pas avec la température. Cet écart correspond précisément à la modulation chimique, 

incitant à penser qu'ils sont le résultat de la convolution d'une fonction étalée par un 

peigne de Dirac dû à la périodicité. 

À 65 K, les pics semblent avoir pour enveloppe le large pic magnétique de l'hélice de 

dysprosium observé à 110 K, qui n'a pour autant pas disparu. Cela indique l'apparition 

d'une cohérence partie~le entre les hélices de dysprosium à travers l'erbium. La cohérence 

inexistante à 110 K apparaîtrait au voisinage de la température pour laquelle l'erbium 

massif commence à développer un ordre magnétique. L'aspect partiel du phénomène est 

probablement dû au fait que toutes les hélices, initialement incohérentes à 110 K, ne 

peuvent pas spontanément se mettre en cohérence car, si ceci nécessite des rotations de 

moments magnétiques assez faciles à effectuer, cela entraînerait également des 

changements de chiralité, impossibles à réaliser. 

À 35 K, et plus encore à 10 K, les pics d'intensité maximale sont les pics situés à 

q = 1.98 A-I et q = 2.023 A-1, c'est-à-dire au voisinage de la position du satellite de 

l'erbium massif (1.972 A-1). Ces pics proviennent des couches d'erbium, dans lesquelles 

se développe, comme pour l'élément massif en dessous de 50 K, une composante 

hélicoïdale dans le plan (0002). Cette composante est cohérente à travers le dysprosium. 

Une modulation CAM ne peut être détectée dans cette géométrie car le vecteur de 

diffusion est parallèle à 1' axe c. 

L'évolution serait alors celle imaginée au paragraphe 3.2 du chapitre 2 où les deux 

couches du superréseau développent une contribution hélicoïdale cohérente et où les pas 

d'hélice sont suffisamment différents pour que le facteur de structure de la bicouche 

présente deux composantes séparées. La composante du dysprosium très large apparaît la 
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première ; la composante de l'erbium apparaît à plus basse température lorsque cet 

élément acquiert un ordre hélicoïdal dans le plan. 

À 10 K, l'intensité des satellites attribuables au dysprosium est devenue faible, ce qui 

indique une baisse de contribution de l'ordre hélicoïdal. Cependant, cette diminution 

n'est pas au profit d'une composante ferromagnétique à longue distance puisque le pic de 

Bragg principal (0002) ne voit toujours pas son intensité augmenter. 

On peut seulement discerner une augmentation du bruit de fond entre le pic principal et le 

satellite nucléaire du premier ordre, au voisinage de q = 2.22 A-I (figure IV-4). 
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Fig. IV-4: évolution thermique de l'intensité mesurée en q = 2.22 A.-1 sur les spectres de 

diffraction de neutrons pour le superréseau [Dy(35 A.)!Er( Ill A)]x47. 

Cette augmentation à partir de 100 K environ pourrait être due, comme cela apparaîtra 

nettement sur les échantillons d'épaisseur d'erbium plus faible, à un couplage magnétique 

antiparallèle entre couches de dysprosium individuellement ferromagnétiques. 

L'évolution thermique du paramètre c moyen, déterminée d'après la position du pic de 

Bragg est présentée figure IV -5. 

Le paramètre moyen diminue de la température ambiante jusqu'à 200 K, avec une pente 

de -0.01 ÂllOOK, légèrement supérieure à la pente habituellement observée au-dessus de 

la température de Néel pour les films épais de dysprosium (figure 111-7). De 200 K à 

80 K, la pente est plus faible puis il se produit une expansion selon la direction (0001) à 

partir de 80 K. 
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Fig. /V-5 : variation thermique du paramètre c moyen du superréseau 

[Dy( 35 A)!Er( 111 A) ]x47, déterminée par diffraction de neutrons. 

La rupture de pente au voisinage de 200 K est due à l'apparition de l'ordre magnétique 

hélicoïdal dans les couches de dysprosium, qui s'accompagne d'une dilatation du réseau 

selon la direction (0001) lorsque la température diminue (déformation a partielle). Le 

paramètre croît dans les couches de dysprosium mais la décroissance qui se poursuit dans 

les couches d'erbium paramagnétiques l'emporte sur la variation du paramètre moyen. 

En dessous de 80 K, les couches d'erbium présentent à leur tour un ordre magnétique 

(voir figure 1-4), ce qui provoque l'augmentation du paramètre c moyen. Il n'apparaît 

toutefois pas de discontinuité telle que celle qui se produit à 80 K dans le dysprosium ou 

à 20 K dans l'erbium massif, ce qui indique l'absence de transition ferromagnétique, au 

moins dans l'erbium ; une discontinuité du paramètre du dysprosium, vu sa faible 

épaisseur, pourrait ne pas être détectée. 

Diffraction de neutrons sous champ ·nul le long de la direction c* autour 

des réflexions (JOÎO) et (JOÎJ) 

L'exploration du réseau réciproque effectuée le long de (IOÏI) est celle schématisée (ii) au 

début de ce paragraphe. 

La figure IV-6 présente les spectres obtenus à 110 K, 60 K, 35 K et 10 K. 
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Fig. IV-6 : spectres de diffraction de neutrons obtenus le long de c* entre les réflexions 

(Jojo) et ( JOj 1) pour le superréseau [Dy(35 A )1Er( 111 A)]x47. 

À 110 K, les pics de Bragg (10ÏOl et (10Ï 1) du réseau moyen apparaissent en q = 0 Â-1 

et en q = 1.124 Â-1 (valeur moitié du vecteur d'onde auquel apparaît le pic 

principal (0002) à cette même température). Le satellite situé en q = 1.081 Â-1 (n.), à 

0.043 Â-1 du pic (lOÏ 1), vient rappeler la modulation chimique de 146 Â. Notons dès 

maintenant que les intensités des pics principaux varient très peu avec la température et 

que donc les composantes des moments magnétiques selon l'axe c, de même que celles 

dans le plan (0001), n'indiquent pas l'apparition d'un ordre ferromagnétique à grande 

distance. 

Le spectre exhibe, outre les pics principaux, une bosse (Dy-h) due à l'ordre hélicoïdal 

incohérent dans le plan des couches de dysprosium. Son intensité est plus faible que celle 

observée autour du pic de Bragg (0002) car elle est multipliée par le facteur 

112 (1 +cos28) provenant du fait que l'aimantation n'est plus perpendiculaire au vecteur 

de diffusion (voir paragraphe 3.2 du chapitre II). 

Le pic situé en q = 0.85 Â-1 est un pic parasite provenant de la diffraction par le porte

échantillon. 

Chapitre IV 176 



La bosse (Dy-h) demeure à 60 K mais la statistique est trop faible pour résoudre les pics 

dus à la cohérence partielle mise en évidence lors de l'exploration autour de (0002). Le 

fait le plus marquant à 60 K est l'apparition de deux pics (lOÏO)+ et (lOÏ 1)-, satellites de 

(lOÏO) et (10Ï1), situés respectivement en q = 0.319A-I et q = 0.8085 A-I. De telles 

positions correspondent à un angle de rotation de 51°, ce qui est la valeur rencontrée dans 

l'erbium massif au voisinage de sa température de Néel. Puisque, à cette température, il 

n'y a pas de contribution de l'erbium le long de c* autour de (0002), l'ordre magnétique 

se restreint, comme dans l'élément massif, à une structure modulée selon l'axe c (CAM). 

Lorsque la température décroît, deux nouveaux pics émergent en q = 0.287 A-I et 

q = 0.841 A-1. À 0.287 A-I des pics principaux, ils correspondent au pic le plus intense 

attribué à l'erbium dans le spectre effectué le long de c* autour du pic (0002). S'il s'agit 

effectivement de satellites de même nature, les modulations dans l'erbium selon c et dans 

le plan de base donneraient naissance à deux pics correspondant à des vecteurs d'onde 

différents, ce qui est en contradiction avec l'ensemble des résultats trouvés dans l'élément 

massif, qui affirment que les périodicités sont les mêmes. 

Cette différence peut être intrinsèque au superréseau [57], ou n'être qu'une apparence 

due à la différence de cohérence entre la composante hélicoïdale dans le plan et la 

composante selon c (CAM) : nous pouvons supposer que la composante selon l'axe c est 

incohérente et donne un pic large au maximum de F(q), alors que la composante dans le 

plan de base est cohérente et conduit à un maximum sur une des. dents du peigne S(q), 

non confondue avec le maximum de F(q) (figure II-16). Dans ce cas, l'angle de rotation 

de la modulation selon c varierait peu avec la température et serait voisin de 49° à 10 K, 

c'est-à-dire supérieur à la valeur de 44° rencontrée dans l'élément massif à basse 

température. 

Une seconde hypothèse serait d'admettre que, parmi les quatre pics présents à basse 

température, deux sont des satellites d'ordre un alors que les autres seraient des satellites 

d'ordre trois : la modulation selon c serait devenue carrée comme dans le matériau massif 

au-dessus de la transition ferromagnétique à 20 K. Cependant, les positions des pics 

observés à 35 K et à 10 K ne sont pas compatibles avec cette hypothèse et, d'autre part, 

les intensités des éventuels satellites d'ordre trois sembleraient étrangement importantes. 

En particulier, l'intensité du satellite d'ordre trois du pic (lOÏO) peut difficilement être 

comparable à celle du satellite d'ordre un du pic ( 10 Ï 1). 

La première hypothèse paraît être la seule envisageable. L'ordre magnétique de l'erbium à 

basse température est constitué de la superposition d'une phase modulée selon c, 

incohérente, et de l'ordre hélicoïdal dans le plan de base, partiellement cohérent à travers 

le dysprosium. TI ne devient jamais ferromagnétique, contrairement au matériau massif, 
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ce qui est en accord avec l'état de contrainte imposé par son épi taxie sur un élément de 

paramètre a supérieur (le dysprosium). La couche tampon d'yttrium peut également 

influer dans ce sens. 

Si la modulation selon l'axe c de l'erbium est cohérente dans les superréseaux [Er/Y] 

[52], une étude très récente réalisée par Simpson et al. sur des superréseaux Ho/Er [77] 

mentionne un résultat semblable au nôtre : Simpson et al. ont observé, pour trois 

échantillons d'épaisseur d'erbium inférieure à 60 À, la superposition d'un pic; large, 

attribué à l'ordre magnétique de la composante selon c confiné dans une seule couche 

d'erbium, et de pics résolus, attribués à l'ordre cohérent de la composante dans le plan de 

base de l'holmium. Selon les auteurs, la différence entre les longueurs de cohérence des 

ordres magnétiques parallèle et perpendiculaire au plan de base n'est pas compatible avec 

la théorie RKKY classique, qui serait supplantée par un modèle tenant compte de la 

structure de bandes du superréseau magnétique. L'onde de densité de spins devant être 

continue à l'interface entre les éléments, la fonction d'onde des électrons de conduction 

associée aux ordres en hélice dans l'holmium et l'erbium serait de nature à transmettre 

l'ordre hélicoïdal dans le plan de base mais ne pourrait pas propager la phase de la 

modulation selon c. 

Si cette interprétation peut expliquer dans notre cas le fait que la modulation selon c de 

l'erbium ne soit pas cohérente, elle n'est toutefois pas totalement satisfaisante, car l'ordre 

hélicoïdal dans le plan de base de l'erbium est transmis à travers les couches de 

dysprosium ferromagnétiques. 
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2. 2 Mesures d'aimantation 

Champ magnétique appliqué dans le plan des couches 

La figure IV -7 présente la variation thermique de l'aimantation (FC) du superréseau 

refroidi sous un champ de 50 Oe. 
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Fig. /V-7 : variation thermique de l'aimantation ( FC) du superréseau 

[Dy(35 A)!Er( 111 A)]x47 sous un champ magnétique de 50 Oe. Le champ est appliqué 

dans le plan des couches et les mesures effectuées en température décroissante. 

Lors de la décroissance en température, on distingue le pic de susceptibilité, indiqué par 

une flèche, révélant l'apparition de l'ordre hélicoïdal dans les couches de dysprosium à 

167 K. Il s'agit d'une valeur inférieure d'environ 10 K à la température de Néel du 

dysprosium massif. Cette diminution de la température de Néel provient de la faible 

épaisseur des couches de dysprosium, dont l'influence était déjà visible lors de l'étude 

des films de dysprosium épitaxiés (figure III-25). En dessous de 150 K, une 

augmentation continue de l'aimantation est observée, lente entre 150 K et 75 K puis 

rapide à partir de 75 K. C'est d'ailleurs à cette température que le paramètre c moyen 

commence à croître (figure IV -5) et que le spectre de diffraction de neutrons, typique 

d'un ordre hélicoïdal incohérent à haute température, manifeste l'apparition d'une 

cohérence partielle et d'un ordre antiferromagnétique, révélant la transition 

ferromagnétique dans les couches de dysprosium (figure IV-4). 

En fait, la différence essentielle entre cette courbe et celles obtenues sur les films de 

dysprosium présentées au chapitre précédent (figure III-24) tient à l'absence d'un 

domaine d'aimantation "nulle" dans la phase clairement hélicoïdale entre 150 K et 80 K. 
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L'accroissement entre 150 K et 75 K n'est habituellement pas observé sous un si faible 

champ, puisque l'ordre hélicoïdal conduit à un moment résultant nul. Cette différence est 

confirmée par les courbes de première aimantation présentées figure IV -8. 
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Fig. /V-8 : évolution de l'aimantation en fonction du champ magnétique pour le 

superréseau [Dy(35 A)!Er( 111 A)]x47. Le champ magnétique est appliqué dans le plan des 

couches. 

Les courbes mesurées entre 160 K et 65 K ne présentent pas de domaine de faible 

susceptibilité caractéristique de l'ordre hélicoïdal. Puisque cette structure en hélice est 

néanmoins incontestable d'après les expériences de diffraction de neutrons, nous en 

concluons que ce comportement particulier est dû à la non-cohérence des hélices. Les 

couches de dysprosium se comportent comme des films indépendants, dont l'ordre 

magnétique est facilement perturbé par le champ magnétique qui agit sur les moments 

"non-compensés". L'aimantation totale d'une couche n'est pas nulle car l'épaisseur de la 

couche ne correspond pas forcément à un nombre entier de rotations de l'hélice. 

Les courbes d'aimantation à 12 K, 35 K et 65 K, c'est-à-dire en dessous de la 

température d'ordre de l'erbium, présentent une augmentation continue jusqu'aux champs 

les plus élevés, indiquant que le champ, appliqué dans le plan perpendiculaire à la 

direction de facile aimantation de l'erbium, est insuffisant pour saturer l'échantillon. La 

valeur maximale mesurée à 12 K est d'ailleurs inférieure à la valeur à saturation, moyenne 

des moments à saturation des deux éléments, pondérée des épaisseurs relatives des 

couches. La courbe à 180 K est linéaire depuis les plus faibles champs, ce qui indique un 

comportement paramagnétique de l'échantillon dans son ensemble. 
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Un agrandissement de la figure précédente entre 0 kOe et 10 kOe est présenté à la 

figure IV -9. 
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Fig. IV-9: évolution de l'aimantation en fonction du champ magnétique entre 0 kOe et JO 

kOe pour le superréseau [Dy(35 A)/Er( 111 A)]x47. Le champ magnétique est appliqué dans 

le plan des couches. 

Outre l'absence déjà mentionnée du régime de faible susceptibilité attaché habituellement 

à l'ordre hélicoïdal au-dessus de 110 K, cette figure montre une tendance à une 

susceptibilité moindre en champ faible lorsque la température décroît de 65 K à 12 K. 

Cette évolution est sans doute due à l'apparition d'une légère composante 

antiferromagnétique entre couches ferromagnétiques de dysprosium. 

Champ magnétique appliqué perpendiculairement au plan des couches 

Les courbes de première aimantation obtenues à différentes températures dans cette 

configuration sont présentées figure IV-10. Les courbes se décomposent en trois parties. 

De 0 kOe à un champ critique He, la susceptibilité est faible ; elle est suivie d'une 

augmentation rapide de l'aimantation entre He et un champ Hf, au-delà duquel une 

croissance lente s'apparente à une saturation à basse température (entre 12 K et 50 K). La 

valeur du moment à saturation est toutefois inférieure à la valeur théorique. Ceci est dû au 

fait que les moments des couches de dysprosium sont fortement confinés dans le plan 

(0001) et ne contribuent donc pas au signal mesuré ici. 

Cette évolution s'interprète de façon tout à fait classique : le domaine de 0 küe à He est 

celui de la stabilité de la phase modulée selon l'axe c dans l'erbium ; le champ He 
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correspond au début de la transition de l'erbium vers la structure en cône à composante 

ferromagnétique suivant c, transition qui se termine à Hf. 
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Fig. IV-JO : évolution de l'aimantation en fonction du champ magnétique pour le superréseau 

[Dy( 35 A )1Er( 111 A) ]x47. Le champ magnétique est appliqué perpendiculairement au plan des 

couches. 

La variation thermique. de He est reportée figure IV -11, où elle est comparée aux résultats 

obtenus pour l'erbium massif (figure I-15), les films d'erbium épitaxiés entre yttrium 

[58] et les superréseaux [Er/Y] [57]. 
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Fig. IV-/ 1 : évolution thermique du champ critique (He) pour le superréseau 

[Dy(35 A)!Er( 111 A.)]x47 (ronds noirs). Le champ magnétique est appliqué perpendiculairement 

au plan des couches. Les courbes obtenues pour l'erbium massif, des films d'erbium épitaxiés entre 

yttrium [58] et des superréseaux Er/Y [57] sont également présentées à titre de comparaison. 
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La variation du champ critique du superréseau (ronds noirs) suit approximativement celle 

du film épais de 9500 À épitaxié entre yttrium. Comme pour les films, et contrairement 

au comportement de l'erbium massif, le champ critique à basse température n'est pas nul, 

ce qui confirme l'absence de phase ferromagnétique en champ nul. Ceci est en accord 

avec les expériences de diffraction de neutrons, où aucune contribution magnétique 

supplémentaire n'a été observée à basse température sur le pic (lOÏ 1). Les valeurs du 

champ critique mesurées pour les superréseaux Er/Y sont nettement supérieures, en 

raison des contraintes épitaxiales induites par l'yttrium dans l'erbium, plus importantes 

que celles induites par le dysprosium. 

Si la figure IV -10 fait bien apparaître le comportement magnétique de 1 'erbium, dont 

1' axe c est la direction de facile aimantation, la figure IV -7 pourrait inciter à penser que 

l'absence de zone de faible susceptibilité est due à un effet d'interface sur une couche de 

dysprosium peu épaisse. Nous verrons au paragraphe suivant qu'il n'en est rien, 

puisque, pour une même épaisseur de dysprosium, la zone de faible susceptibilité 

réapparaît lorsque l'hélice est cohérente. 

Il n'en demeure pas moins que se pose le problème de 1 'interface magnétique entre le 

dysprosium dont les moments sont orientés dans le plan et 1' erbium, dont 1' axe c est la 

direction d'aimantation facile. Il existe vraisemblablement quelques plans d'interface 

magnétique qui assurent la transition entre ces deux configurations. Nous n'en avons pas 

fait l'étude mais ces plans sont sans doute au nombre de trois ou quatre, situés du côté de 

la couche d'erbium. 

Pour cela, nous nous appuyons sur les valeurs des énergies d'échange et d'anisotropie 

indiquées au chapitre I paragraphe 3.4. Les épaisseurs de paroi à 90° sont voisines pour 

les deux éléments et de l'ordre de deux ou trois plans atomiques ; en revanche, l'énergie 

d'une paroi est supérieure dans le dysprosium, ce qui conduit à penser qu'une paroi à 90° 

s'étend sur trois plans atomiques dans l'erbium. La situation peut être plus complexe s'il 

existe un alliage d'interface. 
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2. 3 Récapitulatif 

Les aspects importants du comportement magnétique de ce superréseau dont l'épaisseur 

des couches d'erbium est supérieure à 100 À sont les suivants (résumés dans le tableau 

page suivante) : 

(i) En dessous de 170 K, les couches de dysprosium présentent une structure 

hélicoïdale dans le plan de base qui ne se propage pas à travers l'erbium paramagnétique. 

(ii) Lorsque l'erbium développe une première structure magnétique modulée selon 

l'axe c, comme l'élément massif, il apparaît une cohérence partielle de l'hélice du 

dysprosium à travers l'erbium. 

(iii) À basse température, la contribution de l'ordre hélicoïdal du dysprosium est 

considérablement réduite au profit d'un arrangement antiparallèle entre couches de 

dysprosium devenues ferromagnétiques. Les couches de dysprosium ne présentent 

jamais d'ordre ferromagnétique à grande distance dans le plan de base. 

Le ferromagnétisme intracouche ne se manifeste pas de façon claire. La température de 

Curie n'est pas supérieure à 80 K, bien que les couches de dysprosium soient fortement 

déformées (ea,I < 0 et ea,2 > 0) dans le sens de la déformation spontanée du dysprosium 

massif à la transition ferromagnétique. Rappelons par ailleurs que cette transition ne 

concerne pas l'ensemble de l'échantillon, la phase hélicoïdale étant parallèlement observée 

jusqu'à basse température. 

(iv) L'erbium ne présente pas de transition ferromagnétique. Il conserve la structure 

CAM, suite aux déformations a induites par l'épitaxie sur le dysprosium (et 

éventuellement sur l'yttrium). L'ordre hélicoïdal dans le plan de base de l'erbium se 

transmet de façon cohérente à travers les couches de dysprosium ferromagnétiques et 

présente un vecteur d'onde apparent différent de celui de la modulation selon c, 

incohérente à travers le dysprosium. 
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3. Comportement magnétique de superréseaux à épaisseur 
d'erbium intermédiaire 

L'étude a été réalisée essentiellement sur deux échantillons: [Dy(60 Â)/Er(60 Â)]x60 et 

[Dy(34 Â)/Er(23 Â)]x50. 

L'étude par diffraction de neutrons (paragraphe 3.1) a été menée le long de la direction 

c* autour des réflexions (0002), (lOÏO) et (lOi 1), puis le long de la direction a* autour 

du noeud (lOÏO) du réseau réciproque; la description des divers spectres expérimentaux 

est présentée dans la partie 3.1.a). L'ensemble des mesures effectuées à différentes 

températures en champ nul et sous champ a permis de déterminer la stabilité des phases 

magnétiques ainsi que les évolutions des paramètres perpendiculaire (c) et parallèle (b) au 

plan de base ; cette analyse est reportée dans la partie 3.l.b ). L'étude a été finalement 

complétée par des expériences de diffraction de neutrons polarisés (paragraphe 3 .l.c)). 

Les mesures magnétiques, dont les résultats sont exposés au paragraphe 3.2, ont été 

réalisées, comme précédemment, en température décroissante sous champ (FC), puis des 

cycles ont été obtenus en appliquant le champ parallèlement et perpendiculairement au 

plan des couches. 

3. 1 Diffraction de. neutrons 

a) Description des spectres expérimentaux 

Diffraction de neutrons le long de la direction c* autour de la réflexion 

(0002) 

c• 

• • 
• (!OÏl). 

(0000) (lOÏO) a• 

La figure IV -12 présente une série de spectres de diffraction de neutrons obtenus à 

différentes températures le long de la direction c* autour du pic de Bragg (0002) sur le 

superréseau [Dy(34 Â)!Er(23 Â)]x50. 
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Fig. /V-12: spectres de diffraction de neutrons le long de la direction c* autour de la 

réflexion (0002) pour le superréseau [Dy(34 A)!Er(23 A.)]x50. 

À 190 K, trois pics sont présents : le pic de Bragg moyen du superréseau, en 

q = 2.237 A-1, un satellite de surstructure nucléaire du premier ordre (n.), en 

q = 2.127 A-1 et le pic de Bragg (0002) de l'yttrium (Y), en q = 2.186 A-1. La position 

du pic de surstructure correspond à une modulation chimique A = 57 Â. 

À 110 K, quatre pics supplémentaires situés de part et d'autre du pic de Bragg nucléaire 

sont observés. Ils proviennent de l'apparition de l'ordre hélicoïdal dans les couches de 

dysprosium. L'apparition d'un ensemble de satellites magnétiques résolus de part et 

d'autre du pic de Bragg (voir paragraphe J.2 du chapitre II et figure II-16) signifie que 

l'hélice magnétique qui se développe dans le dysprosium se propage de façon cohérente à 

travers les couches d'erbium paramagnétique. 

La propagation de l'ordre hélicoïdal à travers l'erbium est le fait des électrons de 

conduction et il ne se manifeste parallèlement aucun signe d'ordre à longue distance des 

moments magnétiques 4f de cet élément : le couplage à grande distance entre moments 4f 

du dysprosium est réalisé par la stabilisation d'une onde de densité de spin dans les 

bandes de conduction du dysprosium et de l'erbium. 
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Un phénomène similaire a été observé dans des superréseaux constitués d'une terre rare 

magnétique et d'un élément non magnétique (Dy/Y [47], Dy/Lu [61], Ho/Y [59]) mais 

jamais en présence de deux éléments magnétiques, hormis pour le système Ho/Er [77], 

dont les résultats ont été publiés très récemment. L'erbium paramagnétique se comporte 

donc en ce sens comme l'yttrium et le lutécium non magnétiques, bien que ses moments 

4f soient alors désordonnés, et la stabilisation d'une onde de densité de spin dans la 

bande de conduction de l'erbium n'influe pas sur l'ordre magnétique de cet élément. 

Rappelons que nous n'avions pas obtenu un tel couplage dans l'échantillon d'épaisseur 

d'erbium 111 Â et qu'il avait fallu attendre le développement de l'ordre magnétique dans 

l'erbium pour voir apparaître une cohérence partielle. L'épaisseur limite au-delà de 

laquelle les électrons de conduction ne transmettent plus la cohérence sans renforcement 

par l'ordre des moments 4f se situe vraisemblablement aux environs de 100 Â. 

L'épaisseur limite de propagation cohérente de l'ordre hélicoïdal à haute température a été 

estimée à 140 Â pour les superréseaux Dy/Y [41] et de 80 Â pour les superréseaux Dy/Lu 

[61]. Cette limite est liée à l'extension selon la direction c de l'enveloppe de l'intégrale 

d'échange J(qJ de l'élément séparant les couches de dysprosium. 

À partir de 65 K, apparaissent deux nouveaux pics situés de part et d'autre du pic de 

Bragg à q = 2.186 A-l et q = 2.288 A-1, c'est-à-dire exactement entre les pics de 

surstructure nucléaires. C'est la manifestation d'un ordre ferromagnétique à l'intérieur 

des couches et antiferromagnétique à grande distance, dont on pressentait l'apparition 

dans le superréseau [Dy(35 Â/Er(111 Â)]x47. Les couches de dysprosium devenues 

individuellement ferromagnétiques se couplent antiferromagnétiquement. L'absence 

d'ordre ferromagnétique à grande distance est confirmée par l'intensité inchangée des 

pics nucléaires. Le phénomène de couplage antiferromagnétique reste très partiel à cette 

température, puisque les intensités des pics dus à l'ordre hélicoïdal ont peu diminué, bien 

que l'on se situe en dessous de la température de Curie de dysprosium massif. 

Il s'agit manifestement d'un comportement similaire à celui rencontré dans les 

superréseaux Dy/Lu [61] à la différence cependant que le lutécium est non magnétique, 

alors que l'erbium l'est certainement à cette température. L'origine invoquée par les 

auteurs est un couplage de nature dipolaire d'une couche de dysprosium à l'autre entre 

des domaines distordus orthorhombiquement (voir paragraphe 4.5 du chapitre I). 

Remarquons dès maintenant que, dans cet échantillon également, la température 

d'apparition de l'ordre ferromagnétique intracouche ne semble pas particulièrement élevée 

par rapport à celle du dysprosium massif; l'augmentation de Tc rencontrée dans les films 

de dysprosium épitaxiés sur erbium n'est pas observée. 
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Lorsque la température décroît, la diminution de l'intensité des pics correspondant à 

l'ordre hélicoïdal se poursuit, alors que celle des pics antiferromagnétiques augmente (un 

pic antiferromagnétique d'ordre supérieur apparaît d'ailleurs en q = 2.074 A-1). 

À partir de 50 K, apparaissent en outre deux pics en q = 1.972 A-I et q = 2.518 A-I, dus 

à la contribution magnétique de l'erbium dans le plan de base. Ces satellites révèlent la 

présence d'un ordre hélicoïdal dans l'erbium dont l'angle de rotation est 44° ; ils sont de 

faible intensité, mais il est néanmoins possible de distinguer que leur largeur à mi-hauteur 

est importante et que l'ordre magnétique dans le plan (0001) de l'erbium ne se propage 

pas de façon cohérente à travers les couches ferromagnétiques de dysprosium. 

Les spectres à 30 K et 10 K présentent des caractéristiques analogues au spectre obtenu à 

50 K : contribution magnétique hélicoïdale dans le plan de base de l'erbium, ordre 

antiferromagnétique entre couches de dysprosium et résidu de la phase hélicoïdale dans le 

dysprosium. 

La coexistence des phases hélicoïdale et antiferromagnétique a été également observée 

dans les superréseaux Dy/Lu [61], mais elle est limitée à un domaine de 30 K. 

La sene de spectres obtenus dans les mêmes conditions sur l'échantillon 

[Dy(60 Â)/Er(60 Â)]x60 (figure IV-13) présente une évolution similaire. 

Le spectre obtenu à température ambiante ne présente que des pics d'origine purement 

nucléaire : le pic de Bragg (0002) de l'yttrium situé à q = 2.185 Â -1 et le pic de Bragg 

moyen du superréseau situé à q = 2.238 A-1. 

À partir de 160 K apparaissent deux ensembles de satellites magnétiques de part et 

d'autre du pic de Bragg moyen, révélant l'ordre hélicoïdal dans le plan de base du 

dysprosium, cohérent à travers l'erbium paramagnétique. L'intensité de ces pics a 

manifestement augmenté à 110 K et ils se sont rapprochés du pic de Bragg moyen, en 

raison de l'évolution thermique de l'angle de rotation entre les moments de dysprosium. 

Notons que trois satellites sont visibles à gauche du pic de Bragg, alors que deux 

seulement apparaissaient sur le spectre précédent (figure IV -12). Cela est dû à la 

modulation chimique plus élevée dans cet échantillon, dont l'effet est de resserrer les 

dents du peigne· de Dirac. 

Le spectre à 70 K révèle l'émergence de deux pics situés en q = 2.163 Â -1 et 

q = 2.213 A-1, c'est-à-dire entre les pics de surstructure nucléaires. Ils indiquent 

l'apparition de l'ordre antiparallèle entre les moments portés par deux couches de 

dysprosium consécutives. Parallèlement, l'intensité des pics dus à la phase hélicoïdale a 

diminué. 
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Fig. /V-13: spectres de diffraction de neutrons le long de la direction c* autour de la 

réflexion (0002) pour le superréseau [Dy(60 A)!Er(60 A)]x60. 

Cette tendance se confirme sur les spectres obtenus à 30 K et à 10 K : l'intensité des pics 

antiferromagnétiques augmente alors que celle des pics de l'hélice diminue, sans jamais 

totalement disparaître. L'intensité du pic de Bragg principal ne varie pas avec la 

température, conformément à l'absence d'ordre ferromagnétique à longue distance. À 

partir de 30 K, apparaissent en outre deux bosses relativement larges, approximativement 

en q = 1.97 A-let q = 2.45 A-I, qui révèlent l'ordre hélicoïdal dans le plan de base de 

l'erbium. Sans pouvoir l'exclure totalement, il n'y a pas de signe net de la cohérence de 

ce.tte composante, contrairement aux observations du paragraphe précédent sur le 

superréseau à forte épaisseur d'erbium. 

L'effet de l'application d'un champ magnétique de 5.5 küe selon la direction de facile 

aimantation (llÏO) du dysprosium à 10 K est représenté sur la figure IV-14. 
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Fig. /V-14 : spectres de diffraction de neutrons sous champ nul et sous un champ 

magnétique de 5.5 kOe appliqué dans le plan des couches pour le superréseau 

[Dy(60 A)!Er(60 A)]x60. 

Sur le spectre obtenu sous champ (en trait pointillé), les pics magnétiques situés entre les 

pics de surstructure ont disparu, au profit d'une contribution magnétique superposée aux 

pics nucléaires (pic principal et satellites). Les moments portés par les couches de 

dysprosium, à l'origine antiparallèles d'une couche à l'autre, se sont orientés dans la 

direction du champ pour aboutir à un ordre ferromagnétique à longue distance. 

Simultanément, la phase hélicoïdale qui persistait à cette température a été détruite, 

comme le montre la disparition des satellites magnétiques. En revanche, le pic provenant 

de l'arrangement hélicoïdal dans le plan de base de l'erbium est toujours présent, car cet 

ordre magnétique est associé à une phase à forte composante suivant l'axe c, que le 

champ magnétique appliqué dans le plan des couches n'est pas suffisant pour vaincre. 

Les évolutions des intensités des pics magnétiques dus à l'hélice du dysprosium, des pics 

antiferromagnétiques et du pic de Bragg (0002) en fonction du champ magnétique 

appliqué sont reportées figure IV -15. 
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Fig. /V-15: évolutions sous champ à JO K des intensités intégrées du pic de Bragg (B), 

antiferromagnétique ( AF), et du pic dû à l'ordre hélicoïdal ( h-Dy ). 

L'application d'un champ de 1.8 küe est suffisante pour entraîner la rotation des 

moments et détruire l'arrangement antiparallèle. Si le champ magnétique est supprimé, le 

spectre demeure inchangé (traits pointillés, figure IV -14 ). La suppression du champ 

magnétique ne permet donc pas de retrouver l'arrangement antiparallèle précédent; il est 

nécessaire de porter l'échantillon au-dessus de sa température d'ordre puis d'abaisser la 

température en champ nul pour observer de nouveau. les pics de la phase 

antiferromagnétique. 

L'irréversibilité en champ de l'ordre antiferromagnétique traduit le caractère métastable de 

cette phase et l'existence d'une barrière énergétique entre les arrangements parallèles et 

antiparallèles entre couches de dysprosium. Si l'ordre antiferromagnétique est favorisé 

lorsque la température est abaissée en champ nul, l'anisotropie magnétocristalline peut 

expliquer la stabilisation de la phase ferromagnétique induite par l'application du champ 

magnétique. 
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Diffraction de neutrons sous champ nul le long de la direction c* autour 

des réflexions (JOÏO) et (lOÏl) 

Afin de déterminer la structure magnétique de l'erbium dans ces superréseaux, des 

expériences de diffraction de neutrons ont été réalisées le long de la direction c* autour 

des pics de réflexions ( 10 Ï 0) et (1 0 Ï 1). 

c* 

• (0002) • 
• 

(0000) (1010) a* 

Les figures IV -16 et IV -17 présentent les spectres obtenus à 110 K, 60 K, 38 K et 10 K 

sur les superréseaux [Dy(34 Â)/Er(23 Â)]x50 et [Dy(60 Â)/Er(60 Â)]x60. Comme cela 

était déjà visible sur la figure IV -6, il doit être fait abstraction d'un pic parasite à 0.85 A-1, 

qui vient parfois se superposer à d'autres pics d'origine physique. 

Il apparaît sur ces deux ensembles de spectres que les intensités mesurées autour du pic 

( 10 Ï 0) sont nettement moins importantes que celles mesurées autour du pic ( 10 Ï 1). Cela 

provient de la différence entre les facteurs de structure de ces deux réflexions et nous 

nous limiterons à la description des évolutions observées autour de (1011), sachant que la 

situation est similaire autour de (1010). 

Les résultats confirment tout d'abord l'existence des structures magnétiques observées 

par diffraction neutronique autour de (0002). En ce qui concerne par exemple le 

superréseau [Dy(34 Â)/Er(23 Â)]x50 (figure IV-16), on retrouve à 110 K le pic de Bragg 

moyen (lOÏl) (en q = 1.119 A-1), un pic de surstructure d'origine nucléaire (en 

q = 1.006 A-1), ainsi que les deux satellites magnétiques provenant de l'ordre hélicoïdal 

dans les couches de dysprosium (en q = 0.864 A-1 et q = 0.973 A-1). 

Le spectre à 60 K marque l'émergence des pics dus à l'arrangement antiparallèle entre 

couches de dysprosium ferromagnétiques (en q = 0.947 A-1 et q = 1.062 A-1) ainsi que le 

déplacement des pics de l'ordre hélicoïdal du dysprosium. 

Lorsque la température décroît, l'intensité des pics de nature antiferromagnétique 

augmente, parallèlement à la diminution de la contribution hélicoïdale du dysprosium. 
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Fig. IV- 16 : spectres de diffraction de neutrons le long de la direction c* entre les réflexions 

( JOÏO) et ( IOÏ 1) pour le superréseau [Dy(34 A)/Er(23 A)]x50. 

1.2 

L'information nouvelle apportée par ce type d'expérience concerne la structure 

magnétique de l'erbium. Elle apparaît au voisinage de 60 K sous la forme d'un pic large, 

plus intense que le pic attribué à l'erbium (à 10 K) sur le spectre réalisé autour de (0002) 

(figure IV-12). Ce pic révèle la modulation suivant l'axe c (CAM) à une température où 

ne se développe vraisemblablement pas d'ordre hélicoïdal dans le plan (0001). 

Lorsque la température décroît, ce pic voit son intensité augmenter et se présente toujours 

sous la forme d'une unique bosse large. La largeur du pic d'erbium confirme que la 

composante CAM est incohérente entre couches, la cohérence de la composante 

hélicoïdale n'étant pas totalement exclue. Rappelons que pour le système Ho/Er [77], une 

cohérence de la composante hélicoïdale est observée dans les superréseaux 

Ho(28 À)/Er(65 À), Ho( 57 À)/Er(62 À) et Ho(122 À)/Er(30 À). 
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Comme dans le superréseau à forte épaisseur d'erbium, aucune structure de modulation 

"carrée" selon l'axe c, comme celle qui se développe dans l'élément massif entre 52 K et 

20 K, n'est visible sur ces spectres, mais la faible statistique des résultats ne permet pas 

de conclure à l'absence d'une telle modulation. 

Comme précédemment, l'intensité inchangée des pics de Bragg (lOÏO) et (lOÏ 1) indique 

qu'il n'apparaît pas d'ordre ferromagnétique à grande distance dans l'erbium. 

(lOlO) 

0 0.2 0.4 0.8 

(lOÜ) 

AF 

n. 

Fig. /V-17: spectres de diffraction de neutrons le long de la direction c* entre les réflexions 

( IOÏO) et (JOÏ 1) pour le superréseau [Dy(60 A.)!Er(60 A.)]x60. 

1.2 
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Diffraction de neutrons le long de la direction a* autour de la réflexion 

(JOiO) 

Les derniers spectres présentés correspondent à l'exploration du réseau réciproque le 

long de la direction a* autour de la réflexion (lOÏO). 

c• 

• (0002) • 
• (IOÏil. 

(0000) (1010) a• 

Les spectres obtenus à différentes températures en champ nul pour les deux superréseaux 

sont présentés sur la figure IV-18. Ces deux ensembles de spectres sont très voisins et ne 

diffèrent que par la position du pic, liée à la composition du superréseau. 

À toute température, le spectre présente un pic de Bragg moyen, situé entre les positions 

théoriques correspondant aux paramètres b des éléments massifs. L'intensité est 

constante en température, ce qui confirme 1' absence de transition vers un ordre 

ferromagnétique à longue distance dans les couches d'erbium. 

À 300 K, le pic possède une largeur à mi-hauteur de 0.0136 A-1, correspondant à la 

résolution expérimentale. Lorsque la température décroît, le pic évolue peu puisqu'il ne se 

décale que de 0.001 A-I et s'élargit de 0.0004 A-1 entre 300 K et 10 K. Il n'apparaît donc 

ni élargissement significatif, ni dédoublement du pic, contrairement à ce qui a été 

observé pour le film de dysprosium de 590 Â épitaxié entre erbium (figure III-36), dont 

le pic (lOÏO) se déplace de 0.0032 A-1 et s'élargit de 0.007 A-1 entre 300 K et 10 K. 

Il semble donc qu'il ne se produise pas de distorsion orthorhombique de type y dans les 

couches de dysprosium de ces superréseaux, bien qu'elles deviennent individuellement 

ferromagnétiques. Ceci est contraire à ce qui a été observé pour les superréseaux 

Dy/Lu [61]. 

L'application à basse température d'un champ magnétique de 5.5 kOe selon la direction 

d'aimantation facile du dysprosium (figure IV-19) a pour effet essentiel d'augmenter 

l'intensité du pic. Ceci est dû à l'orientation des domaines parallèlement au champ et 

perpendiculairement au vecteur de diffusion. On n'observe aucune modification du profil 

du pic mais seulement un très léger déplacement, traduisant une contraction selon b de 

l'ordre de -0.05%, alors qu'elle est de -0.5% dans l'élément massif à la transition 

ferromagnétique. La distorsion y apparaît comme bloquée. 
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Fig. /V-/8 : spectres de diffraction de neutrons le long de a* autour de la réflexion ( 1010 ). 
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Fig. /V-19: effet de l'application d'un champ magnétique à JO K sur les spectres de diffraction 

neutronique mesurés le long de a* autour de la réflexion (JOÏO). 
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b) Analyse des spectres expérimentaux 

Phase hélicoïdale : angle de rotation entre moments et longueur de 

cohérence 

La modélisation des spectres de diffraction expérimentaux (figures IV-12 et IV-13) à 

partir de l'expression du facteur de structure donnée au chapitre 2 (paragraphe 3.2), 

permet de déterminer d'une part, l'angle que font entre eux les moments portés par deux 

plans atomiques de dysprosium consécutifs (rooy) et d'autre part, l'angle de rotation 

effectif dans les couches d'erbium paramagnétique (ffiEr). La figure IV -20 présente 

l'évolution thermique de ffiDy et ffiEr pour les deux superréseaux. 
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Fig. /V-20: évolution themûque du pas de l'hélice de la phase hélicoïdale dans les couches 

de dysprosium (symboles noirs) et d'erbium (symboles blancs) pour les superréseaux 

[Dy(60 A.)!Er(60 A.)]x60 (symboles ronds) et [Dy(34 A.)!Er(23 A.)]x50 (symboles carrés). 

Les valeurs mesurées dans les films de dysprosium de 600 A épitaxiés entre yttrium et entre 

erbium ont été également reportées, avec les courbes correspondant au dysprosium massif, 

aux superréseaux [Dy/Y] [50] et [Dy/Lu] [63]. 

L'angle effectifdans l'erbium est sensiblement constant en température et voisin de 46°. 

Cette valeur correspond approximativement à la position du maximum de susceptibilité 

généralisée XEr(q) de l'erbium, c'est-à-dire au vecteur d'onde reliant les deux portions 

plates et parallèles de sa surface de Fermi (figure 1-23). L'erbium transmet donc l'ordre 

magnétique du dysprosium avec un vecteur d'onde qui lui est propre, identique à celui 

qui apparaît dans sa propre structure magnétique à la température d'ordre. Le principe de 
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cette propagation est le même que dans l'élément massif : c'est une interaction de type 

RKKY où la polarisation des électrons de conduction est vectrice de l'ordre magnétique. 

Le comportement des superréseaux [Ho/Er] est similaire et l'angle effectif dans l'erbium 

a été estimé à 51 o [77]. 

L'angle de rotation dans le dysprosium ffiDy décroît avec la température mais reste 

toujours supérieur à celui rencontré dans le dysprosium massif. Au vu du chapitre 

précédent, ce décalage est inattendu, puisque nous avons observé que le dysprosium 

épitaxié sur erbium présente un angle de rotation plus faible que celui du massif et qu'il 

faut épitaxier le dysprosium sur yttrium pour voir cet angle augmenter (figure III-32). 

Ce résultat est aussi contraire à ceux obtenus sur d'autres systèmes tels que Dy/Y [50] et 

Dy/Lu [63], où le décalage entre les angles de rotation dans les couches de dysprosium 

et dans l'élément massif semble lié au signe de la contrainte induite par épitaxie: pour les 

films épitaxiés sur yttrium, la déformation a, dans le plan est positive et l'angle mesuré 

est supérieur à celui de l'élément massif ; pour les films épitaxiés sur lutécium ou erbium, 

la déformation a 1 est négative et l'angle est inférieur à la valeur du massif. Ce 

comportement est observé aussi bien pour les films épitaxiés que pour les superréseaux, 

contrairement à notre étude. 

Notre résultat va en. revanche dans le sens des observations effectuées sur les 

superréseaux [Ho/Er] [77], où l'angle de rotation mesuré à 100 K entre moments 

d'holmium est supérieur de 2° à la valeur rencontrée dans l'holmium massif, alors que la 

contrainte subie par l'holmium dans le plan est négative. Nous n'avons pas trouvé trace 

dans la littérature d'une étude de films d'holmium épitaxiés entre deux couches d'erbium 

qui nous permette de noter une différence entre le cas des films et le cas des 

superréseaux. 

La largeur à mi-hauteur des pics dus à l'ordre hélicoïdal dans le dysprosium permet de 

déterminer la longueur de cohérence magnétique de cette phase. La figure IV-21 présente 

les évolutions thermiques de ces longueurs de cohérence pour les deux échantillons 

analysés. Les longueurs de cohérence de la phase antiferromagnétique y sont également 

reportées (symboles blancs). 

Les longueurs de cohérence de la phase hélicoïdale diminuent avec la température, 

passant pour le superréseau [Dy(34 Â)/Er(23 Â)]x50 de 10 bicouches à 110 K à 6 

bicouches à 10 K et pour le superréseau [Dy(60Â)/Er(60 Â)]x60 de 5 bicouches à 2 

bicouches. La longueur de cohérence de l'ordre antiparallèle est du même ordre de 

grandeur que celle de la phase hélicoïdale avec laquelle elle coexiste à basse température, 
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et est voisine de celle de la phase antiferromagnétique observée dans les superréseaux 

Dy/Lu [62] (approximativement 250 A). 
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Fig. /V-21 : évolution thermique des longueurs de cohérence des phases hélicoïdale (symboles 

noirs) et antiferromagnétique (symboles blancs) dans les couches de dysprosium pour les 

superréseaux [Dy(60 A)!Er(60 A)]x60 (symboles ronds) et [Dy(34 A)!Er(23 A)]x50 (symboles 

carrés). 

Les longueurs de cohérence déterminées pour les superréseaux Dy/Y [50] et Dy/Lu [62] 

sont constantes en température et plus faibles : 250 A dans l'échantillon 

Dy(45 A)/Y(57 A) et 100 A dans le superréseau Dy(40 A)/Lu(60 A). 

En revanche, les longueurs de cohérence reportées pour les superréseaux [Dy/Y] de 

direction de croissance perpendiculaire à l'axe c [51] et pour le superréseau 

Ho(57 A)IEr(62 A) de direction de croissance parallèle à c [77] décroissent également 

avec la température, passant pour le système Ho/Er de 850 A à 100 K à 450 A à basse 

température. 

Erwin et al. [51] expliquent ce comportement par des fluctuations de déformation aux 

interfaces qui se répercutent localement sur l'échange, puisque l'axe c est parallèle au 

plan des couches, et conduisent à une réduction considérable de la cohérence, même à 

haute température (voir paragraphe 4.3 du chapitre l). Cette interprétation ne peut 

convenir à notre situation où l'axe c est perpendiculaire au plan d'épitaxie et où la 

cohérence observée à haute température est relativement élevée. ll est toutefois possible 

que des fluctuations de déformation selon c apparaissent dans l'erbium lorsque la 

température diminue, induisant des modifications locales de la surface de Fermi et 

provoquant un abaissement de la susceptibilité des électrons de conduction de cet 

élément. 
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Evolutions des paramètres perpendiculaire (c) et parallèle (b) au plan de 

base 

Les positions des pics de Bragg (0002) (figures IV-12 et IV-13) et (lOÏO) (figure IV-18) 

ainsi que leurs intensités ont été suivies en température décroissante en champ nul et lors 

de la remontée en température sous champ. Les variations de paramètres correspondantes 

sont présentées figure IV-22 pour les deux superréseaux. 

Les évolutions thermiques en champ nul des paramètres dans ces deux superréseaux se 

décomposent en trois domaines : 

(i) Au-dessus de la température de Néel, c'est-à-dire approximativement 175 K, les 

paramètres b et c décroissent avec la température en raison de la contraction thermique 

classique. 

(ii) Entre 175 K et approximativement 70 K, le paramètre c augmente de 0.008 Â dans 

le superréseau [Dy(34 Â)/Er(23 Â)]x50 et de 0.003 Â dans le superréseau 

[Dy(60 Â)/Er(60 Â)]x60. Dans ce domaine de température, les couches de dysprosium 

présentent un ordre hélicoïdal et l'erbium est paramagnétique. Par conséquent, le 

paramètre c moyen augmente, mais cette évolution est atténuée par la contraction 

thermique qui se poursuit dans les couches d'erbium. Il apparaît d'ailleurs que le 

superréseau dont la proportion d'erbium est plus importante subit une dilatation de plus 

faible amplitude. Cette dilatation était totalement masquée dans le superréseau riche en 

erbium, dont le paramètre c moyen continue à décroître dans ce domaine de température 

(figure IV -5). 

(iii) Lorsque la température diminue en dessous de 70 K, l'augmentation de paramètre c 

s'accélère nettement et se poursuit jusqu'à basse température. L'expansion du réseau 

mesurée dans cet intervalle de température atteint 0.09 % pour les deux échantillons. 

Cette augmentation plus rapide peut s'expliquer par l'apparition conjuguée d'un ordre 

magnétique dans l'erbium et ferromagnétique dans le dysprosium. 

Toutefois, les résultats obtenus diffèrent à ce stade d'un échantillon à l'autre. 

Pour le superréseau [Dy(60 Â)/Er(60 Â)]x60, il est clair qu'aucune discontinuité 

caractéristique d'une transition ferromagnétique ne se produit. Or, si la transition 

ferromagnétique est effectivement bloquée dans l'erbium, il n'en est pas de même pour le 

dysprosium. ll semble donc que les couches de dysprosium deviennent ferromagnétiques 

de manière progressive, peut-être en raison de la persistance de la phase hélicoïdale 

mentionnée précédemment. 
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Fig. IV-22: évolutions thermiques des paramètres c et b moyens des superréseaux 

[Dy(34 A)!Er(23 A)] (symboles carrés) et [Dy(60 A)!Er(60 A)]x60 (symboles ronds). Les 

valeurs ont été obtenues en refroidissant l'échantillon sous champ nul (symboles noirs) et 

en réchauffant l'échantillon sous un champ magnétique de 5.5 kOe (symboles blancs). 
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L'évolution du paramètre c moyen pour le superréseau [Dy(34 Â)!Er(23 Â)]x50 présente 

une augmentation plus brutale mais qui se manifeste à une température trop basse pour 

correspondre à la transition du dysprosium. Elle serait davantage liée à une contribution 

de l'erbium. Les couches de dysprosium deviennent donc, dans ce cas également, 

ferromagnétiques sans provoquer d'expansion discontinue du paramètre c. 

Dans les deux échantillons, le paramètre b reste constant en dessous de 150 K, ce qui 

traduit l'absence de distorsion y puisque le pic (10ÏO) ne s'élargit pas à basse température 

(figure IV-18). 

L'application d'un champ magnétique de 5.5 küe selon la direction de facile aimantation 

du dysprosium induit, nous l'avons vu, un ordre ferromagnétique à grande distance dans 

les couches de dysprosium et détruit la structure hélicoïdale résiduelle. Cette modification 

de structure magnétique s'accompagne d'une expansion supplémentaire selon l'axe c (de 

0.04 % pour le superréseau [Dy(60 Â)!Er(60 Â)]x60 et 0.07 % pour le superréseau 

[Dy(34 Â)!Er(23 Â)]x50). Simultanément, on observe une contraction très faible du 

paramètre b d'environ -0.05%. 

Lorsque la température augmente sous champ, les variations des paramètres du 

superréseau [Dy(60 Â)!Er(60 Â)]x60 présentent trois étapes qui peuvent être interprétées 

parallèlement à l'observation des variations thermiques de l'intensité intégrée du pic de 

Bragg (figure IV-23). 
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Fig. /V-23: évolutions thermiques de l'intensité intégrée du pic de Bragg (0002) du 

superréseau [Dy(60 A)!Er(60 A)]x60. Les valeurs ont été obtenues en température 

décroissante en champ nul (ronds noirs) et croissante sous champ (ronds blancs). 
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(i) Entre 10 K et 85 K, c'est-à-dire approximativement en dessous de la température de 

Néel de l'erbium, le paramètre c décroît alors que le paramètre b est constant. Le 

paramètre c dans le dysprosium, toujours ferromagnétique, ne varie pas et seule 

intervient l'évolution du paramètre c de l'erbium, ce qui se traduit par la diminution du 

paramètre c moyen. 

(ii) Entre 85 K et 120 K, les couches de dysprosium sont toujours ferromagnétiques et 

ordonnées parallèlement à travers l'erbium. Le paramètre est donc sensiblement constant 

et de 0.07% supérieur à la valeur mesurée à la même température sous champ nul, c'est

à-dire quand la structure magnétique est en hélice. 

(iii) Au dessus de 120 K, température de disparition de la contribution magnétique sur 

le pic de Bragg, les couches de dysprosium retrouvent la structure magnétique en hélice, 

à laquelle correspond un paramètre c plus petit et un paramètre b légèrement plus élevé. 

Les évolutions sous champ des paramètres du superréseau [Dy(34 Â)/Er(23 Â)] sont 

sensiblement différentes de celles de l'échantillon précédent. Elles peuvent être plus 

facilement expliquées si l'on se réfère aux variations thermiques de l'intensité intégrée du 

pic (0002) (figure IV-24). 
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Fig. /V-24: évolutions thermiques de l'intensité intégrée du pic de Bragg (0002) du 

superréseau [Dy( 34 A)!Er(23 A)]x60. Les valeurs ont été obtenues en température 

décroisante en champ nul (carrés noirs) et croissante sous champ (carrés blancs). 

(i) La décroissance de paramètre c en dessous de 70 K est, comme précédemment, 

vraisemblablement due à la contribution de l'erbium. TI est néanmoins surprenant qu'elle 

s'accompagne d'une diminution brutale de l'intensité du pic (0002), puisque la 

contribution magnétique de l'erbium dans le plan de base est théoriquement hélicoïdale. n 
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semble donc que l'application du champ de 5.5 küe à basse température ait induit une 

composante ferromagnétique de l'erbium dans le plan de base. 

(ii) Entre 70 K et 150 K, l'ordre ferromagnétique à grande distance est conservé entre 

les couches de dysprosium ferromagnétiques. Néanmoins, la différence de paramètres 

entre cette structure et la structure hélicoïdale est nettement inférieure à celle mesurée dans 

l'échantillon précédent. 

c) Diffraction de neutrons polarisés sous champ le long de la direction 

c* autour de la réflexion (0002) 

Des expériences de diffraction de neutrons polarisés ont été conduites sur ces deux 

échantillons pour analyser la phase antiparallèle qui apparaît à basse température, comme 

cela a été expliqué dans le paragraphe 3.2 du chapitre 2. 

Les mesures ont été réalisées sur un domaine en q allant de 2.08 A-I à 2.33 A-I, ce qui 

couvre le pic de Bragg moyen, un pic de surstructure nucléaire et deux pics 

antiferromagnétiques. 

Le rapport de "flipping" est 17 et la longueur d'onde utilisée 4.488 Â. Deux intensités 

diffractées dépendantes du spin ont été mesurées : r++, correspondant à l'intensité 

diffractée sans retournement des spins "up" et J+-, correspondant à l'intensité diffractée 

avec retournement de spin. Comme l'intensité J++ est plus importante que J+-, aucune 

correction n'a été apportée à J++, alors que la grandeur J++/17 a été soustraite aux valeurs 

de J+- pour compenser le rapport de flipping. 

Le champ magnétique a été appliqué selon l'axe a du plan de base, choisi également 

comme axe de quantification. 

Un ensemble de spectres de diffraction de neutrons polarisés obtenus à 10 K sous 

différents champs magnétiques pour l'échantillon [Dy(34 Â)/Er(23 Â)]x50 est présenté 

figure IV -25. 

Sous très faible champ, l'intensité J+- présente uniquement deux pics aux positions 

antiferromagnétiques. L'intensité J++ est constituée de trois contributions : le pic (0002) 

moyen du superréseau, le pic de surstructure nucléaire (n.) et les pics 

antiferromagnétiques (AF). L'élément important est que les intensités J++ et J+- des pics 

antiferromagnétiques sont identiques, ce qui signifie que les domaines 

antiferromagnétiques sont orientés de façon équiprobable selon les trois directions 

équivalentes de facile aimantation. 
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Fig. /V-25: spectres de diffraction de neutrons polarisés obtenus à 10 K sous champ nul et 

sous champ appliqué dans le plan des couches pour l'échantillon [Dy(34 A)!Er(23 A)]x50. 

2.3 

Sous l'application d'un champ magnétique de 2.2 küe, les intensités J++ du pic de Bragg 

moyen et du satellite de surstructure augmentent. Ceci révèle l'apparition d'une 

composante ferromagnétique à grande distance, dont la contribution vient s'ajouter à 

l'intensité nucléaire. Parallèlement, les pics antiferromagnétiques sont considérablement 

réduits, aussi bien sur le spectre J++ que sur le spectre J+- ; seule une petite contribution 

ferromagnétique est apparue sur le spectre J+-. 

Sous un champ de 6.4 küe, il n'y a plus trace d'une contribution antiferromagnétique, 

que ce soit avec ou sans retournement de spin. Les moments magnétiques sont alignés 

selon l'axe a de facile aimantation (la faible composante ferromagnétique avec 
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retournement de spin peut être due à une correction insuffisante du rapport de 

polarisation, auquel l'intensité J+- est très sensible.). 

Si le champ magnétique est ensuite supprimé (figure IV -26), les contributions 

antiferromagnétiques ne réapparaissent sur aucun des deux spectres, les intensités sans 

retournement de spin du pic de Bragg moyen et du satellite de surstructure diminuent et 

une contribution ferromagnétique avec retournement de spin émerge de nouveau. 

Ceci confirme que l'arrangement antiparallèle est irréversible en champ et signifie que des 

domaines ferromagnétiques se sont créés, certains s'étant écartés de la direction selon 

laquelle était appliqué le champ. 
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Fig. IV-26 spectres de diffraction de neutrons polarisés obtenus à JO Ken champ nul, après 

avoir appliqué un champ de 6.4 kOe dans le plan des couches pour l'échantillon 

{Dy(34 A.)!Er(23 A)]x50. 

2.3 

La situation dite "spin-flop", pour laquelle la contribution antiferromagnétique serait 

uniquement présente dans la composante avec retournement de spin, comme pour le 

système Gd/Y [43] présenté au chapitre I (paragraphe 4.2), n'a pu être observée. Il n'est 

donc pas possible, même sous champ faible, d'orienter les domaines 

antiferromagnétiques perpendiculairement à la direction du champ, ce qui traduit une 

énergie de couplage antiferromagnétique inférieure à l'énergie d'anisotropie dans le plan 

des couches. 

207 Chapitre IV 

2.35 



3. 2 Mesures d'aimantation 

Champ magnétique appliqué dans le plan des couches 

Dépendance en champ magnétique 

Les résultats de diffraction de neutrons ont mis en évidence une phase hélicoïdal~ dans le 

dysprosium, depuis la température de Néel jusqu'à la température d'ordre, et une phase 

antiparallèle à basse température. Nous présentons les résultats concernant la stabilité de 

la phase hélicoïdale, puis les résultats obtenus à basse température. 

Les courbes de première aimantation du superréseau [Dy(60 Â)/Er(60 Â)]x60 obtenues 

pour les températures supérieures à 65 K sont présentées figure IV-27. 

5 

65 K 
4 90K ,...__ 

~ llOK 
...._ 125 K cc 
-.;:l 3 140 K 
c:: 
0 ·-~ 160 K ..... 

2 c:: 
C-;:1 

s ·--< 

5 10 15 
Champ magnétique (küe) 

Fig. IV-27: courbes de première aimantation obtenues pour le superréseau 

[Dy(60 A)!Er(60 A)]x60. Les mesures ont été réalisées à des températures supérieures à 

65 Ken appliquant le champ magnétique dans le plan des couches. 

Les courbes mesurées au-dessus de 90 K présentent un régime de faible susceptibilité, 

caractéristique de la phase hélicoïdale, jusqu'à un champ critique He. 

La stabilité de la phase hélicoïdale croît quand la température augmente, comme le montre 

l'évolution thermique du champ critique (figure IV -28), présentée avec celles des 

superréseaux [Dy(34 Â)!Er(23 Â)]x50 et [Dy(70 Â)!Er(59 Â)]x20. 
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Fig. IV-28 : évolutions themliques des champs critiques dans la phase hélicoïdale pour trois 

superréseaux [Dy/Er]. 

Il apparaît que l'ordre hélicoïdal cohérent à grande distance est moins stable que la phase 

observée dans le dysprosium massif. Cela peut être expliqué, comme dans le cas du 

superréseau à forte épaisseur d'erbium, par une interaction de type Zeeman entre le 

champ appliqué et les moments non compensés des couches de dysprosium. 

L'extrapolation des variations de He confirme ce qu'indiquaient les expériences de 

diffraction neutronique : la température de transition ferromagnétique du dysprosium est 

du même ordre de grandeur voire inférieure à la température de Curie de l'élément 

massif, contrairement à l'influence attendue de l'épitaxie sur erbium, qui a été observée 

dans le cas des films étudiés au chapitre III (figure 111-26). Les déformations de type a 
induites dans le dysprosium par l'épitaxie devraient abaisser la barrière énergétique entre 

les phases hélicoïdale et ferromagnétique. 

Il est tout à fait remarquable que la diminution de la température de transition aille de pair 

avec l'augmentation de l'angle de rotation entre moments dans la phase hélicoïdale 

(figure IV-20). 

Les courbes de première aimantation obtenues pour les températures inférieures à 65 K 

sont présentées figure IV-29. 

En dessous de 65 K, les courbes présentent de nouveau une région de susceptibilité faible 

jusqu'à un champ critique H'c qui augmente quand la température décroît. Ce régime 

révèle l'arrangement antiparallèle entre couches de dysprosium, observé par diffraction 

neutronique, détruit lorsque les moments s'orientent parallèlement les uns aux autres dans 
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le sens du champ. Il est néanmoins difficile de saturer l'échantillon, car apparaît ensuite la 

contribution magnétique de l'erbium, dont les moments quittent leur axe de facile 

aimantation pour s'orienter à leur tour dans le sens du champ. 

Le comportement du superréseau [Dy(34 Â)!Er(23 Â)]x50 est qualitativement semblable. 
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Fig. /V-29: courbes de première aimantation obtenues pour le superréseau 

[Dy(60 A)!Er(60 A)]x60. Les mesures ont été réalisées à des températures inférieures à 

65 Ken appliquant le champ magnétique dans le plan des couches. 

Le cycle d'aimantation mesuré à 12 K pour l'échantillon [Dy(60 Â)!Er(60 Â)]x60 est 

reporté figure IV -30. 

Comme cela a été vu précédemment, le domaine de faible susceptibilité sur la courbe de 

première aimantation traduit l'ordre antiferromagnétique. Il est remplacé par une phase 

ferromagnétique à grande distance lorsque le champ magnétique appliqué dépasse 

1.2 kOe. 

L'aimantation rémanente obtenue après l'application d'un champ de 55 kOe est 

importante, ce qui confirme le résultat observé en diffraction de neutrons :l'arrangement 

antiparallèle erùre moments des couches de dysprosium ne réapparaît pas si le champ 

magnétique est annulé. 

Il est nécessaire d'appliquer un champ de l'ordre de -1.7 kOe pour renverser les moments 

de dysprosium ; cette transition s'effectue alors de façon brutale : il y a retournement 

simultané des domaines ferromagnétiques à grande distance. 
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Fig. /V-30 : cycle d'aimantation obtenu à 12 K pour le superréseau 

[Dy(60 A.)!Er(60 A)]x60, en appliquant le champ magnétique dans le plan des couches. 

Evolution en température 

4 

La figure IV -31 présente la courbe d'aimantation (FC) obtenue sous 50 Oe pour 

l'échantillon [Dy(60 Â)/Er(60 Â)]x60. 
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Fig. /V-31 : variation thermique sous 50 Oe de l'aimantation du superréseau 

[Dy(60 A)!Er(60 A)]x60. Le champ est appliqué dans le plan des couches et les mesures 

sont effectuées en abaissant la température. 
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Le pic de susceptibilité observé révèle le passage de 1' état paramagnétique à la phase 

hélicoïdale à 175 K. 

Lorsque la température décroît, l'aimantation augmente faiblement entre 150 K et 80 K 

puis rapidement à partir d'environ 80 K. La faible aimantation FC entre 150 K et 80 K, 

comparée à celle obtenue pour le superréseau dont l'épaisseur des couches d'erbium est 

supérieure à 100 A (figure IV -7) montre que la stabilité en champ de l'ordre hélicoïdal 

dans les couches de dysprosium est accrue s'il est cohérent à travers l'erbium. 

Les courbes d'aimantation en refroidissant l'échantillon sous 50 Oe ont été mesurées sur 

plusieurs superréseaux, dont on a ainsi pu déterminer les températures de Néel et de 

Curie. Elles sont reportées dans le tableau suivant. 

Superréseau Tc TN 

(K) (K) 

[Dy(34Â)!Er(23Â) ]x50 85 169 

[Dy(60Â)!Er(60Â)]x60 65 175 

[Dy(70Â)!Er(59Â)]x20 72 176 

Alors que la température de Néel décroît lorsque l'épaisseur des couches de dysprosium 

diminue, la température de transition ferromagnétique est abaissée quand le rapport de 

l'épaisseur des couches d'erbium sur celle des couches de dysprosium augmente et est 

inférieure à Tc du dysprosium massif. 

Au stade de cette étude, trois explications peuvent être avancées pour interpréter la 

réduction de Tc : 

(i) l'effet de la couche tampon d'yttrium qui compense la déformation induite par 

l'erbium, 

(ii) l'absence de distorsion y (voir paragraphes 3.1.a (figure IV -18) et 3.1.b (figure 

IV-22)), qui retarde la transition ferromagnétique, 

(iii) l'élévation de la barrière d'énergie d'échange entre les phases ferromagnétique et 

hélicoïdale, déduite de l'augmentation de l'angle de rotation entre moments dans la phase 

hélicoïdale (figure IV -20). 
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Champ magnétique appliqué perpendiculairement au plan des couches 

Les courbes de première aimantation obtenues en appliquant le champ magnétique 

parallèlement à l'axe c des deux superréseaux sont présentées figure IV -32. 
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H Il (0001) 
12 K 

25 K 
42K 
50K 
58 K 

65 K 
75 K 

Dy(60 Â)/Er(60 Â) 

0 ~~--~----~----~------~----~~ 
0 10 20 30 40 50 0 10 20 30 40 50 
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Fig. /V-32 : cou:bes de première aimantation obtenues pour les superréseaux 

[Dy(34A.)!Er(23A)]x50 et [Dy(60A)!Er(60A)]x60. Les mesures ont été réalisées en 

appliquant le champ magnétique perpendiculairement au plan des couches. 

Ces courbes sont à comparer au comportement de l'erbium massif (figure I-15) et du 

superréseau dont l'épaisseur de couches d'erbium est supérieure à 100 Â (figure IV -1 0). 

Trois points essentiels sont à noter : 

(i) L'ordre ferromagnétique spontané dans l'erbium est absent, puisque le champ 

critique n'est jamais nul, même à basse température. 

(ii) Le champ critique est moins net lorsque l'épaisseur d'erbium est faible, en 

particulier à haute température. On peut par exemple observer les courbes à 42 K et les 

comparer à celle obtenue sur la figure IV -1 O. 

(iii) À une température donnée, le champ critique décroît avec l'épaisseur relative des 

couches d'erbium (figure IV-33) et se trouve même inférieur à la valeur mesurée dans 

l'élément massif au-dessus d'une certaine température. Cela n'est pas en accord avec 

l'influence attendue des contraintes épitaxiales induites par le dysprosium : la transition 

ferromagnétique de l'erbium étant bloquée sous champ nul, le champ magnétique 

nécessaire à la transition devrait être, à toute température, supérieur à celui de l'erbium 

massif, en particulier lorsque l'épaisseur relative d'erbium est faible. 
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Fig. /V-33 : évolutions thermiques des champs critiques pour les superréseaux [Dy/Er], 

lorsque le champ magnétique est appliqué perpendiculairement au plan des couches. Les 

courbes correspondant à L'erbium massif, à un film d'erbium de 1750 A épitaxié sur yttrium 

et aux superréseaux [Er/Y] sont également présentées à titre de comparaison. 

L'origine de ce comportement peut résider dans l'influence importante du magnétisme du 

dysprosium sur les couches d'erbium de faible épaisseur. Dans les superréseaux Dy/Er, 

les moments de dysprosium sont fortement confinés dans le plan de base et tendent à 

écarter les moments d'erbium de l'axe c et à les rapprocher du plan de base. 

En d'autres termes, la paroi magnétique à 90° entre les moments de dysprosium orientés 

dans le plan et les moments d'erbium perpendiculaires au plan est localisée sur quelques 

couches atomiques du côté de l'erbium, car l'énergie de paroi est plus faible dans 

l'erbium que dans le dysprosium. Cette double paroi (une à chaque interface entre 

couches) représente une fraction importante des couches d'erbium de faible épaisseur. 

La constante d'anisotropie intervenant au dénominateur dans l'expression de la largeur de 

paroi, l'étendue de la paroi augmente avec la température, ce qui explique que le champ 

critique est moins net à haute température, car les courbes se rapprochent de celles 

obtenues selon une direction difficile. La forme des courbes sous champ élevé pour le 

superréseau [Dy(34 Â)/Er(23 Â)] laisse d'ailleurs supposer qu'il est plus difficile de 

saturer cet échantillon selon c que les deux autres superréseaux mentionnés. 

Cette analyse sera étayée par l'étude d'un superréseau dont l'épaisseur des couches 

d'erbium est voisine de 10 Â, présentée au paragraphe suivant. 
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3. 3 Récapitulatif 

Les éléments marquants du comportement magnétique des superréseaux à épaisseur 

d'erbium intermédiaire sont les suivants (résumés dans le tableau ci-dessous): 

(i) L'ordre hélicoïdal dans le plan de base du dysprosium se propage de façon 

cohérente à travers l'erbium paramagnétique, contrairement à ce qui a été observé pour le 

superréseau d'épaisseur d'erbium supérieure à 100 Â. Ce phénomène repose sur la 

stabilisation d'une onde de densité de spins dans les bandes de conduction du 

dysprosium et de l'erbium, et semble comparable à celui observé dans les superréseaux 

Dy/Y ou Dy/Lu, bien que les deux éléments possèdent ici un moment 4f localisé. 

La longueur de cohérence de cet ordre hélicoïdal diminue avec la température. À haute 

température, la cohérence entre couches de dysprosium a pour effet de stabiliser la phase 

hélicoïdale (en champ) par rapport à celle des superréseaux qui ne présentent pas de 

cohérence. 

(ii) À basse température, les couches de dysprosium sont devenues individuellement 

ferromagnétiques mais se couplent antiparallèlement à travers l'erbium magnétique. Cet 

ordre antiferromagnétique à grande distance coexiste toutefois avec un résidu d'ordre 

hélicoïdal jusqu'à basse température. L'application d'un champ magnétique ne permet pas 

d'établir une configu~ation spin-flop comme dans les antiferromagnétiques géants 

classiques mais détruit irréversiblement l'ordre antiparallèle. 

(iii) La température d'apparition du ferromagnétisme intracouche dans le dysprosium 

n'est pas supérieure à celle de l'élément massif, contrairement à ce que pouvait laisser 

supposer l'étude des films de dysprosium épitaxiés sur erbium. Cela peut être dû à 

l'absence de distorsion y, mise en évidence par diffraction de neutrons en réflexion 

transverse, et à l'élévation de la barrière d'énergie d'échange entre les phases hélicoïdale 

et ferromagnétique, déduite de l'augmentation de l'angle de rotation entre spins par 

rapport à celui de l'élément massif. 

(iv) Comme dans le superréseau à forte épaisseur d'erbium, l'erbium ne subit pas de 

transition ferromagnétique, mais conserve à basse température une composante modulée 

selon c (CAM) .et une composante hélicoïdale dans le plan de base. S'il apparaît que la 

composante selon c ne se propage pas à travers le dysprosium magnétique, il est difficile 

d'assurer qu'il en est de même pour la composante dans le plan de base. 

Notons enfin que les courbes d'aimantation obtenues sur le superréseau dont l'épaisseur 

des couches d'erbium est de 23 Â laissent supposer l'influence d'une paroi magnétique à 

l'interface entre les couches. Cette paroi s'étendrait principalement dans l'erbium, dont 

les moments auraient tendance à quitter la direction c de facile aimantation. 
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4. Comportement magnétique de superréseaux à faible 
épaisseur d'erbium 

Le superréseau principalement étudié dans cette partie est l'échantillon 

[Dy(35 A)!Er(11 A)]x80. ll devrait permettre d'approfondir trois points essentiels: 

(i) La nature de l'ordre magnétique entre couches de dysprosium. On peut en effet 

s'interroger sur la persistance de l'arrangement antiparallèle à travers une couche 

d'erbium de faible épaisseur. 

(ii) Le comportement magnétique des couches d'erbium de faible épaisseur, qui est déjà 

apparu singulier dans le superréseau [Dy(34 A)!Er(23 A)]x50 étudié précédemment. Ce 

problème est celui de l'extension de l'interface magnétique. 

(iii) Un possible effet d'alliage d'interface, sensible lorsque l'épaisseur des couches 

d'un des éléments est très réduite. 

4. 1 Diffraction de neutrons 

Diffraction de neutrons sous champ nul le long de la direction c* autour 

de la réflexion (0002) 

L'ensemble des spectres de diffraction de neutrons obtenus à différentes températures le 

long de la direction c* autour de la réflexion (0002) est reporté figure IV -34. 

À température ambiante sont présents le pic de Bragg moyen du superréseau en 

q = 2.232 A-I, celui de l'yttrium (Y) en q = 2.182 A-I, et un pic de surstructure 

nucléaire (n.) situé en q = 2.094 A-I, révélant la modulation chimique de 46 A. 

À 150 K émergent deux pics de part et d'autre du pic (0002), dus à l'ordre hélicoïdal 

dans le dysprosium (Dy), cohérent à travers l'erbium. Ces pics, dont les positions 

évoluent avec la température, sont observés jusqu'à basse température, où leur intensité 

est encore tout à fait significative. L'apparition de ces pics fins, et du pic de surstructure 

nucléaire, montre qu'il existe toujours une modulation chimique et que le superréseau 

n'est pas réduit à un alliage homogène. 

En dessous de 110 K, apparaît une contribution magnétique supplémentaire (F), non pas 

entre les pics de surstructure, comme pour les trois échantillons analysés précédemment, 

mais au même endroit que ces satellites, ainsi que sur le pic de Bragg principal. La 

modulation magnétique est donc dans ce cas égale à la modulation chimique et 

l'arrangement entre moments des couches de dysprosium n'est plus antiparallèle mais 

parallèle. 
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Fig. IV-34 : spectres de diffraction de neutrons le long de la direction c* autour de la 

réflexion (0002) pour le superréseau [Dy( 35 A)IEr( 11 A)]x80. 

Il ne s'agit toutefois pas d'un couplage de nature oscillante avec l'épaisseur des couches 

d'erbium, comme c'est le cas dans les superréseaux [Gd/Y] [44-45]. Des mesures 

d'aimantation réalisées sur plusieurs superréseaux [Dy/Er] ont montré que l'ordre 

ferromagnétique n'apparaissait que pour les échantillons de faible épaisseur d'erbium. 

Les superréseaux dont l'épaisseur des couches d'erbium dépasse 20 À présentent tous 

l'arrangement antiferromagnétique exposé précédemment. 

Les superréseaux [Dy/Lu] étudiés par Beach et al. [61] révèlent un comportement 

similaire : lorsque l'épaisseur des couches de lutécium est inférieure à environ 20 À, les 

aimantations portées par les couches de dysprosium se couplent parallèlement à travers le 

lutécium, alors que l'ordre est antiferromagnétique à grande distance pour les 

superréseaux dont l'épaisseur des couches de lutécium est supérieure à 20 À. 

Les évolutions thermiques de l'angle de rotation entre moments et de la longueur de 

cohérence de la phase hélicoïdale sont présentées respectivement figures IV-35 et IV-36. 
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Fig. /V-35 : pas de l'hélice de la phase hélicoïdale dans les couches de dysprosium pour les 

superréseaux [Dy(35 A.)!Er(/1 A)]x80 (triangles noirs), [Dy(34 A.)!Er(23A)]x50 (carrés 

noirs) et [Dy(60 A)!Er(60A)]x60 (ronds noirs). Les valeurs de l'angle effectif dans l'erbium 

sont indiquées par les symboles blancs correspondant aux mêmes superréseaux. 
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Fig. IV-36 : évolutions thermiques des longueurs de cohérence des phases hélicoïdale 
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[Dy/Er]. 
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L'angle de rotation des moments dans la phase hélicoïdale du superréseau à faible 

épaisseur d'erbium (triangles noirs figure IV -35) est, à toute température, supérieur à 

celui de l'élément massif, à celui du superréseau [Dy(60 Â)/Er(60 Â)] et vient rejoindre 

les valeurs mesurées pour le superréseau [Dy(34 Â)/Er(23 Â)] (carrés noirs). 

Comme pour les superréseaux étudiés au paragraphe 3, cette augmentation de l'angle de 

rotation traduit un accroissement de la barrière énergétique entre les phases hélicoïdale et 

ferromagnétique, donc une stabilisation de la phase hélicoïdale qui coexiste plus 

nettement encore avec l'arrangement parallèle entre couches de dysprosium jusqu'à basse 

température. 

Notons que l'angle effectif déterminé dans l'erbium est constant en température et 

légèrement supérieur à celui mesuré pour le superréseau Dy(60 Â)!Er(60 Â). 

Dans ce superréseau, la longueur de cohérence de la phase hélicoïdale (triangles noirs 

figure IV -36) est supérieure à celle rencontrée pour les autres échantillons et est encore 

de 450 Â à basse température. La longueur de cohérence est par conséquent d'autant 

plus élevée que l'épaisseur d'erbium est faible, conformément à ce qui est 

généralement observé dans les superréseaux où existe un ordre magnétique à grande 

distance. En revanche, l'ordre ferromagnétique entre couches de dysprosium (triangles 

blancs) ne s'étend que sur 150 Â à 10 K, ce qui représente moins de quatre bicouches 

et est inférieur à la loi!gueur de cohérence de l'arrangement antiparallèle rencontrée 

pour les deux autres superréseaux. 

Diffraction de neutrons sous champ le long de la direction c* autour de la 

réflexion (0002) 

Des expériences de diffraction ont été réalisées à 10 K, en appliquant le champ 

magnétique dans le plan (0001) selon la direction de facile aimantation du dysprosium. 

La figure IV-37 présente une série de spectres réalisés à 10 K, sous champ magnétique 

croissant. 

Le pic le plus intense est le pic de Bragg (0002) moyen. Les pics situés en q = 2.022 Â-1 

et q = 2.083 Â-1 correspondent respectivement à l'ordre hélicoïdal du dysprosium dans le 

plan de base et à l'arrangement parallèle entre moments portés par les couches de 

dysprosium. On constate avec l'augmentation du champ la disparition de la structure 

h~licoïdale et le renforcement de la phase ferromagnétique, dont l'intensité et la longueur 

de cohérence augmentent avec la valeur du champ appliqué. Cette dernière passe de 

170 Â en champ nul à 380 Â sous 2.8 kOe. 

Les variations de l'intensité intégrée du pic de Bragg et du paramètre c moyen en fonction 

du champ magnétique sont présentées figure IV-38. 
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Fig. /V-37 : spectres de diffraction de neutrons le long de la direction c* autour de la 

réflexion (0002) réalisés à JO K sous champ magnétique croissant pour le superréseau 

[Dy(35 A)/Er( II A)]x80. 
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Fig. /V-38 .'variations à JO Ken fonction du champ magnétique de l'intensité intégrée du 

pic (0002) et du paramètre c moyen pour le superréseau [Dy(35 A)/Er( 11 A)]x80. 

Dès l'application d'un faible champ de 0.5 kOe, le pic de Bragg se déplace nettement vers 

les faibles valeurs de q, signature d'une expansion de 0.027% selon la direction c, plus 

faible que celle observée pour les deux échantillons étudiés au paragraphe précédent. 
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4. 2 Mesures d'aimantation 

Champ magnétique appliqué dans le plan des couches 

Evolution en température 

La figure IV -39 présente les courbes d'aimantation (FC) obtenues en abaissant la 

température sous un champ de 50 Oe (ronds noirs) et en température croissante de 10 K à 

200 K sous ce même champ (ronds blancs) après être descendu à basse température en 

champ nul (ZFC). 
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Fig. /V-39: courbes d'aimantation obtenues sous 50 Oe avec le champ magnétique appliqué 

dans le plan des couches pour le superréseau [Dy( 35 A.)!Er( Il A) ]x80. Les valeurs indiquées 

par les ronds noirs ont été obtenues en abaissant la température ( FC) ; celles indiquées par 

les ronds blancs ont été obtenues en température croissante (ZFC). 

Bien que cela ne soit pas très visible sur la figure présentée ici, les deux courbes 

présentent un pic de susceptibilité à une température voisine de 171 K, ce qui confirme 

l'influence de l'épaisseur des couches de dysprosium sur la température de Néel. 

Quand le superréseau est refroidi sous champ (ronds noirs), se succèdent un domaine 

d'aimantation nulle entre la température de Néel et 100 K, une légère augmentation de 

l'aimantation entre 100 K et 50 K puis une transition très nette à 50 K. La courbe 

mesurée en température croissante (ronds blancs) révèle de forts effets d'hystérèse. 

Le comportement général est toutefois sensiblement différent de ceux observés pour les 

autres superréseaux : 
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(i) La phase hélicoïdale dans les couches de dysprosium est plus stable, ce qui est lié à 

la longueur de cohérence de l'ordre hélicoïdal à grande distance, particulièrement élevée 

dans cet échantillon (figure IV-36). 

(ii) La transition est plus abrupte et décalée vers les basses températures ; la fraction 

ferromagnétique visible à 110 K (figure IV-34) ne devient significative qu'en dessous de 

50 K. 

(iii) Le signal mesuré à basse température est environ dix fois supérieur, ce qui peut 

s'expliquer par l'arrangement ferromagnétique à grande distance. 

Les températures de Néel et de Curie déterminées sous 50 Oe pour deux autres 

superréseaux à faible épaisseur d'erbium sont reportées dans le tableau suivant. Il 

apparaît que la température de Néel décroît fortement avec l'épaisseur des couches de 

dysprosium et que les températures de Curie sont particulièrement basses. 

Superréseau Tc TN 
(K) (K) 

[Dy(35Â)/Er(11Â)]x50 50 171 

[Dy(19Â)/Er(19Â)]x60 52 160 

[Dy( 1 OÂ)/Er( 1 OÂ) ]x20 56 147 

Dépendance en champ magnétique 

Les courbes de première aimantation mesurées entre 12 K et 150 K avec le champ 

magnétique appliqué parallèlement au plan des couches sont présentées figure IV -40. 

La courbe obtenue à 12 K ne présente pas de région de faible susceptibilité mais révèle 

une contribution ferromagnétique dès les plus faibles champs, en accord avec la tendance 

à l'arrangement parallèle entre couches de dysprosium observée par diffraction de 

neutrons. Au-delà d'environ 10 kOe, l'aimantation présente une seconde augmentation, 

suivie d'un plateau sensiblement constant à partir de 30 kOe, indiquant que le champ 

magnétique appliqué est suffisant pour saturer l'échantillon, moments de dysprosium et 

d'erbium confondus. La valeur du moment sous fort champ est en effet assez proche des 

moments à saturation de l'erbium et du dysprosium massifs. 

On doit en conclure que les moments d'erbium ont quitté leur direction de facile 

aimantation et se sont orientés dans le plan (0001) perpendiculaire à l'axe c. Cela rejoint 

la discussion sur l'interface magnétique abordée au paragraphe 2 de ce chapitre, à savoir 

que la paroi à 90° se situe dans la couche d'erbium et s'étend sur environ trois plans 
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atomiques. L'épaisseur de 11 A correspondant approximativement à quatre plans 

atomiques, les moments d'une couche d'erbium contribuent tous à la zone de transition 

entre les phases magnétiques du dysprosium et de l'erbium ; ils s'écartent peu du plan de 

base et la susceptibilité dans ce plan se trouve considérablement renforcée. 

Entre 12 K et 80 K, le comportement est qualitativement identique. Cependant, le champ 

magnétique nécessaire pour induire l'orientation des moments d'erbium dans le sens du 

champ augmente avec la température 

Au-delà de 80 K, la contribution de l'erbium a disparu. Les courbes présentent un régime 

de faible susceptibilité sous faible champ, caractéristique de la structure magnétique en 

hélice dans les couches de dysprosium. 
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Fig. /V-40: courbes de première aimantation réalisées avec le champ magnétique appliqué 

dans le plan des couches pour le superréseau [Dy( 35 Â)!Er( 11 Â)]x80. 

Champ magnétique appliqué perpendiculairement au plan des couches 

Les courbes de première aimantation mesurées dans cette configuration sont présentées 

tïgure IV -41. 

Ces courbes ne suivent pas l'évolution habituelle rencontrée dans l'erbium massif 

(figure I-15) ou dans les superréseaux précédents (figures IV-10 et IV-32). Quelle que 

soit la température, l'aimantation augmente continûment avec le champ appliqué et le 

signal est environ deux fois plus faible que pour les autres échantillons. 
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Ce comportement est plutôt celui d'un échantillon pour lequel le champ est appliqué selon 

une direction d'aimantation difficile. Cela confirme l'hypothèse développée 

précédemment, à savoir que les moments d'erbium sont notablement écartés de l'axe c 

sous l'influence du dysprosium. Ce phénomène, déjà visible dans le superréseau à 23 Â 

d'erbium (figure IV -32), est tout à fait net dans cet échantillon. 

On peut également se demander si un effet d'alliage d'interface pourrait être à l'origine de 

la stabilisation de la phase hélicoïdale et de la réduction de la température de Néel. Nous 

n'avons pas fait d'étude plus approfondie dans cette direction. 
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Fig. /V-41: courbes de première aimantation réalisées avec le champ magnétique appliqué 

perpendiculairement au plan des couches pour le superréseau [Dy( 35 A)!Er( 11 A)]x80. 
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4. 3 Récapitulatif 

Les superréseaux à faible épaisseur d'erbium partagent un certain nombre de 

caractéristiques avec les superréseaux à épaisseur d'erbium intermédiaire étudiés au 

paragraphe précédent : 

(i) L'ordre hélicoïdal dans le plan de base du dysprosium se propage à travers l'erbium 

paramagnétique. La longueur de cohérence est toutefois supérieure à ce.lle des 

superréseaux présentés précédemment, ce qui se traduit parallèlement par une stabilité 

sous champ accrue. 

(ii) La température d'apparition du ferromagnétisme intracouche dans le dysprosium 

n'est pas supérieure à celle de l'élément massif. 

(iii) La transition ferromagnétique de l'erbium est supprimée. 

En revanche, certaines observations sont spécifiques aux superréseaux à faible épaisseur 

d'erbium: 

(i) À basse température, l'arrangement entre couches de dysprosium, devenues 

individuellement ferromagnétiques, n'est plus antiparallèle mais parallèle. Cet ordre 

ferromagnétique s'étend toutefois sur une longueur inférieure à la longueur de cohérence 

déterminée pour l'ordre antiferromagnétique et coexiste avec une contribution hélicoïdale 

plus importante. L'application d'un champ magnétique à basse température détruit l'ordre 

hélicoïdal résiduel. 

(ii) Les courbes d'aimantation présentent des allures singulières qui révèlent une forte 

susceptibilité de l'erbium dans le plan de base et une faible susceptibilité de l'erbium 

selon l'axe c. Ce comportement opposé à celui de l'erbium massif est attribué à 

l'existence d'une paroi magnétique qui s'étend sur la totalité de la couche d'erbium. 
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Tableau récapitulatif: 
superréseau à faible épaisseur d'erbium 

Dysprosium(35 À) Erbium(ll À) 

200K-+----------------------------+---------------------------~ 

paramagnétique 

Tl\f =171 K 

ordre hélicoïdal cohérent à 
travers l'erbium 

paramagnétique 

paramagnétique 

transmet l'ordre hélicoïdal du 
dysprosium avec son propre vecteur 

d'onde 

lOOK~----------------------------~ 

SOK-

début de l'apparition de l'ordre 
ferromagnétique à grande distance ,__ - - - - - - - - - - -

entre couches de Dy 

l'ordre ferromagnétique se renforce 
mais l'ordre hélicoïdal coexiste de 

façon importante jusqu'à basse 
température 

forte susceptibilité dans le plan de base 
et réduction de la susceptibilité selon c 

influence du dysprosium situé à moins 
d'une paroi à 90°. Effet d'alliage ? 
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5. Conclusion 

Par la présence de deux éléments dont les propriétés à l'état massif sont à bien des égards 

opposées, les superréseaux Dy/Er présentent un comportement magnétique complexe, 

dont nous résumons ci-dessous les grandes lignes : 

(i) Les états de déformation sont ceux attendus d'une épitaxie presque parfaite : le 

réseau du dysprosium, contracté dans le plan et étiré suivant l'axe c, subit une 

déformation a1 négative et a2 positive, c'est-à-dire de même signe que les coefficients de 

magnétostriction associés. L'erbium subit une déformation inverse, et donc opposée à la 

déformation spontanée qu'il manifeste lors du développement de son ordre magnétique. 

(ii) La température de Néel du dysprosium décroît avec l'épaisseur des couches de cet 

élément. C'est un phénomène assez classique de film mince, dû à la réduction des 

échanges aux interfaces. Comme on l'a vu au chapitre précédent, les contraintes 

épitaxiales ne jouent là qu'un rôle mineur. L'influence d'un éventuel alliage d'interface, 

qui ne devrait pas excéder quelques plans atomiques, n'est toutefois pas à exclure. 

(iii) L'ordre hélicoïdal du dysprosium se propage de façon cohérente à travers l'erbium 

paramagnétique, si son épaisseur est inférieure à 100 Â, avec un vecteur d'onde 

correspondant au maximum de susceptibilité généralisée de cet élément. Pour les 

épaisseurs supérieures, la cohérence entre les hélices des couches de dysprosium est 

supprimée, du moins tant que l'erbium est paramagnétique. L'apparition de l'ordre 

magnétique dans l'erbium semble repousser cette limite de 100 Â. 

(iv) Le dysprosium subit une transition ferromagnétique intracouche, à une température 

que nous appelons Tc ; cependant, trois éléments distinguent la transition 

ferromagnétique des couches de dysprosium impliquées dans les superréseaux de celles 

du dysprosium massif et des films de dysprosium épitaxiés sur erbium : 

• L'ordre ferromagnétique intracouche reste partiel et l'ordre hélicoïdal persiste à 

basse température, la contribution hélicoïdale à basse température étant d'autant 

plus importante que l'épaisseur de dysprosium est faible. 

• La température à laquelle apparaît l'ordre ferromagnétique dans chaque couche 

est inférieure à la température de Curie du dysprosium massif, et donc bien 

inférieure à la température de Curie d'un film de dysprosium épitaxié sur erbium 

et soumis aux mêmes contraintes. 

• Aucune distorsion de type "(n'est observée. 
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La stabilisation relative de la phase hélicoïdale est certainement due à la fois, à une 

augmentation de la barrière d'énergie d'échange entre les phases magnétiques, corroborée 

par la valeur élevée de l'angle de rotation des spins en phase hélicoïdale, et au blocage de 

la distorsion y. 

Le problème de la coexistence de phases ferromagnétique et hélicoïdale reste posé. 

(v) Le couplage magnétique entre couches de dysprosium est ferromagnétique lorsque 

l'épaisseur des couches d'erbium est inférieure à 20 Â, et antiferromagnétique pour des 

épaisseurs d'erbium supérieures. Dans ce dernier cas, la structure antiferromagnétique est 

détruite de façon irréversible par un champ magnétique, au profit d'une configuration 

ferromagnétique. Les deux configurations parallèle et antiparallèle correspondent donc à 

deux minima de potentiel, séparés par une barrière. 

Notons que l'origine du couplage antiferromagnétique invoquée par Beach et al. [61] 

dans les superréseaux [Dy/Lu] (voir paragraphe 4.5 au chapitre I) n'est pas satisfaisante 

dans notre cas, où la distorsion y apparaît comme totalement bloquée. 

(vi) L'erbium développe successivement, et à des températures proches de celles 

rencontrées dans le matériau massif, la phase modulée selon c (CAM) et la phase 

constituée d'une modulation selon c (CAM) et d'un ordre hélicoïdal dans le plan de base. 

La composante CAM ne présente aucun signe de cohérence, contrairement aux 

observations réalisées sur les superréseaux [Er/Y] [57] ; en revanche, la composante 

hélicoïdale semble cohérente à travers les couches de dysprosium, tout du moins dans le 

superréseau à forte épaisseur d'erbium. 

Ceci est certainement lié au fait que le dysprosium développe lui-même un ordre 

magnétique hélicoïdal qui persiste sous forme partielle à basse température. 

(vii) L'erbium ne subit pas de transition ferromagnétique intracouche, ce qui est 

parfaitement conforme à son état de déformation épitaxiale, opposée à la déformation 

spontanée de l'élément massif magnétique. 

(viii) Aux interfaces entre couches, les moments de dysprosium (de coefficient 

d'anisotropie K~ particulièrement élevé) re~tent probablement dans le plan de base, alors 

que les moments d'erbium des quelques plans atomiques d'erbium voisins constituent 

une paroi à 90° pour ramener l'aimantation suivant c. Cela confère aux atomes d'erbium 

d'interface une anisotropie dans le plan de base, et explique l'allure singulière des 

courbes d'aimantation obtenues sur les superréseaux à faible épaisseur d'erbium. 
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Conclusion 

L'objectif de l'étude présentée dans ce mémoire était l'analyse du comportement 

magnétique des superréseaux Dy/Er. Pour cela, nous avons réalisé une étude préliminaire 

de systèmes apparemment moins complexes : les films épais de dysprosium épitaxiés sur 

yttrium ou erbium. 

Les échantillons ont été élaborés dans une enceinte d'épitaxie par jet moléculaire de vide 

limite 2.10-11 Torr. La méthode suivie est celle préconisée par K wo et al., où un 

monocristal de saphir d'orientation (llÏO) est recouvert d'une couche tampon de niobium 

(110), afin d'éviter l'oxydation des terres rares par l'oxygène du substrat. Dans ces 

conditions, la direction de croissance des terres rares est l'axe c du réseau hexagonal. 

Les films de dysprosium épitaxiés ont été caractérisés par leur paramètre c, déterminé par 

diffraction de rayons X. La valeur de ce paramètre s'est avérée compatible avec les 

déformations induites par une épitaxie pratiquement parfaite entre les terres rares. Les 

films épitaxiés entre deux couches d'yttrium subissent une contraction selon l'axe c 

(e<X,2<0 et e<X,l>O), consécutive à la dilatation du plan de base, alors que les films 

épitaxiés entre deux couches d'erbium sont étirés selon l'axe c (e<X,2>0 et ea, 1<0), en 

raison de la réduction de leur paramètre a dans le plan. Ces déformations sont d'autant 

plus importantes que l'épaisseur du film est faible. 

Les superréseaux ont été caractérisés par leur paramètre c moyen et leur périodicité, 

déterminée d'après la position des satellites de surstructure. L'évolution du paramètre c 

moyen en fonction des épaisseurs relatives des couches de dysprosium et d'erbium est 

compatible avec la présence de déformations opposées dans les couches individuelles : le 

paramètre c du dysprosium est augmenté et celui de l'erbium diminué par rapport aux 

valeurs rencontrées pour les éléments massifs. 
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Au-delà de l'étude structurale, nous avons essentiellement abordé le comportement 

magnétique des terres rares épitaxiées en nous intéressant à deux points principaux : le 

couplage magnétique entre couches dans les superréseaux et la transition hélicoïdale

ferromagnétique, gouvernée à la fois par la barrière d'énergie d'échange qui sépare les 

deux phases et par les déformations magnétostrictives qui leur sont associées. 

Couplage magnétique dans les superréseaux Dy/Er 

Entre couches de dysprosium 

En dessous de la température de Néel du dysprosium, les expériences de diffraction de 

neutrons ont révélé la propagation cohérente de l'ordre hélicoïdal qui se développe dans le 

plan de base du dysprosium à travers l'erbium paramagnétique, pour les épaisseurs 

d'erbium inférieures à 100 Â. La longueur de cohérence de cette phase diminue avec la 

température et lorsque l'épaisseur des couches d'erbium augmente. 

La modélisation des spectres de diffraction, en considérant la propagation d'une hélice de 

vecteur d'onde différent dans chaque élément, indique que l'angle de rotation effectif 

dans l'erbium paramagnétique est voisin de 46°. Cette valeur correspond 

approximativement à la position du maximum de susceptibilité ·généralisée XEr( q) de 

l'erbium qui transmet donc l'ordre hélicoïdal avec un vecteur d'onde qui lui est propre; le 

couplage à grande distance entre moments 4f du dysprosium est réalisé par la stabilisation 

d'une onde de densité de spin dans les bandes de conduction de l'erbium et du 

dysprosium. 

Ce phénomène est similaire à celui observé dans des superréseaux Dy/Y, Dy/Lu et Ho/Y, 

bien que l'erbium paramagnétique porte un moment localisé 4f ; l'erbium paramagnétique 

se comporte donc en ce sens comme l'yttrium et le lutécium non magnétiques. Notons 

que la stabilisation d'une onde de densité de spin dans la bande de conduction de l'erbium 

ne favorise pas l'apparition de l'ordre magnétique dans l'erbium à une température 

supérieure à la température de Néel de l'élément massif. 

Dans les superréseaux dont l'épaisseur des couches d'erbium est supérieure à 100 Â, 

l'extension de l'ordre hélicoïdal se limite approximativement à une couche de 

dysprosium. L'intensité du couplage RKKY entre les moments 4f de couches de 

dysprosium successives, liée à la valeur du maximum XEr( q), est trop faible pour 

transmettre l'ordre magnétique à travers une couche épaisse d'erbium. 

Il apparaît toutefois une cohérence partielle lorsque la température est abaissée en dessous 

de la température de Néel de l'erbium. Le développement de l'ordre des moments 4f de 

l'erbium semble donc renforcer la susceptibilité des électrons de conduction, à moins que 
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le type de couplage à invoquer dans cette situation soit différent du couplage RKKY 

classique. 

En dessous de la température de Curie, les couches de dysprosium deviennent 

progressivement ferromagnétiques et donnent naissance à un ordre à grande distance : les 

aimantations portées par deux couches de dysprosium successives se couplent 

parallèlement à travers l'erbium, pour les épaisseurs d'erbium inférieures à 20 A, et 

antiparallèlement, pour les épaisseurs d'erbium supérieures à 20 A. Bien que la 

propagation de la phase hélicoïdale soit liée à un couplage oscillant de type RKKY, 

l'ordre observé à basse température semble avoir une origine différente, puisque le signe 

du couplage entre couches de dysprosium ne varie pas de manière oscillante avec 

l'épaisseur des couches d'erbium. 

L'ordre parallèle entre couches de dysprosium est certainement lié au développement 

d'une paroi magnétique à l'interface entre les couches, essentiellement localisée dans la 

couche d'erbium et dont la largeur atteint l'épaisseur de la couche dans la limite des 

faibles épaisseurs. 

L'origine de l'ordre antiparallèle doit faire l'objet d'études plus approfondies. 

Entre couches d'erbium 

À basse température, l'ordre magnétique dans les couches d'erbium est constitué de la 

superposition d'une phase hélicoïdale dans le plan de base et d'une modulation de la 

composante selon l'axe c (CAM). Alors que l'ordre de la composante suivant c ne s'étend 

pas au-delà de l'épaisseur de la couche d'erbium, il apparaît, pour les épaisseurs 

d'erbium importantes, une cohérence partielle de la phase hélicoïdale développée dans le 

plan de base. 

Un phénomène similaire a été observé dans le système Ho/Er à 8 K [77]. Selon les 

auteurs, la différence entre les longueurs de cohérence des ordres magnétiques parallèle et 

perpendiculaire au plan de base prouve que la théorie RKKY classique doit être 

supplantée par un modèle tenant compte de la structure de bandes du superréseau 

magnétique : l'onde de densité de spins doit être continue à l'interface entre les éléments, 

ce qui impliquerait que la fonction d'onde des électrons de conduction associée à l'ordre 

hélicoïdal dans l'holmium est de nature à transmettre l'ordre hélicoïdal de l'erbium mais 

ne peut pas transmettre la phase de la modulation selon c. 

Cette explication n'est pas totalement satisfaisante dans notre cas, où la composante dans 

le plan de base de l'erbium est transmise à travers le dysprosium ferromagnétique. 

La persistance de l'ordre hélicoïdal résiduel dans les couches de dysprosium intervient 

peut-être à ce niveau. 
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Transition ferromagnétique 

Température de Curie 

Un effet tout à fait spectaculaire rencontré au cours de ce travail est le déplacement de la 

température de transition ferromagnétique des films de dysprosium épitaxiés. Pour les 

films de dysprosium épitaxiés sur erbium, la température de transition est d'autant plus 

élevée que l'épaisseur de dysprosium est faible, alors que, pour les films épitaxiés sur 

yttrium, la température de transition est d'autant plus basse que le film est mince et 

disparaît pour une épaisseur de 600 À. 

D'après les paramètres c déterminés par diffraction de rayons X, il apparaît que la 

température de Curie augmente continûment avec la déformation induite selon l'axe c du 

réseau du dysprosium par épitaxie sur yttrium ou sur erbium, indépendamment d'un effet 

d'épaisseur. 

En terme de déformation, la température de Curie des films de dysprosium est augmentée 

lorsque les déformations épitaxiales de type a 1 et a2 sont de même signe que les 

coefficients de magnétostriction À 1 et À2 associés, ce qui est le cas du dysprosium 

épitaxié sur erbium. À l'opposé, la température de Curie décroît si les déformations 

épitaxiales et les coefficients de magnétostriction correspondants sont de signes 

contraires, ce qui est le cas du dysprosium épitaxié sur yttrium. 

Par ailleurs, le comportement magnétique des superréseaux Dy/Er est tout à fait inattendu 

du point de vue de la température de transition ferromagnétique du dysprosium, car, 

contrairement à ce qui est observé pour les films de dysprosium épitaxiés sur erbium, la 

température de transition n'est pas augmentée mais plutôt légèrement abaissée par rapport 

à celle du dysprosium massif. 

Notons que le comportement magnétique de l'erbium est quant à lui conforme à la 

déformation a2 négative induite par l'épitaxie sur le dysprosium : la transition 

ferromagnétique observée à 20 K dans l'erbium massif est supprimée dans les 

superréseaux Dy/Er étudiés, même pour les plus grandes épaisseurs d'erbium. 

Barrière d'échange entre les phases ferromagnétique et hélicoïdale 

Si l'on ne considérait que les énergies d'échange, la phase magnétique stable du 

dysprosium et de l'erbium à l'état massif serait la phase modulée. La différence d'énergie 

d'échange entre les phases ferromagnétique et modulée est appelée barrière énergétique. 

En théorie de champ moyen, cette barrière est proportionnelle au carré de l'aimantation 

réduite et à la différence entre la température de Néel et la température de Curie 

Conclusion 234 



paramagnétique ; elle est en outre caractérisée par un angle de rotation ro entre les spins en 

phase hélicoïdale. 

Dans les terres rares massives, l'angle ro décroît avec la température, ce qui traduit une 

réduction de la barrière d'échange par suite de la variation des intégrales d'échange et de 

la modification de la surface de Fermi avec la température, attribuée à la formation de 

superzones dues à l'ordre magnétique lui-même. 

Films épitaxiés 

Dans les films épitaxiés apparaît une modification supplémentaire de la barrière 

d'échange : l'angle de rotation est à toute température supérieur à celui rencontré dans 

l'élément massif pour les films de dysprosium épitaxiés sur yttrium (augmentation de la 

barrière) et inférieur pour les films épitaxiés sur erbium (abaissement de la barrière). 

Les effets magnétoélastiques ne peuvent être à l'origine de ce phénomène, car l'angle de 

rotation des films épitaxiés est différent de celui du massif dès la température de Néel, où 

ces effets sont tout à fait négligeables. Il faut donc invoquer un changement de la barrière 

énergétique, dû à une modification de la surface de Fermi en raison des déformations du 

réseau du dysprosium. 

Superréseaux 

Dans les superréseaux Dy/Er, l'état de déformation induit dans le dysprosium par 

l'erbium n'est certainement pas la seule raison de la modification de l'échange puisque, 

contrairement à ce qui est observé dans les films déformés de façon analogue, l'angle de 

rotation est supérieur à celui de l'élément massif, en particulier quand les épaisseurs des 

couches sont faibles. 

Cela signifierait que la périodicité chimique du superréseau provoque également des 

modifications de la surface de Fermi. 

Déformations magnétostrictives 

Dans le dysprosium et l'erbium massifs, la barrière d'énergie d'échange étant toujours en 

faveur de la phase hélicoïdale, la transition ferromagnétique est le résultat de déformations 

magnétostrictives, qui viennent abaisser l'énergie des phases magnétiques. 

Dans la phase ferromagnétique, les déformations magnétostrictives y (distorsion 

orthorhombique) et a (déformations volumique et cylindrique) viennent abaisser l'énergie 

du système, alors que dans la phase hélicoïdale, seules les déformations a partielles sont 

favorables. La transition ferromagnétique se produit, lorsque, par suite de l'augmentation 

des coefficients magnétoélastiques avec la température, le gain d'énergie dû à la 
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déformation "( et au passage d'une déformation a partielle à une déformation a totale 

vient compenser la barrière d'énergie d'échange. 

Dans les systèmes épitaxiés à base de dysprosium, deux facteurs supplémentaires sont à 

prendre en compte : 

(i) L'épitaxie impose une déformation a importante, du signe de la déformation 

spontanée à la transition ferromagnétique lorsque le dysprosium est épitaxié sur erbium et 

de signe contraire, dans le cas de l'épitaxie sur yttrium. 

(ii) La distorsion "(devient moins favorable, car elle entraîne la déformation de l'yttrium 

ou de l'erbium voisin et donc une augmentation d'énergie élastique, puisqu'une telle 

distorsion n'est jamais favorable dans ces deux éléments. 

Films épitaxiés 

La dilatation du réseau du dysprosium selon l'axe c qui se produit progressivement dans 

la phase hélicoïdale a été observée dans les films épais de dysprosium épitaxiés entre 

deux couches d'yttrium et entre deux couches d'erbium ; elle est généralement de plus 

faible amplitude que celle rencontrée dans le dysprosium massif. Cette dilatation croît 

subitement lors de transition ferromagnétique, si elle a lieu. 

Les expériences de diffraction neutronique dans une configuration transverse confirment 

l'apparition simultanée d'une distorsion orthorhombique "(, plus faible que dans le 

matériau massif. Cependant, à la différence du comportement de l'élément massif, cette 

distorsion n'est pas complète à la température de Curie et se poursuit avec l'abaissement 

de la température. De plus, elle donne lieu à la formation de domaines distordus, 

désorientés de 60° les uns par rapport aux autres. 

Un modèle magnétoélastique, considérant que le gain d'énergie magnétoélastique lié aux 

déformations est réalisé dans le dysprosium et que le coût d'énergie élastique provient des 

deux matériaux, rend qualitativement assez bien compte de ces observations. 

La distorsion "( est systématiquement moins favorable que dans le dysprosium massif, 

alors que la déformation a devient, selon l'état de contrainte initial, plus favorable 

(épi taxie sur erbium) ou moins favorable (épi taxie sur dysprosium). 

Cela explique le décalage de la transition ferromagnétique observé dans les films 

épitaxiés. L'augmentation observée expérimentalement de la température de Curie des 

films de dysprosium épitaxiés sur erbium est toutefois plus importante que celle prévue 

par ce modèle, vraisemblablement pour deux raisons : 

(i) la barrière d'énergie d'échange entre les phases est réduite 

(ii) l'énergie élastique emmagasinée dans l'erbium est abaissée par la formation de 

domaines distordus. Notons que la taille de ces domaines reste à déterminer 
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Superréseaux 

Dans les superréseaux Dy/Er, la situation est plus complexe car les expériences de 

diffraction de neutrons en réflexion transverse montrent sans ambiguïté l'absence de 

distorsion y. Cela est toutefois surprenant car si cette distorsion devient moins favorable 

car elle entraîne des déformations dans les deux éléments, elle est en principe toujours 

présente, bien que limitée, puisque l'énergie élastique dépend linéairement des 

déformations alors que l'énergie élastique est quadratique. 

Le blocage de la distorsion y est un facteur important de la réduction de Tc, qui vient 

s'ajouter à l'augmentation de la barrière énergetique entre les phases magnétiques. 

Les déformations de type a du dysprosium sont davantage conformes à ce que l'on 

attend, bien que leur évaluation soit délicate puisque les déformations a dues à l'erbium 

viennent s'ajouter, lorsque celui-ci développe à son tour un ordre magnétique. Ces 

déformations magnétostrictives dans les couches d'erbium doivent d'ailleurs modifier 

l'état de contrainte des couches de dysprosium, ce dont nous n'avons pas tenu compte. 

Epilogue 

Il apparaît à la suite de cette étude qu'une part importante des phénomènes observés 

s'inscrit dans le cadre des connaissances acquises dans les années 70 sur les terres rares 

dans leur état massif. Ainsi, le rôle de la barrière d'énergie d'échange et l'importance des 

effets magnétostrictifs dans la transition ferromagnétique sont clairement soulignés. 

En imposant des déformations supplémentaires au-dessus de la température d'ordre des 

éléments, l'épitaxie des terres rares conduit à des comportements magnétiques qui 

confirment l'analyse de la déformation de type y et surtout l'analyse de l'importance 

d'une déformation a totale en phase ferromagnétique, alors qu'elle n'est que partielle en 

phase hélicoïdale. Les rôles respectifs des modes de déformation apparaissent nettement 

dans notre étude. 

Une démarche sans doute pertinente serait en fait de partir des mesures précises des 

paramètres et d'en déduire les coefficients de magnétostriction. 

La modification de la barrière d'échange est expérimentalement évidente, mais son origine 

reste à déterminer. Il s'agit d'un travail complexe, pour lequel il faut tenir compte de 

modifications minimes de la surface de Fermi, liées aux états de déformation et à la 

période artificielle des superréseaux. 

237 Conclusion 



En ce qui concerne le couplage magnétique dans les superréseaux étudiés, la base 

théorique demeure la polarisation du gaz d'électrons libres dans les deux éléments. 

Certains points restent cependant à préciser, tels que la portée de cet effet à grande 

distance et l'influence de la température. 

Par ailleurs, l'absence de cohérence de la composante suivant c de l'erbium et la 

cohérence partielle de sa composante dans le plan de base à travers le dysprosium 

montrent la nécessité d'affiner le modèle de couplage généralement invoqué. 

L'origine du couplage antiferromagnétique entre couches de dysprosium à basse 

température est totalement remise en cause par l'absence de distorsion orthorhombique 

dans les superréseaux. D'éventuelles sources d'interaction dipolaire peuvent expliquer ce 

type de couplage ; il reste à les identifier. 

L'analyse précise de ces points plus obscurs nécessite tout d'abord un approfondissement 

du travail expérimental pour améliorer encore davantage la structure cristalline des 

superréseaux. Ainsi, la coexistence des phases ferromagnétique et hélicoïdale dans les 

couches de dysprosium traduit certainement des états énergétiques très proches, qui 

peuvent aussi bien être liés à des considérations thermodynamiques que dus à des aléas 

structuraux. 

Précisons finalement que de nombreuses études restent à faire, ·afin d'approfondir les 

mécanismes sous-jacents qui régissent le comportement des systèmes épitaxiés à base de 

terres rares. 

Ainsi, et pour ne citer que celle-ci, l'étude du système Dyffb serait fort enrichissante : 

Ces deux éléments présentent une anisotropie magnétocristalline dans le plan de base, ce 

qui simplifierait le problème posé par les interfaces magnétiques, mais leurs directions de 

facile aimantation dans ce plan sont perpendiculaires. Les distorsions de type y qui ont 

lieu à la transition ferromagnétique des éléments massifs sont donc de signes contraires. 

L'épitaxie entre ces deux éléments pourrait conduire au blocage des distorsions y dans les 

deux matériaux et retarder leur transition ferromagnétique respective. 
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Annexe A 

Calcul des déformations 
épitaxiales 

L'énergie élastique totale du système s'écrit : 

Les déformations d'équilibre sont calculées en minimisant cette expression par rapport 

aux déformations dans les deux éléments et en supposant l'égalité des paramètres dans le 

plan des deux éléments : aA = aB = a. 

Les déformations définies dans le repère cartésien s'écrivent donc : 

a- aoA 11 a- aoB = et EB = 
aoA aoB 

En supposant au dénominateur que a0 A= a0 B = <a0 >, il s'ensuit que: 

E11 Ell a oB - aoA .!la 
A- B = = = ete 

<ac> <ac> 

E22 E22 boB -boA .!lb 
A- B = = = ete 

<be> <be> 
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d'où: 

En introduisant les multiplicateurs de Lagrange s et t, la condition de minimisation de 

l'énergie élastique totale en tenant compte des relations précédentes s'écrit : 

dEe - s(d(E~ - Ek1)) - t(d(Ei_2 - E~2 )) = 0 

En exprimant les déformations définies dans le repère cartésien en fonction de celles 

associées aux modes de déformation irréductibles, l'égalité précédente conduit à : 

al a al a a2 s+t 
dEA (pACllEA' + PAC12EA' - -) = 0 

3 

dEa,2 (p Ca Ea,2 + p Ca Ea,l + s+t) - 0 A A 22 A A 12 A -
2

- -

dE~,l (pBC?tE~' 1 + PBC?2E~'2 + s+t) = 0 
3 

dE~'2 (pBC~2E~,2 + PBC?2E~,l s + t) = 0 
2 

dEÀ (pAC'YEl - (s-t)) = 0 

dE~ (pBC'Y E~ - (t- s)) = 0 

La résolution de ce système conduit à exprimer les déformations en fonction des 

multiplicateurs de Lagrange : 

[
ca ca] 

(s + t) ~2 + ~2 
Ea,l = 

A PA<c?tc~2 -cc?2)
2

) 

= -(s+t)[ ~+~] 
PBCC?1C~2- CC?2)

2
) 

[ca ca] [ca ca] 
Ea,2 

-(s + t) ~ 1 + ~2 
Ea,2 

(s+t) ~1 + ~2 

= = A 
PA <C?tc~2 - cc?2 )

2
) et B PB(C?1C~2- (C?2)

2
) 

E'Y s-t E'Y t-s 
= -- = --A 

PACY 
B 

PBC'Y 

Il reste à calculer les grandeurs (s+t) et (s-t). Pour cela, il suffit d'utiliser les relations : 

El1 Ell a oB - aoA .1a 
A- B = = = ete 

<ao> <ao> 

E22 E22 boB -boA .1b 
A- B = = = ete 

<bo> <bo> 
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en exprimant les déformations définies dans le repère cartésien en fonction 

des déformations associées aux modes de déformation irréductibles où aparaissent (s+t) 

et (s-t). 

Il s'ensuite que : 

11 11 _ ( s + t) C33 ( 1 1 J s- t ( 1 1 J êA- êB - -- -- -+- + - -+-
4 ~ PA PB cY PA PB 

~a 
= 

<ao> 

e'f'- ê~2 = (s+t) c33 (-1-+_1_J - s-t(_1_+_!_J 
4 ~ PA PB cY PA PB 

~b 
= --

<bo> 

où: 

donc: 

En injectant ces grandeurs (s-t) et (s+t) dans les expressions des déformations associées 

aux modes de déformation irréductibles, on obtient les déformations épitaxiales. Si 
~a ~b .

1 
. = --,1 vient: 

<ao> <bo> 

êoA ~a lB ~a 
Il = PB-- = 

<ao> lA +lB <ao> 

êoB ~a lA ~a 
Il =-PA-- = 

<ao> lA +lB <ao> 

êoA 2Cl3 oA _ 2Cl3 lB ~a 
33 = ---ê Il = 

C33 C33 lA +lB <ao> 
et 

lA êoB 2Cl3 oB 2C13 ~a 
33 = ---ê Il = 

C33 C33 lA +lB <ao> 
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Annexe B 

Calcul des déformations 
d'équilibre en phases 
ferromagnétique et hélicoïdale 

Si l'on considère le terme d'énergie magnétoélastique dans l'élément A et si l'on néglige 

dans les énergies élastiques le terme croisé c?2' 1' expression de 1' énergie à minimiser 

devient: 

E = P [_!_Ca(ea,I)2+_!_Ca (ea,2)2+.!.cYceY)2] A 2 Il A 2 22 A 2 A 

+p (_!_Ca(Ea,I)2+_!_Ca (Ea'2)2+_!_C'Y(e'Y)2] 
B 2 Il B 2 22 B 2 B 

+PA[-B~·Ie~·I - B~·2e~·2 - BÀEÀ] 

En adoptant la méthode des multiplicateurs de Lagrange et en effectuant les mêmes 

hypothèses que celles présentées an annexe A, les conditions de minimisations 

s'écrivent: 

dea,l (p caea,l + s+t) - 0 
B B 11 B 3 -

d.,a,2 (p ca .,a,2 s + t) = 0 
<OB B 22vB -

2 
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d'où: 

del (pAC1el - PABÀ- (s-t)) = 0 

de~ (pBcYe~ - (t- s)) = 0 

e~·l = Àt + 
(s + t) ea.,l -

B -
3pACfi 

ea.,2 = "-2 -
(s + t) 

et ea.,2 = A 2pAC~2 
B 

e'Y 
À y (s- t) e'Y = = +-- B A 2 PACY 

(s+ t) 
-

3pBCft 

(s+ t) 

2pBC~2 
(s- t) ---
PBC'Y 

Il reste à calculer les grandeurs (s+t) et (s-t). Pour cela, il suffit d'utiliser les relations : 

eii eu a oB - aoA .ô a 
A- B = = = ete 

<ao> <ao> 

e22 e22 boB -boA .ôb 
A- B = = = ete 

<bo> <bo> 

en exprimant les déformations définies dans le repère cartésien en fonction 

des déformations associées aux modes de déformation irréductibles où aparaissent (s+t) 

et (s-t). 

Il s'ensuite que : 

Ell Ell (~- "-2 + ')}) (s + t)C33 ( 1 1 ) (s-'f 1 ) 
.ô a 

A- B = + 
PA + PB + (!{ PA + PB = 3 2 2 4CfiC~2 <ao> 

E22 E22 Àt À2 Ày (s + t)C33 ( 1 1 ) (s-t)( 1 1 ) .ôb 
A- B = (-----) + 

PA + PB - (!{ PA + PB = 
3 2 2 4CftC~2 <bo> 

d'où: 

1 ( .ôa .ôb ) 2 ( 1 1 ) (s-t) = - ------ÀY avec Uy = - -+-
Uy <a0 > <b0 > C1 PA PB 

Si ~ = ~, en injectant les grandeurs (s-t) et (s+t) dans les expressions des 
<ao> <bo> 

déformations associées aux modes de déformation irréductibles, on obtient : 
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et 

D'après le calcul présenté en annexe A, les déformations purement épitaxiales s'écrivent: 

êo<X,l 2 8a ( C3r cl3) = PB--o-A <a > c33 

êo<X,2 2 Ll.a ( C33 + 2CI3) = --pB--A 3 <ac> c33 

êo<X,l 2 Ll.a ( c33- cl3) = - PA--
0

-B <a > c33 
et 

êo<X,2 2 Ll.a ( C33 + 2Cl3) = -pA--B 3 <ac> c33 

Comme par ailleurs: C~2 = ~(C33- C13) et C~1 = .!_(C33 + 2C13), les expressions 
2 3 

des déformations d'équilibre en phase ferromagnétique deviennent: 

où: 

E~,l = À1 + ê0~,l (1- Tl) 

E~'2 = À2 + ê0~'2 (1-11) 

f...Y 
"EÀ = -PA 

2 

11 = 
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et 

E~,l = ê0~,l (1-11) 

E~'2 = êo~,2 (1-11) 

f...Y 
E~ = -PA 

2 
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Par analogie, les déformations d'équilibre en phase hélicoïdale s'écrivent: 

où: 

avec: 

Annexe B 

e~· 1 = (Àt )hél. + to~l (1-Tlhél.) 

e~·2 = (À2 )hél. + €0~,2 (1-Tlhél.) e t 

el = o 

Tlhél. = (Àt)héi. 

3/1a/ < a0 > 
(À2)hél. 

2/1a/ < a0 > 
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c;a,l _ .,.oa,l (1 n ) 
CB - c B - . •hél. 

c;a,2 _ c-oa,2 (l n ) 
CB - c B - . •hé!. 

e~ = o 
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Résumé 

Ce travail concerne l'étude des propriétés magnétiques de films de dy :prosium épitaxiés entre des couches 

d'yttrium et d'erbium (Y /Dy/Y et Er/Dy/Er) et de superréseaux de tems rares Dy/Er. 

Les échantillons de direction de croissance (0001) ont été préparés -clans une enceinte d'épitaxie par jets 

moléculaires. Les mesures de paramètres c montrent que les films de dysprosium des tricouches Y /Dy/Y 

sont déformés avec une extension du paramètre a et une diminution de c (déformation a 2 négative), et 

qu'inversement, les films de dysprosium des systèmes Er/Dy/Er sont d ~formés avec réduction du paramètre 

a et extension du paramètre c (déformation~ positive). Dans les suç erréseaux Dy/Er, le dysprosium voit 

son paramètre .c augmenter alors que l'erbium voit son paramètre c dir.tinuer. 

Les études de diffraction neutronique et les mesures magnétiques em ctuées sur les tricouches ont montré 

que la température de Curie Tc qui apparaît dans le dysprosium massi 'vers 85K est modifiée et ne dépend 

que du paramètre c du dysprosium, c'est-à-dire du signe et de l'amplitnde de la déformation a2 induite par 

épi taxie. Tc peut atteindre 140K dans les tricouches Er/Dy/Er et devi! :nt nulle dans les tricouches Y /Dy/Y 

d'épaisseur de dysprosium inférieure à lOOOÀ. L'étude se poursui . par la détermination des champs 

critiques He, des angles de rotation de spins entre deux plans atomi:Jues successifs et des dépendances 

thermiques des paramètres. Leurs évolutions précisent l'effet des C< •ntraintes épitaxiales d'une part sur 

l'amplitude des effets magnétostrictifs et d'autre part sur la barrière < 'énergie d'échange entre les phases 

hélicoïdale et ferromagnétique. Un modèle magnétoélastique est prcposé pour examiner l'influence des 

différents termes énergétiques sur la transition ferromagnétique du dySJ •rosium épitaxié. 

Dans les superréseaux Dy/Er, le dysprosium développe un ordre hé icoïdal cohérent à travers l'erbium 

paramagnétique qui s'interprète par la propagation virtuelle de l'hélic•: à travers l'erbium avec un vecteur 

d'onde correspondant au maximum de susceptibilité généralisée de c !t élément. A basse température, le 

dysprosium devient progressivement ferromagnétique dans les cc uches mais avec un arrangement ... 
antiparallèle à longue distance. Une étude de cet ordre antiferromagnét que et de son évolution sous champ 

a été réalisée par diffraction de neutrons polarisés. Malgré son état de contrainte, le dysprosium ne voit pas 

sa température de Curie augmenter, ce qui est interprété par une moc ification de la barrière énergétique 

entre les configurations ferromagnétique et hélicoïdale. L'erbium < .éveloppe vers 80K (comme dans 

l'élément massif) un ordre modulé dont les moments sont orientés s11ivant l'axe c (CAM) et présente à 

plus basse température une composante hélicoïdale dans le plan. Sots l'effet des contraintes épitaxiales 

négatives, il ne présente pas de transition ferromagnétique à basse température. 

Mots-clés : Terre rare - Superréseau - Epitaxie - Magnétosll iction - Couplage magnétique -

Diffraction de neutrons- Mesures d'aimantation 


