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1. INTRODUCTION

Les matériaux magnétiques composites sont falsipaé mélange de poudres magnétiques et
non magnétiques, dont la concentration volumiquenatiere magnétique varie de 0 a 60%. Pour obtenir
des fortes concentrations (>60%) il est nécessbagpliquer des fortes pressions de matricagguil f
alors se méfier des effets magnétoélastiques itrper le processus de fabrication.

Le traitement thermique est un bon moyen pourirédes contraintes d'origine technologiques.
Ainsi, dans le cas des matériaux denses l'opérdaofrittage, associé a un refroidissement lerstirasla
relaxation des tensions au niveau des grains. ¥anohe, le traitement thermique n'est pas possilole
des échantillons simplement matricés, cela a cdaseliants organiques constituant le milieu hoéte qu
seraient endommagés ou encore a cause des vayidimensionnelles qui peuvent en découler.

Il est bien connu que les contraintes résidughiesvent masquer les propriétés magnétiques
intrinséques en introduisant un terme supplémentdlanisotropie. En particulier, la mesure de la
fréquence de résonance de spin, dans les maté&gasibles a la magnétostriction, ne permet pluoil'a
acces a la valeur intrinséque du champ effectifistaropie.

Nous présentons dans ce travail une étude det ladgtecontraintes, induites par le processus de
compactage des matériaux composites a base de f@erNickel-Zinc, sur la fréquence de résonanees d
spin. Les résultats obtenus montrent comment leing# poudres permet la détermination du champ
effectif d'anisotropie en présence de contraimtesmes incontrolées.

2. MISE EN EVIDENCE EXPERIMENTALE

Plusieurs travaux du laboratoire [1,2] ont momu& les propriétés dynamiques des composites
sont bien décrites par une loi issue d'une thédeichamp moyen (1), dans laquelle deux paramétres
interviennent. Le premier noté est la susceptibilité intrinséque qui ne dépend de la composition
chimique de la poudre magnétique utilisée. Le seéqmarametre est le "coefficient effectif de fornté¢"
qui rend compte de I'aspect hétérogéne (effets giédtiaants) de la matiére dispersée.

(@-N) x> +[1+(N-C) x;]x-Cx; = 0 1)

De nombreux résultats expérimentaux [2,3]

indiquent que la variation de la fréquence de

gyrorésonance des composites en fonction de la

G concentration est du type de celle représentémsur
\ figure 1.

= PP P = Au-dessous d'une concentration seujj C
; Cp voisine de 30%, la fréquence de résonance
/ augmente lorsque la concentration diminue.

0 0.2 04 0.6 0.8 Au-dessus de £la freqqence ple résonance
est constante et sa valeur est égale a la fréquiEnce

figure 1 : variation théorique de la fréquence de résonance naturelle de spin observée dans les
résonance de spin en fonction de la concentration. matériaux denses.
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La figure 2 présente les variations

expérimentales de la fréquence de résonance en|| F (GHZ Niy5ZNsF€04

fonction du taux de charge pour des compositds & |

. . . 24T o matériau:
base de ferrite de NlckeI-Zm(; (;\anaFein)._ 3 | ® composite
Le comportement général est vérifie pgur matériau

toutes les compositions : le seuil de concentrafiér |
C, est clairement visible et sa valeur est proche de |
30 %. Au-dela la fréquence de résonance |astT
constante.

Cependant pour les compositiodrs0.3 et | 15+
0=0.5 la fréquence de résonance aux forftes |
concentrations tend vers une valeur supérieure; 3.t
celle observée dans les matériaux denses.

dense

limite théorique poud=0

0=0.2

. T AF) .
Nous allons montrer que les contramnegcﬁ (P50
résiduelles, issues du processus de fabricatio, [SG~ . Sty
responsables d'anisotropies induites a l'origin&ade 1 limite théorique poud=0.3 (A
différenceAF observée dans ces deux cas. 0€ I
B I I

Dans le cas du ferrite de Nickel p@=0),
nous retrouvons directement la valeur de fréquen@é
de résonance que l'on mesure dans les matétiaux’ 0.2 0.4 0€ 0.8
frittés. Pour cette composition, [leffet desfigure 2 : confirmation expérimentale de la varéati
contraintes résiduelles semble donc négligeahtetorique de la figure 1, avec cependant une diffée
devant la valeur plutét grande {H1 50 kA/m) de dans les valeurs de la frequence due a la présdece
I'anisotropie magnétocristalline. contraintes résiduelles.

_limite théorique poud=0.5

Pour évaluer l'importance de l'effet des contraimtesiduelles sur les propriétés magnétiques,
nous avons choisi une approche expérimentale siste a introduire des contraintes supplémentaines
appliquant une pression de compactage croissantes Avons ainsi étudié la variation de la fréquetece
résonance, en mesurant la susceptibilité hyperfmopi§'-jx"), sur des séries d'échantillons compactés
par pressage uniaxial entre 15 et 150 MPa. La ctrat®n des échantillons a été choisie supériaute
pour s'affranchir de I'effet du taux de chargeladréquence de résonance.

3. DEVELOPPEMENT THEORIQUE

La répartition des contraintes locale au niveasglains n'est pas accessible. Cependant on peut
penser qu'il existe toujours une direction de &daimantation qui coincide avec la direction de la
contrainte locale. L'effet de la contrainte se wrh@lors par l'introduction d'un terme supplémesata
d'anisotropie dans I'énergie magnétique du sysf@heCelle-ci s'écrit comme la somme de I'énergie
d'anisotropie magnétocristalline et de I'énergigmdtoélastique :

E = (K, + 324 0)sirfg 2

Ou A est le coefficient de magnétostriction a saturaBbo l'intensité de la contrainte locale.
Le champ effectif d'anisotropie conduisant a la méraleur d'énergie s'écrit dans le cas des ferrites
étudiés (axe facile [111] ) :
_4(K,+324,0)

H. =
3 HoM

3)
La fréquence de gyrorésonance est liée au chamgtiéfi'anisotropie par la relation de Larmor étst :

2y /I)
F=R+ —|—*> 4
=R uo[Ms” 4)

Ouy = 35,12 .1¢ MHz / Am* est le rapport gyromagnétique. La fréquence dendxe apparait
comme une fonction linéaire de l'intensité des reontes. La pente de cette droite est proportidarsl
rapportAs/ Mg, et I'ordonnée a l'origine est égale a la fréqaate résonance naturelle de spin F
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Cependant l'intensité des contraintes vues pajriens n'est pas celle appliquée sur I'échantillon.
Les grains ne remplissent pas tout I'espace (gérékavée), et leurs surfaces de contacts sontleza®p
et probablement trés réduites. Pour tenir compteedi®, on modifie la relation (4) en introduisamt u
coefficienta de proportionnalité entre la pression de compactides contraintes locales au niveau des

grains:
F=F+ a'ﬂ[ij o (5)
Ho\ M

Le coefficienta dépend directement des propriétés mécaniques ptaulire, comme la forme et la taille
des grains, et ne sera déterminé que de faconimqguéale.

4. COMPARAISON THEORIE EXPERIENCE

Les figures 3 (a-b-c-d) montrent les variationslaléréquence de résonance en fonction de la
pression de matricage sur des échantillons congsodi concentration supérieures a 50%. L'allure est
identique pour chacune des compositions et deugszda comportement se distinguent.

160C T Fr (MHz)  |Nio7ZnoFe0, +Fr (MHz) Nio.eZno.4~€;04
o 120C + e
1400 + T ¥
1 e 100 + K
1200 — K4 4 e
€ T e
. 80C T .
100C g+ ----- * & T hn 470 mpa) 75 T |FrvHz) =4,40 (MPa) 151
aF T oF | T T
Pe—F, ! / 0=55MPa Ge—Fo /00:55Mpa
60C K 40C A
0 3¢ 60 90 12C MPa 0 30 60 90 12 MPa
(@) (b)
T Fr (MHZz) | Nio_EZno_EFe204 70C T Fr (MHZ) |Ni0.4zn0.€FEZO4
90C - K T o
T o 60C +
80C — x4 1 ®
T ‘..*' 50C — o
[ °. 1 o
T...8.9--2.¢ _ ~ 'y
s < [Froano =310 pa +450)| 4o e
R il 7 |FrMHz) = 2,20 (MPa) + 27C
AF | T : AF R
1. ., 0~59MPa Ye«—Fo ! g=45MPa
f—F | P
40C +—+—+—+—+—+—t+—+—+—+—+—+4+++- 20C e O B B e B e
0 3 60 9 12¢ MPa 0O 30 60 90 12 MPa
(c) (d)

figure 3 : variation de la fréquence de résonangdanction de la pression appliquée lors du maigiga
pour des compositions de ferrites de Nickel-Zmest le seuil de contrainte appliquée a partir dedja
fréquence commence a augment®#.mesure I'écart de fréquence due aux contraimtEsmes initiales.
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La premiére zone correspond a des pressions inféséd 60 MPa, la fréquence de résonance y
est constante mais supérieure aux valeurs haleitnefit observées dans les matériaux denses. Cet écar
peut s'expliquer par la présence de contraintedudfes initiales dans les poudres de ferritemtla
compactage.

La deuxieme zone, correspondant & des pressiorsiesues a 60 MPa, fait apparaitre une
variation linéaire de la fréquence de résonancéomction de la pression de matricage. Cette vaniati
linéaire permet de justifier, a posteriori, I'hyip&se de proportionnalité (coefficiemk entre la pression de
matricage et les contraintes induites au nivealgdaEss.

On peut estimer le coefficient en comparant la valeur de la pente théorigueannée par la

relation 4, a la valeur expérimentalg,alonnée par la relation & §atisfaisant a la relatioay,, = o a)-
Le tableau 1 regroupe les résultats obtenus peudifférentes compositions.

Tableau 1 : détermination de

NisZnsFe0s | M< (kAm) | -A, (10%) | aw (107) (MHz/Pa) | aey (107) (MHz/Pa) |«
6=0.4 345 6.5 10.5 23.6 2.7
5=0.5 410 11 15 31.8 2.1
6=0.6 415 15 20 449 2.2
5=0.7 410 18 24.5 47.8 1.9

La variation de la pente expérimentale en fonctiomapporfAs / M est bien vérifiée et la valeur
du coefficienta est identique pour toutes les compositions.

Au-dela d'une valeur seuw, (voisine de 60 MPa), la variation linéaire derfeguience, comme le
prévoit la relation 5, permet de vérifier de fagemarquable, que I'extrapolation de la droite &redmte
nulle redonne la valeur de fréquengeobservée dans les matériaux denses.

Ce résultat important semble assez général pouetiner une méthode de détermination du
champ effectif d'anisotropie dans les matériaux pasites, pourvu qu'ils présentent une sensibilité
suffisante aux effets magnétoélastiques.

5. CONCLUSION

La fréquence de résonance dans les matériaux cimgpashase de poudre magnétique tend vers
la fréquence de résonance naturelle de spin paucalgentrations bien inférieures a l'unité. Nowena
montré comment une méthode simple permet de siaffiades contraintes d'origine technologique,
souvent incontrélées dans les matériaux sensiblegffiets magnétoélastiques. Cette méthode perenet d
remonter a la fréquence de résonance naturellepide et ainsi de déterminer le champ effectif
d'anisotropie.
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