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Deteccid del punt singular (SPD)







Al 1.~ Introduccid

Oe les diferents técniques utilitzades per de-
termimar 1 anisotropia magnetocristal.lina { enre-
gistrament de corbes de moment en funcid dé 1%angle,
der magnetitzacid en funcid de la direccid, ressonime
cia ferromagnética...), una part impcrtant necesiten
disposar de monocfistalﬂsw Ara bé, nao sempre és pos—
sible obtenir monocristalls dels cossos sota estudi,

amb les caracteristigues desit jades.

Per aquesta rad, darrerament ha crescut 1 inte-
rés en mdtodes de determinacid de camps d anisotropia

magnética per mostres policristal.lines.

En aquest anex, considerem la técnica de detsc-
cid del punt singular (5fD), que cansisteix en la me-

sura de camps d anisotropia per lecalitzacid de: la
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en funcid del camp magnétic aplicat, a H = H_.

La singularitat pot revelar-se dsrivant la mag-
netitzacid,mesurada en mostres no monocristal.lines,
respecte del camp. L ordre de derivacid necesari per
a detectar la singularitat depén de la simetria del
problema i de com s escriu 1l energia d'anisotrogié

magnetocristal.lina per a cada situacid concreta.




Al .2.- Singularitat a les corbes de magnetitzacid

Quan es: mesuren les corbes de magnetitzacid,en
funcid del camp aplicat,per a um monocristall, es tro-
ba una forta dependéncia de la forma de les corbes res-

pecte a la direccid. Aixb és a causa de 1l anisotropia

magnetica.( 1 },

En efecte, hom observa gue, per certes direccioms,
anomenades "facils", la corba de magnetitzacid en fume
cié del camp és com la ds la figura 1, on HH és: el
camp desmagnetitzant, gue depén de la forma, dimensions

i magnetitzacid del cristall.( 2 ).

Aguesta forma ens indica gue, per aquestes di-
reccions del camp aplicat H, i suposant que la va-
riacid de la magnetitzacid es realitza per rotacid
dels dominis magnétics, els moments magnd2tics poden

girar facilment per posar-se en la direccid del camp.
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U

Fig. 1 .~ Corba de magnetitzacid per una diresc-

cid facil.

Fig. 2 .- Corba de magnetitzacid per uma direc-

[

cid diffcil.
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Per altres direccions, ancmenades "dificils",
la corba de magnetitzacid em Ffuncid del camp és de la
forma de la de la grafica de la fig. 2. Agui, Ha 8s:

el camp d anisatropia magnatica ( 3 ).

Aixb indica aue, al contrari del cas anterior,
la rotacid dels moments magnétics cap a la direccid
del camp es fa contra 1 anisotropia magndtica. Quan

H = H_ s el camp exterior arriba a vdncer 1l anisotro-

pia.

En canvi, per direccions diferents de les facils
i dificils, la corba de magnetitzacid en funcid del
camp és regqular, sense donar lloc a punts angulosaos
a cap valor del caﬁp. La magnetitzacid arriba a val-

dre ms, de forma asimtdtica, per camps aplicats molt

grans. (fig. 3).

Ara bé, estem interesats en que passa guan te-

. > -
nim una mostira policristzl.lina. Donecs be, considerem
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Fig. 3 .- Corba de magnetitzacid per una direc-
cid qualsevols, diferent de: les facils i difi-

cils.
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que la nostra meostra estd formada per un conjunt molt

gran de microcristallets, gue suposem gue es porten
com monodominis magnétics que interactuen molt fehblege-

ment entre si (model de Stonmer i wWalfarth, { 4 )).

La corba de magnetitzacid en funcid del camp
per a la mostra policristal.lina és el resultat de fer
el promig, per a les diferents orientacions dels mi-
crocristallets respecte a‘ tota: la mostra, de les

corbes de magnetitzacid per a cada micracristallet.

En el cas normal, en aque no hi han FCMP (proce=-
sos de primer ordre en la magnetitzacid, que donen

discantinuitats,( 5 )), en resulta una corba de mag~

netitzacid com la de la fig, 4.

Com a resultat d haver fet el promig, la singu-
laritat que hi havia 2 H = Ha’ per a les orientacions

difficils, resta ara amacgada.

... .Per a detectar la singularitat en la corba de. ... ..
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Fig. 4 = Corba de magnetitzacid per unaz mos—

tra pcl’icriétal.lina {(pols) (mno orientada).
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magnetitzacid, que correspon al camp d anisotropia,

cal tractar aguesta corba,




Al.3.~ Deteccid de la singularitat

Donem aguf el fonament del tractament per a

detectar la singularitat a les corbes de magnetitza-

cid en funcid del camp.

D entre tots els microcristallets de la mostra,

només estem intesresats en els que es troben orientats

respecte al camp aplicat molt prop de en una direccid
dificil. Efectivament, només aquests microcristallets
car

poden donar una contribucid singular a H = H

la corba de magnetitzacid per gqualsevol altre direccid

s reqular a H = H, -

Fem en primer l1Ioc 1 hipdtesi de gqus 1l estat
de magnetitzacidé de cada microcristallet { o de cada
"ora" gue poguem considerar com a tal) pot ésser des-

crit per un vector M de médul canstant ms, Es a dir,
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comsiderem esencialment procesos assimilables a la
variacid de la magnetitzacid per rotacid de dominis,

com en el cas de ferrc i ferrimagnets ( 3 ).

Suposem també que 1’interaccid entre els dife-
rents microcristalls {'grans") ¢és menyspreable (model
de Stoner i Wolfhart), i gue la distribucid de les
orientacions dels microcristalls ("grans") ve repre-
sentada per una funcid de distribucid W reqular (W
valdria 1/477 pel cas de distribucid upiforme norma-

litzada a 1 unitat).

Llavors, escribim 1 expressid de 1 enemgia E
d’unm cristallet ("gra") en funcié del camp magnetic
aplicat H i de la magnetitzacid M, en um sistema de
referencia gue tiﬁgui per eix z la direccid dificil.
£l camp resta especificat pel seu modul H i péls co-
sinus directors, a,b i c, i la magnetitzacid pel seu

modul ms i 8ls cosinus directors x,y i1 z.
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L’expressid de 1“ensergia, gue depén de la sime-
tria del problema, es pot escriure com um desenvolupa-
ment en serie de x, y, a i b, gue sdn infinitesimals
pels cristallets orientats praoperament a una direccid

dificil i per camps propers al camp d”anisotropia Ha.

Construim les variables adimensionals camp re-
- K 2 . » - . #
duit { ), i magnetitzacid, en la direccid del camp,

reduida ( T ):

o
"

(Ho=1H 1)/]H]

t = (ms =M ccs(H,m))/ms

t i & sén infinitesimals segons les nostras Hi-

potesis.

Les condicions d”equilibri per a M les obtenim
minimitzant 1 energia amb respecte a x i y. Aixd ho

fem menyspreant els termes d’ardre superior en el de-
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senvolupament en serie de 1l enercia. Obtenim dues

equacions, gue constitueixen umr lligam entre a, b i

Xy Yo

Aras, podem calcular la contribucid a la corba
de magnetitzacid de la mostra, produida pels crista=
llets orientats gairebé en la direccid dificil, o sia,
per valors dels cosinus directors a2 i b dims d uma pe-

tita zona 5 centrada a 1”origen:

<), ;[v;-(a; w b) W fah)

Podem avaluar 1 integral sense resoldre del tot
les eguacions d’equilibri, fent el canvi de coordena-

des de a, b a x, y, resultant:

<ty = [ Hlnng) Woo 7 (2 5] 4xdy
<7

Gn S és el transformat de $. pel canvi de coordenades

(que depén de & ), 1 hem posat wW(0,0) al &sser ¥ re-
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gular i £ un domini petit. J é= el jacobiid del can=
vi de coordenades, que pot trobar-se a partir de les

7.

condicions d”equilibri per M, i gue ser2 funcid de

En general, cal verificar que en el domini d im~
tegracidé el Hessii de 1l energia es positiu per tots
gls valors de x i y, per asequrar gue la solucid de
les: condicions d equilibri per M correspon a un minim

de 1‘energia.

Un cop realitzada 1 integracid, resulta gque
hi Heun terme "singular" en /3’/, que, a3l derivar
succesivament respecte del camp, acaba manifestant-se
en forma d’una disccntinuifat a uma pendent, o una

pendent que va a & guan H s acosta a H_ -

£n lloc d analitzar les diferents posibilitats,

donarem el métode general per obtenir n¥, 1l ordre de

diferenciacid pel qual 1la derivada n¥-esima de la

magnetitzacid respecte del camp gés continua, mentres
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que per n¥ 1 1, ja no ho és. Aquest n¥ és fins om

cal derivar per manifestar la singularitat a H = Ha.

( 6 ).

Al minimitzar 1l energia respecte x, vy, ( al cer-
car la condicid d’equilibri), obtenim um sistema de
dos egquacions, del gual les soluciocns sdn funcions
homogenies; o sigui, t = t{( §,a,b) kﬁ((x-a)z + (y—b)z)
és una funcid homogenia d“ordre 1 respects a y7 y

¢ ? .
A i b y{ 6 ), ong,¥1 ﬁ san indexs que depe-

nen de la dimensionalitat i 1la forma del problema.

De 1 expressid per <ff(()%; , amb les condicions
per a les funcions homogenies, suposant que la funcid
t és: suficientment reqular, i oblidant-naos de W (po-

sant-hi el valor mig T aZ), tenim:

h. —_ < !
d Z(f)% L <Lulre0)>, = Wgrz,,(r_-o, a* bf) dadb

Transformem arzl integral introduimt les coorde-

nades ? i w definides com:
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On, per fer 1 dltim pas: hem utilitzat les pro-

pietats de les funcioms homogenies.

De la condicid de convergéncia de 1 integral,

suposant que t(0,a,b) &z regular a £ , en resulta:

El maxim sencer que compleixi aquesta condicid
serd n¥ . La taula I ddna els valors dels indexs 9

XK i F , aix{ com n¥ per diverses simetries de la di-

reccid dificil.

R (6) pot trobar-se un resum de les direccions
extremes per 1 energia d’anisotropia en funcid de les
relacions: entre les constants d anisotropia, i també
1 expressid dels termes sinqulars per diversos casas,

cbtinguts derivant les corresponents integrals. Aixi




Taula 1 .=

- 461 -

Simetria de 1 eix ¥l g X g Examples
dificil
Binari Pla basal
2 2 |1 !2/3] <©
(pla d;ﬁlCll) HaFelzﬂlg
Binari 2 2 11 |2/3f 2 | 110 de Fe
‘Trigenal 3 5 | 2 1 1 111 de Fe
Tatragonal 4 1 3 11 [2/3(2/3 | 100 de Ni
| _
Hexagonal 6 | 3 |1 |2/3|2/3 | eix ¢ B Co, R0,
E
i _
Cilindric col 3 1 |2/3|2/3 | eix c B2,% R0,
No simetria ’ -
1 3 2 1 o<z con &Quz‘gwr nor
{pla diffcil) '
No simetria :
i
(dirsccid difi.) 1 4 12 1 2 Fe 0, 2 Co
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mateix, a (6) també es domen les condicions per a
detectar la singularitat a partir de la susceptibi-

litat transversal.

En conjumt, cal recordar gue la sinmgularitat
es: manifesta a vegades com que la pendent de certa
derivada de la magnetitzacid respecte del camﬁ‘eSsFa
infinita, i altres vegades, com um punmt en gue cer=-
tz derivada de la magnetitzacid té un canvi fFinit de
pendent. En aquests dltims casos, la diferéncia de
pendents hauria de permetres obtenir informacid de la
constant K2 de 1 expressid de 1 anisotropia magnatica,
(Aix{ seria, per exemple, en el cas de simetria cilin-
drica, o hexagonal, amb pla fdcil i um eix diffeil,

(13)).




Rl 4.~ Aplicacigd

£1 mdtode de deteccid del punt singular va ser
aplicat per primera vegada en 1972.( 7 ). Després,
en 1974, Asti i Rinaldi donaren un tractament més
complert, ademés d extendre 1l aplicacié a la suscep-
tibilitat transversal ( &6 ). També consequiren cons=-
truir um aparell"standard"per la mesura de camps d’

anisotropia megnétics.

Nosaltres hem optat per utilitzar el metode de
deteccid del punt singular per extreure’n informacio
de les corbes: de magnetitzacid en funcid del camp,
tal i com s obtenen a molts llocs amb diversitat d’

aparells més a menys standard.

Pel nostre propdsit, necesitem un metode de
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derivacidé numérica. Nosaltres hem desenvolupat agques-—

ta aplicacid, i en donem també um criteri aproximat de

validesa,

El procés gue hem sequit consisteix en, a par-
tir dels punts expsrimantals mi(Hi), trobar un polino-
mi que pasa per nitl punts (polinomi d”ordre n)}, deri-
var analiticament aquest polinomi, i identificar la
derivada n—esima de la corba de magnetitzacid amb la

derivada del polinomi, a la zona central dels ntl

punts,

En efecte, el polinomi d”ordre n que pasa psls

n+l pumts gue considerem és: (formula de Lagrange, 8)
T [ H-H) ]

P(h)< £ | i ( C M

© LT (H-)

i

i d’aquf{ és inmediat trobar la derivada m-esima, amb

m més petit o iqual gue n.
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En 1°aplicacid del métode ndmeric per a la de-
teccid del punt singular, hem traobat cus és de la
b . . > . . » 7 .
maxima importancia la precisid de les mesures 1 la

separacid en camp entre uns puris i eltres.

En totes les ocasions en gue hem utilitzat a-
quest métode, la derivada a considerar es: la ssgona;
per aixd hem comencat comprobant que per BaFel2UlQ’
el resultat gue obtenirm és concorcdant amb els valors

del camp d amfsctropia obtinguts amb altres métodes.

Amb el nostre metode, per a BaFelzﬂlg, a tempe=-
1, +3
ratura de 4.2 K, hem obtingut H_= 16.5 K0e (xlamj 10
A/m), en bon acord amb altres determinacions (9 ).
(La corba de magnetitzacid ha estat'enregistrada afr el

laboratori L. Ndel del CNRS de Grenoble).

Hem aplicat aguest meétode a2 les corbes de magne-
titzacif de les serises Snglz_xCprlg (capitol 5 d a-

guesta memdria), 8afe;, Mn 0,5, i 2 Balln,fe,0,,.




- 466 —

a_
*.0

0 10 20 T30
H (KOe)

Fig. II .- Resultat de l7aplicacid de Iz tecrica
de detecrid del punt singular per Gafe, 0, &
la temper=tura de 4.2 K. La derivada segona de
Ta magmetitzacid respecte del campy,. ﬁ@ és: em uni-

tats arbitraries,
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Els resultats obtinguts pel camp d“anisotropia
magnatic sdn, en tots els casos, propers als valors
gue poden deduir—se.aplicant la 1llei d”aproximaciéd
a la saturacidé ( 10 ) (anex d aquesta memodria), si
bé en el cas de BaFelZ-xmnxUlg hi ha una lleugera di=-
feréncia al pujar x {11 ). Aquesta diFeréncié, pera,
pot ser causada per caracteristiques de la substancia,
doncs el matode de deteccid del punt singular mesura
el valor de 1 anisotropia magnética guan H = H_, men=
tres que lz llei d’aproximacid a la saturacid permet
determimar un valor promiqg de 1 anisotropia, respecte

valors del camp entra-Ha i el valor maxim de la mesura.

Anem 2 donar um criteri aproximat d”aplicacid
a partir del marqge d“error a les mesures de la mag-
.netitzacié..CQm"sigui que l7aplicacid del métode de
deteccid del punt sinqgular Ha estat centrada sobretot
en casos en gue la derivada %egona revela l; singula-

ritat ( 12 ), i molt poques vegadessha aconseguit

aplicar-ho amb la dsrivada tercers (13), desenvolupem el |
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criteri sols per la derivada seqona.

Suposem, per simplificar, gue la mesura del camp
no introdueix cap error apreciable. Si els punts sdn
aproximadament eguiespaiats en camp, 1l error asociat a

la derivada segona que determinem sera del ordre de:

Cn AN és l’error en la magnetitzacid

2

a H , .
an/(aH) AH as l'intarval entre punts.

Per estimar el valor de la derivada segona,
fem 1°hipdtesi de que 8s valida la llei d aproximacid
a la saturacid, en la ssva versid més simplificada

( i que, per tant, caldrd considerar com una aproxi-

macid més):
. N2 2
m = ms (1 “_d (Ha) /{H)")
Gn d &s umr coeficient numeric.

Llavors, derivant dos vegades, i prenent 1l ordre

de magnitut tan sols, ens resulta:




- 476 -

i, per a poder detectar la sinqularitat, 1 e-
rror en el valor ha d dsser inferior, diguem per um
factor 5, al valor mateix, D”agui, la condicidé apro-
ximada d”aplicacid del métode de deteccid del punt sip-
gular per analisi ndmeric de la corba de maognetitza-
cid, aquan els punts estin separats entre s{ de aH
(el gue significa gque la determinacid del camp d”ani-

sotropia es fa amb uma fiabilitat de lordre de A H)

63
la-am/ms < (AHfHa)z (Am error a f‘ﬂ)

On el factor 10 ha de interpretar-se com indicatiu

de i‘ordre de mégnitud.

De fet, la nostra practica ens diu que, aquest
valar es raonable, al analitzar lasfseries Eiai-'elz_xn‘Ianl9

Cr o
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En aquestes series, tot i gue el valor del
camp d anisoctropia aumenta al pujar la x. ( a baix=
temperatura), la magnetitzacid a saturacid baixa molt
rapidament amb x, i, aix{, amb les corbes enregistra-
des amb el mateix aparell ( ﬁateix error AM, aproxi-
madament), el m@tode deixa de ser aplicable per x= 8

i x = 6, respectivament.
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