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Propriétés magnétiques des composés Bil-xSrxFeO3
pour x=0.1-0.2
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RESUME :

Ce travail a été consacré a I'élaboration et a la caractérisation de composition originale de
structure Bi;«SrxFeO3 pour x = 0.1-0.2 . Cette structure a été déterminée par, la méthode de
Rietveld a partir, des données de la diffraction des RX par la poudre, et en se basant sur le
modele structurale pour x=0.1, 0.2. Les mesures magnétiques ont été effectuées a 1’aide du

magnétometre SQUID.

ABSTRACT :

This work was devoted to the elaboration and characterization of original structure
composition Bil-xSrxFeO3 for x = 0.1-0.2. This structure was determined by the Rietveld
method from the X-ray powder diffraction data and based on the structural model for x = 0.1,

0.2. The magnetic measurements were carried out using the SQUID magnetometer.
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INTRODUCTION GENERALE

Les matériaux multiferroiques, sont connus depuis les années 1960 (on parlait alors de
ferroélectroaimants). Les matériaux monophasés multiferroiques sont relativement peu
nombreux, car les conditions imposees par la symétrie de leur structure sont drastiques.
Cependant, depuis 10 ans, avecles avancées technologiques - notamment dans le domaine des
couches minces - la perspective de mettre en ceuvre des matériaux plus "agiles”, de les
miniaturiser, et de les rendre "multifonctionnels”, a relanceé la recherche de matériaux
multiferroiques possédant un couplage magnétoélectrique. On observe un effort international
visant, d’une part, a une meilleure compréhension fondamentale des matériaux
multiferroiques et, d’autre part, a la recherche de nouvelles matrices multiferroiques,
élaborées sous forme de céramiques et de couches minces. Avec des matériaux
multiferroiques magnétoélectriques, il est envisageable de stocker des informations sur des
mémoires a 4 états dans un seul bit. Par combinaison des deux états d’aimantation M et de
polarisation P, il serait possible d'augmenter la capacité des mémoires volatiles. Cela a été
démontré par exemple, sur un matériau bicouche La,/3Sr1/3MnQOs/Lag 1BiggMnO3

Récemment, de nombreux travaux ont été consacrés aux pérovskites BiFeOs
(ferroélectrique et antiferromagnétique a I’ambiante) et BiMnOs (ferroélectrique et
ferromagnétique en-dessous de 100K). Ces deux composés font I’objet de I’essentiel des
publications a I’heure actuelle car ils sont tres attractifs du point de vue des applications.
D'autres faibles effets sont décelés dans des manganites de terre rare, notamment les
manganites hexagonales et dans des matrices présentant des mises en ordre magnétique
complexe

A travers certains exemples de matériaux multiferroiques proposés (manganites de
terre rare, fluorures de métaux bivalents) transparait la volonté de rechercher ou d'induire la
ferroélectricité dans des matériaux ferromagnétiques: cette démarche fait lI'objet d'intenses
activités de recherche, notamment par une approche cristallochimique qui consiste a améliorer
les propriétés diélectriques et renforcer la polarisation électrique de tel matériau via I'ajout de
cations trés polarisables. La ferroélectricité, en tant que proprieté intimement liée a la nature
du réseau cristallin, est difficile a obtenir par dopage d’une matrice a 1’aide d’éléments
ferroélectriquement actifs, car leur faible concentration ne permet pas 1’établissement de
I’ordre dipolaire tridimensionnel nécessaire a la ferroélectricité. Celle-ci est par ailleurs est

extrémement sensible a la substitution chimique : I'introduction de susbtituants (anions ou



cations), méme en trés faible quantité, altére trés rapidement la ferroélectricité. La démarche
qui consiste a induire un ordre magnétique dans des matériaux ferroélectriques est
uneapproche originale mais aussi un veéritable défi. Développer de nouveaux matériaux
multiferroiques par cette approche implique que:
v" La concentration en espéces paramagnétiques doit étre suffisante pour que des
interactions magnétiques a longue portée s'établissent,
v La matrice ferroélectrique et le sous-réseau magnétique doivent interagir afin
d’obtenir un couplage magnétoélectrique.

Une telle stratégie, reléve de la chimie du solide ou le contréle des propriétés visees
requiert la maitrise de I'élaboration du matériau et en particulier de la modulation de la
composition.

L'objectif principal de ce travail était d'appliquer cette stratégie a I'étude de la
nouvelle phase BixSrkFeO3

Dans ce manuscrit nous présenterons les résultats obtenus sur le composé
Biy1.xSrxFeOs, structure sélectionnée pour sa grande flexibilité cristallochimique.

Dans un premier chapitre, nous avons introduit les notions de base les propriétés
magnétiques des matériaux.

Le deuxiéme chapitre est consacré a la ferroélectricité, ainsi que ses origines seront
abordées de maniere détaillée, puis nous présenterons les différents criteres nécessaires a
I’obtention d’un effet magnétoélectrique dans un matériau multiferroique. Nous décrirons
ensuite, les autres propriétés ferroiques susceptibles de se combiner a la ferroélectricité, et
d’intervenir lors de transitions de phase solide — solide. Nous décrirons le formalisme qui
permet de comprendre l'apparition de domaines et leur retournement par les contraintes
appliquées sur le matériau.

Et dans le troisieme chapitre, nous décrivons I'élaboration par voie solide de composé
:BigoSro1FeOz etBiggSrooFeOs, il s'agit d'étudier les propriétés magnétiques. Nous
présenterons en particulier les efforts engagés dans 1'optimisation de 1’élaboration de ces deux
phases, et nous nous attacherons ensuite, a étudier les propriétés magnétiques a 1’aide d’un

Magnétométrie SQUID. Ces résultats expérimentaux seront commentés.



Chapitre I: les proprietés
magnetiques



Chapitre Premier: les propriétés magnétiques

I.1. Quelques approches théoriques:

I.1.1. Source du magnétisme :

1) Le moment magnétique de 1’atome a deux contributions: la contribution orbitale et

la contribution de spin qui sont respectivement proportionnelles au moment orbital total L et
au moment de spin S :

p=(L+25) ps

ou Mg est le magnéton de Bohr.

Seule la composante du moment magnétique paralléle au moment angulaire total J = L + S
intervient généralement. Ainsi le moment est donné par la formule de Landé :

B=-gHusJ
ou g est le facteur de Landé et s’exprime en fonction de L et S

_ JU+)+S(S+)-L(1+1)
(9= 210+1) )

Les valeurs de L et S sont données par les régles de Hund

2) Aimantation M :

En assimilant la matiere & un ensemble de moments magnétiques p orientés dans
I’espace, I’aimantation M est la somme des projections p des moments dans la direction du
champ magnétique appliqué H. Lorsque H croit, le couple orientateur pAH croit et les

moments p ont tendance a s’aligner dans le sens de H.
3) Principaux types d’interactions :

Dans cette section, nous considérons un modéle simplifié des systemes étudies : ceux-
ci sont ainsi réduits a deux entités A et B auxquelles sont associés respectivement deux spins

électroniques S et Sg et deux spins nucléaire I et Ig.

AB

SalaS sl s

Fig. 1.1 : Différents types d’interaction dans un systeme.



Les interactions qui peuvent intervenir dans ce systeme AB sont alors :
e Interactions du champ avec le moment magnétique (interaction Zeeman).

e Interaction d’échange.
e Interaction €lectron noyau.
e Interaction spin orbite.

1.1.2. Le magnétisme, phénomene macroscopique :

Le magnétisme est avant tout un phénomene macroscopique et doit étre introduit en
tant que tel dans tout corps matériel soumis a 1’action d’un champ magnétique H, celui-Ci
induit dans le solide une aimantation M telle que :

M=yH

Ou y, appelée la susceptibilité magnétique, est la grandeur caractéristique des
propriétés magnétiques du matériau considéré. Différents types de comportements
magnétiques peuvent alors étre observés : le diamagnétisme, le paramagnéetisme et

leferromagnétisme.

1.1.3. Diamagnétisme et paramagnétisme :
Chaque électron du cortége électronique d’un atome est soumis a deux types de
mouvements auxquels on peut associer a chaque fois un moment magnétique:
+ Un mouvement de rotation intrinséque de 1’électron sur lui-méme, auquel est
associé le moment magnétique de spin.
+ Un mouvement de 1’électron autour du noyau sur son orbite atomique, auquel
est associe le moment orbital.

Chacune de ces deux composantes du moment magnétique résultant au niveau de
I’atome est susceptible d‘interagir indépendamment avec un champ magnétique extérieur. Le
diamagnétisme trouve son origine dans I’interaction de ce champ avec le moment magnétique
orbital tandis que le paramagnétisme est la conséquence de son interaction avec le moment de
spin. Le diamagnétisme se caractérise par une susceptibilité négative, indépendante du champ
et généralement de la temperature, dépendant du diamétre moyen des orbites électroniques.

Le paramagnétisme traduit la présence d’électrons non appariés dans la matiere qui
conduit a I’existence de moment magnétique de spin permanent. Il est caractérise par une
susceptibilité magnétique positive et supérieure en valeur absolue a celle issue du

diamagnétisme|[1].



Un composé paramagnétique, dans lequel il n’y a ni interaction entre les spins, ni
contribution arbitraire présente une susceptibilité qui varie en fonction de la température en
suivant une loi de curie] :

Ng*ueS(S+1) _
3KT -

o= c

C etant la constante de curie, le produit T pour un composé paramagnétique idéal
(spin seul) est donc égal a cette constante. La détermination de celle-ci permet de remonter a
I’état de spin de I’entité magnétique opérante. Cela n’est néanmoins possible que lorsque le
champ appliqué lors de mesure est tel que I’aimantation du systéme n’est pas a saturation.
Dans le cas contraire, I’aimantation molaire M est telle que :

M = Ngug S (saturation)

Les formules sont des cas particuliers d’une équation générale décrivant le
comportement magnétique d’un compos¢ paramagnétique. Cette équation peut étre développé

dans un cadre classique ou quantique.

1.1.4. Ferromagnétisme :

Dans le cas des phénomenes que nous venons de décrire, I’apparition d’une
almantation macroscopique est induite par 1’application d’un champ magnétique externe. Des
gue ce champ magnétique est coupé, un solide diamagnétique ou paramagnétique ne présente
plus d’aimantation macroscopique, les moments magnétiques locaux étant inexistants dans le
premier cas ou totalement découplés et orientés aléatoirement dans le second cas.

Néanmoins, certains matériaux en raison de I’existence d’aimants permanents,
présentent une aimantation spontanée en ’absence de tout champ extérieur et en dessous
d’une certaine température. Pour expliquer cela, il est nécessaire indépendamment de toute
influence extérieure de faire intervenir un phénomene coopératif de mise en ordre de ces
moments. Ainsi, le ferromagnétisme est dii a [D’existence d’interactions de nature
ferromagnétique entre ces moments magnétiques locaux. Il est caractérisé expérimentalement
par ’apparition d’une aimantation spontanée dans le matériau étudié en dessous d’une
température appelée température de Curie est notée T.. A cette température, la longueur de
corrélation des spins du systeme considéré tend vers I’infini, induisant ainsi un ordre
magnétique a longue distance (la longueur de correélation est définie comme étant la distance a

laquelle deux spins sont corrélés). Dans le cas du ferromagnétisme, cet ordre a longue



distance se réalise en orientant de facon paralléle tous les spins du systeme. Un moment
magnétique permanent en résulte. Au dessus de Tc, 1’agitation thermique 1’emporte sur les
interactions entre spins, les moments magnétiques locaux se trouvent découplés et le
comportement magnétique du matériau devient celui d‘un composé paramagnétique. Sa

susceptibilité magnétique suit alors en premiére approximation une loi de Curie Weiss.

-_C
X_T_6p

C et 6p sont des constantes et 0p est positive dans le cas de I’instauration de couplages

de nature ferromagnétique entre les spins du systéme.

Fig. 1.2 :Comportement magnétique en fonction de la température.



1.1.5. Caractéristiques d‘un composé ferromagnétique :

Un corps ferromagnétique peut étre caractérisé, a une température donnée, par les

grandeurs physiques suivantes (fig.1.3) :

=

i
_/ H, = champ d anisotropie

Fig.1.3 : Principaux paramétres déterminés a partir d'un cycle d’hystérésis.

a) Aimantation a saturation Ms:

C’est ’aimantation maximale obtenue lorsque tous les moments sont alignés dans le

sens du champ.
b) Aimantation rémanente et champ coercitif (M, Hc) :

Aimantation rémanente : c’est I’aimantation mesurée apres retour au zéro du champ

magnétique appliqué ; c’est a dire I’aptitude d’une substance ferromagnétique a créer des
champs magnétiques sans dépense d’énergie.

Champ coercitif : c’est le champ nécessaire pour annuler 1’aimantation. L’existence

d’un hystérésis signifie que I’aimantation M est couplée au réseau cristallin et a ses défauts
ainsi qu’a la forme géométrique de I’échantillon. C’est I’intensité de ce couplage que, si elle
est contrblée, détermine toutes les applications. Quand elle est trés faible, on dit que le
matériau est doux (cycle étroit). Il se préte a des applications en régime alternatif dans les
générateurs, les moteurs...etc. Quand I’intensité de ce couplage est tres forte, le cycle est tres
large, on dit que le matériau est dur, ce matériel peut étre utilisé comme un aimant permanent

qui doit posséder une aimantation rémanente forte ainsi qu’au champ coercitif éleve



Variation thermique de [’aimantation spontanée, point de curie : 1.’induction

magnétique, on dit couramment I’aimantation, manifestée par un échantillon ferromagnétique
dans un champ H, évolue en fonction de la température. L’aimantation diminue lorsque la
température s’¢léve. On peut suivre cette évolution par analyse thermomagnétique. A une
certaine température, dite de curie, I’aimantation s’annule. A 1’échelle du domaine,
I’aimantation spontanée a alors disparu : I’aimantation spontanée du domaine résulte, comme
nous I’avons vu, de [’orientation que font subir aux moments élémentaires les forces
magnétocristallines. L’effet de ces forces est d’autant plus efficace que 1’agitation thermique
croit et s’oppose a 1’ordre magnétique qui tend a crée le champ moléculaire. A une certaine
température 1’agitation thermique I’emporte sur les forces d’ordre : ’aimantation spontanée
disparait et il n’y a plus alors qu’une assemblée de porteurs magnétiques pratiquement

indépendants les uns des autres, c’est le point de curie.

Lorsque la température d’étude est abaissée, les cycles d’hystéreése s’allongent suivant
I’axe b. au contraire, si la température s’¢éleve, le cycle s’aplatit sur I’axe des abscisses. Le
champ coercitif H; ne subit pas de variation sensible.

La température qui marque 1’évanouissement du cycle d’hystérése, soit la fin du
phénomeéne d’ordre du aux forces magnétocristallines est la température du point de Curie. Le

point de curie est marqué par un certain nombre d’anomalies.

Fig. 1.4 : Différents types des cycles hystéresis.



1.1.6. Antiferromagnétisme et Ferrimagnétisme :

L’antiferromagnétisme est caractérisé par des propriétés magnétiques du solide en
dessus d’une certaine température appelée température de Néel et noté Ty,
Expérimentalement, I’aimantation tend a s’annuler au dessus de cette température. Ce
comportement s’explique par 1’apparition alors de deux sous réseaux indiques de soins
interagissant entre eux de maniére antifrromagnétique. Dans ce cas, un ordre magnétique a
longue distance s’instaure sur la base d’une orientation antiparalléle des spins de 1’ensemble
du compose.

1.1.7. Interprétation des propriétés ferromagnétiques :

Les propriétés des ferromagnétiques sont restées sans explication jusqu’a ce que P.
Weiss [] formule les deux hypothéses fondamentales concernent le champ moléculaire et la
grandeur de I’aimantation spontanée. La deuxieme, la plus importante du point de vue
technique, concerne les variations de direction de 1’aimantation spontanée.

e Postulat de Weiss :

L’interprétation phénoménologique du ferromagnétisme est due a Pierre Weiss qui a
postulé que I’interaction a 1’origine de ce comportement était équivalente a un champ fictif

Hm appelé champ moléculaire, proportionnel a 1’aimantation :

H=yM
Celle-ci vient s’ajouter au champ appliquer Ho de sorte que le champ efficace auquel est
soumis un moment est : H ¢t = H o+H 1
Le coefficient de champ moléculaire A est indépendant de I’aimantation et de la température.
M
H

pour T =6 avec 6 = y C et C constante de curie. Au dessous de cette température, la substance

Si y est positif, la susceptibilité magnétique ;- , définie d’aprés la relation, devient infinie

s’aimante spontanément sous 1’action de son propre champ extérieur.
e Théorie des bandes :

La théorie des bandes permet d‘expliquer I’existence du ferromagnétisme, donc une
aimantation spontanée, cette aimantation existera si les deux sous-bandes sont inégalement
peuplées en I’absence du champ. Il faut donc que I’énergie d’échange (li¢ a I’existence des

spins paralleles) soit supérieure a I’augmentation d’énergie cinétique entrainée par

déséquilibre des états des deux spins.



1.1.8. Domaines magnétiques élémentaires :

Aux températures nettement inférieures au point de curie, les moments magnétiques
¢lectroniques d’un corps ferromagnétique sont pratiquement tous alignés a 1’échelle atomique.
Cependant, a 1’échelle de I’échantillon, le moment magnétique peut étre trés inférieur au
moment de saturation, et il peut étre nécessaire d’appliquer un champ magnétique extérieur
pour saturer I’échantillon. Ceci est valable aussi bien pour les monocristaux que pour les

échantillons poly cristallins.

Pour expliquer cela, Weiss a été¢ amené a postuler I’hypotheése d’une décomposition de
I’échantillon en volumes élémentaires, ou domaines, dans lesquels 1’aimantation spontanée de
tous les atomes est orientée dans la méme direction. Cette direction varie d’'un domaine a
’autre, de sorte qu’en champ nul 1’aimantation moyenne de la substance est nulle, on peut
s’en rendre compte en regardant fig.l.4 et fig.l.5. La variation d’aimantation avec le champ
correspond alors a une réorientation de I’aimantation de ces divers domaines dans le sens du
champ.

La structure en domaine est Vérifiée expérimentalement par la méthode des poudres
magnétiques. Cette méthode, a été développé par F. Bitter en 1932, consiste a placer une
goutte d’une suspension colloidal de particules ferromagnétiques finement divisées, de la
magnétite par exemple, sur la surface soigneusement préparée du cristal ferromagnétique
étudié.

La structure en domaines est une conséquence naturelle des divers contributions a

I’énergie d’un corps ferromagnétique : énergie d’échange, d’anisotropie et magnétique.
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Iran will become magnetized in the
direction of any applisd magnetic
field. This magnetization will produce
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Fig.1.4 : Aspect de la répartition des domaines dans le cristal de fer.
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Fi.g.1.5 : Mouvement réversible des parois de Bloch dans le cristal de fer.

1.2. Nanomagnétisme :

Depuis de nombreuses années, les physiciens pensent que les petites structures
constituent des systemes idéaux pour étudier les mécanismes élémentaires de retournement de
I’aimantation et ainsi que 1’étude du magnétisme a un niveau intermédiaire entre les échelles
atomiques et macroscopiques. En effet, a une échelle suffisamment petite, les interactions

ferromagnétiques entre les spins entrainent leur alignement en un seul domaine sans

11



qu’apparaissent les complications dues a I’existence de parois entre les différents domaines de
systemes macroscopiques. Pour de tels systéemes, les modéles théoriques prédisent des
comportements associés a des propriétés classiques. Cependant, de facon inattendue, la
miniaturisation des matériaux magnétiques a conduit a mettre en évidence des propriéetés
classiques et quantiques tout a fait nouvelles. Méme un systéme aussi simple qu’une particule
monodomaine montre un comportement qui dépasse la compréhension actuelle du
magnétisme fondamental. Ainsi la compréhension du comportement magnétique a des petites
échelles, est de premiére importance aussi bien pour la physique fondamentale que pour le
développement de nouvelles applications comme les nanotechnologies et de la catalyse.

1.2.1. Propriétés des particules fines ferromagnétiques :

L’aimantation d’un corps peut se faire par déplacement des parois, mais dans le cas
d’une particule monodomaine, I’aimantation ne peut se faire par rotation des moments
magnétiques. Le moment magnétique d’une particule doit pouvoir prendre toutes les

directions de facile aimantation avec un temps caractéristique .
Considérons une particule possédant deux directions de facile aimantation

antiparalléles. Son énergie lorsque 1’aimantation M fait un angle avec cette direction est :

-1
2VMHcsin °0

Ou V est le volume des particules, Hc champ coercitif, ’aimantation de la particule

par unité de volume. Pour que I’aimantation puisse retourner, il faut vaincre la barriére de

potentiel m . Le temps de relaxation de I’aimantation sera donné par une loi
d’Arrhenius :
i 1
T —VMHc
P OKT

Le temps de relaxation varie vite en fonction du volume de la température. Lorsque le
temps de relaxation est petit par rapport au temps nécessaire pour faire des mesures, tout se
passe comme si les moments magnétiques sont orientés dans toutes les directions. On a alors
I’équivalent d’un grand nombre de moments magnétiques sans interaction obeissant a la

théorie de Langevin, c’est le superparamagnétisme

12



1.2.2. Supeparamagnétisme :
Les matériaux superparamagnétiques sont composés d’un assemblage de particules

ferromagnétiques dans un corps non ferromagnétique.

a) Grains superparamagnetiques :

Lorsque les grains sont en équilibre thermodynamique avec le champ, il y a
suprparamagnétise. Lorsque les temps de relaxation sont trés courts, I’aimantation suit une loi
de Longevin. La susceptibilité initiale & champ faible est trés grande devant celle d‘un
paramagnétique habituel. Le comportement d’un tel ensemble du grain avec le champ est
indiqué sur la fig.1.6.

+ Dans I’état (1) : H=0

Les moments sont orientés au hasard, et 1’aimantation est nulle.

+ En présence d’un champ H:

Les gros grains vont se saturer et contribuent a la variation de I’aimantation, alors que
les petits grains auront, par le fait de 1’agitation thermique, une orientation des moments
aléatoire et donc ne participeront pas a I’aimantation, il faudra un champ élevé pour orienter
leurs moments.

b) Grains non superparamagnétiques :

S’il n’y a pas superparamagnétisme, 1’ensemble des moments n’est plus en équilibre
thermodynamique avec le champ magnétique appliqué. Shematiquement, le comportement

d’un tel ensemble est indiqué sur la fig.1.6 :

+ Etat 1 (H=0): ’aimantation est nulle.
+ Etat 2 : (H) tous les moments sont orientés dans la méme direction, il y a
saturation.
+ Etat 3 : aprés coupure du champ saturant, seuls les petits grains ont, du fait de
I’agitation thermique, des moments qui vont se redistribuer au hasard sur leur direction de
facile aimantation. En effet, pour retourner les moments magnétiques sur cette direction, il
faut fournir une énergie qui va dépendre de 1’énergie d’anisotropie magnétique E,, qui est

proportionnelle au volume V du grain :

-KTCV : les petits grains ne participeront pas a I’aimantation rémanente, M, sera due a

la fraction des gros grains pour les quels KTEa, les moments de gros grains resteront bloqués
sur la direction de facile aimantation mais le sens du champ magnétique précédemment
appliqué.
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Fig. 1.6 : Mécanisme de I’aimantation dans un ensemble des grains ferromagnétiques
(@) grains superparamagnétiques
(b) grains nonsuperparamagnétiques (...représente la direction de facile aimantation)



Chapitre 11 : Les

multiferroiques



Chapitre deuxieéme : Les multiferroiques

I1-Introduction :

Les matériaux multiferroiques se définissent par la coexistence de plusieurs propriétés
ferroiques (ferromagnétisme, ferroélectricité, ferroélasticité,...)Le magnétisme et la
ferroélectricité sont deux propriétés de la matiere a I’origine d’applications technologiques
importantes. La caractéristigue des matériaux ferroélectriques est la présence d’une
polarisation électrique rémanente qu’il est possible de renverser par application d’un champ
électrique .D’autres part les matériaux ferromagnétiques qui présentent une aimantation
rémanente que 1’0on peut contrbler par un champ magnétique sont largement utilisés pour le
stockage de données et sont a la base d’une nouvelle électronique [2]

Ferroélectricité sont désignés sous le nom de ferroélectriques les matériaux non
linaires, dans lesquels existe une polarisation spontanée résultant de 1’alignement des
moments dipolaires méme en 1’absence de champ électrique extérieur[3].Les matériaux
ferromagnétiques et ferrimagnétique sont la particularité de présenter une aimantation
rémanente: sous excitation magnétique extérieure nulle, I’aimantation totale d’un échantillon
est non nulle. Ceci leur donne des propriétés importantes trouvant des applications dans de

nombreux secteurs d’activité industrielle.

I1-1-Les matériaux multiferroiques :

Les matériaux multiferroiques ont pour particularité de présenter la coexistence de
plusieurs ordres ferroiques . On peut envisager leur application dans des nouveaux dispositifs
de spin tronique performants , notamment ou le magnétisme peut modifier 1’état électrique
d’un matériau et réciproquement [4]. La définition du multiferroisme des matériaux, des
mécanismes mis en jeu ainsi que le contexte dans lequel se situe ce travail sont présentés dans
ce chapitre. Apres de nombreuses recherches sur le sujet durant les années1960, 1I’étude des
matériaux multferroiques et de leurs propriétés a eté quelque peu abandonnée dans les années
1980[5].Pour des soucis de terminologie, nous parlerons de couplage magnétoélectrique
pourparler de toute influence d'un champ magnétique (électrique) sur la polarisation
(aimantation)d'un matériau, qu'il s'agisse d'un effet de type linéaire ou bien quadratique. La
Fg.Il.1 montre la correspondance entre les différents types de matériaux magnétiques et

électriques. On peut voir sur cette figure la correspondance entre les matériaux
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multiferroiques et ceux qui présentent un couplage magnétoélectrique.

Magnétiquement polarisable
Ferromagnétique
Electriquement polarisable
Ferroélectrique
Multiferroique
Magnétoélectrique

Fig. 11-1 : Correspondance entre les différents types de matériaux

Magnétiques el électriques[6]

11-2-Applications des multiferroique :

En 1973, Wood et Austin ont proposé une série d'applications pour les matériaux
multiferroiques , comme par exemple, des dispositifs électro-optiques contrélables par un
champ magnétique, des mémoires magnétoélectriques ou des dispositifs a résonance
ferromagnétique contrélables par un champ électrique. Nous parlerons plus particulierement
dans la suite d'applications pour I'électronique de spin telles que des jonctions a quatre états
ou bien des jonctions de résistance controlables électriquement pour des applications de type

mémaoires.

a) Jonctions a quatre états :

Dans le cas des multiferroiques qui sont ferroélectrique et ferromagnetique, on peut
imaginer des applications dans le domaine de la spin tronique. Par exemple, en utilisant les
deux ordres ferroiques pour stocker de l'information, un dispositif a quatre états peut étre
obtenu au lieu des deux états actuellement utilisés. Gajek et al ont en effet montré qu'il est
possible d'utiliser le ferroélectrique et ferromagneétique Lag 1BiggMNnO3; comme barriere tunnel
afin d'obtenir quatre états de résistance de la jonction, deux sont di a un effet et de filtrage de

spin par la barriere et deux autres a I'orientation de la polarisation électrique dans la barriére.
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b)Stockage et manipulation par deux ordres différents

Aujourd'hui, I'écriture dans les mémoires magnétiqgues (MRAM pour Magnetic
Random Access Memory) se fait par l'application d'un courant, ce qui induit un champ
magnétique local permettant de modifier I'aimantation du matériau. Cette méthode qui n'est
pas locale et empéche donc la miniaturisation des éléments, induit également une dissipation
de chaleur et donc une perte d'énergie. Différentes voies sont étudiées pour palier ces
problemes comme le renversement par injection de courant polarisé qui permettrait le
renversement de l'aimantation avec un courant beaucoup plus faible. Une autre voie que nous
allons explorer dans ce travail repose sur l'utilisation de matériaux multiferroiques. Les
matériaux multiferroiques seraient en effet trés intéressants pour ce type d'application, puis
qu'ils permettraient de renverser une aimantation par application d'un champ électrique, c'est-
a dire de maniére locale et sans dissipation de chaleur. D'autre part, dans les mémoires
ferroélectriques Fe RAM (Ferroelectric Random Access Memory), dans lesquelles
I'information est stockée par I'état de la polarisation électrique, la lecture du bit se fait par la
mesure d'un cycle de polarisation. Cette mesure, est donc destructive et il faut réécrire le bit
apres l'avoir mesuré. La encore, les matériaux multiferroiques permettraient d'éviter ces
problémes, par la lecture non-destructive de I'aimantation qui est couplée a la polarisation
électrique. Dans les composés ferroélectriques et ferromagnétiques présentant un fort
couplage magnétoélectrique, il est possible de modifier le paramétre d'ordre magnétique par
I'action d'un champ électrique et, idéalement, de renverser son aimantation . Or, comme nous
I'avons vu précédemment, les matériaux ferroélectriques et ferromagnétiques sont trés rares.
Un moyen dexploiter les matériaux magnéto-électriques ferroélectriques et
antiferromagnétiques (ou ferromagnétiques faibles), plus nombreux, passe par l'utilisation du

couplage d'échange [7]

11-3-La ferroélectricité :

En 314 avant JC, le philosophe grec Théophraste remarqua l'apparition de charges a la
surface de la tourmaline lorsque celle-ci était chauffée [8]
11-3-1-Définition de la ferroélectricité :

Les cristaux ferroélectriques forment un sous groupe des cristaux pyroélectriques dont
leur axe polaire, support d’un dipOle permanent, est mobile dans un réseau cristallin sous
I’influence d’agents extérieurs autres que la température: champ électrique, contrainte. Le

terme ferroélectricité, fut employé pour la premiére fois par Muller en 1935 qui a fait
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I'analogie entre le comportement hystérésis de la polarisation électrique macroscopique en
fonction du champ électrique appliqué et celle de l'aimantation en fonction du champ
magnétique dans les substances ferromagnétiques . Un matériau ferroélectrique est divisé en
régions dans lesquelles les dip6les sont orientés de facon unidirectionnelle. Chaque région,
appelée domaine ferroélectrique, présente donc une polarisation spontanée homogene et
uniforme. Par contre ’orientation de la polarisation varie d’un domaine a un autre. La
frontiere entre deux domaines est appelée paroi ou mur de domaines. Suivant la structure
cristallographique du matériau, les domaines formés peuvent étre 180°, 90°, 71° et 109°. Les
domaines a 180° basculent domaines a 71°, 109°t 90° induisent des déformations
importantes du réseau cristallin qui se traduisent par une réorientation partielle de ces

domaines (Fig.11-2).

Sans polarization Avec polarisation

Fig 11-2: Représentation en 2D des domaines ferroélectriques[9]

11-3-2-Propriétés des ferroélectriques :

L’existence d’un moment dipolaire permanent implique, en particulier, que le
materiau est non centr o symétrique, condition nécessaire mais non suffisante pour engendrer
des propriétés ferroélectriques. Des considerations de la symeétrie cristalline permettent de
prédire que surles32 classes de symétrie, 20 d’entre elles comportent un ou plusieurs axes

polaires. Parmi ces 20 classes, dites piézo électriques seules 10 possedent un seul axe polaire.
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Lorsque les cristaux correspondants sont soumis a une variation de température, il apparait
des charges de signes opposés sur les faces perpendiculaires a I’axe polaire, c’est le
phénomene pyroélectrique . Si le sens de la polarisation peut étre inversé par application

d’un champ électrique, le cristal est alors ferroélectrique [10].

11-3-3-Phénomene de la ferroeélectricité :

Le phénomeéne "ferroélectricité" (par analogie avec "ferromagnétisme™) a été observée
pour la premiere fois dans le sel de ROCHELLE en 1920 par les freres Curie. Un matériau
ferroélectrique, possede un moment dipolaire électrique méme en l'absence d'un champ
électrique extérieur. Lorsqu’un matériau dans I'état ferroélectrique est polarisé, le centre de
gravité des charges négatives ne coincide plus avec le centre des charges positives, ce qui
donne naissance a une polarisation spontanée du matériau. La courbe de polarisation du
matériau présente un cycle d'hystérésis (Fig.11-3). Au dessus d'une certaine température la
ferroélectricité disparait et le matériau se trouve dans I'état paraélectrique caractérisé par une

évolution linéaire de la polarisation.

a) Etat ferroélectrique b) Etat paraélectrique
Polarisation
/spontanée
[<T. b7
~ 1.
-E
¢ —
4] E

Fig.11-3 : courbe de polarisation d'un matériau diélectrique (2):

a)dans I'état ferroélectrique b) dans I'état para électrique [11].
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11-3-4-Aspects cristallographiques de la ferroélectricité :

Pour rendre compte des propriétés macroscopiques des cristaux, ceux-ci peuvent étre
classés, en supprimant les translations fractionnaires, en 32 groupes de symétrie ponctuels. La
Fig. 11-4 représente la classification des ferroélectriques parmi les 32 groupes ponctuels. Dans
cette classification, 11 groupes ponctuels possédent un centre de symétrie et sont par
conséquent non polaires. En effet, lors de I'application d'une contrainte sur le cristal, le
déplacement induit est distribué symétriquement autour du centre de symétrie, si bien qu'il en
résulte une compensation totale des déplacements relatifs des différents ions. L'application
d'un champ électrique sur ce type de matériau induit une déformation qui demeure inchangée
si on inverse le sens de ce champ électrique. Cet effet est appelé I'électrostriction et concerne
tous les matériaux qu'ils soient cristallins ou amorphes. Parmi les 21 groupes ponctuels ne
possédant pas de centre de symétrie, 20 sont piézoélectriques, c'est a dire qu'il est possible
d'induire une polarisation au sein de ces matériaux sous l'effet d'une contrainte, et
inversement. Parmi ces classes piézoélectriques, 10 possedent un axe polaire unique et
peuvent donc présenter une polarisation spontanée le long de cet axe privilégié. Cette
polarisation spontanée est généralement dépendante de la température et ces matériaux sont
appelés matériaux pyroélectriques . Enfin, parmi les matériaux pyroélectriques , un sous-
groupe posséde la particularité de présenter une polarisation spontanée pouvant étre modifiee

et renversée par l'application d'un champ électrique. Ce sont les matériaux ferroélectriques.

32 groupes ponctuels
(tous les cristaux)

20 piézoélectriques
(non centrosymetriques)

10 pyroélectriques
(moment électrique spontané ji,)

\ ~ ferroélectriques ~ /

;
\ (plusteurs directions de ) / /

\---_-

Fig.11-4 : Les matériaux ferroélectriques parmi les matériaux cristallins [12]
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11-3-5- Ferroélectricité et transitions de phases :

La ferroélectricité n’existe que dans un domaine restreint de température. Elle
disparait habituellement au-dessus d’une certaine température. La borne inférieure de ce
domaine est de 0 K, la borne supérieure appelée température de transition ou température de
Curie Tc est celle pour la quelle se produit une transition de phase cristallographique qui fait
passer du composé d’une classe polaire a une symeétrie de classe non polaire appelée état para
électrique. Ce changement de symétrie (T > Tc (état paraélectrique) — T < Tc (état
ferroélectrique) s’accompagne d’une réduction de la symétrie du cristal (perte du centre de
symétrie).En régle générale, ces transitions se font vers des phases cristallines possédant de
moins en moins d’éléments de symétrie . Pour les températures supérieures a Tc, le
comportement est voisin de celui d’un diélectrique linéaire. Le terme de diélectrique
paraélectrique s’applique donc a un diélectrique dont on sait qu’a température plus basse il
présentera les caractéres de la ferroélectricité. On dit de ce diélectrique qu’il est dans la phase
cristalline proto type du ferroélectrique, c'est-a-dire dans la phase qui donnera naissance a la
phase ferroélectrique de plus basse symétrie a basse température. Lorsque la température tend
vers Tc, outre la structure cristalline, les grandeurs physiques de nature diélectrique
(permittivité, polarisation,...) ou élastique (module d’élasticité , déformation spontanée,..)
vont présenter un comportement a normal. Leur détermination en fonction de la température
pour raper mettre de mieux caractériser la transition ferroélectrique—paraélectrique(transition
FE-PE)[12]

11-3-6-Le cycle d'hystérésis ferroélectrique :

Le schéma général d'une boucle d'hystérésis est schématisé sur la (Fig.11-5) Ce cycle
représente la variation de la polarisation P en fonction du champ E. Lorsqu’on applique un
faible champ , la courbe demarre de I’origine mais avec seulement une variation tres faible en
fonction du champ appliqué, plus le champ augmente, plus le nombre de domaines orientés
dans la méme direction que le champ augmente, et plus la polarisation croit jusqu’a la
saturation (Ps). La polarisation P, definie par l'intersection de la tangente a la courbe a
saturation avec I'axe OP, est la polarisation du matériau lorsque tous les dip6les sont alignés.
Lorsque le champ décroit, la polarisation diminue et méme lorsque le champ s’annule ,le
cristal conserve une polarisation appelée polarisation rémanente (Pr).La polarisation va
s’annuler lorsque le champ E, appliquée dans la direction opposée, atteint une certaine valeur

nommée champ correctif E.. Comme précédemment, une augmentation du champ dans le
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sens opposé¢ va entrainer un nouvel alignement des domaines, et le cycle d’hystérésis est

bouclé, en renversant le champ E une fois de plus [15]

Fr - Polanisation rémanente
Pz : Polartsation de saturation
Ec : champ coercitif

Fig.11-5 : Cycle d’hystérésis P = f (E) d’un matériau ferroélectrique.

11-3-7-Domaines ferroélectriques :

Un cristal ferroélectrique est généralement formé de régions homogénes appelées "domaines™
séparées par des parois (voir Fig.ll1-6).Dans chaque domaine le vecteur de la polarisation
résultante du cristal représente la somme geométrique des vecteurs des polarisations des

différents domaines. Polarisation a une orientation bien définie différente de celle du domaine

voisin.
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Fig.11-6: Domaines dans un matériau ferroélectrique [8]

I1-4-Ferromagnétiques :

11-4-1-Les matériaux ferromagnétiques et ferrimagnétiques :

Les matériaux ferromagnétiques et ferrimagnétiques ont la particularité de
présenter une aimantation rémanente: sous excitation magnétique extérieure nulle,
I’aimantation totale d’un échantillon est non nulle [13-14]. Ceci leur donne des propriétés
importantes trouvant des applications dans de nombreux secteurs d’activité industrielle. On
citera en particulier quatre domaines d’application : la protection radar, le stockage des
informations , la gestion de 1I’énergie et le matériel de télécommunications. L’utilisation des
matériaux ferri et ferromagnétiques au sein des composites permet d’améliorer les propriétes
d’absorption des revétements de protection contre la détection radar mais aussi de limiter
I’encombrement de tels systemes. La connaissance des mécanismes de retournement de
I’aimantation dans les particules magnétiques permet également d’augmenter les capacités de
stockage des supports d’enregistrement et les vitesses de lecture et d’écriture des donnees.
Enfin, I’optimisation de la forme ou de la composition de pieces magnétiques rend possible la
miniaturisation des téléphones mobiles, augmente I’efficacit¢é des radars ainsi que le

rendement des transformateurs. Mais, au dela de 1’amélioration des performances, 1’enjeu de

23



la modélisation des matériaux magnétiques réside dans la réduction des colts de
développement des nouveaux appareils. L’importance économique de ces matériaux est
illustrée par le chiffre d’affaire annuel de 1I’ensemble des industries de ce secteur d’activité :
de I’ordre de 60 milliards de dollars. Ce chiffre donne une idée de I’importance souvent
ignorée des matériaux Ferro et ferrimagnétiques et du besoin qu’éprouvent les industriels de

comprendre et prévoir leur comportement.

11-4-2-Matériaux ferromagnétiques :

Le ferromagnétisme est le type de magnétisme résultant de I’alignement des moments
magnétiques permanents, ces moments étant orientés parallelement les uns aux autres par
une interaction mutuelle (d’échange) appelée “couplage ferromagnétique” (Fig.l117). Les
matériaux ferromagnétiques présentent donc également une aimantation spontanée
importante indispensable dans les applications en génie électrique. Ils ont aussi une

température de Curie T, au dessus de la quelle ils deviennent paramagnétiques, leur

susceptibilité suivant alors la loi de Curie-Weiss.

& b .
Ll L Ll
I E &
L L L
& b [
L F F

Fig.11-7 : Représentation schématique de I’alignement des moments
magnétiques dans un matériau ferromagnétique.

La perméabilité des matériaux ferromagnétiques varie de fagon importante avec
I’induction et dépend du passé magnétique de 1’échantillon étudié, avec des valeurs
différentes selon que le champ est obtenu par valeurs croissante sou decroissantes
“phénoméne d’hystérésis” .En particulier une substance ferromagnétique vierge soumise a

I’influence d’un champ magnétique conserve une aimantation plus ou moins importante aprés
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disparition du champ extérieur “phénomeéne de rémanence” et un champ inverse et nécessaire

pour la faire disparaitre “phénomeéne de coercivité”’[15]

11-4-3-Courbe de premiere aimantation

Lorsqu’on applique un champ magnétique extérieur a ce matériau , les domaines

magnétiques dont 1’orientation est voisine de celle de H croissent aux dépens de ceux dont

’orientation est opposée a celle de H. Les parois de Bloch se déplacent donc dans le matériau.

A la limite, lorsque le champ magnétique extérieur atteint une valeur critique, le mono

cristallin ’est plus constitué que d’un seule domaine ferromagnétique, dont I’orientation est la

méme que celle de H; I’induction atteint alors une valeur maximale, Bs appelée induction a

saturation .Ce phénomene est représenté par la courbe OA de la Fig.ll-8, courbe appelée

courbe de premiére aimantation ou courbe de magnétisation.

=0 JA _Bgf ;‘_’;;7"5/ |
—— . i ."j::/
<~ S /S S AN
lg N | A Ll
-Hs f'l’: ,-",J F;'f +Hs
; -Hc/ 0 He H
| /
| ,f} / N\ | 1N
rd /
l : r)_,./ff _F__JJE ér T/_\l l_j
/5;{— = —|Bs )

Fig.11-8 : Courbe de premiere aimantation (OA) d’un matériau ferromagnétique,

et cycle d’hystérésis (ABCDEFA) de ce matériau [16]
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11-4-4-Cycle d’hystérésis

Lorsque I’intensité du champ H diminue pour atteindre une valeur nulle, les domaines
magnétiques ont tendance a réapparaitre (courbe AB, Fig. 1-8); toutefois, puisque le
déplacement des parois de Bloch n’est pas instantané a cause de I’anisotropie magnétique, une
induction non nulle B r , S manifeste dans le matériau (point B, Fig. 11-8). Cette valeur Br

est appelée induction rémanente. Il faut en fait appliquer un champ magnétique de sens

opposé a celui du champ de premiére aimantation pour que I’induction soit nulle (courbe

BC, Fig.l1-8). La vaIeurHc du champ qui en gendre cette induction nulle correspond au

champ coercitif (point C, Fig. 11-8).Lorsque ’intensité du champ H croit, I’induction atteint

de nouveau la valeur maximale Bs (courbe CD, Fig. 11-8)).Enfin lorsqu’on change le sens du
champ et qu’on fait varier son intensité; on obtient la courbe DEFA (Fig. 11-8). La courbe

d’aimantation ainsi obtenue est une boucle d’hystérésis ou cycle d’hystérésis
(ABCDEFA)[16]

11-4-5-Matériaux durs et matériaux doux :
% Matériaux doux :
v Cycle d’hystérésis étroit.
v Champ rémanent B . et excitation coercitive H_ faibles.
v’ Pertes par hystérésis faibles.
v' IlIs s’aimantent et se désaimantent trés facilement.
On les utilise pour réaliser des circuits magnétiques de machines (moteurs, génératrices,
transformateurs, ...).
% Matériaux durs :
v Cycle d’hystérésis large.
v' Champ rémanent B, et excitation coercitive H_ importants.
v’ Pertes par hystérésis importantes.

v" 1lIs s’aimantent et se désaimantent trés difficilement.

On les utilise pour réaliser des aimants permants [11]
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Chapitre 111 :
Caracterisation magnétigue
de Bl oSrg1FeOs et
BlggSrg,FeOs



Chapitre troisieme :Caractérisation magnétique de
Bi, oSr, 4FeO; et Bi, ;Sr, ,FeO,

Dans le composé BiFeOs, I'effet magnétoélectrique observé est de second ordre a
cause des contraintes de symétrie liée a la structure cycloidale. Nous substituons le bismuth
par le strontium, des mesures magnétiques sont alors nécessaires, pour trancher quant a la
structure magnétique du composé, ainsi que pour les composés Bi;«SrxFeOs, pour x = 0.1 et
0.20 A notre connaissance, aucune étude n’a été menée concernent nos composés. Une bonne
compréhension de ces matériaux, repose sur la qualité des échantillons synthétisés, c’est ici le
role de la chimie du solide : tout d’abord, synthétiser les composés purs et substitués sous
forme de poudre, pour étudier certaines de leurs propriétés physiques. Nous nous somme
intéressee a la préparation et a la caractérisation de la phase de nouveau matériau Bi;xSryFeOs
pour X = 0.1 et 0.20. L’étude est menée par 1’utilisation des moyens de mesure, comme la
diffraction de rayons X (DRX), des mesures magnétiques, en utilisant le magnétometre a
détecteur SQUID.

I11- Synthése et caractérisation structurale de Biy,SryFeO;

Nous avons donc choisi d'étudier le composé Bi;«SrxFeO3 pour x = 0.1 et 0.20.

La caractérisation structurale fait I’objet du mémoire de Melle BAAZIZ Chahrazed

I11-1- Reéaction en phase solide

La synthése du composé BiixSr«FeOs3 a été effectuée a I'aide d'une réaction par voie
solide. La difficulté cependant, est gu'il n'existe pas de diagramme de phase ternaire Bi,Os-
Fe O3 trés peu d'informations sur les cinétiques de réaction pour nous guider dans la
préparation. Apres plusieurs essais de synthése en faisant varier la température, I'atmosphere
et la nature du creuset, nous avons pu mettre en évidence les oxydes Bi; xSryFeO3 pour x = 0.1
et 0.2. Nous avons également montré qu'un traitement thermique a trop haute température,
entraine une réaction importante de I'oxyde Fe,O3 avec le creuset en alumine alors qu'avec un
traitement thermique a plus basse temperature la réaction est incompléte. 1l a donc fallu
trouver un compromis entre température et temps de réaction pour éviter la formation

d'impuretés mais également la contamination du composé par I'aluminium du creuset.
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I11-2-Protocole expérimental

L’échantillon a été synthétisés sous air a partir d'oxydes Bi,O3 (> 99.8%, Coger),
Fe 03 (99.998%, Alfa) et Sr,O3; (99.99%) finement broyés dans un mortier en agate. Le
mélange a été ensuite introduit dans un creuset en alumine et porté a 800°C. Plusieurs recuits
et broyages, ont été nécessaires pour homogéneiser le méelange et obtenir une phase pure.
Entre chaque recuit, le mélange a été trempé a l'air, broyé puis remis a four chaud. Grace a

cette technique, nous obtenons une fine poudre de couleur noir.

111-3-Principe du magnétometre SQUID

Dans un magnétometre a SQUID (ou interférométre quantique supraconducteur), le
champ magnétique est produit par une bobine supraconductrice et peut varier de quelques
Gauss a 5,5 T. Les mesures sont effectuées par arrachement : I’échantillon, fixé au bout d’une
canne mobile, est soumis a un déplacement vertical a travers les bobines de détection, qui
produit une variation de flux magnétique dans ces bobines. Si pest le moment magnétique a
mesurer, on peut montrer que le flux F(z) = G(z).u, ou G(z) est une fonction dépendant de la
géométrie des bobines. La variation de flux est mesurée par le SQUID qui la convertit en
variation de tension. La sensibilité du magnétometre est trés élevée et permet de mesurer des
aimantations aussi faibles que 10-9 A.m? ; la gamme de températures de mesure s’étend de
2,5 a 300K.

III-3-1-Courbe d’aimantation de Bi, ,Sr ,FeO, (x=0.10 et 0.20)

Le composé BiyxSrkFeO3 est une solution solide des systémes BiFeOs, qui présente une
structure antiferromagnétique avec une composante cycloidale. Il y a peu de références sur les
propriétés magnétiques de BiggSro,FeOset Big oSro1FeOs

Les courbes d'aimantation M(H), et de la susceptibilit¢ magnétique en fonction de la
température ainsi que, son inverse de la poudre de BiiSrxFeOs pour x = 0.1et 0.20 a 2K et
300K sont présentées sur lesFigs.I11.1-2. A ces deux températures, nous observons la forte
contribution attendue & basse température des ions Sr** se superposant & I'aimantation des ions
Fe3+
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poudre de BigSro1FeO3 pour deux températures
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Fig.111-2 : Courbes d'aimantation en fonction du champ magnétique appliqué d'une

poudre de BiggSro.oFeO3 pour deux températures
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Fig.111-3 : Courbes de susceptibilité et de son inverse en fonction du champ magnétique

appliqué d'une poudre de BiggSro,FeO3

Sur la courbe d’aimantation M=f(T) sous un champ magnétique appliqué de
Bi0.75Sr0.25Fe03, on observe que l’aimantation est constante a haute température,
caractéristique d’un composé antiferromagnétique. On observe que la courbe d’aimantation
sont non linaire a 2K, peuvent étre interpréter respectivement par la loi de Curie due a la

présence d’ions paramagnétiques, Fe>* en quantités (voir Fig.111-3).

Les mesures magnétiques nous indiquent que la température de transition magnétique
et le champ coercitif de la ferrite mais aussi lI'aimantation de la céramique évoluent en
fonction de la substitution du Sr, dans la matrice BiFeOs: il existe donc une corrélation de

nature chimique entre la formulation du bismuth et celle de la ferrite mais aussi sa quantité.
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Conclusion générale

Les matéeriaux qui présentant simultanément un ordre ferroélectrique et ferro- ou
antiferromagnétique font partie des systemes dits multiferroiques magnétoélectriques.
Dansces composés les propriétés diélectriques peuvent étre contrélées par un champ
magnétique etles propriétés magnétiques peuvent étres contrdlées par un champ électrique. La
formation de I’ordre ferroélectrique vient de D’apparition d’une polarisation électrique
spontanée dans le matériau, qui n’est possible que lorsque nous avons un changement de la
position des atomes du compose. Cette modification structurelle permet une redistribution des
charges dans le compose et, dans des certaines conditions, I’apparition d’un moment dipolaire

spontanée.

Nous avons réussi a obtenir par la méthode de préparation la réaction a 1’état solide le
composé BipSrkFeOsz pour x = 0.1 et 02, qu’apreés plusieurs essaies de synthése en faisant
varier la température, 1’atmosphére et la nature du creuset. Ce composé et a notre
connaissance est tout a fait originale, jusqu’a ce jour aucune étude systématique n’a ét¢ mené
au sein de ce composé. Des mesures magnétiques ont été réalisées en utilisant le
magnétometre a détecteur SQUID, ces mesures montrent qu’a des températures basses, le

compos¢ est antiferromagnétique avec 1’apparition d’un moment ferromagnétique faible.

De nombreuses expériences restent encore a entreprendre pour parfaire notre
connaissance sur le systeme Bi;«SryFeO3 pour x = 0.1 et 0.2, dans un premier temps, il serait
satisfaisant d’observer de maniere directe les structures magnétiques de ces composés par
diffraction de neutrons. D’effectuer des mesures électriques et a fortiori des mesures
magnétoélectriques en raison de mettre en évidence la ferroélectricité a température ambiante,
d’approfondir 1'étude des propriétés magnétiques de BiFeOz par spectroscopie Mdossbauer.
pour accroitre les chances d'observer un couplage entre l'ordre magnétique et I'ordre

électrique.
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Propriétés magnétiques des composes Bil-xSrxFeO3 pour
x=0.1-0.2

RESUME : Ce travail a été consacre a l'élaboration et a la
caracterisation de composition originale de structure
Bi.,SrFeO; pour x = 0.1-0.2 . Cette structure a été déterminee
par, la méthode de Rietveld a partir, des données de la
diffraction des RX par la poudre, et en se basant sur le modele
structurale pour x=0.1, 0.2. Les mesures magnétiques ont été
effectuces a I’aide du magnétometre SQUID.

ABSTRACT :

This work was devoted to the elaboration and characterization of
original structure composition

Bil-xSrxFeO3 for x = 0.1-0.2. This structure was determined by
the Rietveld method from the X-ray powder diffraction data and
based on the structural model for x = 0.1, 0.2. The magnetic
measurements were carried out using the SQUID magnetometer.
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