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Summery

Micro-SQUID magnetometry to study the magnetisation reversal of single

submicronic ferromagnetic particles

We present the first magnetization measurements of single submicronic particleslaiwégynperature
(0.1 - 6 K) using micro-bridge-DC-SQUIDs with a flux resolution correspondingOtopg. We have
mainly studied particles patterned by electron-beam lithography (500 - 50 nmglsoutwires and
clusters.

The angular dependence tife smallest particles, patterned by electron-beam lithography, was
close to the model of uniform rotatiopredicted by Stoner and Wohlfarth. Nevertheless, the
magnetisation reversal was triggered by a nucleation process. The temperature (1 amds &)plied
field sweepingate dependence (0.01 to 100 mT/s) of the mean switching field could be described by
the simple model of Kurkijarvi based on thermal activated switching. The faifutbe model below
1 K can be an indication of macroscopic quanturmeling. Furthermore we measured the probability
for switching at constant applied magnetic fieldaafunction of time and temperature. For the smallest
particles it was closéo an exponential function. The mean waiting time followed an Arrhenius law,
despite temperatures below 1 Kdaviation was found which was similar to the one of the mean
switching field. Finally, the increase of the width of 8watching field distribution at lower temperature
is probably due to sampldefects (surface roughness, crystalline defects, impurities, etc.) inducing a
multi-valley energy landscape revealed at low temperature when the thermal enertheisafe order

than the fluctuations of the energy surface.



Résumeé

Au cours de ce travail de thése, nous avons effectué les premieres mekairesuidiationd'une
seule particule ferromagnétiquéasse température (0.1 - 6 K) a l'aide de SQUID hystérétiques
continus extrémemeperformants : la sensibilité de nos mesures est figrONous avons étudié
des systemesultiples et variés, tout d'abord des particules faites par lithographie électronique de
forme elliptiques et ddimensions supérieures a 50 nm, mais aussi des fils magnétiques et des
agrégats.

En ce qui concerne les plus petites particules et landigpétiques, la dépendance angulaire du
champ de retournement est en accord qualitatif avec la théorie du micromagdéssigeie décrivant
le retournement de lI'aimantation par tesdes de rotation uniforme et de curling. Cependant le
déclenchement du retournement de I'aimantation s'effectue par un processus de nucléation.

Les études de la dynamique de retournement de I'aimantation faites sur les particules obtenues
par lithographie, les fils magnétiques et les particules monocristallinesonte que le retournement
de I'aimantation est activé thermiquemenipeut étre approximativement décrit par le modeéle de
Kurkijarvi, modele basé sur l'activation thermique de #bpeenius. Il y a cependant deux déviations
principales par rapport a ce modele. Premierement, |'ajustereshtpossible qu'au dessus d'une
certaine température (typiqguement au dessus de 1 K). En dessous de cette températurkacritique,
dynamique de retournement semble devenir indépendante de la température. Ce@peudtaa un
effet quantique qui s'étend sur le volume d'activation. La deuxieme déviatiappart au modéle est
une courbure résiduelle de la courbe majeurd'ajigstement qui pourrait s'interpréter par une
diminution du volume d'activation vers les basses températbete interprétation pourrait aussi
expliquer l'augmentation de la largeur dedlatribution du champ de retournement lorsque la
température décroit.

En ce qui concerne les mesures de la probabilité de retourneniamnndatation nous avons
trouvé pour les plus petites particules que gettdabilité est proche d'une exponentielle ce qui
jusgu'a présent n'étajt'une hypothése dans presque tous les modeles existants. Cependant il existe
de nouveau deurléviations a plus basse température probablement de méme origine que les
déviations observées sur les mesures de la distribution du champ de retournement.

Nos mesuresnt aussi montré l'influence de défauts (rugosité de surface, défauts cristallins,
impuretés, oxydatiorgtc.) qui créent de multiples vallées et cols dans la surface d'énergie potentielle
décrivant le systéme&es vallées et cols sont en fait révélés lorsque I'énergie thermique est du méme
ordre de grandeur ou inférieure a ces fluctuations de la surface d'énergie.
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Introduction générale

Contexte de la thése

Depuis de nombreuses années, les physiciens pensent geétiEsstructures magnétiques
constituent des systemé&ieaux pour étudier les mécanismes élémentaires de retournement de
I'aimantation. En effet, a une échelle suffisamnpetite, les interactions ferromagnétiques entre les
spins entrainent leur alignememt un seul domaine sans qu'apparaissent les complications dues a
I'existence de parois entre les différents domaines de systemes macroscopiques. Peystgrtes
les modéles théoriques prédisent cdamportements associés a des propriétés classiques. Cependant,
de facon inattendué miniaturisation des matériaux magnétiques a conduit & mettre en évidence des
propriétés classiquest quantiques tout a fait nouvelles. Méme un systeme aussi simple qu'une
particule mono-domaine montre un comportement qui dépasse la compréhension actuelle du
magnétisme fondamental.

L'étude de petites structures magnétiques est intéressposedifférents défis au chercheur.
Toutd'abord, il s'agit de fabriquer des particules magnétiques en contrélant leur taille. A coté des
techniques classiqgues comme la lithographie otrelampe ultra rapide, il existe maintenant les
techniques de dépot qui utilisent la microscopie a affetel, de biominéralisation et les synthéses
chimiques.

Le second défi consiste a mesurerdespriétés magnétiques de ces petites particules. Afin
d'éliminer les problémes de distributions (tailles, formes, ...) et d'interactions entre les pdpicules
exemple dipolaires), il faut pouvoir mesurer l'aimantation d'une seule particule, est duwrs de
portée des magnétometres classiques. Gracpragkes récents effectués dans les domaines de la
microscopiale Lorentz, de la microscopie a force magnétique, de la magnétométrie a effet Hall ou a
SQUID, de telles mesures sont maintenant possibles.

Enfin, le troisieme défi consiste a comprendre les phénomeénes obsernésidessrécentes
de l'aimantation de particules mono-domaines ont accéléré le développemenivelles théories
expliquant la dynamique de l'aimantation et tenant compte des effelésdwdre et des effets
gquantiques.

L'étude des petites structures magnétiques est aussi tres importante tpobnddogie du
magnétisme. En effet, on peut imaginer stocker des informations selon la diretaimaletation des
particules. Cependant, un tel stockage n'est pour l'instesible qu'a I'échelle micrométrique en
raison des fortes interactions erdm@maines magnétiques, causant ce qu'on appelle le bruit du milieu
et rendant les transitiomsagnétiques souvent imprévisibles. Ces probléemes pourront-ils étre résolus,
permettant ainsi d'atteindre des densités de stockafemégabits par ci? La réponse est difficile
a donner, d'autant plus que les recherches de plus gurgbises sur des particules isolées indiquent
des comportement parfois tr@srprenants, qui seront autant de difficultés technologiques a résoudre
mais qui ouvrent dgserspectives intéressantes pour I'étude du magnétisme a un niveau intermédiaire
entre les échelles atomiques et macroscopiques.
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Plan de la these

Au cours de ce travail de thésmus avons effectué les premiéres mesures de dynamique de
l'aimantation d'uneeule particule ferromagnétique a basse température (0.1 - 6 K). Ces mesures ont
été faites a l'aide d'un SQUID déposé sur ou sous la particule.

Dans le premier chapitre nous rappelons quelques éléments théoriques nécessaires aux
explicationsultérieures de nos résultats expérimentaux. Il s'agit tout d'abord des modéles de rotation
uniforme de l'aimantation (modéle de Stoner-Wobhlfarth) et de retournememifamme ("buckling"”
et "curling") ainsi que des modeles de structure en domaines magnétideies dimensions de
Landau-Lifshitz et de Van den Berg. En ce qui concerndyl@amique de retournement de
I'aimantation, nous présentomssuite une modélisation simple de la variation de la barriere d'énergie
enfonction du champ magnétique appliqué. Enfin nous rappelons le modele simple de Kurkijarvi
composé daleux états d'équilibres séparés par une barriere d'anisotropie ainsi que les résultats
théorigues concernant la recherche d'un effet quantique macroscopique.

Dans ledeuxieme chapitre, nous présentons tout d'abord les SQUID continus hystérétiques en
aluminium et niobium avec d@gmctions a microponts, que nous avons utilisés pour nos mesures.
Nous détaillons ensuite nos différentes métheadegrimentales de mesure. Nous montrons ainsi les
différentes manieres de mesurer le retournement de l'aimantaimoment nous avons résolu les
problemes deéchauffement des échantillons et de sensibilité des mesures. Enfin nous expliquons
rapidementa méthode de lithographie électronique et la maniére dont nous avons obtenu des tres
basses températures.

Dans le troisiemehapitre, nous présentons de maniére systématique les résultats obtenus avec
les différents échantillons que nous avons étubliéas avons tout particulierement approfondi notre
étude avec les particules de Co nanocristallisé. Ces particules, seules ou enondseeuntré
différents comportements : rotation uniforme mournement non uniforme de I'aimantation,
particules possédant une paroi. Ce qui concerne les autres particules (Co, Ni, Fe, etc.), amorphes
cristallisées, les résultats principaux ne sont pas présentés dans cettegimudians les annexes 5 et
6. Nous avons aussi étudié des fils magnétiques et des agrégats cristallisés de Ni, Co et Fe.

Le quatrieme chapitre est consacré a la discussion et a la comparaissrdidérents résultats
expérimentaux. Nous expliquons tout d'abord le retournement de l'aimantatotir ades cycles
d'hystérésis. Nous nous intéressons enaddelynamique de retournement, a la variation du champ
de retournement en fonction de la température et de la vitebagaglage du champ, aux distributions
des champs de retournement et a la probabilitétdernement de I'aimantation. Au cours de cette
discussion, nous montrogsie nous avons pu ajuster nos différents résultats a certains des modeles
cités dans le premier chapitre. Ce chapitre se termine samparaison des phénoménes observés
avec les images d'une énergie potentielle multi-chemins ou d'une pad#aleentourée de petites
particules.

Dans ledernier chapitre, nous présentons quelques mesures montrant que la technique des
"mini-SQUID" est non seulement adaptée a I'étude des systemes submicroniques maibaalies a
systemes plus grandRlusieurs SQUID utilisés en tant que sondes permettent de mesurer plusieurs
signaux macroscopiques dont la somme correspond aux propngtésscopiques de I'échantillon.

Une autre extension de la technique est I'étude d'interactions entre des particules magnétiques.



Premieres mesures de particules magnétiques isolées

Les premiéremesures de 'aimantation d'une particule individuelle micronique gue nous avons
trouvées dank littérature ont été effectuées par A. H. Morrish et S.P. Yu en 1956 [Morrish 1956].
Ces auteurs ont utilisé une balance a torsion de fibre de quartz pour étudprtieses de
y —Fe,O5; possédant une taille micronique. Le but des auteurs était d'éviter que les différentes
orientations d'un ensemble de particules ne se moyennent. lls voulaiedvitasse probleme des
interactions entre les particules. Pour la mesure expérimentale, ils ont jplaleétze sur laquelle était
déposée la particule dans un champ inhomogéne. Suivard'Bétadntation de la particule, la balance
était plus oumoins défléchie. La déflexion était amplifiée a I'aide d'une lampe et d'un miroir (comme
les anciens galvanometres). Le résultat principal était un cycle d'hystérésis moetrardauts
d'aimantation correspondant, d'aprés les autprobablement a deux particules mono-domaine. Le
probleme principal de ces mesures était I'équilibdada balance qui a été fait au hasard pour
I'échantillon en question.

D'autres mesures de particules magnétiques isolées orprégéntées par Meiklejohn
[Meiklejohn 1964]. Cependant, pgobleme principal reste le faible signal magnétique d'une particule
individuelle. Au cours des années suivantes, de plus en plus de personnes ont appontiltetion
a ce problemde la mesure de I'aimantation de particules magnétiques isolées. Je donne ici quelques
références particulierement intéressantes. Cette liste n'est bien sdr pas exhaustive.

" Measurements on single magnetic particl¢ghowles 1978-84]

Dans une série d'articles Knowles s'intéresse au retournement de I'aimantation de particules de
y —Fe,O5 en suspension dans un liquide, disposées sur une plagegeet soumises a un champ
magnétique statique faible. Ummpulsion magnétique est envoyée de maniére antiparalléle. Si
l'aimantation d'une particuést retournée sous cette impulsion on observe alors une rotation de 180°
de cette particule. L'observation se fait simplement par un microscope optique.

"Barkhausen jump field distribution of iron whiskergieiden 1982]

Il s'agit de mesures di& distribution du champ de retournement de whiskers individuels de fer
ayant une taille de 12 um x 13 um x 10.6 mm, edtet 300 K, et en utilisant un magnétometre a
SQUID. Les auteurs ont trouvé que la probabilité de retournedeetidimantation dépend de la
température. Par contie, variance de la distribution du champ de retournement ne dépendait pas,
guant a elle, significativement de la température. Les auteurs proposent I'explicatidacgedtbe le
retournementest activé thermiquement et glze variance est due aux fluctuations magnétiques
d'origine thermique, ceci étant indiqué par de petits sauts d'aimantatiodeagmand saut (sauts
précurseurs).

"Holographic interference electron microscopy for determining specimagnetic structure and
thickness distribution'[Tonomura 1986]

Dans cet article, grace a la technique d'interférences holographiques, les raetuent la
distribution de la phase magnétique de particules de Co (dimensions de l'ordreud® @tlen
déduisent I'aimantation des particules.

"Magnetic viscosity measurements on an isolated single domain paittrileiter 1989]
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Ces auteurs omhesuré, a 300 K, la probabilité de retournement d'une particule de ferrite de
baryum detaille 2.5 pym. Pour cette étude, ils ont utilisé un magnétometre ("vibrating reed
magnetometer") possédant une sensibilité caIcuIéE)ﬁeB/\/H_z. La distribution du champ de
retournement montre trois maxinmaliquant au moins trois possibilités de retournement. En utilisant
la théorie d'un retournement activé thermiquemiérgst montré que le volume d'activation est
beaucoup plus petit que le volume de la particule.

"In-situ magnetising experiments on small regularly shaped permalloy partighesferman 1991]

Dans cet articleest présentée la visualisation de structures en domaines magnétiques de
particules rectangulaire® permalloy pour différents champs magnétiques appliqués a l'aide de la
microscopie €électronique de Lorentz a mod€alecault. Les épaisseurs des particules sont 17, 60 et
90 nm et les dimensions dans le plan sont comprises entre 0.25 et 4 pum.

"Measuring the Coercivityof Individual Sub-Micron Ferromagnetic Particles by Lorentz
Microscopy"

[Salling 1991/94]

Dans cette publication, les auteurs montrent que la mesure du retourdeniamhantation
d'une particule possédant un moment magnétique de I'ordt@7dg est faisable en utilisant la
microscopie de Lorentz.

"Method forinvestigating the reversal properties of isolated barium ferrite fine particles utilizing
magnetic force microscopy (MFMJChang 1993]

Les auteurs présentent des mesuleeschamps de retournement de particules de ferrite de
baryum de tailles comprises entree880 nm. La techniqgue de mesure est la microscopie a force
magnétique permettant de détecter le signe de I'aimantation de ces particules. Lesrauteanse la
variation de la valeur du champ de retournement en fonction de la taille de la particule.

"Measurementof the Dynamics of the Magnetisation Reversal in Individual Single-Domain
Ferromagnetic Particles'[Ledermann 1994]

Ici est présentééa mesure de la probabilité de retournement d'une particule individuelle
elliptique mono-domaine dg —Fe,O5 de taille de 0.3 pm x 65 nm x 65 nm a 300 K. Pour cette
étude, les auteurs ont utilisé un microscope a force magn@tiéi) afin de déterminer la direction
del'aimantation d'une particule de typiquemﬁdus. Le résultat principal est que la probabilité de
retournement ne peut pas étre associée a un seul temps de relaxation.

Notre contribution a cette liste est donnée par :
"DC-SQUID magnetization measurements of single magnetic partipféstnsdorfer 1995/1]

Nous présentons dans cet article les premieres mesures de |'aimantation sur des particules sub-
microniques isolées et a trés basse température. Le systeme de eseaumeSQUID continu a
micropont déposeé sur la particule. La sensibilité eQIOéaB. Le SQUID et les particules ont été
obtenus par lithographie électronique. Nous étudions la dynamique et la dépendance en tedgérature
I'aimantation en vue, premierementcdenprendre le micromagnétisme dans des échantillons réels et,

deuxiémement, de mettre en évidence un éventuel effet tunnel quantique macroscopique.



Chapitre | : Aspects théoriques

Dans ce premier chapitre, nous rappelons les éléments théoriques nécassargdications
ultérieures denos résultats expérimentaux. Il s'agit tout d'abord de reprendre quelques concepts
classiques de la théorie du magnétisme et notamment les modeles de rotation unifaimentkzion
(modeéle de Stoner-Wohlfarth) et de retournement non uniforme ("buckling” et "curling").

Les particules que nous avons étudiées étant relativement minces, nous allanse vieir
probleme de la structure domaines magnétiques se raméne a un probleme a deux dimensions que
I'on peut décrire par les modéles de Landau-Lifshitz et de Van den Berg.

En ce qui concerne la dynamiquerd®urnement de I'aimantation, celle-ci dépend fortement de
la variation de la barriedénergie en fonction du champ magnétique appliqué, ce que nous avons
modélisé approximativement par un calcul analytique.

Ensuite, nousomparons nos mesures avec le modéle simple de Kurkijarvi composé de deux
états d'équilibres séparés par une barriere d'anisotropie.

Enfin, un grand intérét de nos études sur de petits particules est d'exaxistencepossible,
dans de tels systemedun effet quantique macroscopique. Nous rappelons quelques résultats
théoriques liés a la recherche d'un tel effet.
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I.1 Micromagnétisme classique

Dans ce paragraphe, nous rappelons quelgues concepts classiques trdorie du
micromagnétisme. Les systémes possedent un haut degré de symétrie (cylindrespindra,
ellipsoide) et I'état de référenest une aimantation uniforme du systeme. Dans ces conditions, les
calculs du retournement Haimantation sont essentiellement analytiques et I'ajustement des résultats
a nos mesures est simple. En ce qui concertigélarie du micromagnétisme plus récente, nous
renvoyons le lecteur a la littérature [Brown 1962/63, Schab88, Williams 1989, Ferré 1995].
L'ajustement de ces résultats a nos mesures est un projet pour la suite de cette thése.

[.1.1 Rotation uniforme

Le modele de rotatiomniforme de l'aimantation, développé de Stoner-Wohlfarth et Néel
[St.-W. 1948, Néel 1947], est le modele le plus simple décrivant le retournentiaithdatationd'une
particule. En supposant que le matériau est idéa$ les moments magnétiques restent toujours
paralléles entre eux. La rotation des moments magnétiques augiér@rgie d'anisotropie tandis que
I'énergie d'échange reste constante.

a) Energie totale du systeme cycle d’'hystérésis

L'énergie du champ magnétique démagnétisant (a I'origine de I'anisotropie de forme) est :
1 .
Ep = —Zqué(Nacosze+ Nbsm2 0)

Mg est l'aimantation &aturation, N et N, sont les coefficients de champ démagnétisant

respectivement paralléle et perpendiculaire a I'axe de facile aimantation. Ledaatiésaimantation
pour un ellipsoide de faible épaisseur (les axes principaux vérifiant I'inégalité a > éstxlahné par
la formule suivante [Morrish] :

_nch lazb 3ra-bff
4aH 4 a 16U a OE
ncd 5a-b 21ma-bfL
b= 22E 2 2 160 a O

4aH 4 a 16U a UE

N +Np+N,=1

Na

1)

L'anisotropiecristalline uniaxe est supposée
parallele a I'axe de facile aimantatios, I'axe a, et M
est donnée par un développenienité au second H

.

o

Ep = Klsinze
Ici, K; est la constante d'anisotropie
magnétocristallineet 8 est langle entre  Fig. .1.1: Définition des angley , ¢ et © pour

l'aimantation et l'axe de facil@mantation (voir une ellipse de faible epaisseur.
figure 1.1.1).
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L'énergie de couplage avec le champ appliqué H (terme de Zeeman) est :
Ey, = M MgHcosy
Y est I'angle entre I'aimantation et la direction du champ. L'énergie totdlmnesta une constante
additive prés) :
. 1
E =K sin’8-p,MH cos@-¢) avec K=K, + > HoME(N, = N,) (2)

Par la suite, nous utiliserons des variables réduites :
E HoMH

E - E et h- oK (3)
L'énergie du systéme s'écrit maintenant :

E =sin® - 2h cosP - ) .

(2)
Avant le retournement de l'aimantatide,systeme 2
est dans un minimum locale. la dérivéed,E = 0 E(o) | |~
s'annule. ) // h:o\3 h=h =0.53
- ',~ \\ o

0gE = 2sirBcoH +2h sin@ -¢)= 0 A B .9\ _
0 =2hsin@-¢) = 2siBcoD =sinB 4) o // h:OT \
Plus le champ h est grand, plus la différence / n _l‘b =30° \o
énergétique entre le minimuocal et le maximum -1 -

-180° -90° 0° 90° @ 180°

local estpetite. Le retournement se produit au

moment ou cette differens@nnule, i.e. lorsque le  Fig. 1.1.2 : Energie totale dwsystéme pour
minimum et le maximum se réunissentienpoint  différents champs appliques avec un angke
fia. 11.2). Al 2. dérivé de s asi m—¢ =30°. La position duminimum local
(Izg. 1.2). Or,S' a _envee sec’on, €san o SI' d'énergie est indiquée par les ronds noirs.

0,E = 0. Cetteequation et la précédente definissent

l'angle de retournemerfl, et le champ R de

retournement :
05 E =2 cosB, + 2hy cos@y—$)=0 O - hy cos@y —¢) =cosB, )

La solution de ces équations calculée numériquement est représentée dans les figures dds3 pour
orientations différentes de I'ellipsoide par rapport au champ. Les équations 4 et 5 donnantaussi
relation importante entre l'angle du champpliqué et l'angle de l'aimantation juste avant le
retournement (voir annexe 1) :

tanf, = tart’> ¢ (6)

On trouve également la variation du champ de retournement en fonction de I'angle du champ appliqué :

1
ho = 7
° (sin2/3¢ + co§/3¢)3/2 )
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Le champ coercitif n'est égalu champ de retournement que polkTi-¢ <1t 4 Pour
W 4<11—-¢ <717/ 2il est donné par le champ pour lequel 'aimantation s'annule. On trouvar({meke

1):
1. 1.
h, = ——25|n 20 = —25|n 2(m-¢) (8)
Ces trois relations (6-8) sont représentées dans les figures 1.1.4. Il est impomaterdgue la

variation def, est tres grande pour—¢ pres de zéret 90°. On obtient des figures analogues pour
les angles compris entre 90° et 360°.

h15

Fig. 1.1.3 : Cycles d'hystéréside la rotation uniforme de l'aimantation. Le premier graphe montre la
projection de M sur la direction du champ appliquéMgcosf- 0). Le deuxieme graphe montre la

projection sur l'axe de facile aimantation #MMgcos@) et correspond la composante détectée par le
SQUID.

05

025 R

0° 1 1 1 I I 0 L 1 1 I l :
0° 15° 30° 45° 60° 75° 90° 0° 15° 30° 45° 60° 75° 90°
T-Q T-Q

Fig. 1.1.4 : Ces graphes montrent la variation de I'angle de retournement pour le champ de retournement et
le champ coercitif en fonction de I'angle du champ appliqué.
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b) Variation de la hauteur de la barriére d'énergie avec le champ

Il est important de connaitre la variation de la hauteur de la barriére d'@vegie champ pour
les mesures de dynamique de retournement de l'aimantation.

Pour l'anglert—¢ = 0, un minimum local de I'énergie se trouvé®,&= 0 etle maximum a
cod, = —h. La différence d'énergie est donc :

AE =E(8,)- E@,) = (1-h)’
9)
Pourles anglest—¢ # 0, un calcul analytique de la différence d'énergie n'est pas possible.
C'est pour cette raison que nous avons effectué un calcul numérique. On ajuste facilement le résulta
avec une loi de puissance :

AE=(1-h/hy)" =€ (10)

Ici, a dépend de l'angl¢ et h, est le champ de retournement (équation 7). La variatian ttacee
dans les figures 1.1.5, dépend fortement de l'intervalle d'ajustement. Dans tousdesstanjnimal a
45° et croit jusqu'a = 2 pourmt—¢ =0° et 90°. Si I'on ajuste sur tolintervalle € <1), cette
croissance est relativement doucedetvient de plus en plus divergente pour des intervalles
d'ajustement restreints sur une petite partie de la cquske avant le retournemerg €0). Par
exemple, pour un ajustement sur un intervéhe0.01, a = 1.5 pour 0.2< - ¢ <89.9°.

a a
19 19
18 ajisem ent  pour 18
e<1
17 & €<0.5 17
e <0.1 ]
16 e < 0.01 16
15 b -8 .’ 15
14 14 ] ] ] ]

1
0° 15° 30° 45° 60° 7 _ JO° 0001° 001°  01° 1° 10° g —
Fig. 1.1.5 : Dépendance angulaire du paraméti@lculé numériquement. Les deux graphes sont identiques
mis a part I'échelle de l'ax@—@.
Un bon ajustement d@ en fonction dep est donné par :

o =1.5+0.5 g2 (9>

Ici, a est une constante qui dépend de l'intervalle d'ajustement :
a=3poure <0.leta =10 poue <0.01
La conclusion de cette étude est, nous le verrons dans la suite, similaire apatbgdaphe 1.3.

L'exposania, qui caractérise la hauteur de la barriére en fonctiamdmp, est pratiquement toujours
égal a 1.5, sauf dans certains cas de haute symétrie, i.ep poQou 11. Dans ces deux cas, une
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solution analytique donnea = 2. Cettedépendance, découverte par Néel [Néel 1947/49] a été
beaucoup utilisée en magnétisme (voir paragraphe 1.3).

Nos mesures ont toujours été effectuibsisse température, i.e. le retournement se passe pour
€ <0.01. C'est pourquoipn peut dire quex est toujours égal a 1.5 pour une particule réelle.
Cependant, on peut aussi imaginer que cette variation fotteiikeoduit un bruitsupplémentaire a
basse température. On pourrait généraliser ce comportement aux autres syatéexesnple sur des
centres de nucléation ou méme un spin isoléeteffet est non négligeable, il se produira forcément
un changement de la dynamique de retournement de l'aimantation en passartempérature
équivalente & <0.1 a une température équivalente €0.01.

c) Application : le champ de retournement d'une particule de Co

Nous appliquons ici les résultats de la rotation uniforme @lipsoide de faible épaisseur dont
les dimensionsont typiqguement celles de nos mesures. Les axes principaux vérifient l'inégalité
a > b >> c. On néglige I'anisotropie magnétocristalline. Le chamgtalernement est donné par les
équations (1 - 3) :

3nca-by , a-br
= — = —_—— +
HoHo =HoM (N = Ny) =p Mg g ald g O a [

Pour une particule de Co, J1=1.4*10° A/m, on trouve :

_,Cla-b a-br
Moo =25 e c

Il est important de remarquer que HBépend linéairement dei®. de I'épaisseur de I'ellipsoide. Dans
la figure 1.1.6, le champ de retournement est temcéonction de I'axe b (a fixe) pour trois épaisseurs
de l'ellipsoide.

50 60 70 80 b(nm) 100

Fig. 1.1.6 : Variation du champ de retournement selon le demi-axe b
(a =100 nm) pour trois valeurs de c.
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[.1.2 Retournement non uniforme

Aprées avoir décrite mode de rotation uniforme de l'aimantation, hous nous intéressons ici aux
modes de retournement non uniforme. Pour ces modes, les spasseme plus paralleles les uns par
rapport aux autres. Par conséquent, I'énergie d'échangpasesinstante pendant le retournement.
Une méthode pour différencier les retournements uniforme etméarme est de supposer que le
retournement se fait par le mode qui colte le moins d'énergie [Aharoni 1958].

Nous allons rappeler brievement deux modes de retournement non uniforme.

a) "Buckling” [Frei 1957, Aharoni 1958]

Pourun cylindre infini, ce mode de retournement est décrit par des fluctuations périodiques
locales de 'aimantation autour de I'axe du cylindre. Les spins sont a pparatises entre eux dans
un plan perpendiculaire a I'age cylindre. Leurs directions ne dépendent que de la coordonnée z
prise parallelement a I'axe du cylindre.lbagueur d'onde des fluctuations est une fonction du rayon
du cylindre b. Elle devient infinie pour b 0, i.e. le mode buckling devient la rotation uniforme.

Pour b > 0, le chamge retournement du mode buckling est plus faible que celui de la rotation
uniforme. Ceci vient de l'alternande pbles magnétiques a la surface du cylindre qui réduisent
I'énergie magnétostatique. Ici, il faut payer une éneffgiehange mais I'énergie totale reste plus faible
que pour la rotatioruniforme. Pour un cylindre de rayon rédst= iy by << 1, le champ de
retournement est approché par la formule suivante :

2K _ 2Ky 1

1
H, O = -=-M rotation uniforme avec N=N_, ==, N.=0
n UOMS UOMS 2 S éz N a 2 c )

ou Kg est la constante d'anisotropie. Pour S >> 1 :
2Ky, 2.58

HoMg 4
lci, S= iy b, et by =J/A/Mg ol A est la constante d'échange.

H, O MS#3

b) "Curling"” [Brown 1957, Frei 1957, Shtrikman 1959, Aharoni 1966]

Pour ce deuxieme mode, avantdeournement, les spins sont alignés selon la direction de I'axe
du cylindre. Si un champ magnétique est appliqué dans le sens opposé a la direction de I'aietantation
dépasse une certaine valeur (champ de nucléation), I'aimantation se retoumenaulement des
spins (cf. fig. .1.7).

Fig. 1.1.7 : Schéma de retournement de I'aimantation par enroulement des spins (curling).
Les fleches indiquent la direction des spins.
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Pour ce mode de retournement, ilffaet pas -
1A ; 4 : : s T T
payer\d en?rgle magnétostatique ca;taes restent. |
paralleles a la surface. Par contre, il faut s'acquitte » . ptabn unorm e
= 1}
;o
N
+

des énergies d'anisotropie et d'échahgechamp

de retournement d'un cylindre infini est :
2K 1.08 - i

0 _ =2 MgS? co1 |
Pour une ellipse allongée avec les agesa=b =<
(Nc < Na = Nb) :

H, ONMg -

H, O

2Ko _l_(Mng Yos=om P
HoMs 2

Ici, k est une constante numérique quigmente

avec le rapport m = c/a. Pour m o (cylindre

infini) k = 1.08 et pour m = 1 (sphere) k = 1.39

[Aharoni 1959].

Fig. 1.1.8 : Champ de nucléation en fonction du
rayon réduit.

Dans le cadre de ce modéle, on peut montrer qogcle d'hystérésis d'un cylindre infini est
rectangulaire si le champ est appliguagallelement a I'axe du cylindre, i.e. il n'y a pas de rotation
réversible des spingas d'aimantation non uniforme) avant le retournement de l'aimantation. Le
retournement se fagivec un seul saut qui retourne complétement I'aimantation du cylindre. Au cours
de ce saut, I'aimantation est non uniforme.

Si I'on augmente le rayon b du cylindre, Blapproche asymptotiquement€2K /Mg i.€.
H,, devient indépendant du rayon du cylindre.

La figure 1.1.8 montre le champ detournement réduit en fonction du rayon réduit pour les
trois modes de retournement. Frei, Shtrikman, Trev&batoni proposent de prendre le mode qui a
le champ de retournement le plus faible.

c) Champ de retournement d'un cylindre infini en fonction de I'angle

Par la suite, pour étudier la dépendance angulaire du champ de retoudiemeylindre infini,
nous négligerons l'anisotropie magnétocristalling €0). Tousles champs seront donnés dans leur

forme réduite : k- 2H/ Mg.

Pour un petit rayon deylindre S= Iy ly; - 0, le retournement de I'aimantation est uniforme et

donné par le modéle de Stoner-Wohlfarth. En dehors de tiendas Shtrikman et Treves ont calculé
le champ de retournement en supposant que [Shtrikman 1959]:

() le mode de retournement est soit la rotation uniforme, soit le curling ;

(2) c'est toujours le mode dg, te plus faible qui est choisi ;

(3) apres le saut de retournement, le systeme est toujours dans une position d'équilibre donnée
par le modéle de Stoner-Wohlfarth.



Chapitre | 13

Le retournement commence toujours avec une rotation uniforme. C'est pour cetteguaisian
position d'équilibre est donnée par I'équation (cf. .1 (4)) :

0,E =sin26+2h sin@-¢) =0

Ainsi pour un angle du champ appliqgué non ruk(0), les spins tournent Iégérement avant le

retournement. Cependant, Shtrikman et Trevesnontré que le champ de nucléation interne pour le
mode de curling généralisé est indépendant des apgie8 et qu'il est donné par,hpourd =0 :

h, = -1.08 &
Le champ interne ;havant la nucléation est donné par la somme vectorielle du champ appliqué et du
champ démagnétisant :

h; =|h—~NMJ = -sin’ 8 +h cosp -¢)
En utilisant les trois équations précédantes, on peut élimjner & et on trouve que le champ de
nucléation est égal a (voir annexe 2) :

h, = 2H, — hni(:l-+ hni) .

Ms  [hZ + 1+ 20y )cod §]

La dépendancangulaire du champ de nucléation pour différents rayons S est montrée dans la
figure 1.1.9. Pour les rayorss faibles, le mode de curling devient la rotation uniforme et pour les
rayons S trés grands, le champ de nucléation est donné par :

hn(¢)=% pour S-. o
1 I
hn S<1:St\W.
075
05
025 _-..‘ '.‘.“ et ias e e ".,' _
" e S:3 o
e S=6
90° 60° 30° 0° 30° 60° 90°
T - @

Fig. 1.1.9 : Dépendance angulaire du champ de nucléation pour différents rayons réduits S du cylindre.
Le mode de retournement est la rotation uniforme et le curling respectivement
sur les lignes continue et en pointillé [Shtrkman 1959].

Les modes que nous venods présenter ne sont valables que pour des particules mono-
domaines. Lorsque les particules sont plus grosses, elles possédent des farbidotic d'autres
modeles pour décrire la structure en domaiiea variation de l'aimantation. C'est I'objet du
paragraphe suivant.
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I.2 Modéles pour la structure en domaines magnétiques

La plupart des particules étudiées sont suffisamment minces pour que, dans une premiéere
approximation, nous puissions considégae l'aimantation dans les domaines ne varie pas suivant
I'épaisseur. Nous nous ramenons donc a un probleme a deux dimensions.

Deux modéles bidimensionnels deslaucture en domaines magnétiques sont proposeés ci-
dessous [Coquaz 1992], dont les domaines d'application respectifs dépendent d'un facedité de
défini par :

2K,

Q =
HOM%
Ici, Ky est la constante d'énergie d'anisotropig, @8t I'aimantation a saturation pg est la
perméabilité du vide.

1.2.1 Modele classique de Landau-Lifshitz

Ce modele s'adresse aux matériaux ayant une anisotropie notable, tels que le nickel, le fer et le
cobalt dont la constante d'anisotropig ¥autrespectivement5*H) 3.4*104 et 5.3*1( J/md. Leurs
configurations en domaines ont des directions d'aimantation privildgaresléfinies. On distingue
deux cas :

1) L'énergie d'anisotropie prédomine ;QKO/qué >1 a) R A A
Les moments magnétiques s'alignent le ldeg directions | ¢ | ¢ |
de facile aimantation (fig. .2.1a).

2) K notable mais @& 2K, /p M3 <1 NNTATATAAS,

A A A
L'énergie dgdles magnétiques impose une structure avec | | |
des domainesle fermeture qui peuvent quand méme étre | &\ A\ /a\ A\ o
aimantés suivantn axe de facile aimantation dans les systemes _.

\ . . . Fig. 1.2.1 : Modeéle classique de
a symeétrie cubique (fig. 1.2.1b). Landau Liftshitz.

1.2.2 Modéle de Van den Berg

Ce modele élaboré par Van den Berg s'adresse aux matériaux idéalemexanisotropie K
trés faible). Il permet de prouver I'existence des domaines et de peévaipartition. [Van den Berg
1984]. Les hypothéses pour la validité de ce modele sont les suivantes :

- le facteur de qualité est faible : €@K, /uM3 <<1 ;

* les objets sont desouches minces de surface et interface planes et paralléles, de bords
cylindriques perpendiculaires aux plans du film, mais de contour arbitraire ;

* les dimensions de I'objet doivent étre nettement supériauceies qui imposeraient une
structure mono-domaine ;



Chapitre | 15

* le champ extériewat les courants de conduction doivent étre nuls pour que la distribution
d'aimantation soit solénoidale (div(M) = 0 a l'intérieut'diejet et M.n = 0 a la surface, n
vecteurunitaire normal a la surface) ;

* 'aimantation dans les domaines ne changelgas la direction perpendiculaire au plan du
film (structure bidimensionnelle) ;

* on néglige les accrochages de parois : la structure atteint |'état d'équilibre.

A partir de ces hypothéses, Van den Berg a développé une théorie des domaines lessée sur
principes micromagnétiques [Brown 1957]. Je présdtiteseulement une "recette” pour une
construction rapide de la structure de base qui est la solution la plus[SMarplden Berg 1986]. Les
regles sont les suivantes :
1. Les parois d'une structure de base Esnlieux géométriques de tous les centres des cercles
qui sont tangeants au bodé l'objet en au moins deux points et qui sont contenus dans
I'objet.

2. Il n'y a pas de paroi entre le bord et sa développée (lieu géométrique des centres de courbure)

3. Une paroi ne peut s'interrompre que sur une dq#rei ou sur une singularité de la
développée a savoir le centre de courbure d'un segmentdl€onvexe dont le rayon est
localement minimum. Les courbes de bdsesegments de bord concave n'ont pas de points
d'intersection dans la région adjacente a ce segment.

Trois exemples de la structure de base sont montrés dans les figures 1.2.2 (a - c).

N (= 4
—

Fig. 1.2.2a : Structure de Landau Lifshitz dans un motif rectangulaire.

Fig. 1.2.2c : La paroi de [lellipsest
formée par le segment de droite dims
extrémités sontles deux centres de

courbures de rayons localement
Fig. 1.2.2b : La configuration en paroi d'un cercle se réduitaun  minimum.
seul point au centre de I'objet.

L'étude de Van den Berg s'étend azonfigurations dites "composites". Les structures
composites sont toute structure autorisée plus compjggda structure de base. Van den Berg
décompose la surface de I'objetsenis-régions disjointes, simplement connexes ou de type parallele,
dont l'unioncouvre complétement I'objet. Ensuite, pour trouver la structure en domaines, on applique
les mémes regles que pour la structurbakee. La figure 1.2.3 montre deux exemples d'une structure
composite circulaire. Pour la construction, on décompose verticalement I'ellipse en deux parties.
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Fig. 1.2.3 : Exemples de structures composites.

.2.3 Modéle de Van den Berg généralisé dans le cas d'un champ
magnétique appliqué

Bryant et Suhl [Bryan1989] ont généralisé
le modele de Van den Bedgns le cas d'un champ
magnétique appliqué. Le champ magnétique induit
des pobles magnétiqueset les parois
(caractéristiquesge déforment. Ceci peut entrainer
une expansionet un mouvement des parois
dépendant dela forme de [I'objet. Nous ne
présentons ici que le résultat concernant un disque Fig. 1.2.4 : Position de la paroi dans un disque
de faible épaisseur. A chanmpll, Van den Berg
prévoit une paroi en formd'un vortex dans le
centre du disque. A champ non nia,vortex se
transforme en une paroi en forrde c, qui se
déplace vers les bords disque (voir figure 1.2.5).
La distance a entre l'intersection ldeparoi avec
I'axe x et I'axe y (voir figures 1.2.4) est donnée par :

a H_.D

ext.

. h = —ext—

——=h =
D/2 ou d M,

Ici, h est le champ appliqué réduit, Mest
laimantation a saturationD et d sont
respectivement ldiametre et I'épaisseur du disque.
Pour h = 1, la paroi touchelb®rd du disque. Pour
h > 1,le calcul n'est plus possible ce qui
correspondphysiquement a l'annihilation de la
paroi. On peut noter que champ d'annihilation
dépend de I'épaissedu disque : il décroit lorsque
d augmente.

Fig. 1.2.5 : Structure en domaines d'un disque pour
différents champs appliqués E = h [Bryant 1989].
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Cette structure en domaines a @béervée expérimentalement, par exemple, par Réhad
[Ruhrig 1990]. Ceauteurs ont étudié des disques élaborés a partir de multicouches permalloy - fer.
L'observation desiomaines a été faite en utilisant des techniques basées sur l'effet Kerr. La
figure 1.2.6a montre la structure en domaines pour un disqdiaihétre 120 um et pour des champs

h < 1. La figure 1.2.6b montre un agrandissement sur les bords du gmgukes champs avant et
apres l'annihilation de la paroi. Le champ d'annihilation ggt;tF 1.27.

Des mesures similaires ont été faites pour pkesicules rectangulaires, par exemple, par
Hefferman et al. [Hefferman 1991].

Fig. I.2.6a : Structure en domaines pour un disque de |
diamétre 120 um et pour des champs h < 1.

Figure 1.2.6b : Agrandissement sur les bords du disque
pour les champs avant et aprés I'annihilation de la paro

Aprés un rapide apercu sguelques modeéles de retournement de I'aimantation, modéles quasi-
statiques, nous nous intéressons maintenantignamique de la variation de I'aimantation. Pour ceci
il faut connaitre la barriére d'énergie et sa variation en fonctiamanp magnétique. Un peu plus
loin, nous donnons deux mécanismes pour franchir cette barriére : soit par activation thermique, soit
par effet tunnel.
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1.3 Variation de la barriere d'énergie en fonction du champ magnétique

La dynamique de retournement de I'aimantation dépend fortement de la variddidradere
d'énergie avec le champ magnétique appliqué. Le premier nsiuglie a été proposé par Néel [Néel
1947/49]. On suppose que l'aimantatitume particule isolée se retourne uniformément. La particule
posséde uneanisotropie magnétocristalline uniaxiale. Si le champ magnétique est appliqué
parallelement a I'axe de facile aimantation, I'énergie a deux mirimal:et 8 = 1. Entre ces deux
minima, il y a une barriére d'énergie avec une hauteur de :

MMH ]
ok O (V : volume de la particule, K : constante d'anisotropie).

AE =VKI -

La variation du champ est quadratique. Ce modele est trés conrle smus de Stoner-Wohlfarth

(cf. 1.1). Il a été utilisé dans beaucoup de domaines comme le magnétisroehass les verres de
spins et la relaxation magnétiqgue des matériaux ferromagnétiques. Avant de regarder cplnsodele
en détail,nous allons calculer quelques formules approximatives pour la variation de la barriere
d'énergie en fonction du champ appliqué. Pour ceci, il faut dévelodpectaon d'énergie en série de
Taylor autour de la valeur du champ de retournemegntCdchamp de retournement est associé a un
angle de retournement nddg. L'énergie dépend de deux variables : le champ magnélicgid'angle

0 entre l'aimantation et I'axe de facile aimantation. Ce calcul reprend celui effectué parjiScioau
premier ordre [Victora 1989]. Nous utilisons les abréviations suivantes :

OE E
9 E:%E 9. E=rP=H  AH=H -H A8=6-8
Ho H|:|I—|:Ho ) eq:eo 0 0

Le développement en série de Taylor s'écrit :
E =E, -0,,E (AH) -0, 0,,E (AH)(AB) +0;, E (AH)” + é 05, E (08)° +

—%BHOGZO E (AH)(28)? + 2—14 9:.E (06)" +O(AH"2)

La derivéed, E = 0 s'annule car le systeme dahs un minimum local. De plus, la dérivﬁ(gE =0
s'annule aussi car ceci est la définition du retournement de l'aimantatiomrDanesnier temps, nous
négligerons le term¥ 24 agoE (48)*. Nous allonsvoir que ce terme peut jouer un réle important
dans certains cas particuliers.

Pour un minimum ou maximum, il faut q%% =0, donc:

?TE ==0,,,05,E (AH) + %%E (46)° ~0,,,0;, E (AH)(A8) = 0
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La solution de cette équation est :

2 2 £
po, = 2B EQH i\/BaHoaeoE @H | 20,9, E @H)

05, E 0O 6E O 05,E
En utilisant 'abréviatiom\g, , = a+ Ja’ + b, la différence d'énergie entre le minimunA@, et le
maximum aA8, s'écrit :

AE=E(A6,)~E(06,)=-20,, 0, E (AH)\/az +h+

+ O E Daz\/ a+b+= Ja +b ~0y,03. E (BH)aJ& +b +O(AH72)

Donc :

AE = E(A8,) - E(A8 03 o E (amy |2red E@H)D 29, 9, E (AH)
= - == 9 0 + o9 +
. S aSOE

+O(LH?)

1, \/@HOGE,OE(AH)EDZO 9, E(AH)D 20,,,0,,E (& )

+= KE
3° o o 00 63 D D 05, E

Si on néglige les termes d'ordre supérie@(AH?) :

20, 0, E (AH)
05,8

T —— [3(0.,02 E @H))’(20,,,0, E (aH))" +03, E(20,,9, E (aH))’ +O@H?) ()

2
AE = E(08,) - E(A8,) = - \/(OHOaSOE (AH)) +2 & EQ,,,0,,E (AH) +

3

Cette expression n'gsés tout a fait exacte car nous avons négligé le tay’rﬁztleagoE (Ae)4 qui est
de l'ordre deD(AH?). Ce terme est souvent trés faible. Plus loin, nous allons examinerdeinas
exception a cette approximation. Si on considére seulement le premier ordre non nul, on a :

20, 0, E (AH)
NG, =+ [ +O(AH)
' % E

AE = E(08,) - E(8,) = (AH)722 I(as—) +O(AH?) )

Le terme le plus important du developpement est donAld)’'(, i.e. 'exposantt de la hauteur
de la barriere en fonction du champ est égal a 1.5.
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Application : le modéle de Stoner-Wohlfarth

Nous allons appliquer Idsrmules (1) et (2) au modele de Stoner-Wohlfarth. Tous les calculs
sont donnés dans I'annexe 3. Les notations sont celles du paragraphe I.1.
Le développement limité au premier ordre non nul donne :

3
AHE[/Z - 2 MH
AE = E(08,) - E08,) =2 2 |sin |+ 0(aH - _tar’ = KMo
(06;) - E(06)) =2 F7 = [sinB|+ O(AH®), tand, = -tarf*¢, hy ==
Pour le développement limité jusqu'au second ordre non nul, on trouve :
gyzm \/4co§ 20, (ﬁH) +6 sin’ 28, 0
AE = E(08,) - E(A8,) = = 2HaH) ° —+O(AH?)

30h, O
‘/6\/2m§2e (4 )+S|n226 0
0 ho l

Pour arriver a ce résultat, nous avons négligé le terme :

L 5 E (aey* = - S05Bo HAR) d +O(aH%)
247% 9 O hy O

Ceci n'est acceptable que pour des arfgjgzetits @, croit rapidemersaveco : 6, = (n—¢)73 pour
TT—¢ petit, voir fig. 1.1.4). Par exemple poBg = 0, le développement au deuxiéme ordre donne :

2
AE= 0563518 F
0 h, O

ce quiest bien différent du résultat analytique
(a=2). La figurel.3.1 compare les résultats du
développement au premier et second oreves 002
les résultats du calcul numérique. On voit que le  Ag
développement asecond ordre est une bonne
approximation pourt—¢ > 0.1°.

001 |-
La conclusion de cette étude egtie

I'exposanto de la dépendance de la haugeia

barriére en fonctiodu champ, est pratiquement

toujours égal & 1.5 sauf dawgsrtains cas de 0 -

haute symétrie, par exemplentddéle de Stoner- 0 002 004 006 008 (g

WOhl_farth pourq.> = 0 oum. Dans cegas, une Fig. 1.3.1 : Hauteur dia barriére d'énergie en fonction

solution analytique donnenx = 2. Dans le  dee=1H/H, pour différents angles du champ appliqué

paragraphe 1.1, nous avons présamtécalcul m-¢. Les courbes pleines sont  calculées

numériauede a en fonction deo . Ce calcul numériquement et les courbes pointillées sont
q, _ P i données par un développementmamier et second

montre égalemertiien quea est pratiquement  ordres.

toujours égal a 1.5, spécialemeat basse

températureg < 0.01).

0005 |-
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.4 Modele simple décrivant le passage d'une barriere d'énergie
(régime classique)

Dans cette these, nous voul@mwnparer nos 2 T T T T
mesuresavec un modele simple représentant un E(6)
systeme a deux états d'équilibre sépg@s une
barriere d'anisotropie. Ce modele agt@pose par
Kurkijarvi [Kurkijarvi 1972]et a été appliqué avec
beaucoup de succes pdurterprétation de mesures 0
effectuées sur les jonctions Josephson etlesur
SQUID [Fulton 1974, Jackel 1974]. Ce modele

X Lo . 4 . . . SO
possede un sgul degd@ Ilbertg (dans notre cas, g o 45°  90°  135°( 180°
I'angle derotation de l'aimantation d'une particule

magnétique) et le systérast décrit par un potentiel Bi @ Bl @

de forme quelconque montré ddasfigure 1.4.1. . .

. ) R Fig. 1.4.1 : Energie totale dwsystéme pour
Un parametre iImportaest la hauteur de la barriére différents champs app||qués . La position du
qui estune fonction du Champ app“qué au Systéme ml_nlmumlocal d'énergie est indiquée par les ronds
. . L. . noirs.
(ici le champ magnétique). Avec une augmentation
du champ, on favorisen des deux états d'équilibre. 12 ; : : r

Pour la température T =@ systeme passe de I'état o) \ ., o
B acvabn
N

them gue
e

avec I'énergie plus élevée a l'autre @amoment ou
la hauteur de la barriére s'annih(fiy. 1.4.1). Pour
lestempératures non nulles, ce passage se produit
au moment ou la hauteur deblarriere est de l'ordre
de I'énergie thermiqueTl (fig. 1.4.2). Dans ce cas,
on parle d'une activation thermique. alitre moyen
de passer la barriere d'énergie est de le faireffesr 0 = PP S—— e
tunnel (voir paragraphe 1.5). Comr@epassage de 8
la barriere est un processe®chastique, chaque Fig. 1.4.2 : Passage déda barriere activée
mesure de ce passage différe des autres meisares, ermiduement
le passage de la barriérest décrit par une
distribution (ici par une distribution de champs de retournement).
Dans le cas ou le passage de la barriere se produit pour de petites ltEutaurarriere, i.e.
pour degempératures basses, la hauteur de la barriere peut s'exprimer de fagon approchée par la lo
suivante (voir paragraphe 1.3) :

AE=Eoh", h=(1-H/H],), h<<1

08

04 F

ou E, est la hauteur de la barriére a ChampemLIHgW le champ de retournement de I'aimantation

(sw : switching field) a T = Q0 est un exposant proche de 1.5 (voir paragraphe 1.3).
Si le champ magnétique est constant, on suppose que le taux de gadadogriere est donné
par une loi de type Arrhenius :

r=roe 5 (1)

De plus, on suppose que la probabilité de ne pas passer la barriére est :
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P(t)=e" ?)
De facon analogue, [@obabilité de ne pas passer la barriére pour une vitesse de balayage constante
est:

OH rH )[
P(H) =e dH' ——~
(H) = expr [ oM G i ©)
Donc, la distribution du champ de retournement est :
dP
P(H) = ﬁ'dH/dt P(H) (4)

i.e. p(H) est le produit de lprobabilitér /(dH / dt)
que le retournement gasse dans l'intervalle entre
H et H+dH, et de laprobabilité I3(H) que le
retournement neoit pas encore arrivé. La figure
[.4.3 montre une distribution dehamp de
retournement calculée numériquement.

H)

La valeur lgplus probableHg, (maximum de

la distribution) ela racine de la variance (demi

largeur) sont donnees par (voir annexe 4) : Fig. 1.4.3 : Distribution du champ de retournement.

| /(XD 0
— EkT T N kHg, I H
Ay, OHS, T - = In- Ca 1dﬂ ol c=—*20 gt h=l-—3 (5)
0 BEO h EH |:| a EO HSW
o OHY, afktE g ot f (6)
aOE,0 B'Ovhe1rH

Dans les figures 1.4.4 et 1.4.5, nous avons tidgg eto en fonction de la températuredet la vitesse
de balayage dehamp pourn = 1.5. On peut voir quél,, augmente avec la vitesse de balayage de

champ et aux températures plus baseseaugmente avela vitesse de balayage de champ et la
température. Il est intéressant de remarqueicgue 0 pour T - 0.
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(&)
Py 1 T T T T T e, T T T T T
HO 0003 |- 3 -3 .
sw o _ZEBZ anDcT 0
099 L v=1000mTs  _| HY, 3CE,0 H On®rH
o tom s 0002 (= o viomTe
v=01mTis
097 0001 |- v=01mT/s —
&Ow:]_ DL ﬁTE'Z?(
Haw o " EB
096 | | | | 0 | | | | |
0 1 2 3 4 TK) 6 0 1 2 3 4 TK) 6

Fig. 1.4.4 : Dépendance thermique du champ de retournement moyen et de la largeur de la distribution de
champ de retournement calculés a partir des équations (5) et (6).

1 0002
F| - L] ..1,,|. ‘_...|....L.......ln--..-.I...|....|....-..|.|- | | | |
qj:vu 01K o
i o 4K
099 |- P T | £-1- | Hsw
g4 -5-F-1 1K
2K __///’
098 0001 - |
1K .
097 -
OlK P L T
096 . R i | ;
001 01 1 10 100 001 01 1 10 100
v(m T/s) v(m T/s)

Fig. 1.4.5 : Champ de retournement moyen et largeur de la distribution du champ de retournement en fonction
de la vitesse de balayage du champ (équations (5) et (6)).

Dans le chapitrdl, nous avons ajusté nos mesuresy  1r— I I I
a la formule (5). On peut alors tracdf, en  Hs ;

T 1/a 099 |- . -
fonction de x :[T In( Ca_l)] , Ceé qui esmontré ok

h . o B
dans la figure 1.4.6Toutes les valeurs délg, 098 |- 7
(pour différentes températures et vitessds
balayagedu champ) se réunissent en une seule®’ [ T
droite. L'intersection de cette droite avec |'abee | | | |
Hg, @ x =0 (T = 0) donne &; La pentade cette 09 2 4 6 T ot

H "1

droite est égala - HO, (k/E,)"®
des données, nous avdr@s parametres a ajuster :
a, Hg,\, et c. Le paramétre c est a ajugteur que
toutes les valeurs ddg, soient sur une courbe, ensuiteest a ajuster pour que cetteurbe devienne
une droite et |§N est automatiquement donné par l'intersection de la droite avec I'ékg @ex = 0.

. Pour I'ajustement
Fig. 1.4.6 : Ajustement des valeurs H'bsw sur

I'équation (5).
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Remarques :

1. Dande paragraphe 1.3, nous avons montré quest généralement proche de 1.5. De plus,
I'ajustement est peu sensible aux petites variatiows. @onc, pour simplifier l@lépouillement des
résultats, nous avons décidé de figevaleur den a 1.5. Cette décision est discutée dans le chapitre
IV. Les équations (5) et (6) s'écrivent alors :

|:| /3|:| 0
. T, O cT 1 \ kHS, g H
Fe, OHO 1 - ol c=—3W 0 ot p=1- (5
sw=Tew o BE Ek/hmEH a E, HY,
/13 /3
-y 1%_52 0 cT [ﬁ o
(6"
o OEO iy

2. Il existe une méthode itérative pour calculer la distribution du chamgpadenement (1) donnée
par :

ryQ H C
P(H) = (TH) 91 jP(H')dH'E
0

N i . : . O H C
ou %H) est la probabilité de retournement de I'aimantation pour un certain chﬁx]na(at)olwE estla
probabilité qud'aimantation de la particule n'ait pas encore basculé. Pour le calcul, on devine une

distribution I50(H) = E’I (H) et on calcule itérativement les corrections par :

~ r(Hyd He~ C
Paa(H) = (T) g jF’i(H')dH'E
0

3. En utilisant les équations (5) et (6), on trouve :

Hew ~Fsw o n0CT_C g, 10, 0¢T T
o Oyho-1L odT T Lyho-1LC
dHgy O HYy - F
_TB_ SW SwW
O ar o0 o o 971 (7)

L'équation (7) est utile pour calculer rapidement un ordre de grandeur de
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1.5 Effet quantique macroscopique dans les systemes magnétiques

Un des grands intéréts des études de 'aimantation de petites pagstdlegsaminer I'existence
d'un effet quantigue macroscopique dans de tels systéemes magnétiques.

Le phénomene fondamental d'effet tunnel macroscopique étudié par Leggett [Leggetél®87] a
mis en évidence dans des jonctions Josephson [Clarke 1988]. Dans un sysi@nétique,
I'orientation de l'aimantation ne peut tourner qu'en traversant une barriére d'anisott@seh@sse
température, lorsque l'activation thermique diminue, l'effet tunnel macroscopiqudeffeta
prépondérant permettant la traversée de cette barriere [Chudri®&8&y (voir figures 1.5.1). La
hauteur de la barriere dépendastructure microscopique de lI'aimantation, et un champ magnétique
permet de modifier les énergies relatives des différents gaitespondants aux états stables du
systeme.

La mise en évidence de cet effet peut se faime,exemple, par des mesures de relaxation de
I'aimantation, préalablement saturée en sens inveéass, un champ appliqué voisin du champ
coercitif, en fonction de la température. Au dessus d'une température caractéristigueldxation
suit une loid'activation thermique. Aux températures inférieures, elle est dominée par I'effet tunnel et
son taux devient constant [Stamp 1992].

La plupart des études connues porsemtdes échantillons macroscopiques constitués soit d'un
ensemble de grains magnétiques noyés dans un support non magffgigeaen 1991], soit de
couches minces magnétiques, soit de monocristaux. On étudie alors la relaxation de I'aimantation en
fonction de la température et du champ appliqué. Awschal@h[Awschalom 1992] ont publié des
mesures de susceptibilité, en fonction de la fréquence, d'une suspemsmiades organiques dont
chacune contient 4500 spins couplés antiferromagnétiquement. A basse température, ils ont observé
certaines résonances qui pourraient étre attribuées a la cohérence entre deux états magnétiques.
I'heure actuelle, ces mesures sont encore contestées.

L'interprétation des résultats obtenusdifficile car la transition entre une activation thermique
et un effet tunnel doit étre bien contrél@eus les parametres du comportement haute température
doivent étre compatibles avec les résultats dans I'état suppsique. Cette condition demande une

taux de retoumem ent

J )
E(©) o
actvabn them que actvaton
/‘\ them que
" régm e guantjue
barére quantjue
dansotope et
"“ .

\ v '
@ @ T, tem pérature

Fig. 1.5.1 : Schéma de I'énergie potentiellene particule mono-domaine soumise a un champ magnétique
appligué dans le sens inverse de l'aimantatientetournement de I'aimantation est activé thermiquement a
haute température et pourrait se produire par effetel a basse température. Le retournement de I'aimantation
par effet tunnel s'exprime par le fait que le taux de retournement devient indépendant de la température.
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connaissance exacte du comportement du systéme aégsie classique, qui n'est obtenue que par
des mesures a hautes températovgsar simulation numérique. L'étude de I'effet tunnel magnétique
dansdes systémes de grande taille est compliquée par l'interaction entre particules, la distribution de
taille des particules et par la présence d'un grand nombre d'excitations de basses énepges{par
: ondes de spins, retournementsddenaines, déplacements de parois). Enfin, une assemblée de
particules identiques ne permet d'obtenir qu'une moyenne temporelle.

Il apparait donc qu'une mesure sur un échantillon nanométriqueeii mono-domaine
simplifierait considérablement l'interprétation de ces effets.

a) Effet tunnel macroscopique de l'aimantatiord'une particule magnétique du type Stoner-
Wohlfarth

Le calcul de la probabilité de retournement par effet tunmet une particule de type Stoner
Wohlfartha été présenté par Miguel et Chudnovsky [Miguel 1995]. Un tel systéme possede une
anisotropie uniaxiale due a la forme de la particule oudd@igine cristalline. Le taux de passage de
la barriére est donné par= A e ®ou:

16.6Y4 6
B=—" St |cotop | * =~ 9<¢ < 180°
12
(n5 2
A:DE[S B:u OL)O

. B yasin? 9| cos¢|3’6w
0~ g0 sind 3¢ + cos/3¢p @
5

hwg 0.15, 14 Sin'2¢ | cosp | *°
18 kg Kg sin?® ¢ + co® ¢

¢ estl'angle entre le long axe de la particule dirkction du champ appliqué,:h(l— H/Ho(d))) est
le champ réduit, §(¢) est le champ de retournement conprédit de Stoner-Wohlfarth (cf. 1.1 (7)),

06 B(®) T
B(135)
05 — 2
04 ]
15
03 b _T(¢) _sin?¢|cosp| ¥ |
2T,(135) sin® ¢+ codl ¢ 1
02 |-
01 L 05
0 I 0 ]
90° 135° 180° 90° 135° 180°
angé ¢ angé ¢

Fig. 1.5.2 : Dépendance angulaire de la températude changement du régime classique en régime quantique et de
I'exposant B du taux de passage de la barrigra €7 ).
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S=M/hy est le spin total de la particuley, = yH,, H; =2KM et T. est la températurde
changement du régime classique en régime quantiquégless 1.5.2 montrent JTet B en fonction
de l'angle du champ appligu@es résultats montrent que &st plus faible pour les petits angles du
champ. Dans le cas de= 180°, I'effet tunnel ne devrait pése observé. Ceci vient du fait que le
chemin n'est pas unique pour le retournerdentaimantation [Stamp 1992]. Pogi= 90°, T. est

faible mais non nulle.

Application numérique :
Pour H, = 1T, h =1, ¢ =135, on trouve T = 30 mK.

b) Effet tunnel macroscopique de laimantation d'une particule magnétique aveane
anisotropie perpendiculaire forte

Nous avons vu au paragraphe précédent que la probabilité de passer par effet tunmel pour
particule du type Stoner-Wohlfarth est tfable pour un champ aligné avec I'axe d'anisotropie. Ceci
n'‘est plus le cas si la particumssede une forte anisotropie transverse qui brise la symétrie
cylindrique autour de I'axe de facile aimantation. DEnsas, le retournement se produit dans le plan
qui est normal a la forte anisotropie transverse. Un exemple est constitué par une particule elliptique
plate. Le taux de transition par effet tunnel et la température de changement deoégidmnés par
[Chudnovsky 1988] :

_ 8M< K
Fr=rye® avec B=—S_lp¥2

B Ko
——— +/h
8kgMg
Ici, K,, et K5 sont les constantekanisotropie geneéralisee respectivement parallele et perpendiculaire
a l'axe de facile aimantation de la particule.

Application numérique :

Pour un ellipsoidggMg(N, = N,) = K| /Mg = 0.1 T,poMgN, = K 5/Mg = 0.5 T, h = 16,
on trouve T = 20 mK.

c) Conclusion

En cequi concerne l'existence d'un effet quantique, les applications numériques dérivant des
modéles présentés montrent que cet effet ne serait éventueltersgible qu'a trés basse température
(inférieures a 20 mK).

Apres la présentation théorique des différents modes de retournement de l'aimardatian et
barriere d'énergie a franchir poeffectuer ce retournement, le chapitre suivant concerne notre
technique de mesure : le SQUID-DC.
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Chapitre Il : Méthodes expérimentales

Nous avons mesuré l'aimantation de nos échantillons a l'aide de la technique de mesure des
SQUID continus hystérétiques en aluminium et niobium avecjatetions a microponts. Ces
SQUID sont élaborés par lithographie électronique par Dominique Maillyvéh a Bagneux. Le
grand avantage de ce type de SQUID estsgufabrication ne nécessite qu'une seule opération de
lithographie. Nous avons adapté un systeme électronique dévelop@&®TBT, permettant des
mesures avec une grande résolution sur des SQUID présentant de I'hystérésis.

Dans ce deuxieme chapitrgus présentons nos methodes expérimentales. Apres avoir rappelé
les principes des SQUID continus hystérétiques, eapkguons les différentes techniques qui nous
ontpermis de mesurer effectivement I'aimantation. Nous expliquons ainsi comment se fait la mesure
directe du courant critique et en quoi consiste la méthode de compensation.

Différents problémes, tels que le réchauffement des échantillons, ont été guim@e par le
couplage déa particule avec le SQUID a travers un transformateur de flux. Nous avons par la suite
mis au point unenéthode pour détecter le retournement de I'aimantation, méthode originale et trés
rapide sans influence sur cetournement. En ce qui concerne l'influence de notre technique de
mesure, elle a été étudiée padjonction d'un SQUID juxtaposé mesurant le champ magnétique plus
lointain.

Pour prévoir le signainesurable par la techniqgue des SQUID, nous avons calculé le flux
magnétique induit par la particule et traversartoucle du SQUID. En ce qui concerne la sensibilité
de cette technique de mesure nous rsausmes tout d'abord intéressés a sa limite théorique, puis
nous avons répertorié les différents effets la diminuant et les corrections nécessaires.

Il est important de mentionner que la connaissandkidwyui traverse la boucle du SQUID ne
permet pas de remontde maniére univoque a la distribution d'aimantation dans la particule.
Cependant, toute variation brutale du flux correspond nécessairement a une transition rapide de
distribution d'aimantation. Comme I'objectif expérimental principal deawail consiste a étudier le
mécanisme déclenchant le retournement de l'aimantation, la métkopéementale est tres bien
adaptée.

Nous expliquons aussi la méthode de lithographie électrogigiugous a permis de graver des
structures jusqu'a 30 nm.

Enfin nous expliquons la maniére dont nausns obtenu des trés basses températures et nous
décrivons les expériences proprement dites (montage de I'échantillon, connexion des SQUID...).
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II.1 Principe du SQUID

Le SQUID est I'acronyme pour Superconducting QUantum Interfeeciee. Ce dispositif
consiste en un anneau supraconducteur interrompu par aleenojonctions Josephson. Il permet la
mesuredu flux magnétique pénétrant dans I'anneau par son effet sur les interférences quantiques.
Nous présentons ici le SQUID a 2 jonctions, appelé aussi S@QUID car il peut étre mesuré en
courant continu. C'est le type &QUID que nous avons utilisé car c'est celui qui présente les
meilleures performances [Van Duzer].

a) Courant dans un supraconducteur

Dans un supraconducteur les électrons s'apparient et les paires peuvepté&sntées par une
fonction d'onde d'amplitudég et de phasé : W (r) = Wo €9 .

L'action du champ magnétique sur ces paires d'électrons s'exprila@ptantiel vecteuh qui
modifie leur phase. Le courant est alors lié au gradient de la phase par la formule :

L P

b) Effet Josephson

Prenons deux supraconducteurs séparés pdranriére isolante suffisamment mince pour que
des paires supraconductrices puissent passer au travers par effejasapdson a montré qu'il était
possible de faire circuler un courant a travers la barriere sans différetmaesia a ses bornes
[Josephson 1962]. Ce courant est directement religé différence de phase entre les deux
supraconducteurs par la formule :

I=1g sin@2- ¢1) (2)

ou lp est un courant caractéristique de la transparé@da jonction. Par contre, en appliquant une
différence de potentiel continugy\aux bornes de la jonction, on induit un courant alternatif de
fréquence 2eyh.

En réalité, il suffit d'un affaiblissement local de la supraconductivité pour crégonatien
Josephson qui peut étre réalisée de différentes maniéres : par une jonctionunanfahction a
micropont, ou une jonction de pointe.

L'effet Josephson dans les jonctions a microponts a été suggéré par Dayem en 1964 [Hansma
1971]. Ce type de jonction consiste a connecter deux supraconducteurs par une connextroiteplus
gue l'on appellenicropont ou pont de Dayem. Pour observer I'effet Josephson dans cette jonction, il
faut que les dimensions du micropont soient plus petites dardaeur de cohérence du matériau
utilisé [Weissbord 1973].
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O1a ¢2A/ jonction Josephson
: A /
1 : X 2
| total = d ' —
_ : B : N chemin 2
chemin 1: e I _______ '
015 P

Fig. 11.1.1 : Schéma représentant un SQUID continu.

c) Interférometre

Considérons maintenant la boucle avec deux jonctions Josephson identduiggure 11.1.1).
Dans un supraconducteur massifcéeirant ne circule qu'a la surface. Il existe donc un chemin a
I'intérieur du supraconducteou le courant est nul et la variation de phase donnée par I'équation (1)
s'écrit alors :

26A

6 = h

La phase doit étre conservée sur un tmufanneau (modulorf). La variation de phase sur les
deux jonctions est alors égale a l'intégrale du potentiel vecteur sur le tour de I'anneau, qui n'est autre
gue le flux pénétrant le SQUID exprimé en fonction du quantum dédtuk/2e :

(924 -¢1a) + (@1B-02B) = ZﬁeTA-O" = gf

Le courant total traversant le SQUID est la sondoneourant circulant dans les deux jonctions
et s'exprime en fonction dédférences de phase. En introduisant un parandétiei dépend des

différences de phases, on obtient pour un SQUID symétrigem egligeant l'inductance du
SQUID :
: _ D
ltotal = lo (Sln(¢2A-¢1A) + Sln(¢25-¢18)) = lp cos®) COS%O)

On en déduit le courant critique maximugpobuvant traversée SQUID sans difference de potentiel

cos%cg)

La figure 11.1.2 montre ce couraatitique en fonction du flux pour un SQUID parfait symétrique et
pour un SQUID réel en tenant compte deisdnictance. Ce courant est périodique en flux avec une
période®q et sa mesure permet de connaitre le flux travefsameau avec une résolution bien
meilleure quebg . La trés faible valeur d@g (Pp=2.101> Wb) fait du SQUID un détecteur de flux
extrémement sensible.

lC:IO
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1 S Y
lC/I or .o o.
— SQUID symétrique
= SQUID asymétrique
0
012 (p/(pO 3

Fig. 11.1.2 : Courant critique en fonction du champ magnétique appliqué perpendiculairement a la boucle du SQUID.

Une hystérésis intervient au coute
I'évolution de la tension aux bornetu
SQUID. Dés que le SQUID est passé d'un
état supraconducteur a @état ohmique, le
courant chauffe ISQUID (effet Joule) et il
ne peut redevenir supraconducteur guée
courant estbeaucoup plus faible que le
courant critique. La figure Il.1.8ontre les
variations de cette tension danction du
courant envoyé dans 8QUID. Le segment
(AB) correspond a la tension existant dbass
fils de connexion uniquement (meswe 2
fils), car le SQUID estlors supraconducteur,
donc non résistif. Le segmen(BC)

15
UumvVv)
10

-10

-15
150 -100 50 0 50 100 150

HA)
Fig. 11.1.3: Tension aux bornes du SQUID DC
hystérétique en fonction du couramtvoyé dans
le SQUID.

correspond a la transition supraconductetat normal : le courant est alors égal au courant critique
Ic. De C a D, le SQUID est résistif. La pente correspond a la résistanfils ddsdu SQUID. Le

SQUID reste ensuite dans I'état normal et ne redevient supraconducteur que vers unec@leandu

Ic min proche de 0.
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II.2 Mesure de I'aimantation avec un SQUID hystérétique

Le courant critique dans le SQUID étant fonctiorfldM magnétique traversant la boucle du
SQUID, il suffit alors de mesurer ceurant critique pour pouvoir remonter a la valeur du flux, donc
de l'aimantation. Nous avons développé plusieurs méthodes de mesure que nous explicitens dans
qui suit.

11.2.1 Mesure directe du courant critique [El Khatib 1991]

Pour les petites variations du flux magnétique (inférieurdg /), le courant critique varie

linéairementavele flux. On peut donc facilement remonter a la valeur du flux. Pour obtenir une
bonne sensibilité, on mesure rapidement le courant critique.

a) Fonctionnement

Les jonctions Josephson dankes Vi £ /
SQUID utilisés ont un comportement
hystérétique. La tensiod aux bornes de la

jonction estulle pour un courant inférieur a
lc. La jonctiontransite au courant critique. |

Si I'on diminue le couramtans la jonction, elle F 4

revient a ['étatsupraconducteur pour un B D
courantt min plus petit qued. Pour mesurer | > | -
le courant critique du SQUID, il fabalayer le A Icmin c Ic 1
cycle d'hystérésisomme indique sur la figure Fig. 11.2.1 : Caractéristique V-ld'une jonction
[1.2.1 (cycle BCDEF). La sensibilitéle la Josephson hystérétique ou d'un SQUID.

mesureest donnée par la précision de la

détermination du courant critique. Le moment

important de ceycle est donc la zone comprise entre les points C et D. Pour obtenir une bonne
sensibilité, il est important de faire un recyclage rapiderdesures. De plus, il est aussi important de
remarquer que le systeme dissipe de I'énergie uniquement sur la bEatequ'il est donc
indispensable de la parcourir tres rapidement.

Ces différentes raisons nous ont conduit & chomgrvariation du courant donnée par la figure
11.2.2. En partant du point A (I = 0), le courant est porté trés rapidemenakela |- (point C). On
envoie ensuite une rampe linéaire jusqu'a atteindre le point D ou la teosid®@ SQUID passe
rapidement de zéro a une valeur finie. Dés que I'on détecte une tension, le couranteegéponpé@ur
minimiser la dissipation de I'énergiea mesure du courant critique se ramene alors a une mesure du
temps { (la fréquence du compteur était de 100 MHz). Connaissant la pentead®la et le point de
départ, nous pouvons facilement calculer le courant critique.

La figurell.2.3 présente la distribution du courant critique pour 60000 mesures. La largeur de
cet histogramme est de I'ordre de310), .
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I
Ic

Ic- €

. | - - | - t
A t1 t1

Fig. 11.2.2 : Variation du courant pour la mesure du courant critique.

b) Discussion

Pour unemesure de I'aimantation, on fait la moyenne de N mesures du courant critique. La
précision de chaque mesure augmente afec DMutre part, plus N est gramdus le temps
d'acquisition est long. C'est pour cette raison que la sensibilité dépendtdsda de mesure de
y a plusieurs causes qui limitent cette vitesse :

1. 'augmentation du courant d'umaniere contrélée pour avoir une bonne précision de la
mesure decl(actuellement la longueur de la rampe de courant est d'environ 100 us) ;

2. aprés ldransition, la remise a zéro du courant nécessite un certain temps (actuellement
100 ns) ;

3. aprés la mesure dg le SQUID se refroidit pendant un certain temps (actuellemenpauyrs
un SQUID bien thermalisé) ;

4. l'acquisition des données (actuellement pendant la rampe de courant).

700

La vitesse des mesures est donc limitée soo
essentiellement par thurée de la rampe de courant.i; 500
Avec le systémde mesures utilisé pour ce travail, €
nous avons pu mesurerd une fréquenamaximale
de 10 kHz, i.e10000 mesures par seconde ce qui
permet une résolution de la mesudé&environ 200
107° q)o/JH_z. Avec une nouvelleélectronique,
nous espérons augmenter la vitesse d'acquisition ) 05 1 15 5

d'un ordre de grandeur. lc-180pA

Fig. I1.2.3 : Histogramme de 60000 mesures du
courant critique pour un SQUID en Al.

400

300

100
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I1.2.2 Méthode de compensation ou contre-réaction

Pour les signaux supérieursPy/2 lamesure directe du courant critique devient compliquée. Il
est alors trés commode de choisir la méthode de compensatfonaionne sur I'idée de compenser
le champ créé par la particule, et traversant le SQUID, a l'aide d'un chamapnule toutes ses
variations. Le champréé par la particule est alors proportionnel au champ de compensation. On fait
un étalonnage de cette compensation par la mdauweurant critique en fonction du champ créé par
la bobine de compensation. On peut alors exprimer ce champ par uiijé de

a) Fonctionnement

Pour garantir un bon fonctionnement de la a) I T T T T
pont de tavdi

compensationl, faut choisir un point de travalil
sur la courbe de variation du courantique en
fonction du flux. Avec le champ de contre-
réaction, on compense lesvariations
d'aimantation de [I'échantillon afin quée
fonctionnementiu SQUID reste toujours sur ce
point. Pour ceci, l'ordinateur calcwpres chaque
mesure du courant critique différence entre le
point de travail et la mesure, puis multiple

résultat par un gain et l'additionrsur une b) | T T T T
certaine variable qui est I'adressecdavertisseur | (HA) Poit de vt _
digital - analogique commandant l'alimentation 100 \
du champ de compensation. 90
Les figures 11.2.4 (a - cjnontrent trois 60
possibilitésde choix du point de travail. Dans la
figure (a) le point de travaést choisi au milieu 7o
du maximum et dminimum du courant critique, 60
ce qui permet de compenser des variations 50
spontanées jusqud, /2 (domaines xet Xy). En
geénéral, nous choisissons ce point toevail. ) I I I I
Dans desas particuliers, on peut privilégier une | uA) pait de vl ]
direction de variation du champour le choix 100
indiqué dans les figures (b) et (c)e %0
fonctionnement de la compensatiest encore
bon jusqu'a un saut d'aimantation3#® , mais 80
seulement pouune augmentation (domaing x 70
figure (b)) ou une diminutiofdomaine x figure 60
(c)) du champ créé par la particule. 50

Une autre variable importantee la
méthode de la compensation est le gairquarel
on multipliela différence entre le point de travalil
et la mesure. Pour un gain assez grencéglage

| (HA)
100
90
80
70

60

0 02 04 06 08 puHMT)
Fig. 11.2.4 (a): Point de travail situé au milieu du
maximum etdu minimum du courant critique. (b),
(c) : Pointde travail pour de grandes variations qui
augmentent (b) ou diminuent (c) le champ.
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de la compensation est immédiat, mais un tel gain ajoutearnection trop grande et entraine une
oscillation de la valeudu champ autour du point de travail. Par contre, pour un gain faible, la
régulation prend du retard, ce qui est équivant a une atténuation des variations du champ.

b) Discussion

La plupart desos cycles d'hystérésis particule
ont été mesurés par lméthode de la
compensation. Ellest facile a ajuster et p fil de Ia boucle du SQUII
étalonner. Cette méthode fai filtrage du f
bruit au premier ordre. L'inconvéniesgt que

la compensation est relativement longue, i.e.

a
les temps de repos sont de [ordre d'un Fig. 11.2.5 : Pénétration dans la particule du champ

dixieme de seconde. Ceci n'est ggEmant magnétique di au courant qui parcourt la boucle

. du SQUID, I = 100 pA.
pourla mesure des cycles d'hystérésis (une Q H

mesureguasi-statique), mais les mesures de
la dynamique de retournement sont limitées a des vitesses de balayage inférieures a 5 mT/s.

Un autre inconvénient est le réchauffement di aux mesuresuwlant critique et qui rend
impossibles les mesures en fonction de la température.

Finalement, les fluctuations du champ magnétique dues au cdalanentation du SQUID ne
sont pas complétement négligeables (cf. figure 11.2.5). Ce courant d'alimentation a une fréquence de
100 Hz a 10 kHz et son amplitude maximale est égale a la moitié du courant critique du SQUID, i.e.
de l'ordre de 2 a 500 pA. On peut approximer la boucle du S@@tun fil rectiligne de section
rectangulaire. Le champ magnétique créé par un courant uniforme est donné par les éjuations
paragraphe 11.3.3e. Les composantgseBBy sont représenté@s fonction de la position dans la
figure 11.2.6. Les valeurs maximales proches de la surface du fil s¢otdie de 0.2 mT pour un
courant de 100 pA, ce qui représente une réefleence sur la particule et pourrait induire des
modifications de sa structure en domaines. Pour @atprobléme, nous mesurons l'aimantation avec
un courant constant. Cette solution, et d'autres, sont discutées par la suite.

T T T T T 02
By(m T)

x(nm )
e ————_—
A 015
y(hm ) Y -

| 100 pA I 20nm
— 01

200nm

.....
t

015

01
005
005

0 50 100 150 200 x(mm) 300 0 50 100 150 200 x(mm) 300

Fig. 11.2.6 : Champ magnétique autour d'un fil rectiligne de section rectangulaire, a = 100 nm, b = 10 nm.
Le fil est parcouru par un courant de 100 pA.
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11.2.3  Couplage de la particule avec le SQUID &avers un transformateur
de flux

Afin d'éviter un réchauffement de la particdle a la mesure du courant critique du SQUID,
nous avons élabonén dispositif ou la particule est couplée a travers un transformateur avec le
SQUID. La figure 11.2.7 montre le schéma du dispositif.

transformateur
de flux
SQUID juxtaposé SQUID
- 4

particule

Fig. 11.2.7 : Schéma du SQUID couplé a un transformateur.

a) Fonctionnement

Le flux a travers une boucle supraconductrice est quantifié, i.e. c'est un nombre entier du
guantum de flux®y. Si l'on appliqueun champ magnétique perpendiculaire a la boucle

supracondutrice (a l'aide d'ubebine ou d'une particule magnétique), la boucle crée un courant
d'écran induisant un champ magnétique qui compend®lap magnétique appliqué. Si le courant
d'écran dépasse le courantique de la boucle, le champ magnétique pénétre dans la boucle a un
nombre entier du quantum de fld prés. On parle de sauts du flux.

Dans notre cas, la particule magnétique estiplée a une boucle supraconductrice
(transformateur) i.e. la partie de son champ magnétique traverdamidi provoque un courant
d'écran. L'idée est maintenant de mesurer le clmaagmétique di au courant d'écran par un SQUID.
Le couplage entre le transformateur et le SQUID est dans une premiére approxinogiotionnel a
l'aire d'intersection entte SQUID et le transformateur. Par exemple, si la boucle a la méme surface
gue le SQUID et est placée directement sur le SQUID (aire d'intersectiofase de la boucle et du
SQUID), le couplage est égal a un (dans le cas iddalys, dans ce cas, la boucle de SQUID est
completement écrantée i.eniést pas possible de choisir un point de fonctionnement du SQUID.
C'est pour cela que nous avons choisi des coefficients d'intersection (= intersection/surface) de 0.57,
0.72, 0.80.
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Pour étre trés proche du couplage idéal, il faut minimisdistance entre le transformateur et le
SQUID. Pour cette raison, nous avons choisi d'utilisgydation naturelle de surface de I'aluminium
(= 2 - 3nm). Par conséquence, un autre phénoméene apparadiguee mesure du courant critique du
SQUID, le transformateur est chauffé localement a l'interface transformateur - STRdIProvoque

des sauts de flux, i.e. le courant d'écran ne peut pas dépasser une valeur correspondande& un flux
Py/2.

b) Elaboration

Nous avonsréalisé deux plaquettes
(avec et sans couchdée résine entre le
SQUID et le transformateur) possédant
environ 50 dispositifs suthaque plaquette.
Lacouche magnétique utilisée était de 30 nm
de CoZrMoNi. Tout d'abord, nous avons
gravé les particules a partir da couche
magnétique (paragraphe I1.5). Apremus
avonsévaporé, d'abord des anneaux (trans-
formateurs) en aluminium sur chaque
particule et ensuite,des SQUID en
aluminium sur chaque transformateur.
L'isolation électrique entre le SQUID kt
transformateur a été faite soit parclauche
d'oxyde du transformateur, sofiar une
couche supplémentaire aésine d'environ

100 nm d'épaisseur. La figure Il.208ontre Fig. 11.2.8 : La photo montre un SQUID (2 pm2 pm)
' L nlient couplé & un transformateeir une particule de CoZrMoNi
un exemple d'une telle réalisation. (300 nm x 200 nm x 30 nm).
Le®WA)—™T— T T T T T_ 1 le®WA) =TT T T T T 1
130 110
120 100
90
110
80
100
70
90 60
80 50
70 I N NN SN N B 40 I N NN SN S N
01 02 03 04 05 06 07 08 Cu,H(MT) 02 03 04 05 06 07 08 09 yu H(MT)

Fig. 11.2.9 : Caractéristique d'un SQUID : (a gauche) couplé avec un transformateur et
(a droite) sans transformateur (pour le SQUID juxtaposé, voir figure 11.2.7).
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c) Mesure

La figure 11.2.9 montre la caractéristigdein SQUID avec transformateur et sans transformateur.

Son coefficient d'intersection de surfaest 0.72. On peut voir l'influence du transformateur : la
caractéristique est interrompue par des sauts de_ftusaut ded, dans le transformateur induit un

signal d'enviromA®, = @, /4 , i.e.les signaux capturés par le transformateur sont transmis au
SQUID avec une amplitude réduite dfacteur 0.25. Pour un couplage idéal I'amplitude du signal
serait seulement réduite d'un facteur 0.72.

Nous n‘avons pas mesuré de signal des particules magnétiguassdrade cette absence,

trouvée quelques mois plus tard, est une oxydation rapide des particGlegrtoNi, oxydation due
au Zr.

d) Conclusion

Méme sans avoiapprofondi la méthode de 1 .(uA)— T T 1 |
couplage de la particule adecSQUID a travers un 340 Lo
transformateur, nous pouvons quanéme dire que 330
cette technique est une bonne méthode pour 320
découpler la particule de la dissipatiiun SQUID. 310
Les pertes de signal d'un facteur 0.836nt 300
acceptables et certainement amélioralilependant, 290

il y a encore quelques problemes a résoudre : 280

270 1 L1 1
60 40 20 0 20 40y HMT)

1. Ce dispositif est plus sensibleia champ
magnétiqualans le plan du SQUID-transformateur Fig- 1.2.10 : Courants minimagt maximal pour
, . . un SQUID séparé dwansformateur par une couche
gu'un SQUID seul. Ceci viedu fait que la surface e résine.
n'est plus parfaitement plane apgpremier niveau
de lithographie. Des marches ou autres défauts sont trés favorables a I'ancrage des valtesei

des signaux anormaux dans le SQUID et peuvent complétement cacher un signal magnétique.

2. La couche séparatrice supplémentaire de résine entre le SQUHDrahsformateur a
introduit un phénomeéne non expliqué. Le courant critique était plus faible pour les ahi@Emesrs a
10 mT que pour les champ® mT < B < 60 mT. Dans la figure 11.2.10, nous avons tracé le courant
critique minimal et maximal d'un tel SQUID pour montrephénoméne. Il est possible qu'il s'agisse
d'un effet de proximité entre deux supraconducteursh#mp critique du matériau massif en
aluminium est de 8 mT).

3. A cause de la couche séparatrice isolante, les SQUID étaient moins bien thermalisés. Par
conséquent, un délai supplémentaire était nécessaire pourSfQelIb refroidisse aprés une mesure
du courant critique. Ceci a en fait diminué la sensibilité du SQUID.
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I1.2.4 Méthode pour détecter rapidement le retournement de I'aimantation

Pourmesurer le courant critique de la boucle du SQUID, on augmente le courant traversant la
boucle jusqu'a une valeur ouSQUID passe de I'état supraconducteur a I'état normal. A ce moment,
on ramene le courant a zéro, ce qui dure 100 ns. Le S@sipe de la chaleur pendant ces 100 ns.
Ainsi, chaque mesure du courant critiggsg accompagnée d'une dissipation de chaleur, i.e. d'un
réchauffement de la particulour éviter ce réchauffement, nous avons mis au point une méthode

originale qui détecte rapidement le retournement de I'aimantation.

a) Fonctionnement

Le SQUID est polarisé aveen courant
légerement au-dessous du coureritique. Le
champ appliqu@erpendiculairement au plan du
SQUID est fixé tel que Ilepoint de
fonctionnement soit aux points A ou d& la
figure 11.2.11 respectivement, pour des sauts
d'aimantation positif ounégatif. Le saut
d'aimantation de la particule provoquen
changement du flux A® ou -Ad® tel que le
courant critique est plus faibbp'auparavant et
que le SQUID passe de I'état supraconducteur a
I'état normalC'est le changement de tension aux
bornes du SQUID qui signale le saut
d'aimantation de la particule.

b) Discussion

Nous avonsessayé de tester cette méthode
pour savoir si la distributiodu courant critique
peut avoirune influence sur la distribution du
champde retournement de la particule. Comme
on ne peut pas simuler la variation du champ
magnétique duau retournement de l'aimantation
par un champ magnétique appliqué (le
retournement se produit a I'échealle quelques
nanosecondes), noasons fait des rampes de
champ avewne vitesse de balayage constante.
Partant d'un point de fonctionnemet(figure
[1.2.11), nous avons augmenté lehamp
magnétique, avec une vitesde balayage du

I o(MA)—T T T T T T T
110

100
90
80
70

60
50 o
40 [ N I N N B
02 03 04 05 06 07 08 09 u H(mT)

Fig. 11.2.11 : Courant critiqueen fonction du
champ magnétique appliqué perpendiculairement a
la boucle du SQUID.

o (D) T T T T T
ficuabn de ®©m peaue :
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Fig. 11.2.12 : Dépendance thermique de la
largeur de la distributiorc de Hc pour des
vitesse de balayaggu champ entre 16 et

3 @,/s. Pour lestempératures entre 1.5 et
2.5 K, o est augmenté par des fluctuations de
température supplémentaires gigelques mK
(fluctuations dues au cryostat).

champ constante, jusqu'au champgdur lequel IESQUID passe de I'état supraconducteur a I'état

résistif. Pour chaque vitesse de balayage du cleimppur chaque température nous avons mesuré
1000fois le champ id. A partir des distributions obtenues, nous avons calculé leurs lameles
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figure 11.2.12montre ces largeurs en fonction de la températmraugmente linéairement avec la
température pour T > 1.5 K et est constant pour T < 1.5 K. Le fait ggedevienne constant a basse
température peut étre di a I'effet turgnedintique ou a un bruit intrinséeque au SQUID. Pour étre sir
que la distribution de gn'intervienne padans la distribution du champ de retournement, nous
n'avons utilisé cette méthodee pour des sauts supérieursP@/10. Grace a cette méthode, nous
avons pu détecter le champ de retournement d'une particule magnétiqueeapeecision inférieure a
0.01 mT (égal a un pas de champ) pour une vitesse de balayage de 200 mT/s (ledétepsaieest
actuellement de 200 ns).

11.2.5 Dispositif des SQUID juxtaposés

Pour étudiefinfluence de notre technique
de mesure sur la particule magnétique, nous
avons élaboré un dispositif ou la particulepss
oumoins bien couplée avec le SQUID. L'un des
SQUID estbien couplé avec la particule (i.e. la ﬁ‘
particule est sula boucle du SQUID) et l'autre ;
SQUID, moins bien couplést juxtaposé. Ce
SQUID mesure le champ magnétique lointain.

La figure 11.2.13 montre uexemple d'une
telle réalisatioret les figures 11.2.14 montrent les
cycles d'hystéresis d'une particuleGie mesurés
par ces SQUID. Les cycles dhystérésmnt
identiques saufque I'amplitude du SQUID
juxtaposé est cent fois pldigible que celle du
SQUID bien coupleé. Fig. 11213 : La photo montre deuwSQUID
juxtaposés (1.3 um x 1 um). Il yune particule de

Co (300 nm x 200 nm x 35 nm) sur baucle du
SQUID au haut.

Flx(

QIO T T T T 1 Fux(| ®/Cor—T—T— T T T 1

2 L Co@B5nm)

57 ‘ 300nm

200nm

002 |-

SQUD iixaposé
001

0

-1 — 001 -
-2 — 002 -
165 25 165 26
3 | | | | | | | 003 | | | | | | |
-80 60 40 20 O 20 40 60 80 -80 60 40 20 O 20 40 60 80
H(m T) wHm T)

Fig. 11.2.14 : Cycles d'hystérésis de la particule de Co montrée dans la photo de la figure 11.2.13.
Le signal du SQUID juxtaposé est cent fois plus faible que celui du SQUID bien couplé.
(16.5 2,5) est le numéro du SQUID (c.f. I.7).
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11.2.6 Mesure de deux composantes de |'aimantation

Dans le but de mesurer plusieurs
composantes de |'aimantatidiine particule
magnétique, nous avonglaboré des
dispositifs composéde plusieurs SQUID.
Le dispositif le plus grand que nous ayons
réalisé, est montré dans la figure 11.2.15.
permet de mesurer plusiewemposantes du
flux d'une particuledéposée au milieu du
dispositif. L'électroniquelu SQUID utilisé
au cours de la these n'étpits congue pour
mesurerplusieurs SQUID simultanément.
Mais avec la nouvelle électronique en
construction, nous envisagots mesurer 32
SQUID simultanément [Cernicchiaro 1996].
Dans le paragraphdll.3.2, nous
présentons quelques résultdisn dispositif < >

. 4um
composeé de deux SQUID. , H L .
Fig. 11.2.15 : La photo montre utispositif composé de

guatre SQUID quipermettent de mesurer plusieurs
composantes de flux d'une particule déposée au mdilieu
dispositif.

11.3 Couplage entre la particule magnétique et la boucle du SQUID

Dans les paragraphes précédants, nous avons présenté notre technique de nipssgtoha
est maintenant de savoir quelle est la quantité de flux gamieule magnétique qui traverse la boucle
du SQUID. Pour ceciil faut connaitre le champ magnétique créé par une particule magnétique
(11.3.1). On peut ensuite déterminer la position idéale de la particule par rapport au SQUID (11.3.2).
Finalement, un dernier calcul permet de prévoir le signal induit par la particule magnétique (11.3.3).

11.3.1 Champ magnétique d'une petite particule magnétique
a) Champ magnétique créé par une sphére aimantée

Une petite sphére homogene en un matériau magnétique (de taille inférieure a I'épalaseur de
paroi de ce matériau) posseéde un momesgnétique constant. Cette sphere est caractérisée par le
vecteur aimantatiom , momenimagnétique par unité de volume. Ce milieu aimanté produit le méme
champ que si la sphere était creuse et parcourue par un courant desdmzm'iléuej?: M xh en
chaque point, o désigne le vecteur unitaire radial. Le calcul du champ magnétigoiee que le
champ extérieur a la sphére aimantée est égal au champ d'un dipble magnétigiamplecéentre de
la sphere et de moment magnétigue m =MV, ou V est le volume de la sphere.

Les composantes radiale, orthoradiale et le module du champ sont donnésépaatens
suivantes [Jackson] :
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Ho r—gsine B=

B =220 Deoy  By=EC
4 r

4T r

Le champ magnétique dans la sphere est constant et vaut :

2
By == pyoM
0 3Uo

L'application & une sphére de Co (M =*1@ A/m) donne un champ maximal a la surfate
dans la sphere de;B=-1.2 T.
b) Champ magnétique créé par une particule magnétique

On peutcalculer le champ magnétique créé par une particule magnétique a I'aide des équations
de Maxwell pour la magnétostatique :

rotH =0 divB=0 B =po(H+ M)
On peut donc définir un potentiel magnétique scakirel que :
H= —grad¥ AW =div M
On peut résoudre cette derniére équation a l'aide de la fonction de Green :

D - T (= C
1 dIV|\/|() M) -
W) = dv+ [——=d 1
N T B [ .

Le champ magnétique est donné par I'équation suivante :

ézuo(—gracw +I\7I) (2)
Pour simplifier I'équation (1), on fait I'nypothése que l'aimantation est homogéne et palal&leOx

divM=0 M(7) = M8,
Mg étant I'aimantation de saturation. L'équation (1) devient :
e do

() = flr - (1)

ou l'intégration se fait sur la surface de I'échantillenchamp magnétique a l'extérieur de la particule
s'écrit :

B(r) = “OMSI 16,06 B =HMsiey 2)
Al 4T

Ici, 1(¥) est une intégrale qui contient la géométrie de I'échantillon. C'est une intégrale sans dimension.
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Fig. 11.3.1 : Ellipsoide de demi-axes a, b et c.

c) Application : Champ magnétique créé par un ellipsoide aimanté

Pour un ellipsoide, le vectedr du centre de I'ellipsoide a la surface vaut (voir figure 11.3.1) :
(A co® sind[

r'= b sinp sind B
0 ccodd L

et le vecteur de I'élément de surface perpendiculaire a surface est :

. Cab cog sin®8 0]
do = % x g—;gdq)dﬁ: Sac sirp sifﬁ Hods
[jab co® sind [
Le potentiel du champ magnétique s'écrit :
Che co# sintg 0
Elac sip sin®9 B.éx
Mg 2m W rab co$ sind [

W(r) =

do [d9
am '(E { J(x—-a cog sind)? +(y - b sinp sind)? +(z - ¢ cos)*
Le champ magnétique a I'extérieur de l'ellipsoid@est- Mg gradW¥ :
[X—a co® sind[]
/b sirp sind foc cog sin’9
2 T

. UoMsg 0 z-ccos® 0O
B(r) a 4T[ J.dd)-[d.s . 2 . . 2 2 %
0 0 ((x—a co® sind)“ +(y —b sinp sind)“ +(z—c coP) )

(2")

Les figures 11.3.2 montrent le champ magnétique calculé numériquement a pddifateule
précédente.
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Fig. 11.3.2 : Champ magnétique d'un ellipsoide de Co (200 nm x 50 nm x 15 nm) calculé numériqguement
a partir de la formule (2").

11.3.2 Position de la particule sur le SQUID

Pour trouveta position la plus favorable
a la mesure de l'aimantation d'une particule
isolée, il faut maximiser le flua travers la
boucle du SQUID. Si l'on dépose, ggemple, —»
la particule au milieu de lboucle, la plupart
des lignes de flux se referment ddm$oucle
etse compensent mutuellement. A 'aide de cet
exemple, on peut facilemeabmprendre qu'il
faut deposela particule sur le fil de la boucle. Fig. 11.3.3 : Position idéale de la particule sur le SQUID.
Cette position est montrée dans la figure 11.3.3.

La question esmaintement de savoir
quel est le flux qui traverse la boucle et comment ce flux va diminuer si I'on s'éloigneodéitn
idéale.
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11.3.3 Facteur de couplage entre la particule magnétique et la boucle de SQUID

Connaissant le champ créé par une petite particule magnétique et pour détesignar irduit
dans le SQUID par cette particule, il nous faut maintenant étudier le couplage existanparticila
magnétique et la boucle du SQUID.

Le facteur de couplage entre la particule magnétigizeteiucle de SQUID est le facteur de
proportionnalité entre le moment magnétique de la particule et le flux nemuté SQUID. Ce
facteur est important a connaipreur interpréter I'amplitude du signal mesuré et pour prévoir la taille
minimale de la particule. Nous donnons ici quelques méthodes pour calcultactear.
Malheureusement, nous allons remarquer que seul un calcul anaggtqpessible si nous faisons
des approximations plus ou moins importantes dépendant du cas considéré.

a) Flux maximal mesurable d'une particule sphérique

Avant de calculer Idlux mesurable réellement par un SQUID, nous calculons la borne
supérieure, i.e. le flux total émis par une particule sphérique.
Le champ magnétique dans une particule sphérique avec une aimantation uniforme est :

2
B, :_3U0M

Pour avoir le maximum de flux émis par la particule, il faut intégrer ce champ sur la siRface R
est le rayon de la particule, et diviser le résultat par 2 car on ne peut capturer avec le SQ8ID que
moitié du flux (voir figure 11.3.3) :

1 1 2
q)maxzaBOSzéqu TR

Exemple : Le flux maximal mesurable par le SQUID provenant d'une particule sphériqQe de
(M=1.4+106 A/m) avec un diamétre de 5 nm est d'environ :

® oy =5.6*10°d,

b) Méthode de I'inductance mutuelle de deux circuits

Pour calculer le couplage entle particule magnétique et le SQUID, on peut utiliser
I'équivalenceentre I'aimantation de la particule et des courants fictifs ampériens circulant a la surface
de la particule. La distribution des courants superficfelsst donnée pai: M xfh, ol M est
l'aimantation de la particule Btest la normale a la surface. Ensuite, il est souvesutile d'utiliser le
théoréme de réciprocité :

L'inductance mutuellé/,, d'un circuit (C,) avec un deuxiéme circfC,) est
égale a l'inductance mutuelle inverlgk,, du circuit(C,) avec(C,) :

M, =M, =M
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Y

4

Fig. 11.3.4 : Schéma de l'inductance mutuelle entre deux circuits.

Si ¢, etd, désignent les flux d'induction magnétique qui travereyt et (C,) respectivemerst L
et Lp les inductances de chaque circuit (voir figure 11.3.4) :

q)l = I‘1' 1 + MI 2

b, =L,i, +Mi,

En l'occurrence, l8ux envoyé par un courant | circulant dans les spires fictives de la particule, a
travers la boucle du SQUID est égal flux envoyé en sens inverse par le courant | circulant dans le
SQUID, a traverses spires fictives. Si | désigne le courant fictif total circulant a la surface de la
particule, on peut définir une distribution de spires fictives par unité de long(Qeur

j(x)=n(x) I

Le flux total deB a travers les spires fictives de la particule est :

® = [dx n(x) _S[([) B, (x, y,z)dydz

ou S(x) est la surface des spires fictives. Comm{e) est proportionnel a Mgt By proportionnel a |,

et en utilisant le théoréme de la réciprocité, on obtiealement que le flux a travers la boucle du
SQUID est M que multiplie une intégradecalculer (souvent numériquement). Dans la suite, nous
appliquons cette méthode a quelques cas simples.

c) Couplage d'une particule sphérique avec un fil rectiligne de section négligable et pour r
>> R

Pour uneparticule sphérique ayant une aimantation uniforme,
la distribution des courants superficiels est j=siM(©). Avecle

courant total | circulant a la surfade la particule, la distribution de
spires fictives par unité de longueuix) est :

i(x)= M sin@X))= n(x) |

Pour une particule trés petjgar rapport a la distance particule - fil,
on peut supposer que le champ B est uniforme travers les spires

fictives. Le champ magnétique d'un fil rectiligne est donné par :
Fig. 11.3.5 : Coupe a travers une

| 1 articule de rayon R.
B =te ° P Y
21 r
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ou r est la distance entre la particule et le fil. Avec la surf&¢e) =nr?=m (Rz—xz) et

sin®(x)) = JR? —XZ/R (voir la figure 11.3.5) le flux autour du fil,e. a travers la boucle de SQUID,
si le fil représente cette boucle, est :

d(r) :Idx IVITsin(e(x)) HB(r)dydz

S()

Mpl 1% JRZ-x2 ., ,. 3 R® 9 1
o(r)=n— =% - [dx———(R* -x°)=—=nyM— =—p,m=-
(") | 2an R ( )16“0 reatomy

-R

9 1
d(r)=—pyom- r>>R
(r) salom>

. " . . 4 ,
ou m = VMest le moment magnétique et V est le volume de la partlcuie?-’\t R®. Ce résultat

montre que lorsque r décroit, le signal mesuré augmente rapidement avec 1/r.

Exemple :
Le flux mesuré par le SQUID d'une particule sphérique de Co (M*10.4/m) avecun
diametre de 5 nm (R = 2.5 nm) a une distance de r = 15 nm est d'entioch®, (cf. figure 11.3.7).

d) Couplage d'une particule sphérique avec un fitectiligne de section négligeable et pour r
=R

L'approximation de r >> R n'est pas justifiée | A
si on veut un couplage maximavec le SQUID )
car, dans ceas, r doit étre le plus petit possible. 0y ’(\;\
Restonsd'abord dans la limite d'une particule l r
beaucoup plupetite que la boucle de SQUID et - -

dans l'approximation du SQUID par un fil -t / X >
rectiligne infiniment long. \\_/

Calculons d'abord le coefficiedinductance dA - fil
mutuelle M d'une boucleirculaire plate de rayon
R, et d'un fil rectiligne infiniment longlaceé dans Fig. 11.3.6 : Schéma de l'inductance mutuelle
le plan de la boucle plate, a la distance celotre bobine - fil.

de la boucle. Le flux de
1

_ Kl
B(x)= = =
%) 21T X

envoye par le fil a travers la surface élémentaire hacli$&alx 2\/ R -(x-r)’ (fig. 11.3.6) est :
2 (v —r\2
do = dS Bx) =“?°Idx —"R)((Xr)

Donc, l'inductance mutuelle fil - boucle est :
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M = Cp(r) J'dSB(x)— ri[dx" (X_r)

En effectuant le changement de variabterx=Rcosp et en utilisant l'intégrale

T dq)
|

}r+Rcosdp r*-R?

U R2 L
M=p,rd—/1-—L
O rr

Dans la limite r >> R on retrouve un résultat similaire a celui du paragraphe précédent :

S(X)

on trouve :

m pR*> _ m
nR® 2r 2mr
Sir est de l'ordre de R, il faut faire une autre intégratibmductance mutuelle d'une tranche de la
sphére est :

m
P =IM==M=
0 <

(2
r'(z)” g

Avec les formules suivantes, on peut écrire :

dn(z)—M sin@(2))dz = M R2 ~Z ,r=yJrr+z%, cos(z)= ?r
R M , |:| R2 BL

M= UOIdZ_ rg— 1_I’2+22 [('

o) =1 M MrDT[R2 Rd\/RZ z R L
N=IM=p M= - [dz/ R? -2°,|1-
() HME jR ‘/ i

1l
dM =dn(z) p, r'(z) - [rosi(z))
0

Fux( @/®o=10-4) T
: 50 |- pancuk

4 — 40 deCo(Bnm)

Comme nous n‘avons pa®uve de solution a
l'intégrale elliptique, nous l'avons intégré 3
numériguement. La figure 11.3.7 montreflax

d'une particulele Co d'un diamétre de 10 nm en
fonction de la position r. 1

0 100 200 300 r(nm ) 500

Fig. 11.3.7 : Couplagentre une particule sphérique
(R = 2.5 nm) et un fil rectiligneLa ligne en
pointillés est calculée en utilisant le résulti
11.3.3c (® O Yr )
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e) Couplage d'une particule sphérique avec un fil rectiligne de section rectangulaire

Comme les dimensions A
de la particule sont souvede
méme ordrejue les dimensions
dela section du fil de la boucle M, b M,
du SQUID, on ne peut que
difficilement négliger ces
dernieresDe plus, nous avons -
prochainement lintention X 0U &
étudier des particulesd'une
taille bien inférieure aux M3 b My
dimensions de la sectiate fil.
C'est pour cela quenous Fig. 11.3.8 : Section du fil rectiligne rectangulaire.
donnons ici un calculdu
couplage d'une particule sphériquec un fil rectiligne a section rectangulaire. Nous regardons la
limite d'une particule beaucoup plus petite que la boucle du SQUID kt seetion du fil. Ceci nous
permet d'approximer la particule par un dipble magnétique.

Nous présentons deux calculs différents qui conduisent au méme rdsalt@cine est
identique dans les deux calc(juations de Maxwell), mais les approximations sont justifiées de
maniéere différentes. Dans la premigréthode, nous calculons l'induction mutuelle entre un dipdle et
un fil rectiligne a section rectangulaire. Déasleuxieme méthode, nous calculons le déphasage dans
un fil supraconducteuectiligne a section rectangulaire. Finalement, nous discutons le résultat des
deux méthodes.

A
y oun

1€re Méthode : induction mutuelle entre un dipble et un fil rectiligne de section
rectangulaire

Comme dans les cas précedents, il est utile d'utiliser le théoreme de réciprocité. C'est pourquoi
nous devons d'abomralculer le champ magnétique d'un fil rectiligne a section rectangulaire avec une
distribution de courant uniforn@etravers la section du fil. Pour le calcul analytique, c'est le potentiel
complexe{(z) (voir formule (113) dans la référence [Durand]) qui est le plus facile a calculer. On a :

J a b
z)=F+iV =-— [d¢ [dn log(z -
{(z2) 2n:£€_fbn 9(z-0)
avec( =¢ +in. A, = 4,F estle potentiel-vecteur etl®¥ potentiel scalaire. En désignant ppies
coordonnées complexes des sommetévidir figure 11.3.8), on trouve :
10+(z~- Zl)ZIOQ(Z_ z)-(z - 22)2|09(Z —z,)L

2T _ 4
3O L 2 logz-2)-(2 -2,V log(z - 2,)F
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L'induction magnétique se déduit directemenf(@® de la formule :

QT _ pp) B2 =2 )log(22,) = (2 -2, )log(2=2;)

B 1By =M g, = o Bz 2)log(z- 2) ~(2- 2, )log(z- 2,)

E
L
E
En utilisant la définition du logarithme complexe,

log(z)=log(x +iy) = Iog(\/ X +y2) +i arcta%%, on trouve :
(x - a) E{X—a)2 +(y —by' O

90X —ay +(y +by H

<x+a)IO E¢x+a)2+(y+b>2D
Hx+a)’ +(y-b)’H

I:ll:ll:ll:ll:ll:l

|:|
N

__ Ml

— .
2n(4ab)D+(y b)@rCtargyf)E— arctar%%% 2n(4ab)

D
v+ b)E arcta v+ b)

g(y +b) grctaraf %

O (y-b), Ox-ay+(y-b)°0

g- 2 IOgE{x+a)2+(y—b)ZD

-y +b) o bxra) + (v + by D
g m 2 CHx-ap+(y+byp

X

“_o'[ ]
~ 2m(4ab)

y ~

2n(4ab)D+(x a)@mtar%g arctary 2 )E

X—a)
D
b)g[ﬂ]

gr(x + a)[@rctarB(yib)E arcta% DEE

Pour un dip6le magnétique= 1 S orienté dans la direction x avec le théoreme de réciprocite, le
flux autour du fil s'écrit :

ﬁ%EﬁDDDDDD

_ _ HoM
D gipsle-squin= S B = 2T[(Slab)[ 1y

En supposant que le chammagnétique est uniforme a travers les spires fictives d'une particule
sphérique avec un moment magnétique m =MV, le flux autour du fil s'écrit :

9 UM
cl)sphere SQUID‘ ngb)[ ]x

Avant la discussion de ce résultat, nous allons déduire le méme résultat avec une autre méthode.
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2eme \éthode : couplage d'une particule sphérique avec un fil supraconducteuectiligne,
de section rectangulaire

Dans la mesure ou les dimensions de la section du fil sont beaucoup plus petisesae la
longueur de pénétration du supraconducteur (pde courant d'écrantage), et que le courant et le
champappliqué sont faibles, on peut utiliser la théorie de London qui est une forme simplifiée de la
théorie de Ginzburg-Landau. L'équation pour le courant s'écrit :

2 - Pop AL
On suppose que la fonction d'onde des paiédsctrons esp(F) = |p|e””, avedy| constant et une
phased(T), les notations étant celles de la figure 11.3.9.

VY
m ~ >
— | /////
I .4/;////
- — — e — — — =
2a R
- _ - /// -~ \
o e /
o) ~
N e [ lw- >
P ax
Y - X
A

Fig. 11.3.9 : Le fil rectiligne et le dipdle m.

On suppose que le fil est d'une longueur telle que la phase est constante a saggosldu fil pour

les endroits éloignés du dipble. La différence de phase entreco et z = oo est
B=¢ ,-¢,=¢(z=0)—-¢(z=—w). L'intégrale du courant sur I'élément dxdy est :

HoA? [z .(,y.2)= 22(6 =0.) - [dz A, (x.y.2)

d'ou I'expression pour la différence de phase :
2n ¥ o L
(92-0.)= gdzAz<x,y,z)+qu2 [dzi,(xy.2)
o & . ;

Ensuite, on intégre sur la section :

2m Bﬂ'dxdy}dz A, (X,Y,2)+HA° J’Idxdy}dz jz(x,y,z)E
q)0 E(a,b) -0 E

s(a,b) oo

(¢2 _¢1) dXdy:
s'gb)
En utilisant la condition de conservation du courant et la longueur L du fil, nous obtenons :

L

dedyj:dz i,(X,Y,2) :} dzJo(4ab)=J'dz Jo,(4ab)={L

s(a.b)
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On abouitit a la différence de phase due au dipdle :

2n dx dy

0,0, 0] 02 A0 2)

ab'

Si on suppose que le dip()le ne modifie que faiblement le coyraort mnéglige le dernier terme di au
courant. Le potentiel vecteur d'un dip6le en p()ilatyggo) est:

hg K- %,0 0o O
A= UoHXR Hy 1EbDX5,yD_MiD _ E
0 o] 3
an R®  4nR® 9B, AT R Qy-yo)m
2o =220, — uou (v-¥o)
2m 2 ZaI

2 2 ;’2
( 0) +(y ‘YO) +22)
En utilisant les formules suivantes :

+7'

I =lim %—B :32 J’zd—x arctaq]a[,
(a +z) 2 -ompiyJal +z° a’ +x°

Iarctara—/ @y Yy arctana—/ E* In %7 ﬁ, arctar% ﬁ: g - arctar% E,

l'intégration triple donne lenéme résultat que la composante @ champ magnétique d'un fil
rectiligne a section rectangulaire (voff€méthode) :

_ B ___ Mg
AD = -EB (x,,y,) = ——2—]...
7 8:06Yo) = =gyl D

Le signe négatif vient du fait que le dipble est orienté en sens opposé au champ magnétique.

FUX( ®/®0*10-4y— T T Fux( ®/®0x10-4) T T T T
1 d=0 X
- - -
- d=10
e
08 |- d=30 df

06 |-

04 |-

] 02
- %seci)n du

0 I l 1 I 0

0 100 200 300  amm) 500 200 100 © 100 200 300 x(m) 300

@ (b)

Fig. 11.3.10 : Flux, mesuré par le SQUID, d'une particule sphérique de Cauavé@ameétre de 5 nm.

(a) : Flux en fonction des dimensions de la sedfioffil. La distance entre la particule et le SQUID est
choisie minimale : y = b + R, et la particule est centrée sur lexfic 0. (b) : Flux en fonction de la
position x et pour différentedistances y = b + R + d. Les dimensions de la section du fil sont
a=100 nmetb =10 nm.
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Exemple :
Le flux, mesuré par le SQUID, d'une particule sphérique déMCo 1.4*10° A/m) avec un
diamétre de 5 nm est d'environ :

Dgphere Co(5nm)-SQUID. ., 10—33[ . (nm)
®, ab

Les figures 11.3.10 montrent ce flux en fonction des dimensions de la sduatifinet de la
position de la particule. On peut vaine le couplage diminue fortement pour une augmentation de la
section du fil. Lorsque les dimensions de la section du fil sont infériauseglimensions de la
particule, I'approximation faite (champ homogéene dans la particel) plus valable et le couplage
diminue a nouveau.

Aussi, 'augmentation de la distance entre la particldefit(direction Oy) réduit le couplage.
Pour les déplacements en x supérieurs a environ 100 eshfélvorable de faire un petit déplacement
en y pour augmenter le signal.

f) Couplage d'une particule elliptique avec la boucle de SQUID

Pour la plupart des mesures présentées dans ce travall, la parti@llentn)est d'un ordre de
grandeuplus petite que le SQUID=(um). Les particules ont des formes diverses. Dans ce cas, Il

est plus adapté de négliger la section de la boucle et d'intéghanigp magnétique de la particule sur
la surface de la boucle du SQUID. Pour un ellipsoide, le flux qui traverse la dau8QUID est
donné par (voir 11.3.1):

_ y — HoM = MM
= don(r)—Z—S dolx(r)—ﬁF

SQUID T[ SQUID
Ici, l'intégrale F contient la géométrie de I'échantillon 6QWID. Elle a la dimension d'une surface.
Le moment magnétique estrMsV =Npg ou N est le nombre de magnétons de Bojgret V le

volume de I'échantillon.
Le flux traversant le SQUID peut alors s'écrire :

CD:NMG ou o=—
41 \

Ici,a exprime le couplage entre le SQUID et I'échantillon. Normalisé avec le quaetufitox
Py = 2%10 1 Vs et exprimé avec les valeurs numériques, on peut définir le rapport suivant :

S:2 =107°N o (2/um)
D
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S(P/PJ—— | | T
14 |- -

Les intégrales ne se résolventque 12 b .
numeériquement. LAgure 11.3.11 représente les 1 \\ é -
valeurs de S pour différentes formes, mais évec 08 | R -
méme volume. On peut déduire de céitiare, 06 _
par exemple, qu'une particule sphériqueira 04 |- 100X50x15 e,
couplage plus important qu'un ellipsoidesti 02 | o ==
est bien placée. Mais le couplage dimimhes 0 L L L L
rapidement avec le déplacement. Le couptage ° 20 40 80 zom) 100
meilleur si la particule rondest plate (rondelle) Fig. 11.3.11 : Influence de la forme de la particule
et s fon tourne elipsoide de 90", e couplege 547 T Svers 12 boule i SQUID e en
encore meilleur. particule. Les dimensions dgsarticules sont

données en nm avec la notation : 2a x 2b x 2c.

11.3.4 Resume du signal induit par une particule magnétique

Dans les paragraphes précédents, nous avons présenté différentes méthodes poue calculer
signal induitpar une particule magnétique. Nous résumons ici les résultats finals en les appliquant a
une particule sphérique de Co (M =*1L& A/m), de diamétre 5 nm (R = 2.5 nm) (cf. figure 11.3.12).

a) Flux maximal :

2
Dy = @ = 5.6*10°,

c) Couplage d'une particule sphérique avec un fil rectiligne en négligeant sa section et pour r >> R :

3

R -
d(r)= %nuOM—r =5*10 4(1)0 pour r =15 nm

d) Couplage d'une particule sphérique avec un fil rectiligne en négligeant sa section ®tRpour r

R? U 4
>——> [~ 7*10 "®y pourr=15nm
r-+z=n

R
o) =1 M =u0M—I;El.1—TZR2—IdZ\/R2—22 1-
N R

e) Couplage d'une particule sphérique avec un fil rectiligne de section rectangulaire :

9Hem

Dsphere-sQuUIT 54 (4ab

-4
)[...]leo @,

f) Couplage d'une patrticule elliptique avec la boucle de SQUID en négligeant la section du fil :

o =N FEE ¢~ 5+102 0,
4m
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— a)ixm axim al

Fux(

0 100 200 300 400 500
d(nm)

Fig. 11.3.12 : Graphe résumant les résultats des paragraphes précédents concernant le signal induit par une particule
sphérique de Co avec un diametre de 5 nm. Le flux induit par la particule est tracé en fonction de la distance d.

I1.4 Sensibilité de notre technique de mesure

Connaissant la technique de mesure et le flux magnétique induit gaertinale, nous pouvons
maintenant discuter la sensibilité de nos mesures. Tout d'aborgbwdsns le probleme d'un point
de vue théorique (11.4.1), puis nous passons en revue les facteurs diminuant la s¢hgiijtét les
corrections nécessaires (11.4.3). Enfin nous donnons la sensibilité effectivement obtenue (11.4.4).

I1.4.1 Limite théorique de la sensibilité des SQUID

La limite théorique de la sensibilité de la technique des SQUIIadishite quantique, i.e.
I'énergie mise en jeu pendant une seconde doit étre supérieure a (h est la constante de Planck) :

dE>h/t=10"]
L'énergie intervenant dans les SQUID est donnée par :
dE=L(d)? =d¢?/ L

L'inductance L d'un SQUID avec un diamétre R = 1 um etlangeur a = 0.2 um pour le fil de la
boucle est :

L =po *R(IN(BR /a) -7/ 4)=10°R =1 pH
La plus petite variation du flux est donc donnée par :
dE=10"3)=(dg*/L O dp/ @ =102

Si on veutatteindre expérimentalement cette sensibilité, il faut mesurer la réponse du SQUID a la
frequence de Josephsgui est typiquement de 10 GHz. Ceci n'est généralement pas possible. Dans
notre cas avec un SQUID hystérétique, nous pouvons mesurer actuellement le couranderidique
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boucle du SQUID avec une fréquertte 10 kHz. La sensibilité maximale est donc réduite par un
facteur de :

\/fJosephsoA feyclage™ +/10 GHz/10 kHz=1000

i.e. la sensibilité de notre technique de mesuré(b‘gtpo (cf. 11.2.1).

11.4.2 Effets diminuant la sensibilité de la mesure du flux magnétique

Notre méthode de mesure est tres efficace grdaeproximité du SQUID et de la particule.
Cependant, la résolution en flux magnétique est diminuée pour plusieurs raisons.

a) Champ magnétique appliqué

Le champ magnétique appliqué ddesplan du SQUID diminue la sensibilité. Ceci est
essentiellement dd a la pénétration de ce champ dans les micrdp@@UID, diminuant ainsi le
courant critique du SQUID, agui équivaut a un signal parasite. Pour réduire cette pénétration du
champ magnétique, nous fabriquons les SQUID les plus minces possibles [ )a Bar exemple,
le champ critique pour l'aluminium e 8 mT mais un SQUID en aluminium d'épaisseur de 20 nm
ou 50 nm fonctionne jusqu'a des champs respectivement de 0.5 Tou 0.15 T.

b) Courant de Foucault

Toutes les variations du champ magnétique induisent des coufantan (courants de
Foucault) dans un conducteur. L'amplitude de ces couramgsttionnelle a la conductivité et a la
vitessaede changement du champ (dB/dt). L'influence de ces courants n'est pas négligeable car on
utilise souvent de bons conducteurs (par exemple du cuivrépsse température pour la
thermalisation. D'autre part, ces courants aassi trés utiles pour écranter I'échantillon de toutes les
fluctuations du champ a haute fréquence. L'influenceedecourants sur les mesures conduit a un
retard du champ magnétique appliqué. Ce retard est proportionngltéske du changement du
champ (dB/dt).

c) Rémanence des bobines de champ

Une sourcede bruit est la rémanence des bobines utilisées. Ceci peut étre trés génant,
spécialement pour la bobine supraconductrice de la compensation (paragraphe llr2r@ariesnce
introduit un retard du champ magnétique pour chaque invettsidaimantation. La rémanence des
bobines supraconductrices peut étre minimisée en utilisant des fils supraconducteurs multiflaments.
Pour ce travail, nous avons essayeé deux fils différents :

un fil de 60 filaments, 0.12 mm déiamétre (Vacuumschmeltze, Allemagne) et un fil de

14496 filaments de 0.55 pm, 0.13 mmadiametre (P. Tixador, CRTBT et GEC ALSTHOM,

Belfort, France).

Le dernier était satisfaisant pour nos études.
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d) Signaux venant de I'environnement du SQUID

Un bruit qui donne le méme signal glae 05
rémanence d'une bobine vienttdes les objets Fle ®/d0)
supraconducteurs (spécialement désucles
supraconductrices)dans I'environnement du /

SQUID. La figure 11.4.1 montre lecycle ok _
d'hystérésis d'usQUID sans particule, mesuré /

toutau début de nos études. L'origine principale
de ce cycle était lesoudures dans la dilution du
cryostat etles soudures du porte-échantillon. 45 L L L L L
Nous avons effectué lehangements nécessaires 80 20 -0 MSH(m T)lo 2030
pour réduire ce signal d'un facteur mille.

Fig. 11.4.1 : Cycle d'hystéréset cycle mineur d'un
SQUID sans particuleout au début de ce travail.

e) Fils de connexion en aluminium Ce signal est d( a des soudures supraconductrices.

Un signal peu génant vient des fils de
connexion du SQUID en aluminium. Ciés sont Fux( @/@oyf—T—T—T—T— T 7
supraconducteurs au-dessousldiE. Le champ 001
magnétique appliqué est légerement incling,
donnant ainsi uneomposante proportionnelle au
champ appliqué qui traverke boucle du SQUID.
Ceci s'arréte brusquememgour les champs g0s5
appliguésupérieurs a 8 mT (e I'aluminium).
L'amplitude estypiquement de I'ordre d&,/100
si les fils de connexions sont éloignés de ples 0015 —Ll——l——l—l—1—
0.5 mm duSQUID (voir figure 11.4.2). On peut woH(mM T)
facilement retranchere signal en utilisant des fils  Fig_11.4.2 : signal venant des fils de connexion
de connexion en or an effectuant les mesuresa  enAl.
des températures supérieures a 1 K.

0005

001

Fux( @/ @ ) T T T —

f) Flux piégé dans la boucle du SQUID o1 | pas de Co

SN

§ de connexdn

. . 005 |-
Dans certains cagn peut avoir un flux

pieégé dans la boucle du SQUHDI peut bouger
en provoquant des sautfliex (figure 11.4.3). Les
SQUID fabriqués avec plugl'une étape de
lithographie(gradiomeétre a SQUID, SQUID avec o - T i s 7
transformateur délux) ou les SQUID déposés 02 |
sur une surface "salie" (par exemple gas restes 02° _120| _80I _4o| ol 42) 8:, 12:,
de gravure) sontspécialement sensibles et MoH M T)

. . L. Fig. 11.4.3 : Cycle d'hystérésis avec des sauts de flux.
présentent parfois des flux piégés. @eut
facilementdifférencier ces sauts de flux des sauts
dus a une particule magnétique car ces sautsresrgensibles aux changements de la température et

du champ perpendiculaire.

(0]}
005 |
01 |
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g) Fluctuations de température

Comme le courant critique du SQUID est dpaction de la température (spécialement au
dessugde 250 mK ou 1 K pour respectivement un SQUID en aluminium ou niobium), toutes les
fluctuations de la température réduisent la sensibilité de la mesure. Les figudesnontrent la
dépendance en température get de sa dérivée. Par exemple ponor SQUID en niobium, un
changement de 1 mK a 4 K provoque une variatiof gid 000.

0 1 2 3 4 5 6 7 TK)

0 [ Y SR N R

0 1 2 3 4 5 6 7 TK)

Fig. I1.4.4 : Dépendance thermique du courant critiguiISQUID en Nb et de sa dérivée.

h) Signal en forme de huit

Finalement, on peut observer un signal en 300 T T T T T

forme de huit (voir figurél.4.5) qui est d0 a un
effet mémoire du courant critigue. Poune
augmentation du champ magnétique dansdan
du SQUID, lecourant critique diminue (voir
paragraphe 11.4.2a), mais, paune diminution
du champ,d augmente plus rapidement qu'il n‘a
diminué lors de lI'augmentatiaiu champ. Cet
effet estplus important pour un SQUID en
aluminium qu'en niobium. Un exemplest
montré dans ldigure 11.4.5. L'origine de ce
phénomene est probablement lié @ne
expulsion inhomogeéene du champ magnétique.

240
290 Lomax (A) 230
280 220
270 210
260 200
250 190
240 L ! ! L L 180
60 40 20 O 20 40 60
HMmMT)

Fig. 11.4.5 : Courantsritigues maximal et minimal
pour un SQUID eraluminium (45 nm) en fonction
du champ magnétique dans le plan du SQUID.
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[1.4.3 Correction des mesures

Pour réduire legffets diminuant la sensibilité de la mesure du flux magnétique (paragraphe
précédent)hous avons corrigé le signal mesuré. Nous présentons ici les differentes corrections
effectuées.

a) Composante résiduelle perpendiculaire au plan du SQUID

Une difficulté de I'expérience est d'aligner le champ appliqué dafenlelu SQUID. Ceci peut
se faire, par exemple, a l'aide d'un SQUID juxtaposé sans particule. Mais en généralonsus
utilisé la méthode consistant a saturer I'échantillon et a soutdraomposante résiduelle qui traverse
la boucle du SQUID.

b) Pénétration du champ dans les microponts

L'effetle plus génant pour les mesures est la pénétration du champ dans les microponts du
SQUID, effet diminuant le courant critique. Cependant, on peut facilement soustraire ungartede
du signal dO & pénétration du champ. Une formule trouvée expérimentalement pour la soustraction
est:

chorrigé: i{ cl)mesuré"'[COSh(H / a)- 1]/@ ()

Les paramétres a et b sont des fonctions de I'épaisseumatéiau du SQUID, et le signe est
donné par le signe du gaile la compensation (voir paragraphe 11.2.2). La figure 11.4.6 montre le
signalmesuré sur des SQUID sans particule, avant et aprés la soustraction. Presque toutes les
mesures de ce travail sont corrigées a l'aide de la formule (1).

Aprés cette correction, les signaux parasites restafity(400) sontessentiellement dus au
"bruit" venant de I'environnement du SQUID.

En général, nous avons aussi corfligiésignal venant des fils de connexion. Aucune autre
correction n'a été ensuite nécessaire.

Fux( @/®oy T T T Fux( ®/®oy T T T
0 — 0
005 |- — 001
01 §de ) — 002 d de
connexon connexon
015 | — 003 |- =
[©) [©) cosh(H/500mT)- 1
Aq}‘&-r :-cgJﬁJr > Peor :mmau cosh(H/500mT)-1
02 | 0 0 — 004 = [N 1 1
025 ! L L 005 I l I
500 250 0 250 500 500 250 0 250 500
uH (mT) woH (mT)

@ (b)
Fig. 11.4.6 : Signal mesuré avec des SQUID (a) en Al et (b) en Nb (épaisseur 20 nm) sans particule magnétique, avant et
apres avoir soustrait le signal venant de la pénétration du champ magnétique appliqué dans le plan du SQUID.
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11.4.4 Sensibilité obtenue avec les SQUID hystérétiques en Al et Nb

Avec la méthode de mesure directe du cowmatique (paragraphe 11.2.1), la résolution obtenue
sur le flux magnétique avec un SQUID en aluminium ou niobium est respectivenig€n® dg, et

104 ®, a champ faible et constant (< 10 mT). Ces résolutions sont réduites paire de grandeur
a champ fort (< 1 T).

Avec la méthode de mesure par compensation (paragraphe Il.2&8pllation obtenue sur le le
flux magnétiqgue avec un SQUID en aluminium ou niobium est dé@g pour desvitesses de

balayage de 1 mT/s.

On peutapproximativement transformer les variations de flux mesurées par le SQUID en
variations du moment magnétique. Pour cesijs avons utilisé la sensibilité deld’ ug/®q, une
valeur obtenue pour les particules élaborées par lithographie électronique (cf. 111.3). Cetiestaleur
méme ordre que les valeurs calculées au paragraphe 11.3.3.

On peut illustrer la sensibilité a l'aide des trois exemples suivants :

1. Une particule de Co en forme d'ellipse de 200 nmip@rnm et d'épaisseur 30 nm,
contient environ 7107 spins (1B). On peut mesurer expérimentalement un signal de l'ordredeje 1

pour cette particule, ce qui est un signal important pour un SQUID.

2. Un signal encormesurable de 18 @, correspond au renversement d'envirop 40ins
l.e. un cube en cobalt de 6 nm d'aréte.

3. Le signal d'un agrégat de Co avec un diamétre de 5 dmglGerait de 2:5.04 d,.

11.4.5 Amélioration de la sensibilité - SQUID shunté

L'inconvénient de la technique deSQUID
hystérétiques que nowgnons de présenter est que nous
sommes limitépar la fréquence de recyclage des mesures
(cf. 11.2.1). Pour pallier a ce probleme on peut utiliser des
SQUID shuntés.

Ces SQUID sont trés semblabkeseux dont nous —
avons déja discuté si ce n'est que des résistancenisest T
en parallele des jonctions Josephson (figl#7). La
figure 11.4.8 montre schématiquemelat caractéristique
d'un tel SQUID : cette caractéristique peésente plus
d'hystérésis contrairemedtia caractéristique de la figure
1.1.3. Dans ce cas leassage de I'état supraconducteur a  Fig. "-4-78538T§rgﬁurﬁt%rése“tam un
I'état résistif est continu, i.e. il gsbssible de stabiliser le
systéme dans un étall seules les jonctions Josephson
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sont normal. Cet état est obtenupatarisant le Uuv) T T T T T
SQUID avec uncourant constantpl (figure 4o T
[1.4.8). Lamesure de la tension aux bornes du 20 B
SQUID en fonction du champappliqué /
perpendiculairement au plda SQUID montre 0 =
gue cette tension est périodicgedon la variation 20 L 1
avec le flux et que la période edg. Il suffit |

alors de mesurer la tension aux borriks 40 |- PP
SQUID pour remonter a la variation du flux. 15 -11) ; O' 5' : 1'0 15

La difficulté experimentaleest que la ®A)

mesure induitin chauffage continu de l'ordre de Fig. 11.4.8: Schéma de la tension aux bornes d'un
10°9 Watt qui bienque négligeable devant la SQUID shunté en fonction du courant appliqué.
puissancdrigorifique du cryostat a dilution est  yuv) T T T
tres difficile & évacuer dans wgthantillon de
taille micrométrique.

Expérimentalementpour éliminer les
bruits liés a la mesure de la tension, peut 15
utiliser des techniquesourantes comme, par
exemple]'amplification du signal & l'aide d'un
“lock-in" ou / et des circuit résonants.

25

20

10

La résolution d'un tel SQUID shunpéut o l' 0' 1' -
s'approcher de la limite quantiqueaéteindre 10 Fux( ®/®,)
8@A/Hz, on peutdonc espérer d'étudier le Fig. 11.4.9 : Schéma de la tension aux bornes du

SQUID shunté en fonction du chamgppliqué
perpendiculairement a loucle du SQUID pour un
courant b constant.

retournement de 100 & 1000 spins.

Dans la fin de ce chapitre, noagpliquons I'élaboration expérimentale des SQUID et des
particules : c'est la technigde lithographie électronique. Nous expliquons ensuite comment nous
avons obtenu de trés basses températui@s@ de notre cryostat. Enfin nous décrivons I'expérience
elle méme.
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I1.5 Lithographie électronique

Au cours de cette theése, je me suis rendu plusfeigrsau laboratoire L2M a Bagneux pour
fabriguemos échantillons avec Dominique MAILLY. Nous avons choisi la méthode de lithographie
électronique qui permet de graver des structures jusqu'a 30 nm.

11.5.1 Principe de la lithographie électronique

Nous avons utilisé un systtme monocouche, ce qui d@stchamique la plus simple. Les
différentes étapes sont représentées sur la figure 11.5.1. On dépose tout d'adsine lgpar exemple
du Polyméthylmétacrylate (PMMA)) par rotation sur un substratgpample Si, GaAs). Pour les
traits les plus fins, I'épaisseur de résine est de I'ordre de trdigfaisseur du dépot métallique (soit
150 nm pour nos SQUID d'épaisseur 50 nm). On balaie ensuite laazgraer (insolation de
I'échantillon) avec un faisceau d'électrons focalisés, cprqubque soit un pontage des chaines
(résines négatives), saihe coupure des chaines (résines positives). Puis on dissout les petites
chaines avec un solvant. On obtient un sillon de la structure souhaitée. Le métal est dépdsdaur
surface de I'échantillon. Il couvre donc la résine et le substrat a I'endsdibdulLa dissolution de la
résine dans un solvant permet de ne conserver que le trait métallique. On appelle cette dik&olution
off".

-«—— PMMA 100 - 200 nm
<«—— SiO 50 nm
-«—— Substrat Si

(a) Dépbdt de la résine

AW/

\

(b) Insolation par un faisceau (c) Révélation
d'électrons
Ak dissolution dans
/ \ du trichloréthyléne
(d) Dép6t d'un matériau (e) Lift - off

Fig. 11.5.1 : Etapes de la lithographie électronique utilisant la technique de monocouche.
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Le fait que linsolation se fasse par un balayage plutét que par une insgjaiiate
(lithographie optique) a poaonséquence des temps d'exposition qui peuvent étre trés longs suivant
la complexité du motif. Ainsi, il nous fallait environ une minute pour insoler un SQUIDsaggalots
de connexion.

Une autre technique estdgsteme tricouche qui permet d'obtenir de trés grands rapports entre
I'épaisseur de résine et la largeur du trait.

I1.5.2. Fabrication des SQUID et des particulesnagnétiques par lithographie
électronique

Nous avons utilisé deux méthodes pour la fabrication de nos échantillons.
a) Méthode de "lift-off"

Nous avons choisi cette méthode pour déposer des SQ@UHMMIinium sur des particules ou
pour déposer des particules sur des SQUID en nioliemétapes principales de la fabrication sont
les suivantes :

» dépobt de la résine électrosensible sur une placate les particules ou sur une plaquette
avec des SQUID en niobium ;

« insolation des SQUID ou des ellipses et révélation ;

* dépdbt d'une couche d'aluminium ou d'une couche magnétique ;

« lift-off pour avoir des SQUID ou ellipses.

b) Méthode de gravure a partir d'une couche mince

On fabrique tout d'abord touche mince dans les meilleures conditions possibles. Dans notre
cas,nous utilisons la méthode de gravure a partir d'une couche mince pour des couches de niobium
(fabrication des SQUID en niobium) ou pour des couches magnétiques (fabricatpartetes).

Les étapes principales sont les suivantes :

» dépbt de la résine électrosensible sur la couche de niobium ou sur la couche magnétique ;

« insolation des SQUID ou des ellipses et révélation ;

 dépbt d'une couche d'aluminium ;

« lift-off pour avoir des SQUID ou des ellipses en aluminium sur la plaquette ;

« exposition déa couche en niobium a un plasma réactif {56l a un faisceau d'ions (&
(cas d'un couche magnétique) qui élimine la couclmpiestion, sauf la ou il y a la protection
par les motifs en aluminium ;

« dissolution du masque en aluminium dans une solution diluée de soude.
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11.6 Méthode d'obtention des tres basses températures

Nous avons effectudes mesures dans une gamme de températures situées entre 100 mK et

7 K. L'échantillon se trouve a l'intérieur d'une enceinte refréidle2 K par une circulation déde
liquide. L'échantillon lui-méme estfroidi par détente d'un mélangide/He entre 2 K et 7 K et par
dilution du méme mélange pour les plus basses températures.

a) Principe d'un réfrigérateur a dilution

Avec le réfrigérateur a dilutiondHe dans fHe, il est possible obtenir des températaitzst
jusqu'a 2 mK. Il estondé sur la séparation de phase d'un mélarffite Bt d*He en dessous de
0.87 K (cf. figure 11.6.1). Une "phase concentrée" Iégére et plus eicREle flotte sur une "phase
diluée" plus riche eAHe. L3He s'évaporglus facilement que4He. Par extraction de3He de la
"phase diluée" on force3Me de la "phase concentrée" a traverser le nideaséparation de phase.
Cela entraine un refroidissement du systélaes des conditions adiabatiques (cf. figure 11.6.2).
L'entretien de ce processus est obtenu par réinjectiotHgegdompé au niveau dévaporateur (phase
diluée) dans la partie riche @He au moyen d'un circuit de pompage extérieur.

25 |

20 ]

15

15 4

05 A

0

m éingehom ogene

coube A é@mnom al

m éingehom ogene
étsupetile

sépaabndephase

facbndHe 3

Fig. 11.6.1 : Diagramme de phagele +4He
[Lounasmaa 1974].

002040608 1

Pompage A

Arrivée d'3 He

|

Boite a
mélange

Distillateur
Séparation
de phases
Diffusion
) . d' 3 He )
Mélange a4 6 % Mélange & 1 %
T=10 mK T=06K

Fig. 11.6.2 : Schéma d'un réfrigérateur a dilution.
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b) Le cryostat utilisé

Le cryostat utilisé pour les expériences est basé sur le principe de dilutidtedaahs fHe. I
se distingue des cryostats classiquesparompacité et sa facilité d'utilisation. Il a la particularité de
travailler la "téte haute" (la partie froide ou se trouve I'échantillon étant au sommet).

Le cryostat est composé de différents niveaux (figiure 11.6.3). Le premier niveau est
constituéd'une cloche qui isole l'intérieur du cryostat de I'atmosphére. Le vide dans le cryostat avant
refroidissement est d'environ 0.1 Pa. Lorgefnoidissement, tout le gaz résiduel est piégé sur les
parois froides. Il y a trois niveaux d'écrantage de rayonnesieeahaleur dans le cryostat qui sont
respectivement a 80 K, 20 K et 4 K. Le niveaula est directement refroidi par déHe liquide. Les
deux autres niveaux sont refroidis par le g&rle'venant du niveau a 4 K. La plaque a 4 K dert
température de base pour la dilutiba. partie la plus froide de la dilution, la boite a mélange, est
directement couplée a la plague a 60 mK portant le porte-échantillon. Pour les temmtaéeaesu-
dessus de 60 mK, arhauffe la plague a 60 mK a l'aide d'une résistance électrique pilotée par un
micro-ordinateur. Des sondes de température (en carbone géreranium) permettent a un
programme de réguler la température du cryostat a une valeur de consigne donnée.

S e

écrans
4K
bobies zgi
supmacond. /
ﬂ <4, 300K
] échartin
o L
el ] :
phque60m K
\
boka
m éhnge
{ phqued K
\ |
{} phque20K ]
\ |
{ } phque80K lj
{ }\ i J

Fig. 11.6.3 : Schéma de la téte du cryostat utilisé.
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1.7 Description de I'expérience

a) Montage de I'échantillon

La plaguette avec les SQUID placée sur un porte-échantillomssstdans le cryostat a dilution
sur la plaque a 60 mK (voir figure 11.6.3). Autalur cryostat sont placées des bobines de Helmholtz,
creant des champs dans chacune des directions d'un triedre orthDgophls, nous utilisons des
bobines déHelmholtz supraconductrices montées sur la plaque a 4 K (figure 11.6.3) pour pouvoir
appliquer des champs magnétiques allant judqii'alrois sources de courant permettent d'alimenter
ces bobines.

162136

//\\

N tehsee N duSQUD
dehphquetem ée dum of
N dum orceau N dum of
dehphquetem ere detchantin

Fig. 1l.7.1 : Nomenclature des échantillons.

b) Nomenclature des échantillons

Au cours de ma thése, Dominique Mailly a élaboré gri$000 SQUID et nous en avons
connecteés et testés plus des deux tiers. Il était téaamportant d'introduire une nomenclature
souple et commode qui allait au-dela de la date de fabricaioexemple de la nomenclature que j'ai
choisie est montré dansfigure 11.7.1. Le premier numéro désigne la série de la plaquette. Nous
avons échantillonné une plaquette en 10 a 20 morceaux désignés par le deuxieméNoun@nmons
colléun ou plusieurs morceaux sur une plaquette de connexion. Le troisieme numéro désigne les
motifs sur une plaquette de connexion. Enfin, le quatriéme numéro désigne le SQutiifdaf.
figure 11.7.2). Pour différencide numéro de la plaquette de connexion (les deux premiers numeros)
et le numéro du SQUID (les deux derniers numérosjidas premiers numéros sont séparés par un
point et les derniers deux numéros sont séparées par une virgule.

Pour pouvoir retrouver un certain SQUID et les fichtergnesures, ces numeéros sont marqués
sur presque tous les graphes de cette thése.

* Merci, Dominique !
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c) Connexions des SQUID

Nous avons utilisé plusieurs méthodes pour connecter électriquement les SQUiturea
[1.7.2 montre une de ces méthodes. Au lieu de connecter chaque SQUIDeawetils (plus et
masse), on connecte N SQUID par N+1 fils (N plus et masse).

La plaquette avec les SQUID est placée sur un porte-échantillperguét de faire le lien entre
le cryostat et les échantillons. Pour assurer le contact électrique, ordssuiile en aluminium de
33 um de diametre entles connexions électriques du porte-échantillon et les plots des SQUID. On
peut au maximum connecter 24 SQUID sur le porte-échantillon.

plot plot plot plot
SQUID 2 SQUID 3 SQUID 4 SQUID 5

plot plot
SQUID 1 SQUID 6
plot de plot de
masse T masse
plot plot
SQUID 7 SQUID 12

plot plot plot plot
SQUID 8 SQUID 9 SQUID 1(¢ SQUID 11

A
\j

0.7 mm

Fig. 11.7.2 : Moatif le plus utilisé pour connecter efficacement 12 SQUID.



69

Chapitre Il : Résultats expérimentaux

Dansce troisieme chapitre sont présentés et détaillés de maniere systématique les différents
échantillons que nous avons étudiés.

Cette partie commence par |'explicatde notre protocole de mesure en ce qui concerne les
propriétégyuasi-statiqgues et dynamiqgues. Sont ensuite répertoriés les cinq grands types de cycles
d'hystérésis observés selon les matériaux et les systéemes étudiés.

En ce qui concerne nos différeggshantillons, nous avons tout d'abord étudié des particules
submicroniques elliptiques ou rectangulaires élaborées par lithogégtti®nique. Nous avons tout
particulierement approfondi notre étude avec les particules de Co nanocristallisé. Ces psetidaetes,
ou en réseau, ont montré différents comportements : rotation uniborneéournement non uniforme
de l'aimantation, particules possédant une paroi. Ce qui concerne les autres particules (Geic\Ni, Fe,
amorphes ou cristallisées, les résultats principaux ne sont pas présentéstdguertie mais dans
I'annexe 5.

Nous avons aussi étudié des fils magnétiques qui sont des pariit@tessantes par leur
anisotropiede forme maximale. Le lecteur rapide pourra apres la partie concernant les fils passer
directement a la discussion des mesures dans le chapitre IV.

Dans l'annexe 6 sont présentées les premiéres mesures effectuéespamialdss de Co
monocristallin avec une taille d'environ 20 nm.

Enfin, les plus petits systemes que nous ayons étudiés sont des agrégats cristslilisés ee
Fe. Cette étude a été commencée endeudisolation d'un seul agrégat et donc de I'étude d'un
échantillon pratiquement sans défauts, car cristallisé, et présentant peu d'impuretés.



70 Résultats expérimentaux

[11.1 Protocole de mesure

Nous présentons ici un protocolle mesure appliqué a plusieurs systemes magnétiques
(particules, fils et couches minces). On peut séparer ce protocole en deux pagrepri¢fés quasi-
statiques et (ii) propriétés dynamiques.

[11.1.1 Propriétés quasi-statiques

a) Cycle d'hystérésis

Pour caractériser I'échantillon, nous avons mesuré tout d'dbsrd
cycles d'hystérésis, i.e. la réponse de l'aimantatidiécleantillon a des  — ohy |
variations du champ appliquélans son plan, parallélement ou | Yﬂ‘
perpendiculairement a l'axde facile aimantation de I'échantillon.
Généralement, nous avons fait valierchamp magnétique entre deux
valeurs extrémales, & des vitesses de balayaggtantes entre 0.01 mT/s et Fig. 111.1.1 : SQUID
100 mT/s. L'aimantation de I'échantillon est mesurée a l'aid SQUHD, fn"ae;nétigﬂg particule
placé au-dessus ou au-dessous de I'échantillon,mgsure le flux
magnétique créé par la particefetraversant la boucle de SQUID. Ce flux
esta peu pres proportionnel a la projection de l'aimantation de la particule sur I'axe x dans la figure
[11.1.1. En particulier, pour des anglgsfaibles, le flux est proportionnall'aimantation, le facteur de
proportionnalité étant donné par le facteur de couplage calculé dans le paragraphe 11.3.3.

AN particule

b) Dépendance angulaire du retournement de I'aimantation

Nous avons étudié la dépendance angulaire du retournement de I'aimantatmbtgruudes
informations sur le type de retournement. Nous avons enregistré digsooycles d'hystérésis en
fonction de I'anglep du champ magnétique appliqué dans le glarsQUID. L'anglep est toujours
mesureé entre I'axe de facile aimantation et la direction du champ appliqué. Ensuite, danssautas de
d'aimantation, nous avormesuré la dépendance angulaire des distributions du champ de
retournement. Enfin, nous avons essaiguster les mesures avec les modéles courants de
retournement de I'aimantation (voir le chapitre I).

c) Champ constant tournant

Dans le but d'obtenir des informations sur le tgperetournement, il est aussi intéressant
d'étudier la réponse de l'aimantation de la particule par rapport a un champ constant Reiteies
études n'ont pas pu étre effectuées pendant la durée de madhase de la capacité modeste de
l'ordinateur, mais elles vont étre réalisées prochainement.

[11.1.2 Propriétés dynamiques

Pour étudier l@lynamique de retournement de I'aimantation, nous avons choisi deux méthodes
différentes :

(i) mesure de ldistribution du champ de retournement en fonction de la température et la
vitesse de balayage ;
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(i) mesure dda probabilité de retournement a un certain champ constant en fonction de la
température.

a) Champ de retournement de I'aimantation Hy et sa distribution

Nous avons étudié en détail les champs de retournement de l'aimantgtiswhpour I'anglais
switching) des cycled'hystérésis des types A, B et C (voir le paragraphe Ill.2). Pour différentes
températures et vitesses de balayage, nous avons megurE06i a 1000 fois pour connaitsa
distribution. A partir de cette distribution, nous avons calculé la moyenne arithmétiguet la

largeuro qui est donnée pé#a racine carrée de la variance (écart quadratique moyen). Ensuite, nous
avons étudié ces deux valeurs statistiques en fonction de la températueevitiedse de balayage du
champ. Dans les graphes, les barres d'erreur indiquent la largeula distribution de [, .

Nous avons comparé nos mesures avec le modéle siearkijarvi (cf. 1.4, en particulier
pour la définition des parametres) :

O la 0
ARG - ML B0 g KM oy B g
7R H g a E Haw

Dans certain cas, nous avons ajusté la formule bsamesures. Pour ceci, il faut tradéyg, en

/a
fonction de x = % In( EGT_ )d . Finalement, omompare les mesures de avec la prédiction du

modele de Kurkijarvi donnée par la formule suivante :

o OHY, 1Ek_T g 0eT

aOE,0 B G-I @

b) Probabilité de retournement de I'aimantation

Pour une température donnée, nous avons augmenté rapidement le champ jusqudainae
valeur. Ensuite, le champ appliqué restant constant, nous avons mesuré le temps d'attente nécessai
pour que l'aimantation se retourne,temps est appelé le temps de retournerggnCeci est répété
100 & 200 fois pour obtenir des histogrammes. L'intégration et la normalidesidsy donnent la
probabilité de retournement P(t). Nous avons mesuré P(t) pour différents champs et températures.

Nous avons comparé les mesures de P(t) avec un modéle basgigation thermique de type
Arrhenius :

—roP _
P(ty=e" " avec M=roe =

Ici T =1/, out estle temps de retournemembyen et} est un parametre qui exprime I'écart des
mesures par rapport a la loi d'Arrhenius pour laqustig.
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l1l.2 Les différents types de cycles d'hystérésigvernsdorfer 1995/1-2]

Avantd'étudier le retournement de l'aimantation plus en détail sur nos différents échantillons,
nous allons présenter d'abord brievement les différents tymgslds d'hystérésis. Nous avons choisi
5 types différents de cycles d'hystérésis réesumant tous les cycles d'hystérésis mesupastiuuldess
composées des différents matériaux. L'ordre choisi vagystéme simple (particule quasi-mono-
domaine) aux systemesmplexes (particules multi-domaines). Les propriétés présentées dans ce
paragraphe sont indépendantes de la vitesse de balayage du champ et de la température (< 7 K).

Type A:

La caractéristique de ce type de cycles d'hystérésis est que I'aimantation secetopiétement
par un seul saut d'aimantation dangemps inférieur a 100 ps (limite actuelle de I'électronique du
SQUID). Avant et apres le saut, I'aimantation varie réversiblemeobr@gortement est trés proche de
celui d'une particule mono-domaine, ce quistvu par le modele de retournement uniforme de
Stoner-Wohlfarth (cf. 1.1)Cependant, pour la plupart des particules, nous avons observé un
changement du module d'aimantation avant le retournement. Ceci est un indige iaurnement
non uniforme. Nous pensons que le retournement de I'aimantation egtanitié centre de nucléation
composé d'environ #G&pinset qu'il est suivi par la propagation rapide d'une paroi retournantdes 10
spins de la particule. Les mesudesla dynamique de retournement de I'aimantation ont confirmé que
le volume d'activation déclenchant le retournement est beaucoup plasieédtéitvolume de la particule
(cf. 111.3.2).

Les particules possedent deux configurations de ['aimantation minimisamrgie
magnétostatique : soit parallele, soit antiparalléle a I'axe de facile aimantatigpadelde. On peut
tres bien voilda stabilité de ces deux configurations en appliquant le champ a un certain angle par
rapport a I'axe facile. Par exemple, pour la particule ddads la figure 111.2.1, le retournement de
I'aimantation se produit en deux sauts pour les angles supérieurs a 16° (cf. 111.3.2).

Les conditions nécessaires pour avoir un retournement de ce type sont une petite ltaille de
particule et une anisotropie importante (de forme ou cristalline) bien définie dans une direction.

ol | T T I I Flx(' ®/®o)y | T I
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% ui 02 | """".-?—' -
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e — 01 |- N ‘ —
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= 01 - | 30° : .
oT S 1 o e L T
[
03 F .
1 1 | | | ! 04 ! ! ! ! !
150 400 50 0 _ 50 100 150 150 400 50 0 50 100 150
HoH (M T) HoH (M T)

@) (b)
Fig. 1ll.2.1 : (&) Trois cycles d'hystérésis de type A : particules de Ni, CogEiglogNi, avecune taille

d'environ 200 x 100 x 30 nn(b) Le cycle d'hystérésis d'une particule de Co est de type Appsud® et de
type B poury = 30°.
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Type B:

Ce type de cycle d'hystérésis est mesuré sur des particules plus grarcidie gluetype A. La
configuration, venant d'un état sature, est stable jusqu'a champ nul. Il faut alors applignemp
antiparallele a I'aimantation pour que I'aimantation commenceefosener par plusieurs sauts qui
sont reproductibles (figure 111.2.2). Ici, une plusieurs parois se propagent entre des barriéres
d'énergie de configuration et / ou diggauts. Les conditions nécessaires pour avoir un retournement
de ce type sont une taibaiffisamment grande pour pouvoir stabiliser une paroi dans la particule, un
champ de nucléation de la paroi assez important et un champ démagnétisant faible.
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Fig. 111.2.2 : Cycles d'hystérésis de type B : particule de CoZrMoNi et Ni.

Type C:

Ce cycle d'hystérésis est trgwche du type B, mais ici I'aimantation commence a se retourner
avant atteindre le champ nul, i.e. la configuratler'aimantation saturée n'est pas stable a champ nul
(voir la figure 111.2.3). Les conditions nécessaipgair avoir un retournement de ce type sont une
taille suffisamment grande pour pouvoir stabiliser une paroi dans la particule (paunie type B),
un champ de nucléation de la paroi faible et un champ démagnétisant important.
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Fig. 11.2.3 : Cycles d'hystérésis de type C de particules de Co.
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Type D :

Le cycle d'hystérésis de type D est caractérisé par un grand nombre getiteesauts
d'aimantation qui ne sont pas reproductibles i.e. deux cycles d'hystérésis faitesdarémes
conditions présentent des sauts d'aimantation complétement différents. Nousesarisce type de
cycle sur leparticules faites en terres rares (figure 111.2.4) et pour des ensembles d'agrégats (figure
[11.2.5). Ces matériauypossedent des anisotropies magnétocristallines importantes et souvent
distribuéesu hasard. La longueur de corrélation ferromagnétique des terres rares est souvent faible
(typiguement entre 1 a 10 nm). Ceci implique que les sauts d'aimantatiora d@dhelle
nanoscopique i.e. qu'ils sont beaucoup plus petits quedesuxétaux de transition de configuration
électronique 3d comme Co, Ni et Feontrairement & ces matériaux, les cycles d'hystérésis des
particules faites en terres rares sont relativement indépendants de la forme des particules.
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Fig. lll.2.4 : Cycles d'hystérésis de type D de particules deslbtae CoZrTh.

Fux( ®/Po) I I I —M(@06pug)
003 |- dépotdel0 2 agrégats .
002 |- 200 nm

— 05
001 ~ 300nm
0 I —H4 0
03
002 | 05
003 LB o 06 - -1
-160 -140 120 100
004 ' | | | | 15
300 200 4100 0 100 200 300

HoH(M T)

Fig. 11.2.5 : Cycle d'hystérésis du type D d'un ensemble deafj@égats de Co (cf. I11.5).
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Cycle d'hystérésis mineur :

Un cycle d'hystérésis mineur est un cytleystérésis avec un champ appliqué maximal qui est

inférieur au champ de saturation. Un cyt'leystérésis mineur avec un seul saut d'aimantation est di
soit au changement d'une configuration des parois a une autre configurationliff@®e soit au
déplacement d'une paroi entre deux centres de piégeage (figure 111.2.7). Ad'agldes mineurs, on
peut étudier le retournement d'une pegtietie de la particule sans faire intervenir la complexité de la
particule entiére. On ne pefatire un tel cycle que sur les particules ayant un retournement de
I'aimantation de types B ou C.

Fig.
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Fig. 111.2.6 : Cycle d'hystérésis de type C d'une particule de Co. L'agrandissement montre un cycle mineur
correspondant a la nucléation et a I'annihilation d'une paroi.
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l1.2.7 : Cycle d'hystérésis de type C d'une particlde Co. L'agrandissement montre un cycle mineur.
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[11.3 Particules submicroniques élaborées par lithographie électronique

Nous abordons maintenant les comportements des diffégehtmtillons que nous avons
étudiés. En cqui concerne nos différents échantillons, nous avons tout d'abord étudié des particules
submicroniques elliptiques ou rectangulaires élaborées par lithographie électronigjug).(ctes
particules ont des contours elliptiques ou rectangulaires avec des dimensions comprisésenge
1 um et des épaisseurs allant de 5 a 50 nm. Gralee grande performance de la lithographie
électronique et a la technique experte de Dominique Malilly, aowss pu placer ces particules sur la
boucle des SQUID avec une précision de quelques dizaines de nanometres.

A la recherche d'une "particule idéale", nous avons essayé plusieurs matétenmigues
d'élaboration des couches magnétiques. Dans le tableau Hb8slavons résumé tous les matériaux
et leurs caractéristiques. Dans les paragraphes suivants, nous présentons uniquement quelques
résultats pour le matériau Co nanocristallisé. Quelques résultats desratéeaux sont présentés
dans I'annexe 5. Une comparaison entre les différents matériaux est donnée dans le chapitre 1V.

Nous avons particulieremdnien étudié les particules de Co nanocristallisé. Nous avons pu
mettre en évidengeour certaines une rotation pratiquement uniforme de I'aimantation. Pour d'autres,
part contre, leetournement est non uniforme. Nous avons aussi étudié des particules possédant une
paroi. Et nous avons enfin étudié un réseau de particules de Co nanocristallisé.

Le dépbt magnétique de Co nanocristallisé a été effectué au laboratoire Louis Néel par Luc
Thomas. Il a utilisé une pulvérisation cathodique ("sputtering"). La températsubshnat pendant le
dépobt était celle de I'azote liquide. L'analyse par microscopie électronimoateé des traces de
carbone et d'argon dans ces couches. L'étude par rayon X a mis en évdensgucture
nanocristallisée (5 - 10 nm). Les couches magnétiques sont tres doeiagsamp coercitif est
d'environ 2 mT a 4 K (cf. V.2). Par conséquetiaejsotropie des particules élaborées a partir de ces
couches avec la technique de "lift-off" est essentiellement donnée par I'anisotropie de forme.

|_ Paragraphe Matériau Morphologie Elaboration Laboratoire
1.3 Co nanocristallisé | pulvérisation 70 K L. Néel
A5.1 Co polycristallisé pulvérisation 70 K L. Néel
A5.2 Co nanocrist. poreux agrégats CNRS - Lyon
A5.3 Ni polycristallisé effet Joule L2M - Bagneux
A.5.4 Fe nanocristallisé effet Joule LMPSM - Nancy
A5.5 Fe monocristallé épitaxie CENG - Grenoble
A.5.6 Ca1ZrgMogNi amorphe pulvérisation 300 K LMMM -
2 Meudon
A.5.7 CogZrsThy amorphe pulvérisation 300 K LMMM -
Meudon
A5.8 TbFe3 polycristallisé pulvérisation 70 K L. Néel

Tab. 111.3.1 : Résumé des différents matériaux utilisés pour I'élaboration des particules fabriquées
par lithographie électronique.
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[11.3.1 Particule de Co nanocristallisé avec un retournement de l'aimantation
proche du modéle de Stoner-WohlfartHwernsdorfer 1995/2]

Dans ce paragraphe sont présentéesntesures de retournement de l'aimantation de la
particule (6.11 2,11) de Co nanocristallidées dimensions de la particule sont d'environ
70 x 50 x 25 n/ La particule est protégée contre l'oxydation par une couche de Si d'égdsseur
et est passivée par une couche d'oxyde de Co sur ses bords.

a) Dépendance angulaire du champ de retournement

Pour vérifier lecaractéere mono-domaine dela  °?; T
. , ., , . Fux( ®/®o)
particule, nous avons étudié la dépendamggilaire -
du champde retournement. Le champ magnétique °! |-
est appliqué dans le plan ldeparticule (i.e. dans le -
plan du SQUID) et faitin angle¢ avec le grand

1

| crettg =450

|: —o--¢:_75° : —
|

axe de la particule. La figure 111.3.1rontre trois - ,
cycles d'hystérésis pour différerasgles ¢. La o1 :: / g .
courbure inhabituelle des cyclesst due au = .

. . 02 | | | | ]
couplage particule - SQUID (cf. figurd..3). Dans 50 100 50 o 50 100 150

la figure 111.3.1.2, nous avortsacé la variation du uoH(m T)
champ de retournement en fonctionldegle ¢ . _ o _

. . . Fig. 111.3.1.1 : Cycles d'hystéréside la particule
Les lignes correspondent a un ajustement due11 211) de Co pour trois directions duamp
modeéle de Stoner-Wohlfarth a nos données. applique, jgdH/dt = 10 mT/s.

A cause de la symétrie dans le modéée
Stoner-Wohlfarth, ilest seulement nécessaire de
discuter l'intervalle de, par exemple, 0° a 90°. Ceci n'est pas possibleette particule de Co.
Cependant, la figure 111.3.1.2 montre qu'on peut se limiter, par exemitgegvalle de -90° a 90°.
Pour les angles -90° ¢ < -22° et 32° ¢ < 90°, I'ajustement au modé&le Stoner-Wohlfarth, avec
un rapport des axes respectivement de 1 : 0.62 et 1 : 0.53, est presque parfast.dhgles compris
entre ces deux intervalles, -229<< 32°, on observe urignsition entre ces deux rapports des axes.
De plus, pour les angles 0°g<< 32°, un petit saut d'aimantation (croix denfigure 111.3.1.2) a lieu

WoHe ™™ T T 1 o e ot WoHew (M TY
ajistem en
(mT) 1062 160 ]
120
140 -
100 120 :
100 |
80 ¥ 1062
80 [+ a
60~ n 60 _ﬁ“l i
RN B B B B B
90° 75° 60° 45° 30° -15° 0Q° 180°  90° 0° 90° ¢ 180°

Fig. 111.3.1.2 : Dépendance angulaire du champ de retournement de la particule (6.11 2,11) de Co. Les points indiquent
le champ de retournement et les croix indiquent un petit saut d'aimantation avant le retournement de I'aimantation.
Les lignes correspondent aux ajustements du modeéle de Stoner-Wohlfarth aux données expérimentales.
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avant le grand saut de retournement de I'aimantation (points dans la figure 111.3.1.2).

A partir des rapports des axes trouvés par I'ajustechemhodéle de rotation uniforme de
Stoner-Wohlfarth aux champs de retournement, on peut calculer les cycles d'hyktEmésises (cf.
[.1) et les comparer awycles d'hystérésis mesurés. La figure 111.3.1.3 montre quelques-unes des
comparaisons. Lefignes en pointillés sont calculées a partir du modele. On remarque que les
courbures expérimentales avant les sauts d'aimantation sont toujoyrsoploiscées que celles du
modéle. En particulier, pogr = 0, lemodéle prédit un cycle carré, ce qui n'est pas le cas de nos
mesures.
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o1 |Ler - 015
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005 |-i StLW - 005
0 i 0
005 |- p=0° i 005
. L ’-"‘J 1 "
015 & ] 015
02 | | | | | 02 | | | | |
450 -100 50 0 50 100 150 450 -100 50 0 50 100 150
uoH(mM T) uoH(M T)
Fux( @/®oh T T T v Fux( @/®o) T T T T ol on
015 |- - 015 StW
01 ' 01
005 005
0 0
005 005
01 01
015 ot 015
02 | | | | | | | | | | | |
150 -100 50 0 50 100 150 200-50100 50 0 50 100 150 200
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Fig. 11.3.1.3 : Cycles d'hystérésis d'une particule de Co pour trois angles. Les cycles d'hystérésis calculés a
partir du modéle de Stoner-Wohlfarth sont tracés en pointillés.

b) Discussion de I'ajustement du modéle de Stoner-Wohlfarth

Les mesures de la dépendance anguthirchamp de retournement d'une particule de Co
(70 x 50 x 25 n@) ont montré utomportement qui est trés proche du modéle de rotation uniforme
de Stoner-Wohlfarth. Cependant, il y a essentiellement quatre déviations a ce modele :

(i)

L'étude de la dépendance angulaire du chdenpetournement a révélé deux rapports
d'axes d'ellipses différents. Ceci pourrait &@fea un défaut de forme comme présenté dans la
figure 111.3.1.4. Dans ce cas, pour les deux sens de rotation de I'aimantation, on peut ideaginer
formes d'ellipses effectives tracées en lignes pointillées. Avec ce megré; saut d'aimantation est
dd a un saut entre les deux formes d'ellipses effectives.
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(i) La déviation du champ de Ebseseflectves:
retournement pour les anglgsfaibles peut 10531062
étre due a une formation dgins non
colinéaires. En effet, la particubst encore
relativement grande pour avoir uration
uniforme des spins. De plus,le défaut de
forme existe, lehamp total ne peut plus
étre uniformedans la particule, entrainant
aussi une formation de spinsion
colinéaires.

(i) De la méme facormgue pour la
déviation (ii),la formation de spins non
Fig. 111.3.1.4 : Schéma du contour d& particule de Co

colineaires p,eUt provoqueme C,OL!rb_ure (lignes pleines). Les fleches H etiMliquentrespectivement
plus prononcée du cycle d'hystérésis que la direction du champ appliqué et la directicie

dansle cas dune rotation uniforme des 'aimantation.
spins.

b)

(iv) La hauteur de la barriere calculée a partir du modélegstiigVM é(N b—Ny)/ 2 ouV est
le volume de la particule, M'aimantation de saturationpMt Ny les facteurs de désaimantation. La
hauteur de la barriere trouvée a partir des mesures de la dynamique de I'aimantation (cf. 111.3.2b), est
par contre deux ordres de grandeur plus faible que la hauteur calculée. La raison de cette déviation
vient de ce que le retournement est probablement déclenché par un centre de nucléation de dimension
beaucoup plus petites que celles de la particule.

c) Dynamique du champ de retournement

Nous avons étudié la dynamique de retournement de I'aimantation en mesurant la distribution du
champ de retournement en fonction de la température et de la vitesse de balayage. Les résultats sont
présentés dans le paragraphe 111.3.2 afin de les comparer avec d'autres particules. Un résultat
important de ces mesures est que les fluctuations du champ de retournement sont trop grandes pour
étre seulement d'origine thermique (voir la figure 111.3.2.5).

Nous n'avons pas mesuré la probabilité de retournement pour cette particule car les fluctuations du
champ de retournement étaient trop importantes. Le temps d'acquisition des données aurait été trop
long.

Par la suite, nous avons essayé de trouver une autre origine possible pour les fluctuaggns de H
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d) Largeur o de la distribution de Hsw

Dans ce paragraphe, nous regardons plus en détail la nucléation du retournement de
I'aimantation. La figure 111.3.1.5a montre un cycle d'hystérésis pour un cagptipué paralléle au
grand axe de la particulg (= 0). Les deux régions intéressantes sont marquées pand. Pour
mieux comprendre les grandeurs mises en jeux, nous avons converti ledimaatation en utilisant
un facteur approximatif d&.6+ 107 g/ Py déterminé expérimentalement.

La figure 111.3.1.5b montre les deux distributions deamps de retournement enregistrées a
l'aide de la méthod#ecrite dans le paragraphe 11.2.4. Les valeurs du champ de retournement moyen
H,, etles largeurs des distributions sont données darfigiare 111.3.1.5b. Les valeurs de sont
en fait tropgrandes pour étre seulement d'origine thermique (figure 111.3.2.5). Plus loin, nous allons
suggérer une explication possible de ce comportement.

Fux( ®/®o)y T —on M@0 ®pg)
6
015 |- r—d
o1 | 14
Co(@25nm
005 |- ¢ ) -2
0+ 81 ‘70nm —0
005 | 50nm - -2
T _...-l——‘é> 1
015
— -6
02 | | | | |
150 400 -50 0 50 100 150
uoH(MT)

Fig. 111.3.1.5a : Cycle d'hystérésis d'une particule de Co nanocristallisé, a T = Q.2K,

Le signal de la variation du flux est converti en aimantation*(:BOB_7uB/qJ0 ).

160 - 160 —
HoHg, = -126.82 mT HoFey =123.57 mT
140 0=053mT A 7 140 1= o A 0=057mT 7
120 | @ i — 120 |- <2 . —
o H IS =
100 | € - | L — 100 | 2 —
o —
80 |-< - 80 |- -
dH/dt = — —
60 Y80 rn/T/s 00 “gg”’.?_; =
— ml/s
40 T=0.12 k4 40 - T=012K
20 — 20 | —
o Ll= 0
129 128 127 126 125 122 123 124 125 126
HoH(m T) woHm T)

Fig. 111.3.1.5b : Histogrammes de 1500 champs de retournement enregistrés a l'aide de la méthode décrite

au paragraphe 11.2.4.
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Fig. 111.3.1.5¢ : Zoom sur la région de deux sauts de cing cycles d'hystérésis enregistrés a I'aide de la méthode de
compensation (paragraphe 11.2.QdH/ dt=0.5 mT /s. L'aimantation avant le saut n'est pas exactement la méme

pour les cing cycles d'hystérésis.
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Fig. 111.3.1.5d : Zoom sur la région de deux sauts d'un cycle d'hystérésis enregistrés a l'aide de la méthode de mesure du
courant critique direct (paragraphe 11.2.1). Pas une mesuggnddgdmbe dans la région entre les états avant et apres
le saut, i.e. le temps de retournement est beaucoup plus court que le temps entre deux mgsures de |
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Fig. 111.3.1.5e : Zoom sur la région de deux sauts d'un cycle d'hystérésis enregistrés a l'aide de la méthode de mesure du
courant critique direct (paragraphe 11.2.1). Les mesureg stant tracées en fonction du temps.
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Les figures 111.3.1.5¢c montrent un agrandissement de la régyiant le retournement de cing
cyclesd'hystérésis enregistrés a l'aide de la méthode de compensation (cf. 11.2.2). On remarque que
I'aimantation avant les sauts n'est pas exactement la p@mdes cinq cycles d'hystérésis. Les
fluctuations d'aimantation sont de I'ordre dé fig (ce qui est proche de limite de sensibilité de ce
SQUID) i.e. 1 a 2 % de l'aimantation totale de la particule. D'qnétre il y a un petit saut
d'aimantation avant le retournement d'aimantation pgyrégatif. Ce petit saut se produit parfés
maniéere douce, mais aussi parfois par un saut rapide. Ces phénomenes syggéaaranfiguration
des spins avant le retournematdst pas toujours la méme pour les différents cycles d'hystérésis.
Ceci, ajouté a l'effet thermique, est sans doute respomatadargeur de la distribution des champs
de retournement. Nous donnons une discussion plus détaillée de ce phénomene dans le chapitre IV.

e) Vitesse de retournement de I'aimantation

Actuellement, lanéthode possédant la meilleure résolution en temps consiste a mesurer
directement le courant critique (paragraphe Il.2D8ns les figures 111.3.1.5d, nous présentons un
agrandissement de la région de deux sauts d'un cycle d'hystérésis enregistrés a |'aidealbaridte
Aucune mesure de he tombe dans la région entre les états avayirét le saut, i.e. le temps de
retournement est beaucopipis court que le temps entre deux mesuresg dai,l lui, est supérieur a
100 ps. Aussi, les fluctuations desbnt trop grandes pour pouvoir répondre a la question de savoir
I'aimantation commence a se retourner aleagrand saut (voir la figure 111.3.1.5e). Donc, avec la
technique actuellement utilisée nous ne poupassdonner de réponses aux questions concernant la
vitesse de retournement.

f) Conclusion

Avec cette premiére particule de Co nanocristallis€, nous avons mis en éuidleatmirnement
de l'aimantation qui est proche du retournementait@antation décrit par le modéle de Stoner-
Wohlfarth (rotation uniforme). Le fait que la configuration des spins avant le retournensertt s
toujours la mémeour les différents cycles d'hystérésis a une influence sur la laogder la
distribution de Ky Nous avons montré que ce retournement se fait en un temps inférieur a 100 ps.
Dans ce qui suit nous avons étudiee particule similaire mais un peu plus grande et qui a
montré un retournement non uniforme de I'aimantation.
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111.3.2 Particule de Co nanocristallisé avec un

I'aimantation non uniforme [Wernsdorfer 1995/2]

retournement de

Dans ce paragraphepus présentons des mesures de retournement de l'aimantation des
particules (6.11 4,11) et (6.11 1,11) de Co nanocristallisé identitjugarticule (6.11 2,11) du
paragraphe 111.3.1 sauf que les dimensions des particules sont respectivéeremton
150 x 80 x 25 nihet 150 x 70 x 25 n#pi.e. ces particulesont un peu plus grandes que la particule
(6.11 2,11).

a) Dépendance angulaire du champ de retournement

Pour vérifier le caractére mono-domaine des particules, nous avons étudié la dépendance angulaire
du champ de retournement. La figure 111.3.2.1 montre quelgues cycles d'hystérésis pour différents
anglesp entre le grand axe de la particule et le champ appliqué. La courbure inhabituelle du cycle est
due au couplage particule - SQUID. Dans la figure 111.3.2.2, nous avons tracé la variation du champ

de retournement en fonction de I'angleLes cycles d'hystérésis ne présentent qu'un seul saut
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Fig. 111.3.2.1 : Cycles d'hystérésis de la particule (6.11 4,11) de Co pour plusieurs directions du champ appliqué.



84 Résultats expérimentaux

d'aimantation seulement dans lintervalle entre -45°  , ¢
o Tsw J

et 14°. Pour les autres angles, I'aimantation se 140 7
retourne par deux ou trois sauts d'aimantation.

Les formes de ces cycles d'hystérésis sont +20 £
complexes (figure 111.3.2.1). Il y a probablement 100 é&:
une nucléation d'une ou plusieurs parois apres le 80 fe ,,,d’f £ E
premier saut. Dans ce cas, les sauts successifs 60 |- &% e
correspondent d'abord a un déplacement et ensuite I

a une annihilation de paroi. Ces particules ne sont 99" 4%° o 45° ¢ 90°

donc pas mono-domaines pour tous les angles du Fig. 111.3.2.2 : Dépendance angulaire du champ de
L . retournement de la particule (6.11 4,11) de Co. Les

champ appliqué. Les fluctuations des sauts cycles d'hystérésis possédant un seul saut
d'aimantation sont faibles & part certains angles d'aimantation sont situés dans l'intervalle compris

o . ] entre -45° et 14°.
particuliers pour lesquels la dépendance angulaire
n'est pas continue.

La dépendance angulaire du champ de retournement de la particule (6.11 1,11) n'a pas été mesurée
mais devrait étre similaire.

Par la suite, nous allons étudier le retournement de I'aimantation quand le champ est appliqué dans

la direction du grand axe de la particul@s< 0°).

b) Dynamique du retournement de I'aimantation.

Nous avons étudié la dynamique du retournement de I'aimantation en mesurant la distribution des
champs de retournement en fonction de la température et de la vitesse de balayage du champ. A partir
de ces distributions, nous avons calculé la moyéhgeet la largeuo . Les figures 111.3.2.3
montrent la dépendance &g, en fonction de la température et de la vitesse de balayage pour la

particule (6.11 1,11) de Co. Le champ est appliqué parallelement au grand axe de la particule. Les
barres indiquent la largewar. La figure 111.3.2.4 montre un exemple de distribution et la figure
[11.3.2.5 présente la dépendance thermique de

woHgw (M T)T T T T T HoH sw

bares = g | I 02K

126 - mT) | 05K
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125 125 _/}/H/H/(/{/ 4
25K
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55K
121 = 121~ //ﬂ/ 1
120 120 ! 1 ]
0 1 2 3 4 5 TK) 1 10 100 v(m T/s)
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Fig. 111.3.2.3 : Dépendance de la valeur moyenne du champ de retournE@,@mm fonction de la température et de la
vitesse de balyage du champ pour la particule (6.11 1,11) de Co. Les barres indiquent |@ lagdudistribution.

1 1T 1T 1T T 1T T T 1 om Ty T T T
150 T=015K | U, dH/dt=30m T/s
_g [ 08 IZ —O— pakue 211
I m oded
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100 |- = - 06 - - - === modét
e e ol
3 pakue 111
04
50 |- -
02
0 0
1246 125 1254 1258 1262 1266 0 1 2 3 4 5 TK)
HSW (m T)
Fig. 111.3.2.4 : Exemple d'un histogramme du champ Fig. 11.3.2.5 : Dépendance thermique de la largeur
de retournement. O pour trois particules de Co.

Nous avons ajusté le modeéle de Kurkijarvi [Kurkijarvi 1972] (cf. 1.4 formuke &s mesures. Le
résultat est montré dans la figure 111.3.2.6. Avecchoix de ¢ = 19 toutes les mesures aux
températures supérieures a 1 K sont surligne dite "ligne majeure". Les mesures effectuées en
dessougsie 1 K donnent des droites paralleles a la ligne majeure. On peut décaler toutes ces droites
sur la ligne majeure eemplacant la température T par une température T* (courbe insérée dans la
figure 111.3.2.6). A partir du graphe de T* en fonction de T, on trouveem@érature de changement
du régime thermique a un autre régime ge 0.85 K.

woHgy (M T) T | | | I I
126

012K

02K
124 —
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120 '

[Th(LO 6T/Wvh)] 172

Fig. 111.3.2.6 : Hs(T,v) pour la particule (6.11 1,11) de Co (150 x 70 x 2§)nrtnes points correspondent aux
mesures de §\(T,v) aux températures réelles T et les croix aux mesures ramenées aux températures T*.
La variation T*(T) est tracée dans la courbe insérée.



86 Résultats expérimentaux

particule | a (nm)| b (nm angle| KW (MmT)| Eyk (K) | 1o (s 108) | T¢(K) N (nm)
6.11 2,11 80 50 =Q° 110 6800 8.1 0.85 8.5
6.11 1,11 150 70 = 0° 129.7 14000 4.6 0.85 10.2
6.11 4,11 150 80 -8.7° 124.3 22000 5.6 0.8 12.0
6.11 4,11 150 80 -21° 122.7 8827 1300 0.8 8.9
6.11 4,11 150 80 -38° 93 4700 200 1.0 7.9
6.11 4,11 150 80 4.4° 140.2 6920 2000 0.7 7.9
6.11 4,11 150 80 14.7° 93 1140 47 1 4.9
6.11 4,11 150 80 -6.6° 127.5 27000 24 0.85 12.8
mesure P(t

6.11 4,11 150 80 -6.6° 129 26000 1000 0.85 12.6

Tab. 111.3.2.1 : Quelques valeurs numériques des paramétres de I'équation 5 du paragraphe 1.4 pour des particules de Co.

A partir de la figure 111.3.2.6, on peut facilement calculer les constantes intervenant foanmsila
5 du paragraphe 1.4. Les résultats pmette particule et ainsi que ceux concernant d'autres particules
sont donnés dans le tableau 111.3.2.1. En utilisant ces valeursreidele de Kurkijarvi (cf. 1.4
formule 6), on peut calculer largeurc de la distribution de champ de retournement. Dans la figure
[11.3.2.5, nous comparons les valeurs de mesurées et calculées. mesuré diminue avec
l'augmentation de la température, contrairementaculé.
Enfin, apartir de E, on peut calculer un ordre de grandeur du volume d'activation V dans

lequel le retournement est initié.
___Eo

- 0 _ (1)
uOMSng

On trouve des valeurs de V (cf. tabléduB.2.1) qui sont deux ordres de grandeur plus petites
que prédit par lenodele de Stoner Wohlfarth ou le volume d'activation est le volume de la particule.
Nous expliquons ce résultat expérimental par le fait que le déclenchdmeahversement de
I'aimantation se produit par un processus de nucléation (cf. chapitre 1V).

c) Probabilité de retournement de l'aimantation

Nous avons mesuré la probabilité de retournement P(tjgparticule (6.11 4,11) en fonction
du champ appliqué et de la température. Quelques exemples de P(t) sont préselggdigares
[11.3.2.7. Pour comparer les mesures de P(t) avec un modele basé sur I'activation thermique du type
Arrhenius (voir par exemple 1.4 : modele de Kurkijarvi), nous avons dgdt# suivante & nos
mesures :

p(y=e 0’ @)

T est la moyenndu temps d'attente @ donne la déviation du systeme par rapport au modéle avec
une seule barriére d'énerdlet 1). Ces ajustements sont représentés par des tigngsues dans

les figures 111.3.2.7.3 est tracé dans la figure 111.3.2.8 en fonction de la températurehamp
magnétique et du temps d'attente moyen
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Nous avonsajusté la loi d'Arrhenius” =T, e A aux valeurs det trouvées ce qui est

présenté dans la figure 111.3.2.9 comparant les ajustemertig,detT. Les constantes trouvées sont
données dans le tableau 111.3.2.1.

1 XN °'°B';°'| e i 1
PO K ] P® T=45K
¢ HH=1247mT |
08 t=61s  — 08 HH,=12177mT
. B=029 ] 1=267s
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[ t=142s i 1=0438s
oa [ 04 [ v
WH,=1249m T [ ——>
02 | 1=913s 02 [rAe12288mT
i T=02K B=030 1=0116s
[ p= 140
0 0 A o B2, -
001 01 1 10 t(s) 001 01 1 10 (s)

Fig. 111.3.2.7 : Probabilité de non retournement de l'aimantation en fonction du temps pour différents champs
appliqués a 0.2 et 4.5 K. Les lignes pleines sont ajustées aux données avec une exponentielle étendue
donnée paP(t) = exp[- (t/r)B] . Les paramétres d'ajustempret T sont indiqués dans les graphes.

15 . . . — [516 . G éﬁ ST T T
B o 1L T=35K 0_'."' _ 14 L (o) T=35K
1k ° -..8 - ’ -
: P i— ..... g 12 _‘.Q _ 12 L o ‘-.b. -
0. .
O 8§ ~ 0 o ™
400 1 © . 1E o™ .
T i’ i § E 0. .., O
. "0 o
s 08 o ..-'O - 08 | 0-..._‘_... -
Q" . O
0 1 1 1 1 06 L (o] 1 06 1 1 Q
0 1 2 3 O 122 123 yH(MmT) 124 001 01 1 gs) 10
@) (b) ©

Fig. 111.3.2.8 : Dépendance des expos@nta) avec la température (pour différents champs),
(b) avec le champ magnétique et (c) avec le temps d'attente méyen 3.5 K).
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Fig. 111.3.2.9 : Hsw(T,v) et Hy(T,t) pour la particule (6.11 4,11) de Co (150 x 80 x 2§)nmes points
correspondent aux mesures dg\kT,v) etT aux températures réelles T et les croix aux mesures ramenées aux
températures T*. Les variations T*(T) sont tracées dans les courbes insérées.
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d) Discussion

e

Historiguement, les exponentielles étendues [Kohlrausch 1847] aritliées pour décrire les
processus deelaxation dans les verres de spins et les systemes similaires. Pour ces systemes,
I'exposanest toujours plus petit que 1 et indique gu'il existe un grand nombre de configurations
métastables a basse température [Palmer 1984, Per Bak 1987, CaSfiihgCependant le
retournement de |'aimantation dans une partiemfemagnétique est trés différent de la relaxation de
l'aimantation dans uerre de spins. Ainsi, le coefficiefittrouvé dépendant de la température et du
champ signifie que le mécanisme de retournement dans une petite particule isolée est plus complexe
gue le modelée rotation uniforme. Des calculs numériques [Schabes 1991] indiquent qu'aux bords
de la particule les moments ne spat colinéaires avec I'aimantation au centre du matériau. lls
indiquent aussi que lorsqu'on diminue le champ le retournemeldim@ntation se fait via la
formation d'éventails ("fanning") et/ou la formatide vortex pour les moments. En comparant les
résultats expérimentaux avec la théorie, il est trés importa® dgppeler que les particules réelles
possédent des défauts en surface, défauts qui gouvéroal@ment I'aimantation. A cause de la
relativement grande taille de ngarticules, il est impossible d'observer la structure fine de
I'aimantation (a I'échelldée 1 nm) aux bords des particules. Cette structure magnétique sur les bords
peut avoir comme conséquence de créer de nombreuses vallées dans ld'éodegie gouvernant le
mécanisme de retournementd&ntrainer le fait qu'apres le retournement |'état final ne soit pas
toujours exactement le méme. Cet effet deviendrait plus important a basse températugéiret gpeut
l'origine de I'accroissement de la largeude la distribution des champsi

e) Conclusion

Ces mesures sur des particules de Co mono-domaines contenant erfqrsdnt été faites
avec une résolution de4Qg. Pour la plupetite particule, la variation du champ de retournement en
fonction del'angle est en accord qualitatif avec le modéle de rotation uniforme de Stoner Wohlfarth.
Cependant la barriere d'énergie trouvée a l'issue des mesures dynamideies esires de grandeur
plus petiteque celle prévue par le modele. C'est pourquoi nous proposons de dire que le saut
d'aimantation est déclenché par un processus de nucléation a la surface.

En plus de montrer le caractere mono-domaine des particules, nouspaveonssurer la
distribution du champ de retournement. La largeurcette distribution augmente lorsque la
température décroit et devient constante a trés basse température. La nthyerirvemp de
retournement devient constante en dessous d'une température cgtig@e9TK. Nousie pouvons
pas conclure quant a l'origine par effet quantmueon des observations car la théorie ne prend pas
en compte les modes réels de retournemhefitimantation. Lorsque I'énergie thermique diminue, les
multiples vallées de la surface d'énergie sont révélées sinteces vallées qui gouvernent le
retournement de l'aimantation a basse température.
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[11.3.3  Particules de Co nanocristallisé possédant une paroi -
Particule isolée et réseau de particulggvernsdorfer 1995/3]

Dans ce paragraphe, nous présentons
d'abord les mesures effectuées Buparticule
(16.5 2,5) elliptiguede Co nanocristallisé. Les
dimensionsde la particule sont 300 x 200 X
30 nn¥ (figure 111.3.3.1).Ensuite nous montrons
des mesured'aimantation effectuées sur un
réseau de ¥80P particules.

300nm

a) Structure en domaine et dépendance
angulaire des processus denucléation et
d'annihilation de la paroi

Pour comprendre latructure en domaine  Fig. 111.3.3.1 : Photo déa particule (16.5 2,5) sur
de la particulenous avons étudié la dépendance € bras du SQUIDenregistrée par un microscope
. . L . électronique a balayage. Les dimensions S8t
angulaire du cycle d’hystérésis. La figute3.3.3 nm x 200 nm, épaisseur 30 nm)
montre quelques exemples de cycles d'hystérésis
pour différents angles du champagnétique
appliqué. L'anglep est mesuré entre la directidn champ et le grand axe de la particule. Les cycles

d'hystérésis somtssentiellement caractérisés par deux sauts d'aimantation. Commencons par I'état a)

Fu X( (I)/(I)O) | |
3 b) ; =

100 100
u,H(m T)

Fig. 111.3.3.2 : Cycle d'hystérésis de la particule (16.5 2,5) de Co nanocristallisé. Le esbamgpliqué
parallélement au granalixe de la particule. La structure en domaines (cf. 1.2.2 - Van den Berg) est
schématiquement représentée dans le graphe. Les fleches indiquent la direspamsdésaimantation de la
particule est saturée dans les états a) et d). La particule possede une paroi dans les états b) (B = 0), ¢) et e).
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ou d) d'une particule saturée (cf. figlile3.3.2).

Si I'on inverse lechamp jusqua & le o
premier saut d'aimantation généere sireicture 1
de paroi. Lavariation de I'aimantation est ensuite

réversiblgusqu'au moment ou l'on dépasse le 0

champ H™" Dans ce caga structure de paroi
s'annihile.
La structure la plus simple qui donneteh

-2 ]

cycle d'hystérésia été proposée par Van den 120 80 40 o0 20 80 120
Berg (cf. 1.2.2). A champ nul, lparticule est mHmMT)

S ied ; K K +» Fig. 111.3.3.3 : Cycles d'hystérésis pour la
divisee e_n d_eux domaines sgpares par_ une paroi a particule (16.5 2,5) pour trois angles différents
180° (voir figurelll.3.3.2). Si on applique un mesurés entre le long axe de la particetela
champ magnétique, le domaise trouvant dans direction du champ appliqué dafs plan. La

. . i . variation du flux mesurée est seulement
la direction du champ augmente i.e. la paroi  proportionnelle a I'aimantation poues angles

s'approche des bords ldgoarticule. Au moment faibles. C'est pour cette raison que le cycle est
N . . nei déformé pour les grands angles.
ou l'on dépasse un champ crlthuéwi‘—r', la

parois'annihile et I'aimantation de la particule se
sature.ll y a principalement deux conditions
pour ce modeéle(i) un matériau magnétique tres
doux et(ii) un systeme a deux dimensions. La 80
premiere condition est vérifiée cardebalt est
nanocristallisé i.e. magnétiqueméndts doux. La
deuxiéme condition est aussi Vvérifiear le
champ démagnétisant perpendiculaire @sh
supérieur aux champdémagnétisants dans le

woH (M T)—

100 .. annhaton

plan. De plus, nouavons trouvé des résultats 180°  90° 0° 90° 180°
T . . [}
similaires pour des particules plusinces angs @
(épaisseurs dEO et 20 nm) (cf. Annexe 5). Des Fig. 111.3.3.4 : Dépendance angulaire dgsamps
structures en domaines plus Comp"quées de nucléation et d'annihilation. La ligne en pointillé
. est un ajustement du modele simgézrit dans le
(structures compositescf. 1.2.2) sont peu texte & nos données.

probables cades particules de tailles inférieures
a 200 nm x 100 nnmsont mono-domaines
(cf. 111.3.1-2).

La figurelll.3.3.4 montre la dépendance angulaire du champ de retournement correspondant a
la nucléation etannihilation de la paroi. A cause de la symétrie du probleme, il est seulement
nécessaire de discuter l'intervalleGdea 90° par exemple. Le champ de nucléation de la paroi est
négatif prés de 0° et augmente pour les angles plus glamdamp d'annihilation de la paroi
augmente aussi avec I'angle. Ceci pourrait étre expliqué de la maniere suivanés. FPawis champs,
la particule est saturée. Si on réduit le chamghamp démagnétisant veut nucléer une paroi pour
réduire I'énergie magnétostatique. Pour la nucléation, il fadacqaemme du champ démagnétisant et
du champ appliqué soit plus grande que le chéenpucléation de la paroi. Une fois que la paroi est
nucléée, elle prend une position dans laquelle la somme du champ démagnétisachahmu
appliqué est nulle. Si on augmente maintenant le champ, la paroi se déplace herdslede la
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particule (cf. 1.2.3). Au moment ou la distance entre la paroi et les bords est de l'ordre de |'@maisseur
la paroi, la paroi s'annihile. Comme |'énergiagnétostatique augmente avec l'angle du champ
appligué, la paroi se nucl@tus facilement pour les angles plus élevés. Pour la méme raison, aux
grands angles, il faut appliquer dggmmps plus élevés pour annihiler la paroi. Par exemple, I'énergie
magnétostatique pour une particule mono-domaine augmentkeangge comme E —KCOSZ(LU) ou
K est I'énergie d'anisotropie (par exemple, pour I'anisotropie de folne Mé(NY - NX)/2
[St.-W. 1948, Néel947] ou N et Ny sont les facteurs démagnétisantsjpegst I'angle entre la
direction de I'aimantation de la particule et son long axe.

Dans la suite, nous présentons un modele simple pour ajuster approximativement les données.
Le champ de nucléation mesuré est donné par :

HN mesure™ Hp (@) —Hy (2)

ou Hp est le champ démagnétisant dépendant de I'angle du ctpgpiigué et by est le champ de
nucléation. Ici, on néglige la dépendance angulaire du champ de nucléatiosugpore que la
direction de I'aimantation de la particule est paralléle a la direction du champ appligdé Avec

I'expression I% = M%(Ni co§¢ + N\Z( sin2¢) [St.-W. 1948, Néel 1947] I'equation (1) devient :

2 2 2
HN mesuré™ MS\/NY +(Ny - NY)0052¢ —Hy (2)

Le champ de nucléation a ¢ =0 est Hymesur§0)=MNyx —Hy et a ¢ =m/2
Hn mesuréT/ 2) = MgNy — Hy. La différence H mesuréT/ 2) — Hn mesurd0) = Mg(Ny =Ny ) est
l'anisotropie de forme qui est reliée & I'énergie d'anisotropiqM 3(Ny — Ny )/2.

Le calcul du champ d'annihilation est similaire mais avec un signe opposé dans I'équation (1) :

HA mesuré— HD(¢)+HA

La ligne en pointill&dans la figure 111.3.3.4 est une application de ce modele simple sur les
donnéesNous avons utilisé I'aimantation de saturation du matériau de G& (Mk106A/m),

I'épaisseur dé&a particule de 30 nm et une longueur de 300 nm. Nous avons trouvé un champ de
nucléationde poHy =(138+12)mT et une largeur de la particule de=R230+6)nm. Pour

I'annihilation de la paroi, nous avons trouygH, =(68+7)mT et b= (252+4)nm. On peut
comparer ceésultat a la largeur réelle de la particule de(B00+10)nm. Finalement, le champ
d'anisotropie egligHgk :quS(Ny - NX) =92mT pour b =200 nm.

Par la suite, le champ est appliqué a peu pres parallelemengaaxe de la particule, i.e. a 10°
dans la figure 111.3.3.4.

b) Mesure de la distribution des champs de nucléation et d'annihilation de la paroi

Nous nous limitons ici #étude de la nucléation et de I'annihilation de la paroi. Le cycle
d'hystérésis mineur estontré dans la figure 111.3.3.5. Pour chaque température, nous avons mesuré
la distribution deshamps de nucléation et d'annihilation pour des vitesses de balayage comprises
entre 0.01 and 100 mT/s. Comme attendu pour des processus activés thermidgieimenp moyen
de nucléation %C" augmente pour des températures plus élevées (0.1 a 6 K (iueléation est

plus facile pour les températures plus élevées)attdmp moyen d'annihilationzﬁf"h' diminue pour
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des température plus élevées car la paroi franchit plus facilement la barriere a haute tertijgtnaure
[11.3.3.6). Cependant, pour les températwgrsdessous de 1.5 K, la variation thermique du champ
d'annihilation se réduit et s'inverse pour les températures inférieures a 1 K.

Fux(| ®/®oy—T—T— T T T 1

2 | r,,,—-

15 nucéaton

:

annhatbn

165 25

0 | | | | | | |

0 10 20 30 40 50 60 70 80
woH(mM T)

Fig. 111.3.3.5 Cycle d'hystérésis mineur montrant la nucléation et I'annihilation de la paroi.
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Fig. 11.3.3.6 : Dépendance thermigque dedamps Fig. I11.3.3.7 : Dépendance thermigdes largeurs
moyens de nucléation etannihilation pour différentes  des distributions poutes vitesses de balayage du
vitesses de balayage. Liesrres indiquent les largeurs des ~ ¢hamp comprises entre 0.1 - 120 mT/s.
distributions.

HoHsw (M T HoH s (M T )—rrmrrre——rrrere——rree—
nucéatn 05K

02K

95 6 654 |- -
4K 2K

15K
85 11K 652 | ¢
05K
: 3 _
barmes = o 02K 3 banes = o
8 PP T B S P ) 651 R BT B |
01 1 10 100 01 1 10 100
v(m T/s) v(m T/s)

Fig. 111.3.3.8 : Champs moyens de nucléation et d'annihilation en fonction de la vitesse de balayage.
Les barres indiquent les largeurs des distributions.
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La figure 11.3.3.7 montre la dépendance d&Ufi et H""M en fonction de la vitesse de

balayage. De nouveau, comme attendu pour des processus Haivégjuement, le champ de
retournement décroit avec la vitesse de balayage dans le cas d'un processus par nucléatatret par

il croit dans le cas d'un processus d'annihilationajustement aux données expérimentales peut étre
obtenu par Hw= a + b In(v), ou les constantes a et b dépendeid dempérature. De facon
surprenante, la constante b décroit pour des températures décroisanks, la largeuo de la
distribution du chample retournement (largeur donnée par les barres dans les figures 111.3.3.6 et
[11.3.3.8 représentée dans la figure 111.3.3.7) décroit lorsque la tempéuatgmente. Une explication

de ce phénoméne est donnée plus loin. Enfiacroit avec laitesse de balayage mais la dépendance
reste tres faible.

c) Mesures des temps de retournement

Via les mesures des tempsrééournement nous avons acces directement a la probabilité de
retournement. Les figures 111.3.3.9 (ardpntrent les mesures des probabilités de retournement pour
la nucléatiorou I'annihilation de parois de domaines entre 0.1 K et 6 K. Pour comparer les mesures
avec un modele simple possédant une seule barriere d'énergie, nowgustéries données avec une
exponentielle étendue.

Py =e (1) 3

T est la moyenne du temps d'attent@® etonne la déviation du systéme par rapponnadele avec

une seule barriére d'énerge € 1). La figure 111.3.3.10 montre la dépendance du champ segboar

les processus de nucléation et d'annihilation d'une paroi. Cette dépendance est bien ajustée par la loi
empiriqueT(T,H) = ToC(T) exr(iH / HO(T)),OO les constantes c etykbont positives et dépendent de

la température. Leigne plus correspond aux nucléations et le signe moins aux annihilations (voir la
figure 111.3.3.10). La dépendance thermique dgpdur la nucléation et I'annihilation est représentée
dans la figure 111.3.3.11a. ficroit lorsque la température décroit ce qudditrent d'une loi de type
Arrhénius pour laquelle Kl serait proportionnel a la température. La figure I11.3.3.4idntre la
dépendance en températured@vect = 10 s). Pour le processus de nucléafiosst environ égal a

1, tandis que pour le processus d'annihilation d'une ffaest environ égal a Pans les deux ca

décroit avec la température au dessous de 1 K.
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P () P () T=6K

C R HH=6514mT
08 _“OH:B;ZZSmT 1=215s _|] 08 HH=65095m T
1= S p=24 _
1=391s
B=30 _
06 e pH=6517mT 06 HH=65126m T =142
B L 1=58s ) ] [ 1=022s ]
pB=27 B=175 HH=65111m T p H=6508mT
04 uH=6524mT 04 1=071s 1=181s
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1=17s HH=65141m T
02 02 —

p=285 [~ t=012s

B=205

001 01 1 10 ) 001 01 1 10 ys)

(©) (d)

Fig. 111.3.3.9 : Probabilité de non retournement de l'aimantation en fonction du tempiffizants champs appliqués

pour des nucléations gkarois a (a) 0.1 K et (b) 6 K et pour des annihilations de parois a (c) 0.1 K et (d) 6 K. Les
lignes pleines sont ajustées aidbnnées avec une exponentielle étendue donnée par la formule (3). Les paramétres
d'ajustemenp et T sont indiqués dans les graphes. Les erreurs moyennes qazrryéesr les ajustements dégures

sont compris entre 0.0002 et 0.005.
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Fig. 111.3.3.10 : Variations du champ avec la moyennéetiyps de retournement, a différentes températures et pour la
nucléation et I'annihilation de parois. La loi empiriqu@,H) = TOC(T)exp(iH/H 0(T)) est ajustée aux données.
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Fig. 111.3.3.11 : (a) Dépendance en températurél glgoour les processus de nucléation et d'annihilation. Pour une loi
de type ArrhéniusH, serait proportionnel a l®empérature (ligne en pointillé). (b) Dépendance en température des
exposant (pourt = 10 s) utilisés pour ajuster les probabilités de non retournement (équation (3)).
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d) Ensemble de particules de Co

Apres l'étude du retournementl@@mantation M@0 ® Am4T . . —
. . , . , , POOQ ccoreshto
pour desparticules isolées, la question s'est posée ,[ « 250k S 6.507 i
de savoir comment lgzropriétés d'un échantillon o 2K g.' o2
. L - ., N . 1F ° -1
macroscopigue étaient reliées a celles dhamtcule °
isolée. Pour y répondre nous avdabriqué un 0 .
échantillon composé de 1:807 particules a L % b -
— . . N N ] ©
elliptiques et identiques deo avec a peu pres les J o -o/ 6 =0°
~ . . . , ., -2 ° o] ~ -
mémes dimensions que la particulgtudiee 180 0006
7 7 . 7 7z 7 _3 L 1 1 1 1
precedemment.. Ces particules ont été plasdesn Too =0 0 =0 100
substrat de Savec un écartement de 2 um. En u HmT)

raison du grand espacememgs interactions ~ Fig. 11.3.3.12 : Cycle d'hyStétr)fléjSiS gu n;;g;ent
. . . T magnetique pourune assemblee e
dipolaires entre les particules sont négligeables. LaloarticMeS de Co (300 nm x 200 nm x B0 &
figure 111.3.3.12 montre leycle d'hystérésis d'un 2 K et 250 K. Le champans le plan est appliqué
ensemble de particules qudacthamp est appliqué le long du grand axe de I'ensemble des particules.

parallelement au grand axe des particulescyCke

8

d'hystérésis montre lesémes caractéristiques que M0 ~Am 9 .« 17mT
celui d'une seule particule (fig. 111.3.3.d)e. on 195 \\\ l
observe des nucléatiors annihilations des parois 4 | -~ > 2K
des domaines. Comme léistributions des champs * ) 3K
de retournement sont principalement dues aux 185 . T 4K
défauts de surface et & la faible distributionaites 18 [ e 6K
des particules, les nucléationsagmihilations de ;¢ F : et 8K
parois ne sont plus discontinues mais se produisent L e Tt 1,0 K
plutdét selonune courbe continue possédant une Y107 10° t(s) 10*

largeur enV"o,n _de 10 mT. ) . . Fig. 111.3.3.13 : Relaxation de la magnétisation
Les expériencede relaxation de I'aimantation  pour une assemblée de particulds Co avec

de I'ensemble des particulest été conduites avec H = 17 mT. La pente S = dM/d(In(t)) défiria
, N < . viscosité magnethue.
un magnétometre a SQUID commercial

(Metronique Instruments, sensibilité d'environ SO0 10 A m 23

1010Am2 (107 emu)) par A. Sulpice (CRTBT) et o e MEL049)
J.E. Wegrowe (L. Néel). Dans un premiemps, [ ) R D
nous n'avons considéré que les procesdes ef

nucléation de parois. Nous avons tallabord 5T

appligué un champ magnétiqde 150 mT pour 4t

saturer I'échantillon (étatagnétique initial). Aprés 3t

15 minutes le champ eabaissé en 1 a 2 minutes _:izge %
jusqu'au champ de relaxation souhaité L e ) )

(5 mT < H < 25 mT). Ensuite leelaxation de 0 2 4 6 TK) 10

laimantation est m,esure'eendar']t trois h,el.JreS. Fig. 111.3.3.14 : Dépendancen température de la
Nous avons trouvé uneelaxation magnetique viscosité magnétique S = dM/d(In(®) 11 mT et
logarithmique dans lintervalle detemps 17 mT. Une loi en 1/T permet [I'ajustememix

12s<t<1@ s comme observé dans fagure gongees. La flgurms_eree montre Ie} magnétisation
at = 10 s en fonction de la température.
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[11.3.3.13. A partir de ces mesures, il est possible s@o ** Am 35— T T T
d'obtenir la viscosité magnétique définggar FT IO/ 1
S = dM(t)/d(In(t)). La figurdll.3.3.14 montre S en - —e— 4K
fonction de latempérature pour deux champs
différents. La variation d& selon le champ de
relaxation pour différentes températuess montré
dans la figure 111.3.3.15. Ledonnées peuvent étre
bien ajustées par une courbe @auss, le champ
coercitif pouvant étrdéfini par le maximum de la 0 . 10 15 20 25 30

courbe. La largeur de la Gaussienneogshprise w HmT)
entre7.5mT2Ket5mTal10K. La dépendance Fig. ]I!.3.3.15 . Variation de la viscosité_

. . s . magnétique S = dM/d(In(t)) selon Ehamp, ceci
thermique du maximum est inférieure0zb mT pour différentes températures. Démctions de
entre 2t 10 K ce qui est similaire a la dépendance Gauss permettent I'ajustement aux données.
thermique de By d'uneparticule individuelle (fig.

[11.3.3.6). Les modeles classiques de relaxation magnétique montrent lpaEseatempérature, la
viscosité magnétique est a paés proportionnelle a la température [Street 1949]. Dans notre cas
nous avons trouve une variation de S qui varie commec#&/fui est inhabituel (figure 111.3.3.14).
Pour des températures supérieures a 10 K, la relaxation de l'aimaetdtiptus faible que la
sensibilité du magnétometre (10AM?2).

— 5 K

- —a— 10K

P N W OO N

e) Discussion

Pour expliquer le retournement de l'aimantation de ce typadieule, nous proposons deux
mécanismes qui coexistent dans des particules detaiitte Le premier est semblable a celui déja
mentionné a propos demrticules de Co nanocristallisé (111.3.2d). Il met en jeu les défauts de
I'échantillon (rugosité de surface, défauts cristallimguretés, etc.), défauts créant une surface
d'énergie avec plusieurs vallées. Ces défauts sont moins impatanEus hautes températures
lorsque I'énergie thermique KT est trés supérieure aux fluctuations de I'énergie dukSfautesAux
basses températures, lorsque KT devient du méme ordre de grandeur oplnsépetit que les
énergies de fluctuations, le retournement de I'aimantatiomfestncé par ces fluctuations. En
conséquence, le systeme peut passer la bad'@mergie de différentes fagons d'un cycle a l'autre.
Pendant un cycle d'hystérésis, le systeme choisit au hasard un chemin a travers la surfaceG#énergie.
chemin se situe le long des vallées entrainant aing aninimisation de I'énergie, mais ce chemin ne
peut passer a une autre vallée car I'éndlgiamique n'est pas suffisante pour franchir les cols.
Lorsque I'énergie d'activation thermique diminue, cette contrainte devigloisden plus importante et
peut étre a l'origine de l'accroissement de la largeur de la distributionaduyp de retournement
(figure 111.3.3.7). Mieux, ce mécanisme peut étre responsabla dkcroissance d@ avec la
températureff < 1). Il est intéressant de noter queldegeur de la distribution du champ de
retournement pour des phénomenes de nucléation de parois gsaphles que pour les phénoménes
d'annihilation de parois. Ceci peut édi@ au fait qu'il y a plus de défauts sur la surface (sites de
nucléations), défauts influencant alors la nucléation de parois, que de défauts dans lagatitule
cette fois-ci une influence sur I'annihilation des parois.

Le seconanécanisme responsable du retournement de I'aimantation de ces particules prend en
compte le fait que ces particules smlativement grandes par rapport a la longueur de corrélation
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d'échange. Ainsi au bord de la particués moments ne sont pas colinéaires a l'aimantation du
matériau et, en diminuafeé champ, le renversement de l'aimantation se produit via la formation
d'éventails ("fanning™) et/ola formation de vortex pour ces moments [Schabes 1988, Fredkin 1991,
Nakatini 1991, Ferré 1995]. Ces formations peuvent ne pas étre trés stabldsspobamps de
retournement et relaxer légerementguepeut étre vu comme une relaxation de la barriere d'énergie.
Ceci est activé thermiquement, i.e. la relaxation est de plus en plus bloqué lorsgupélature
décroit. La relaxation est particulierement importante aoas de I'annihilation de parois car celles-

ci impliquent de nombreux spins (la longueur de la peEsbde I'ordre de grandeur de la longueur de
la particule).

Ce mécanisme de relaxation de la barriere peut étre a l'origine de ladegBewrl, ainsi que de
la décroissance de la pefi@) pour les températures croissantegyH a + b In(v)). En effet, la
variation de Ky avec la vitesse de balayage peut s'écrire v, exp[(H, —a) / bm]. Donc, b(T)
représente Ibruit qui induit le retournement. Pour nos mesures, b(T) est différent de I'énergie
thermique KT, i.eil existe un bruit non-thermique (évolution de la barriere, existence de plusieurs
chemins).

Le mécanisme de relaxation debariére peut étre aussi a l'origine de la décroissance de la
constante (T) pour les températures croissar{fes 111.3.3.11a). Il peut aussi avoir une influence
sur la dépendance &mpérature de la viscosité magnétique pour I'ensemble des particules. Pour les
temps courts, la relaxation de I'aimantation est plus rapidelasthautes températures qu'aux basses
températures. En conséquence, la relaxation aux tplupsgrands est lente car il ne reste plus
beaucoup de particules queéuvent encore relaxer. Lorsque la température décroit, la relaxation au
début se bloque de plus plus. Ainsi la relaxation aux grands temps peut étre plus rapide carily a
plus de particules. Autrement dit, la relaxatiapide de I'aimantation se produisant au début de
I'expérience est de plus en plus retardée lorsque la température diminue. L'augmernéatisnataté
magnétique a basses températures est donc possible car il restepattecdies qui peuvent avoir
une nucléation de parois pendant le temps de I'expérien¢e (K013). Le fait qu'il y ait plus de
particules non retournées a basses température peut étre vu dans la partie insérée di.&a3iddre
représentant I'aimantation a t =#X0en fonction de la température.

f) Conclusion

Les résultats principaux de ce paragraphe peuvenegtienés ainsi : les cycles d'hystérésis de
particules elliptigues de Co nanocristallisé (300 x 200 x 39 mont caractérisgsar deux sauts
d'aimantation résultardes processus de nucléation et d'annihilation de parois. Les mesures
dynamiques montrent que le champ de retournemeattgé thermiquement. Les probabilités des
temps de retournemesnt supérieures a une exponentielle. De plus, les mesures de relaxation d'un
ensemble de particules donnent une dépendance inhabituelle en 1/T pour la viscosité magnétique.

Ces résultats peuvent étre dégpids deux mécanismes. (i) Les défauts des particules réelles
sont responsables de la formationvd#iées et de cols dans la surface d'énergie, qui sont révélées
lorsque l'activation thermiquiminue. Ce mécanisme peut étre a l'origine de l'accroissement de la
largeur de la distributiodes champs de retournement. (ii) Comme les particules sont relativement
grandes, la barriere d'énergie relaxe légerement lolsgtleamp appliqué est proche du champ de
retournement. Ce mécanisme peut étre responsable de la variation, pluguapidexponentielle, de
la probabilité de retournemerfi & 1).
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11.3.4 Séparation de la distribution des champs de retournemergn deux
états

Pour mieuxcomprendre la dépendance thermique esf  Tmo02k ]
de la largeur dé distribution des champs retournement, 5 3o Al 3
nqus présentons |§| un cas particulier. ,II s'agit d'un_ cycle ig K il L i
mineur d'une particule de Co montré dans la figure 5 11875 wH(mT) 1195
[11.3.4.2. Le cycle mineur montre deusauts o
d'aimantation correspondant a laucleation et g60p  T=05K h
I'annihilation d'uneparoi. La structure en domaine est § %9 ]
analogue a la particule dparagraphe I11.3.3. La oE rI'lﬂl‘L.[[ N
figure 111.3.4.3 montre les moyennes des deats 218 11875 w H(mT) 1195
d'aimantation en fonctiotte la température. Les largeurs
des distributionsont indiquées par les barres verticales. 2so|-  T=07K -
La dépendance thermique depour les distributiondes § ig B ]
champsde nucléation et d'annihilation de la paroi est 20 -
montrée dans la figure 111.3.4.4. S18 11875 u,H(mT) 1195

Nous ne discutons ici quedistribution du champ 50

d'annihilation de la paroi montrée danges

40 T=12K
figures 111.3.4.1. Pour les températures inférieures a ¢ ,,
1.5 K, cettedistribution se sépare en deux états avec des 18

nom bre
w
o
LI
111 1

probabilités de 80 % et 20 % sur toutesnessures de 118 11875 p H(MT) 1195
champ d'annihilation. Si I'on ne tient pas comptdade 60
séparation endeux états, la largeuro(,,) de la é i I i
distribution de champ d'annihilaticest comparable a 2 3 h ]
celle de la nucléation (figuitd.3.4.4). Par contre, si I'on L 7
tient compte dda séparation, la largews de chaque 118 11875 woH(MT) 1195
distribution esplus faible queo,,,,, Mais on observe ;33 —
aussi pour cedeux distributions qu& augmente aux 2 ol i
températures les plus basses. € a0l -
Cette étude confirme I'explication donnée diens =L i
118 11875 u,H(m T) 1195

paragraphe I11.3.3e : lefefauts de la particule jouent un
réle moins important auwplus hautes températures Fig. 111.3.4.1 : Histogrammes d'environ 200
lorsque I'énergie thermiquel est trés supérieure aux champs d'annihilation de la paroi.
fluctuations de I'énergie dues a ce&fauts. Aux basses

températures, lorsque kT devientrdé@me ordre de grandeur ou méme plus petit que les énergies de
fluctuations, le retournement Baimantation est influencé par ces fluctuations. En conséquence, le
systéme peut franchir la barriere d'énergie de difféerémgess d'un cycle a l'autre. Pendant un cycle
d'hystérésis, le systéme choisit au hasard un chemin a travers la surface d'énergie. En l'occurence, il y
deux chemins principaux et plus la températurbasse, plus ces chemins principaux se diversifient,

ce qui est montré par l'augmentationad@our chaque chemin lorsque la température est inférieure a
1.5 K (figure 111.3.4.4).
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Fig. 111.3.4.2 : Cycle d'hystérésis d'une particule de Co nanocristallisé. L'agrandissement montre un cycle mineur. Les
deux sauts d'aimantation correspondent a la nucléation et I'annihilation d'une paroi.
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Fig. 111.3.4.3 : Dépendance thermique de la valeur moyenne du champ de nucléation et d'annihilation de la paroi.
Les barres indiquent les largewsdes distributions.
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Fig. 111.3.4.4 : Dépendance thermique des larg€lrdes distributions des champs de nucléation et
d'annihilation de la paroi.
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11.3.5 Conclusion sur les particules élaborées par lithographie électronique

Nous avons étudié de nombreuses particules composées de diffgadriaux et de formes
trés variées.

Avec les petites particules nanocristallisées (i.e. pour lesquelesotropie cristalline est
négligeable) nous avons observé un comporterssez simple qui peut étre approximativement
décrit par le modélde Stoner-Wohlfarth. Avec des particules semblables mono-domaines mais plus
grandes le retournement de l'aimantation est non uniforme. Lorsque la taille des parbotudgsore
on observe la nucléation et I'annihilation de parois.

Avec des particules possédanhe anisotropie cristalline non négligeable (particules
polycristallisées, voir I'annexe 5) mais disposée au hasard par rapport a I'anisotfopieedée
comportement observé est relativement compligugest pas possible d'ajuster les modéles existant
de retournement de I'aimantation.

Si nous avons pu ajuster le modéée Kurkijarvi a beaucoup de nos mesures et obtenir des
informations sur le volume d'activation dans lequel le retournement de l'aimaesiiutié, certaines
particules n'ont pas ftre décrites ainsi et de plus ce modéle est mis en défaut pour les trés basses
températures (typiguement en dessous de 1 K)eR@fcations possibles sont présentées dans le
chapitre 1V.

On peut aussnoter que la largeur de la distribution des champs de retournement augmente
lorsque la température décroit. Ceci est sans doute d( aux défapertardes dont l'influence
augmente a trés basses températures.

Enfin pour certaines particules nous avons mesur@rddabilité de retournement de
I'aimantation. L'ajustement avec une exponentielle étendue a été générptssitihe et le coefficient
B mesurant I'écart avec une exponentieldéatrouve tres petit lorsque les défauts de la particules

étaient importants.
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[11.4 Fils de Ni [Wernsdorfer 1995/5]

Dans ce paragraphe, nous présentempremieres mesures de l'aimantation effectuées sur des
fils (forme cylindrique)magnétiques, isolés, en Ni, a I'échelle nanométrique. Les diametres sont
compris entre 40 et 100 nm et les longueurs vont jusqu'a 5 um. Lesfjisétiques sont intéressants
car ce sont des particules possédant une anisotropie de forme maximale.

l11.4.1 Elaboration et dép6t des fils

Les fils ont été élaborés par I'équipe de Anserment au IPE-EPFL & Lausanne. lIs déBsent
membranes commerciales de polycarbonate, poreuses a I'échelle du nanometrejgysilées et
d'épaisseurs comprises eriret 10 um [Poretics]. Elles sont obtenues par irradiation de feuilles de
polycarbonate en utilisant dess lourds et en gravant plusieurs fois les sillons [Fleisher 1975]. La
technique de I'électrodéposition sur ces membranes nanoporeuses permet d'offitsr{cydiesires)
de, par exemple Ni et Co, possédant des diaméti@3 dsn & 200 nm et des longueurs pouvant aller
jusqu'a 10 um [Meier 1994]. Afin de plaaan fil sur la boucle du SQUID, nous avons tout d'abord
dissous la membrane dans du chloroforme. Ensuite, nous avons placé une goutte de serlignale
plaguette comportant quelques centaines de SQUID. Lorsque le sohahpktementévaporé, les
fils collent a la plaquette grace aux forces de van der Waals et grace aussi a gésidugsie la
membrane. Aprés cette manipulation, 1 a 5 % delésuSQUID ont un fil sur leur boucle. Aprés la
mesurede l'aimantation, la position exacte et la forme des fils sont finalement déterminées par
microscopie électronique.

(b)

Fig. lll.4.1 : Images obtenues par microscopie électronique (CIME a Lausanne) montrant des SQUID sur lesquels un
fil de Ni est déposé. (a) Ni (21.2 15,1) diamétre de 65 £ 4 nm et longueur de 3.5 pm.
(b) Ni (21.1 8,3) diametre de 90 £ 2 nm et longueur de 5 pm.
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11.4.2 Dépendance angulaire du champ de retournement de I'aimantation

Afin d'étudier la structure estomaines et les modes de retournement de nos échantillons, nous
avons mesuré la variation des cycles d'hystérésis en fonction de éapolar différents diamétres
des fils.

Le champ magnétique est appliqué dans le plan @&t b SQUID, et l'angl® est mesuré
entre I'axe du fil et le champ appliqué. Sfilea I'une de ses extrémités sur la boucle du SQUID
(figure 11.4.1a), le signal est a peu pgrsportionnel a la projection de I'aimantation sur I'axe du fil.
La figure Ill.4.2a montre quatre cycles d'hystérésis mesurés pour un fil de Ni de diamétretGenm
longueur 3.5um. Le cycle d'hystérésis est réversible jusqateamp de retournementty, valeur du
champ externe pour laguelle le flux change brusquerent tous les cas, ce retournement est plus
rapide que notre résolution en temps, i.e. plus rapide quas100

o1
30 35 40 45 50 55

04 | | | | | |

200 o 200 200 0 300 2004150100 -50 0 50 100 150 200
W H(m T) W H(m T) woHmM T)

@ (b)
Fig. 11.4.2. (a) Cycles d'hystéréspour quatre angle8 du champ appliqué (fil de la figure Ill.4.1a).
(b) Cycle d'hystérésis pofir= 0° du fil de la figure 111.4.1b. La courbe insérée monineagrandissement
du cycle d'hystérésis : le retournement de l'aimantation se fait par deux sauts.

Nous avons trouvé que, pour desdiésdiameétres supérieurs a 80 nm, la dépendance angulaire
du champ de retournement peut étre biéerite par le modele de retournement de I'aimantation dans
un cylindre infini selon le mode curling (figure 111.4.3). {zariation du champ de retournement selon
I'angle est donnée par (cf. 1.1.2) [Frei 1957]:

_Mg ha(1+ hy)

oo - 1
2 [ +(1+2h)code @

Pour un cylindre infini, j = -1.08(dy/d)*, dy =2/A/M, o0 A est la constant#échange. Le

diamétre critique glcorrespondant au passage de la trangi@motation uniforme (d <)l au mode
curling (d > d). En ajustant la formule (1) aux mesures obtenues avec plusieurs fils de diamétres
compris entre 8@t 100 nm, nous avons trouvg(Mi) = (34 + 4) nm. Ce résultat peut étre comparé
avec la valeuclassiqguement citée p@i) = 42 nm [Schabes 1991]. Ceci montre que le modéle
curling, bien que prévu pour un cylindre infipgut décrire quantitativement les résultats que nous
avons obtenus avec des fils de grands diametres (> 80 nm).
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Fig. 11.4.3 : (a) Dépendance angulairechamp de retournement pour un cylindre de Ni (21.3 3,12) de
diametre 92 nm et de longueur 5 um. Figure insérée : histogragumehamp de retournement.
Barres : largeur des histogrammes. Courbe en pointillé : prévision setondéle de curling avec
do = 34 nm. (b) Dépendance angulaire de la largewte la distribution du champ de retournement.
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Fig. lll.4.4 : (a) Dépendance angulaire@champ de retournement pour un cylindre de Ni (21.2 15,1) de
diameéetre 65 nm et de longueur 3.5 um (montré dans la figure lll.4.1a). Figure inséeix :
histogrammes du champ de retournement. Barres : largeur des histogrémépendance angulaire
de la largeuws de la distribution du champ de retournement pour 0.2 et 5 K.
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Fig. 111.4.5 : (a) Dépendance angulaire du champ de retournement pour un cylindre de Ni (2de8 7,4)
diamétre 45 nm et de longueur 3 pm. Courbe pointillée : prévision selon le nuelaletation
uniforme. Figure insérée : histogramme champ de retournement. (b) Dépendance angulaire de la
largeuro de la distribution du champ de retournement pour 0.2 et 5 K.
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Le modele de curling devient de plus en plus difficile & ajudtevariation angulaire du champ
de retournement quand le diametre du cylindre devient inféri8Qrram. Avec la diminution du
diametre, nous avorabservé l'augmentation de la valeur du champ de retournement, mais cette
croissance est plus lente que celle prévue par le modéle de dadimgdes diametres inférieurs a
70 nm, nous avons observeé 'apparitiime valeur maximale pour le champ de retournement autour
de 0°, ce qui estne réminiscence du mode de rotation uniforme de Stoner-Wohlfahrt (figure 111.4.4
et b).

Avant de donner une explication possible pour la diminweschamps de retournement, voici
d'abord 'aspect dynamique du retournement de 'aimantation.

[11.4.3 Nucléation du retournement de I'aimantation

Nous avongtudié la nucléation de retournement de I'aimantation en mesurant la distribution des
champs de retournement en fonction de la température etiteske de balayage du champ. A partir
de ces distributions, nous avons calculé la moyergeetla largeuro . La figure 111.4.6 montre la
variation de H,, en fonction de la températuee de la vitesse de balayage pour un fil de Ni. Les
barres indiquent llrgeurc . La figure 111.4.7a présente la dépendance thermique gdeur quatre
fils de Ni.
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Fig. 111.4.6 : Variation de la valeur moyenne du champ de retournemgpaéc la température et la vitesse
de balayage du champ pour un fil de Ni (21.8 7,4). Les barres indiquent la l@rgiula distribution.

¢, T T T 013K
o/H sw I I —O—211 83 42° I 05K' I I I
—8— 212 151 30° 635 |- =
0004 —%— 212 24 40° _ 09K
—a— 215 131 6° . — 13K -
|_
0003 — E625 |- —
3
T _ -
0002 - iy
615 | _
0001 |- _
0 | | | | | | 605 | | | |
0 1 2 3 4 TK) 6 0 5 10 15 20 25
[Th(LO 6 T/vh 05 )] 2R3
@ (b)

Fig. 111.4.7 : (a) Dépendance thermique de la larg&ysour quatre fils de Ni. (b) Ajustement du modele de Kurkijarvi
[Kurkijarvi 1972] (cf. 1.4 formule 5) aux mesures degT,v) pour le fil (21.8 7,4) de Ni .
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Nous avons ajusté le modele de Kurkijarvi [Kurkijarvi 1972] (cf. 1.4 formuleux) mesures de
Hsw(T,V). Le résultat esnhontré dans la figure 111.4.7b. Avec le choix de ¢ #,16utes les mesures
aux températures supérieures a 1 K tombent sur une méme ligne diteridignee"”. Les mesures
effectuées en dessous de 1 K donnent des droites paralleles a la ligne majeure. A pdiguirde la
[11.4.6, on peut facilement calculer les constantes intervenant dans la forcwjgabagraphe 1.4. Les
résultats pour ce fil ainsi que pour d'autres fils sont donnés dans le tableau 111.4.1.

fildeNi | d(nm) | L (um)| angle| P (MT)| E/k (K) | VI3 (nm)| Tc(K)

21.18,3| 90+ 2 5 -12° 515 25 000 24 0.9
21.1 16,71 80 =2 -40° 86 8 400 14 15
21.22,4| 54+ 2 4.4 20° 77 19 000 19 1

21.5 13,ﬂ =50 3.4 -6° 80 16 000 18 0.9
21.5 20,2 =45 3.6 60° 82.5 33 000 23 0.8
21874 =45 = 33° 64.5 14 000 18 0.9
21.87,4 =45 = -27° 64 20 000 21 0.9
21.910,d =45 = 60° 84 45 000 25 0.85

Tab. IIl.4.1 : Quelques valeurs numériques des parametres de I'équation 5 du paragaphd. 15,

l11.4.4 Largeur o de la distribution du champ de retournement

Nousavons étudié la variation de la largeur
de la distribution du champ detournement en
fonction de l'anglede la température et de la
vitesse de balayage. Les plus grandes valeuess de o5
largeuro, jusqu'a 5 % de §ly, ont été trouvées
pour desfils de diamétres compris entre 80 et
100 nm (voir par exemplia figure 111.4.3b), et
étaient dues a plusieurs sautkaimantation
comme montré sur la figure 111.4.&n général, -1
nous avons trouvé quec est pratiguement
indépendant de la température poues
échantillons ow est supérieur a 0.5 % dey

Les plus petitesvaleurs de la largeuo,
comprises entre 0.08t 0.4 % de Ky, ont été
mesurées pour les fils de diamétmeferieurs a
70 nm. Dans ceas,o décroit ou croit avec la
température selon I'échantillon et I'angle du champ appliqué (figure 111.4.7a).

De plus,nous avons souvent observé de grandes valeusspierr des petits angle8 du
champ appliqué (figures Il1.4.4 - 5b). Enfmdécroitavec la vitesse de balayage mais la dépendance
est trés faible.

Comme nos mesures ne vérifiaient [@aprévision selon laquelle la largeur diminue lorsque
I'énergie d'activation thermique diminue, nous avons conclu que les fluctubhBomsques n'étaient
pas les seuls parametres a avoir une influencela largeur de la distribution du champ de

Fux( @/100®o) T T !

1=

0

05
62605856545250
o H@m T)
I 1 J
60 56 52 48 44
uoH(M T)

Fig. 111.4.8 : Zoom sur cingqetournements de
I'aimantation pour le fil (21.3,12) de Ni de la
figure 111.4.3b. L'aimantation se retourne par
un, deux et parfois trois sauts figure insérée
montre un histogramme d'envir@0 champs
de retournement.
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retournement. L'interprétation de ces résultats est donnée dans le paragrapheddint eethapitre
V.

[11.4.5 Probabilité de retournement de 'aimantation

Nous avons mesuré la probabilité de retournement P(t) pour quelques fils en fonciamp
appliqué etle la température. Quelques exemples de P(t) sont présentés dans la figure 111.4.9. Pour
comparer les mesures Bé) avec un modele basé sur I'activation thermique de type Arrhenius (voir
par exemple 1.4 : modéle de Kurkijarvi), nous avons ajusté la loi suivante aux mesures par :

p(y=e 0’

Nous avons trouvé qué dépend du diametre de fil. Pades fils de diameétres supérieurs a
70 nm, les valeurs d@ sont généralement comprises entre 0.1 et 0.3, etdesufils de diametres
inférieurs a 70 nm augmente jusqu'a des valeurs proches de l'unité.

1 1
PO 6276 m T PO
08 1=45s 08
6289 mT
1=44s 6075 mT
06 |- — 06 |- 6088 mT _ -
6302 m T \ =70s
1=087s 6101 mT
04 |- 6315mT 04 | T=033s
1=018s
02 |- 02
T=013K
0 - 0 -
001 01 1 10 t(s) 001 01 1 10 t(s)

Fig. 111.4.9 : Probabilit¢ de non retournement de l'aimantation en fonction du feoopslifférents
champs appliqués a 0.13 et 6 K, pour un cylindre de Ni (24)8de diamétre 45 nm, etéa= 0°. Les
lignes pleines sont ajustées aux données avec une exponghtiel® (Le parametre d'ajustementest
indiqué dans les graphes.

L'ajustement  d'une loi Arrhenius

1(T,H) = tpexp(E(H) /KT) aux données de 035 °13K05K' ' ' ' '
T(Hw,T) était possible poutes températures B 09K -
supérieuresa denviron 1 K (voir la figure e2s |- \‘\\:‘iw _
111.4.10). € "

On retourve les mémes paramétres = 3K
d'ajustemergue pour les mesures du champ de °%° | KT
retournement (figure 11.4.7b). n 6K

(fig ) S~
605 | | | | |
0 5 10 15 20 25

[Th( t/10 gy 2

Fig. 111.4.10 : Ajustement d'une loi Arrheniugux
mesures deg(T,v) pour le fil (21.8 7,4) de Ni .
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111.4.6 Dépiégeage d'une paroi (vortex)

Dans certains cas, nous avons observé que l'aimantatietogme avec plus d'un saut. Des
calculs géomeétriques nous permettent d'estimer approximativement la partie retournée dudil apres
premier saut. Le premier satdrrespond probablement a la nucléation d'une paroi (vortex) qui se
propage le long du fét se piege sur un défaut. Le deuxiéme saut correspond ensuite au dépiégeage
de la paroi. Dans ce paragraphe nomwmtrons que la dynamique du dépiégeage peut étre tres
différente de celle de la nucléation.

05 T T T T T T 05 T T T T T T T
- 5% i
|
025 | -= = _
- nucéatn
G\G'Oo
- B depégeage
x
=
L
025 | .. R -
Y DO —.em
05 I I I I I I I 05 I I I I I I I
150100 -50 0 50 100 150 150100 -50 0 50 100 150
HoH(m T) HoH (M T)

@) (b)
Fig. 111.4.11. (a) Cycle d'hystérésis majeur pour un fil de Ni avec un diamétre de 48 nr@0°, (21.9 15,1).
(b) Ligne continue : cycle d'hystérésis mineur aprés une saturation a champ positif.
Ligne en pointillé : cycle d'hystérésis majeur comme dans la figure l1l.4.11a.

A titre d'exemple, nous avons choisi un fil de Ni avecdiametre d'environ 45 nm. Le
retournement de l'aimantation se fait par deux sauts d'aimantation (voir lalfiguiela). Nous
avons étudiée dépiégage a l'aide des cycles mineurs. Tout d'abord I'échantillon était saturé a champ
positif. Ensuite, on retourne le chajysqu'au premier saut correspondant a la nucléation et au
piégeage de la paroi. Puis, m@tourne le champ pour dépiéger la paroi a champ positif. Ce cycle
mineur est montré dans la figure 111.4.11les mesures dynamiques sont montrées dans la figure

[11.4.12. Les différences essentielles par rapport a la nucléation sont :
(i) la variation de Hy/(dépiegeage) en fonction detéanpérature ete la vitesse de balayage du

champest plus faible que pourdy(nucléation). Ceci est probablement di au fait que le volume

d'activation est plus grand pour une paroi piégée que pour un centre de nucléation.
(i) la variation de Hw(dépiégeage) en fonction detésmpérature et de la vitesde balayage du

champ augmente fortement pour T < 2 K.
(iii) la largeur de la distribution du champ de retournement est trés faible3 % de Hy).

(iv) I'ajustement du modele de Kurkijarvi n'est pas possible.
(v) le coefficienf3 de la probabilité de retournement est compris entre 1.6 (0.13 K) et 2 (6 K).

Ces résultats sont similaires a ceux de I'annihilation de la paroi d'une particule de Co (cf. 111.3.3).
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Fig. 111.4.12 : Quelques résultats des mesures dynamiques de dépiégeage d'une paroi pour un fil de Ni
avec un diameétre d'environ 45 nm (21.9 15,1).

11.4.7 Retournement non uniformede l'aimantation et influence des défauts
des échantillons

Nous avons trouvplusieurs indices du retournement non uniforme de l'aimantation et nous
avons noté que celui-ci était influencé par les défauts des échantillons.

(i) Dans le cas idéal du retournement de l'aimantation du type curling ou ratatiorme
(cf. 1.1), les spins tournent tous ensembles et I'aimantati@iaene d'un seul saut. Ceci n'a pas été
confirmé par nos mesurdgous avons observé que, dans certains cas, I'aimantation se retourne avec
plus d'un saut (voir 111.4.6). Paxemple, la figure 111.4.8 montre que l'aimantation du fil (21.3 3,12)
se retourne par un, deux et parfois trois sauts. Dans ce cas, c'est environ la moitié desfil qui
retournée aprés le premiesaut. Des calculs géométrigues nous permettent d'estimer
approximativement la partie retournée du fil aprés le premier saut. Le retournmmemh ou
plusieurs sauts d'aimantation dépend fortement de la direction du champ appligteémngerature et
de la vitesse de balayage du champ. MaiBme avec des conditions expérimentales fixées, des
fluctuations stochastiques ont été observées dégdgreetournements par un ou plusieurs sauts
d'aimantation. La figure insérée dans la figure Illéhtre un histogramme d'environ 600 cycles
d'hystérésis quirésente quatre maxima. Il y a donc au moins quatre facons différentes pour que le
retournement de l'aimantation se fasse.



110 Résultats expérimentaux

(i) Des calculs micromagnétiques récents concernaptéegssus d'aimantation non uniforme
montrent qu'a l'extrémité de la particule les moments magnétiques ne sadipéaires avec
I'aimantation dans le matériau et g@esqu'on augmente le champ, I'aimantation se retourne via la
formation d'éventails (fanning) et / oufarmation de vortex pour les moments [Schabes 1991,
Ferré 1995]. Il est de plus possible dagugosité en surface et les défauts cristallins bloquent la
propagation du vortex. En fait, la microscopie a transmission électronique révele des rdgosités
surface de prés de 5 nm et une structure polycristalline des fils. En général, une aimmamation
uniforme réduites champs de retournement et change la variation angulaire de ces champs de
retournement. Par exemple, Richter a calculé la variatiahamp de retournement en fonction de
I'angle pourle modele d'un matériau infini avec une région dans laquelle ['anisotropie
magnétocristalline est nulle [Richter 1989]. Il trouve que l'influetese défauts réduit le champ de
retournement Ky spécialement pour les petits angles. Nos résultats confiraesntrésultats
théoriques pour les fils ddameétres inférieurs a 70 nm (figures 111.4.4 et 5). Ceci est repris plus en
détail dans le chapitre IV.

(i) Nous avons trouvé d'autres preuddsn retournement non uniforme de I'aimantation. Bien
que l'aimantatiose retourne en un temps plus petit que notre temps de résolution (environ 100 us),
notre technique de détection de saut de flux (cf. 11.2.5) nous permet d'datioene inférieure de la
variationdu flux pendant le retournement de l'aimantation. Nous avons trouvé, pour toutes nos
mesures, que la variation du flux pendant le retournement de I'aimantation gsaptles que celle
induite par un retournement via le mode classique de curling. La grande variation de flux pesgurée
étre expliquée par la propagation d'un vortex.

(iv) Cette interprétation est confirmée par les mesures dynamiques de l'aimantation moatrant
le volume d'activation, dans lequel le retournement de I'aimantation est initi€, est berus @epit
que le volumelu fil. La barriére d'énergiedque l'on trouve par les mesures dynamiques des sauts
d'aimantation (tableaulll.4.1) correspond a un volume d'activation de l'ordre de
V =Eqy/(UgMgHsy) (les applicationsiumériques sont aussi données dans le tableau). C'est
pourquoi nous pensons que les sauts d'aimantation sont déclenchés par un processus de nucléation.

(v) La comparaison des propriétés de

retournement dynamique avant et aprés tolte | B I sheovn e
l'observation par microscopieélectronique °F IIIE' / ]
(MEB) a montré une augmentation de la largeur 80 L't _i':l 15

dela distribution des champs de retournement. i‘-..ﬂ.,..-g_" Y i

Dans certains cas, c'était aussivaiation de s el ot _
Hsw en fonction de I'angle qui était changée du oL .:ii. .'f |

fait de l'observation par MEB. Paxemple, la gl U

figure 111.4.13 montreque les variations dedy, 65 L L L L L

en fonction de I'angle pourfé (21.2 15,1) sont 007 407 207 Zggé 0 207 407 60
tresdifférentes avant et apres que la photo de la Fig. 413 : Comparaisonde la dépendance

figure Ill.4.1a ait été prisd.'examen minutieux

du cycle d'hystérésis avant et aprés I'observation
MEB montre qu'il y atoujours eu un saut
précurseur avant le sauprincipal (figure

angulaire du champ de retournement avant (le@me
pointillés) et aprés I'observatigmar microscopie
électronique (MEB) (figure 111.4.1b).
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Fig. I11.4.14 : (a) Cycle d'hystérésis avant et apres I'observation MEB. (b) Agrandissement de sept cycles d'hytérésis.
Aprés le saut principal, on observe le piégeage du vortex pour environ 65 % des mesures.

[11.4.14a). Aprés le saut principal, on observe le piégeage du vortex pour 65rResla®s (figure
11.4.14b).

(vi) Le fait que dans nos mesuraslargeur de la distribution du champ de retournement
(figure 111.4.7a) ne vérifie pas lai thermique prévue (I.4, équation 6) est sans doute di aux défauts
des échantillons (rugosité de surface, défaritallins, impuretés, etc.). L'explication est en fait la
méme que celles données pour les particules de Co (cf. 111.3.2d et 111.3.3elgfhats créent une
surface multivallée qui a une influence de plupleis grande sur le retournement de I'aimantation
lorsque la température diminue. @ournement peut alors se produire de multiples maniéres ce qui
entraine l'augmentation de la largeur de la distribution (figure IIl.4.Tadenhinution de la valeur de
B pour la probabilité de retournement.

[11.4.8 Conclusion sur les mesures des fils

Les principaux résultats sont kasivants. Le retournement de I'aimantation pour des fils de Ni
avec des diametres réduits S > 2 (cf. 1.1.2) peut approximativement étre décrit gamclests
micromagnétiques classiques (mode de curlighr les diamétres plus petits, le retournement de
l'aimantation est de plen plus influencé par les défauts des échantillons, ce qui réduit le champ de
retournement. Les cyclekhystérésis montrent parfois plus d'un saut d'aimantation, ce qui met en
évidence une propagation et un piegeage des vortex. Les mesures dynamiquestantune
activation thermique des champs de retournement avec un volume d'activatiotequehde
retournement de l'aimantation débute, beaucoup plus petit que le vollengadicule. La maniere
correcte de décrire le retournement de 'aimantation est de lerfdieeme de processus d'aimantation
non uniforme commika formation d'un vortex au bord de la particule, qui se propage ensuite tout le
long de la particule.
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[11.5 Agrégats de Ni, Co et Fe[Wernsdorfer 1995/4]

Le systeme le plus petit que nous ayons
décidé d'étudier est constitué d'agrégats. Ces
agrégats sont cristallisés et leaille est comprise

d'un agrégat de nickele 3 nm. Dans un premier

temps, nous n'avons étudique des petits

ensembles composée quelques 100 a 1000
agrégats. Par lsuite, nous allons essayer d'isoler
des agrégats afin d'étudier les propriétés
magnétique d'useul agrégat. Nous espérons ainsi
avoirun systeme pratiquement sans défauts (car 0 3 nm

bien cristallisé) et possédant peu d'impuretés. Fig. 111.5.1 :Photographie faite sur un microscope
électronique a transmission d'agrégat de Ni de
3 nm [CNRS-Lyon].

[11.5.1 Fabrication des agrégats

Les agrégatsont fabriqués par I'équipe du Département de Physique des Matériaux de Lyon.
Cetteéquipe peut produire des agrégats de presque tous les types de matériaux et d'alliages. Elle
utilise une source a vaporisation laser [Paillard 1993, Perez 1994].

Un faisceau laser (Nd : Yag doublé en fréquencen8290 mJ/impulsion) est focalisé sur un
barreau ou un disque de I'élément a étudier. Dans notre cas, noustiégéndes barreaux de nickel,
cobalt et fer. Le barreau est animé diusuvement de rotation et de translation pour éviter une usure
localisée. L'impact lasgeénéere un plasma tres chaud composé d'atomes neutres et ionisés qui est
trempé par une bouffée d'un gaerte sous forte pression (de 2 a 8 bars), généralement de I'nélium.
L'injection du gaz est synchronisée avec l'impulsion du laser (la fréquence maximale est de 30 Hz).

La croissance des agrégats, dans la chambre de nucléation, obéiééamisme d'agrégation
d'atomes, I'énergie en exces étant dissipée lorshdes avec les atomes d'hélium. La détente
supersonique qui suit refroidit et stabilise les agrégats fo@mésbtient alors un jet d'agrégats dont
la taille moyenne est de cent a quelques centaines d'atomes. La taille moyenne peut étre modifiée en
intervenant sur les conditions denctionnement. Le faisceau d'agrégats passe au travers d'un
diaphragme ce qui élimine la majeure patad'hélium. Celui-ci est absorbé par I'énorme capacité de
pompage de la chambre (12000 I/s). Ensuite, le jet d'agrégats est anadypmEpamétrie de masse a
temps de vol.

[11.5.2 Dépobt des agrégats

Comme les agrégats ont peu d'énergie, on peut simplement les déposer sur ur(csiyditrat
balistique) (Low Energy Cluster Beam Deposition). Les agrégats ayant une distributiordat60r
a 200 atomes en vol se combinent et recristallisent sur le substrat pour former des plyi€gats
grands (nickel, cobalt et fer : 2 a 6 nm).
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Tout d'abord, nous avogsaboré des plaquettes avec une centaine de SQUID recouverts d'une
couche de PMMA (figure 111.5.2). Ensuite, utilisant la lithographie électronique,avaurss percé des
trous dans le PMMA au niveau du fil de la boucle&sUID. Nous appelons ces trous les "fenétres
de détection” des agrégats. Finalement, nous avons dapeséouche d'agrégats sur toute la
plaguette et uneouche de carbone pour protéger les agrégats contre I'oxydation. Pour les dépbts
faibles (inférieurs a quelgues nm), seuls les agrégats qui sont tombésfdaétrdéade détection sont
bien couplésavec le SQUID, i.e. le signal venant des agrégats sur la couche de PMMA est bien
inférieur au signal des agrégats dans la fenétrefitarbas). Pour les dépbts supérieurs a quelques
nm, nous avons enlevé les agrégats sur le PMMA en dissolvant le PMMAW#ichloréthyléne
(technique de "lift-off" (cf. 1I.5)).

A l'aide de cette techniquegus avons déposé de petits ensembles composés de quelques 50 a
1000 agrégats sur les SQUID. Les épaisseurs équivalentes (a une couche perjnééal dépobts
s'échelonnaient entre 0,1 nm a 20 nm.

agegas
Enéte
bouckduSQUD .
m ¢ioponts
i A
L PMMA PMMA 300nm
A 5 -
A cham p .
| | appiué substaideSi
enétepout secbndehbouck
dépdthgégas dusQUD
(a) (b)

Fig. l11.5.2 : (&) Schéma d'un SQUID avec la position de la fenétre de détection pour les agrégats.
(b) Coupe suivant la ligne A.

[11.5.3 Estimation du signal venant des agrégats sur la couche de PMMA

On suppose que la couche de PMMA est parfaitement plane et parallele au@dI8u S'il
n'y apas de fenétre de détection et si le retournement des agrégats se produit de maniére homogen
(pasd'avalanche de retournement), le flux traversant la boucle de SQUID est nul. Dans le cas d'une
fenétre de détection, greut considérer le probleme complémentaire, i.e. on remplace la couche
d'agrégats avec un trou (d0 a la fené@alétection) par une "couche d'agrégats complémentaires”
avec les dimensions de la fenétre de déteetianla méme hauteur que les agrégats sur la couche de
PMMA (cf. figure 111.5.3). Le signal de ces agrégats complémentaires est simplement apposé
signal des agrégats réels. Dans le paragraphe 11.3, nous avons trolevéapmage entre le SQUID
et la particule décroit rapidement avec 1/r (r : distance entre le SQUID et la particule)e Dapport
entre le signal des agrégdems la fenétre de détection et le signal des agrégats complémentaires est
d'environ :

i1 1 1
Mréel compl. ~ 15nm’ 300nm
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i.e. la contribution des agrégats sur la couche de PMMfaieg. Néanmoins, nous avons remarqué
que le signal des dépbts supérieurgiuelques nm devient génant, spécialement pendant le
retournementle l'aimantation. Ceci vient du fait que le retournement des agrégats s'effectue de
maniére non-homogene, i.e. par petites avalardghestournement. De plus, le dép6t d'agrégats n'est
jamais homogeéne.

agégaisees agegatscom pém entes

~

PMMA PMMA PMMA PMMA

= /

Enéededéeadn Enéededéeeobn

Fig. l11.5.3 : Schéma en coupe d'un SQUID avec la fenétre de détection. On remplace la couche d'agrégats avec un trou
par une "couche d'agrégats complémentaires” possédant les dimensions de la fenétre de détection.

bouakduSQUD Enétededéeddn
_ L R - A
— C PMM A PMMA | 300nm
= |24l
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dgequetduSQ UD agegasdansbscais

Fig. 111.5.4 : Schéma d'un SQUID, la position de la fenétre de détection étant plus large que le fil du SQUID.

[11.5.4 Formation des agrégats dans les coins du substrat

Il est bien connu que la formation des agrégats se passe préférentiellement dairs das
rayures du substrat [Paillat®93]. Un défaut courant de nos plaquettes, favorisant la formation des
agrégats dans les coins, était ter@tre de détection légerement plus large que le fil de la boucle du
SQUID (cf. figure : 111.5.4). Dans ce cas, un nombre non négligeable d'agrégats se formedians le
fil - substrat - PMMA. Le couplage des agrégats avec le SQUID est opposé et du méme ordre de
grandeur que le couplage des agrégats sur le fil. De plus, ces agrégats smntddénentre eux, i.e.
le retournement se fait par des avalanches. Les sauts d'aimantation, dus aux avalanchestreeuvent
confondus avec les sauts dus aux agrégats isolés sur le fil de la boa@e/ Un exemple d'une
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telle mesure eshontré dans la figure 111.5.10. On £néededéiedbn
peut partiellement résoudre p@bléme en gravant

le substraplus profondément, comme on peut le

voir dansla figure 111.5.5. Dans ce cas, le signa  pyva PMMA | 300nm
des agrégats dans les coinsnésfligeable. Mais il —
reste le probléme de savainmbien d'agrégats se 3

s
logent dans les coins. \ /4

agegasdanskscans

A

Fig. l11.5.5 : Schéma en coupe d'un SQUID avec la
fenétre de détection. Podiminuer le couplage des
agrégats dans les coins, on gravesudstrat plus
profondément.

[11.5.5 Mesures des cycles d'hystérésis

Nous avons fait des mesurasec des agrégats en nickel, cobalt et fer. Je présente ici
essentiellement les résultats obtenus aveagi€gats de cobalt car les mesures effectuées jusqu'a
maintenant sur les agrégats en nickel et fer sont qualitativemenéiass. Ceci est lié au fait que
nous avons surtout mesuré des ensembles d'agrégats formant une couche relativement épaisse (0.5
20 nm).

Dans certainefigures, nous avons transformé approximativement les variations de flux

mesurées pade SQUID en variations du moment magnétique. Pour ceci, nous avons utilisé la
sensibilité de 4107 ug/®q, valeurobtenue pour les particules élaborées par lithographie électronique

(cf. 111.3). Donc, le signadd'un agrégat de Co avec un diamétre de 5 nrt (if) serait de
2.5:104 dg. Cette valeur est du méme ordre que les valeurs calculées au paragraphe 11.3.4e.

a) Variation du cycle d'hystérésis avec I'épaisseur et de la forme du dépbt

Dansla figure 111.5.6 sont représentés les cycles d'hystérésis d'un dép6t de cobalt avec des
épaisseurs équivalentes a 0.6, 1.2ran5Les signaux mesurés sont divisés par I'épaisseur du dépot
afin de pouvoir mieux les comparer. Le contour du dépbt est de forme rectangulaire
(1,6 um x 0,4 um) et le champ est appliqué perpendiculairement a l'axe daifaeifgation du dép6ot.

On peut remarquer différents points.

* Le champ coercitif et lehamp de saturation diminuent si I'épaisseur équivalente de la couche
d'agrégats augmente. Ceci est lié au fait que, pour les plus filsisseurs, les agrégats sont tres
dispersés et par conséquence p@s couplés (la taille des agrégatss nm) est indépendante de
I'épaisseur effective diépot). Lorsque les particules se rapprochent, elles commencent a interagir
davantage par couplage dipolaire et @change. Plus I'épaisseur est grande, plus le couplage entre
les agrégats est importagtt plus l'anisotropie de forme du dépét détermine le renversement de
l'aimantation. On pewtussi comparer ces cycles avec le cycle d'un dépo6t de cobalt en couche mince
(8 nm d'épaisseur). Ce dernier cycle est fermé, i.e. il est complétement gouverné par l'anisotropie de
forme.

* Le signal normalisé par I'épaisseur du dépdt diminue si I'épaisseur diminue. Ceci est
probablement lié a une oxydation plus importante pour des faibles épaisseurs du dépét.
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D'autres exemples de d#pendance du cycle d'hystérésis en fonction de I'épaisseur et de la
forme du dépdt sont montrés dans les figures I11.5.7.

06 I I 81211/86?1/8.451/83105
? couchem mceCo8nm ——2
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3 03 ag€gasCol2nm — ]
é agegasCo0snm \
& \#
0 —
S8 o
<
=
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06 ] ] ] ] ]
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wH(m T)

Fig. 111.5.6 : Variation du cycle d'hystérésis avec I'épaisseur équivalente du dépbt.
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Fig. IIl.5.7 : Variation du cycle d'hystérésis avec I'épaisseur équivalente
et de la forme du dépbt.

b) Variation des sauts d'aimantation en fonction de I'épaisseur du dép6t

Tous les cyclemesurés sur de petits ensembles d'agrégats ont montré des sauts d'aimantation
plus ou moins importants. Dans les figuilié$.8 et 111.5.9 sont comparés les cycles d'hystérésis de
dépdts entre 0.2 et 15 nm d'épaisseur équivalente. On vdé qiépot de 15 nm montre un cycle
d'hystérésis similaire aux cycles de type C mesuré sur des particules ele €@aiche mince
(cf. 111.3). Par contre, le dépdt de 5 nm montre un cycle d'hystérésis similaire aux cycles deetype B.
général, on peut dire que les couplages entre les agrégattusdiaibles que ceux qui existent entre
les grains d'un dépbt de cobalt en couche mince polycristallisée, mais ce couplage est entmnte assez
pour conduire a la formation de domaines magnétiques.
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Sur les figures présentées, un saut d'aimantation correspond au renverserdemaiiog@ ou a
la propagation d'ungaroi. L'épaisseur d'une paroi doit étre ici plus faible que dans la couche mince
continue. En effet, il faut moins d'énergie pour désaligner I'aimantation de deux agrégats juxtaposés
gue deux grains dans la couche mince car le couplage entre les agrégats est plDe fpibke.la
propagation d'une paroi daties ensembles d'agrégats est plus souvent piégée par des défauts. Ceci
est tres bien montré dans les figué®.7-8. Par exemple, le retournement de l'aimantation d'une
ellipse de cobalt en couche mince, de 200 nm sunt06t d'épaisseur inférieure a 30 nm, s'effectue
un seulsaut (cf. 111.3.1-2), par contre une méme ellipse composée d'agrégats de cobalt montre
plusieurs sauts d'aimantation.

La figure 111.5.9 montre deux cycles d'hystérésis typiques gdeardepbts d'agrégats avec

une épaisseur inférieure a I'épaisseur de percolation électrique des agr2gaty.(On remarque un
couplage ferromagnétique non négligeable car les sauts observés sont plus graeds qlien
agrégat individuel. Les sauts d'aimantatiiennent probablement d'agrégats qui se sont "collés"
ensemble.

Fux( ®/®oy—TT  — M@0 6pyg) Fux( ®/®o)y T T T M@0 6pg)
06 dépotde
3*10 3 ageégas

02 = gépotde

3 .
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BoHMT) WoHmMT)

@ (b)

Fig. 111.5.8 : Cycles d'hystérésis de deux particules elliptiques composées d'une couche d'agrégat®paisseles
équivalentes de (a) 5 nm et (b) 15 nm. Un histogramme du premier saut d'aimantation est inégadangb) (130
cycles d'hystérésis avec dH/dt = 20 mT/s).

c) Probleme de l'oxydation des agrégats

Le probleme majeur de cette étwad I'oxydation des agrégats. Les agrégats ont de grandes
surfaces par rapport a leurs volumesaett trés réactifs. Méme apres I'encapsulation par une couche
de carbone d'épaisseébimm et une couche de résine, le signal mesuré sur des agrégats de faible
épaisseur est plus petit que prévu, i.e. l'effdtagdation est particulierement important pour les
plus petites épaisseurs. Nous n'avons pas mesuré de signal pépaisseur inférieure a 0,2 nm.
L'oxygene oxydant vient probablement, non seulement de l'air,anag des impuretés de la
plaquette (couche d'eau, résine, 5iRb0O, ...).

Trois exemples deieillissement sont montrés dans la figure 111.5.10. Notons que les agrégats
situés dans les coins s'oxydehis rapidement que ceux situés sur la boucle du SQUID. Ceci vient
probablement du fait que I'encapsulation s'arréte vers les bords de la fenétre de détection.
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Fig. 111.5.9 : Cycle d'hystérésis d'environ (a)3l@t (b) 1@ agrégats de Co. L'épaisseur équivalente est d'environ
0.2 nm. Un zoom sur les cycleéhysteresis est inséré dans les figures, montrant des sauts d'aimantation dus aux
retournements de l'aimantation des agrégats. Un agrégat de 5 imga T0= 0.2 K.
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Fig. 111.5.10a : Vieillissement d'un dép6t d'agrégats awex épaisseur équivalente d'environ 1 nm. Les dimensions de
la fenétre de détection sont 2 um x 0.4 um. Elle est légérement mal placée fil de la boucle du SQUID. La
contribution au signal magnétique des agrégats situés dans les coins est opposéesaagiégats situés sur le fil, et
diminue avec le temps.
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Fig. l11.5.10b : Vieillissement d'un dép6t d'agrégats avecipaésseur équivalente d'environ 1 nm. Les dimensions de
la fenétre de détection sont a droite 1.1 xu®.1 um et a gauche 0.2 um x 0.1 um. La fenétre de détection a droite
est Ilégerement mal placée sur le fil de la boucle du SQUID.

[11.5.6 Conclusion sur les mesures des agrégats

Nous avons présenté ici les premiéres mesures effectuées sur de petits ensembles de 100 &
10000 agrégats. Les mesures ont été faites en utilisant une technique de mesure avec unalsensibilité
10% ug (1016 emu), qui est proche du signal magnétique d'un agrégat de £ardePar la suite,
nous allons essayer d'isolegrtains agrégats afin d'étudier les propriétés magnétiques d'un seul
agrégat. Il est important d'améliorer la sensibilité de notre techniquesige par un ou deux ordres
de grandeur. Pour cela, nous voulons utildes SQUID shuntés (cf. 11.4.5). Afin de résoudre le
probléme de I'oxydation, nous projetons de faire des masusis.
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Chapitre 1V : Discussion des résultats expérimentaux

Dans cette partie nous commencons par discutearta des différents cycles d'hystérésis
observés, les variations de configurations des spins pendant le retournement de I'aimantation .

Nous regardons ensuite l'influence des défauts de la particuke dépendance angulaire du
champ de retournement.

Nous nous sommes aussi intéressés a la dynandiguetournement de l'aimantation et
notamment aux variations du champ de retournemet éh fonction de la température dst la
vitessede balayage du champ. Nous avons pu ajuster le modele de Kurkijarvi a nos mesures.
Néanmoins en dessods 1 K, ce modéle ne permettant plus de décrire nos résultats, nous donnons
différentes origines a ce phénomene.

A partir du modéle de Kurkijarvi nous avons pu détermimeordre de grandeur du volume
d'activation dans lequel le retournement est infi¢.ce qui concerne la barriere d'énergie, nous
discutons le choix de I'exposamt Au cours de nos études, nous neasimes rendus compte de
l'importance des défauts et comment ceux-ci se répercutent sur la laeguchamps de
retournement.

Toujours en ce qui concerne la dynamiquereteurnement, nous discutons l'origine de la
déviation de la probabilité de retournement de I'aimantation par rapport a wmedaentielle,
hypothése utilisée pour le modéle de Kurkijarvi.

Enfin, nous mentionnons deux approches pour expliquer nos résultats élaborédsébar .
J.-E. Wegrowe. La premiere consiste a modéliser la particule Eystéme de spins d'Ising et la
deuxiéme, basée surtle@oréme de fluctuation - dissipation et sur la formule de Kubo de la réponse
linéaire, propose une interprétation statistique mhobleme du trainage magnétigue des
nanostructures.

Pour conclure cette partie, nous comparons nos résultats avec trois riésageant les idées
principales de la discussion précédente. Ce sont les irdagesénergie potentielle multi-chemins,
d'une particule idéale entourée garpetites particules et d'un volume d'activation dépendant de la
température.
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V.1 Discussion du retournement de I'aimantation

IV.1.1 Configuration des spinsd'une particule en lien avec les différents
cycles d'hystérésis observes

Pour décrire leretournement de l'aimantation, il faut L

s'intéresser aux changements de configurations relativepides o T

au sein d'uneparticule. Dans cette partie nous regardons 0: o@bn :
seulement'influence de la taille des particules en oubliant i unbm e ]
I'influence des différents matériaux, et en appliquemtchamp 1 i
parallelement daxe de facile aimantation de la particule. Les L+ 1 o 1 1
différents cycles d'hystérésis que nous décrivons reprefidéat h

~ ;e . M
de classer les cycles observés selon leurs caractéristiques (cf.” |
[11.2), mais ici le classement est affiné et directemehé aux b)
configurations des spins. 0

Pour les particules suffisamment petites, les spagent
toujours paralleéles entre eux au cours du retournerdent
l'aimantation : c'est le modéle de Stoner-Wohlfarth. Geci R
traduit par un cycle d'hystérésis carré (figure 1V.1.1a) (cf. 1.1.1). u
Un autre cas conduisaatissi & un cycle carré est celui d'un o ‘[
retournement de laimantatioselon le mode de curling
(cf. 1.1.2b). Les spins sont paralléles ergox avant et apres le
retournement dd'aimantation. Par contre au moment du
retournement on observe un enroulement des spins
(cf. la figure 1.1.7).

Ces concepts que nous vendesrappeler sont en fait trop ™ |
simplistes. Il faut s'intéresser aux théorj@as récentes du 9 |
micromagnétisme [Brown 1962/63,Schabes 1988/91, ol
Ferré 1995]. Ces théories discutedti retournement de
I'aimantation dans des particules de plus en giasdes pour 1
lesquelledes spins ne restent plus colinéaires pendant le cycle ,c—F—F—"%"—1T1=%
d'hystérésis. Lorsques particules sont tres grandes, on observe
méme que les spins ne sont déja plus paralléles a champ nul. ",

En prenantles particules un peu plus grandes que celles®
présentant une rotation uniforme des spins,observe une 0
déformation de la configuration depins en pétale de fleur
(figure 1V.1.2a) juste avant fetournement. Au niveau du cycle
d'hystérésis, cette configuration en fldonne une courbure du 5 1 05 0 05 1 15
cycle (figure 1V.1.1b) pour des champsoches du champ de Fig. Iv.1.1 : Différents typesde
retournement de l'aimantation sfg accompagnéed'une  cycles d'hystérésien lien avec les

e configurations des spins.
diminution de Hy

-1
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L'augmentation de la taille de la particule entraine l'augmentation du domaine d'existance de
configuration en fleur et I'apparition d'un vortex (figivel.2b) juste avant le retournement global
des spins (figure IV.1.1c).

Enfin pour les plus grandes particules, le champ de nucléation du vortex est assex faible
insuffisant pour qu'au moment du premier saut d'aimantation le vortex disparaisse. Il faut appliquer
champ plus fort pour trouver la configuration retournée et paralléle degfgpins IV.1.1d-e). Dans
le cas particulier du cycle (e),deamp de nucléation du vortex est positif, contrairement au cycle (d)
ou il est négatif. Cet effet résulte the diminution du champ de nucléation dans le cas (e). La
nucléation se fait a champ positif car le champ démagnétisant, qui s'ajoute alvas@appliqué,
suffit & nucléer le vortex.

Revenant a nos mesures, on [ig que Nous n'‘avons jamais observé un cycle exactement du
type (a) correspondant a un retournement strictement unifdeniaimantation (modéle de Stoner-
Wohlfarth). Nos plus petitggarticules ont donné des cycles d'hystérésis de type (b) (cf. 111.3.1).
Nous avons aussi mesuré des cycles de type (c)'apearition d'un vortex (cf. 111.3.2). Selon la
direction du champ appliqué, les cycles pouvaient en faitlésrdypes (c) ou (d). Parmi nos plus
grandes particules, nous avons mesure des cycles d'hystérésis de type (e) (cf. 111.3.3-4).

Dans le cagarticulier d'une particule trés allongée (fils de Ni, cf. Ill.4) et d'un cycle
d'hystérésis de type (d vortex est créé au bord de la particule et balaye toute sa longueur avant le
retournement global des spins (figure 1V.1.3).

. h' E !I o 4 T, N
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@) (b)
Fig. IV.1.2 : (a) Configuration des spins en pétale de fleur, (b) configuration avec un vortex vu de haut et de coté
[Ferré 1995].
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Fig. IV.1.3 : Création et déplacement d'un vortex dans une particule allongée [Ferré 1995].
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IV.1.2 Influence des défauts dda particule
sur la dépendance angulaire de kly

Comme nous venons teevoir avec les différents
types de cycles d'hystérés{figure IV.1.1a-e), un
retournemenhon uniforme de l'aimantation entraine
une diminutiondu champ de retournemenigygd Un
défaut de la particule réduit aussi le chamgHDans
I'exemple qui suit nous montrons que tefauts ont
une influence particulierement grande lorsque la
direction duchamp appliqué est peu différente de la
direction de facile aimantation de la particule.

Richter a pris le modele d'ungarticule
ferromagnétique de longueur infinie possédant
défaut [Richter 1989]. La figure VI.1.4 montre la
particule et le défaut qui corresponduge zone de
longueur 2d dans laquell¢anisotropie magnéto-
cristallineest nulle. On note T la longueur réduite du
défaut etn le paramétre exprimant la différence efdse
matériaux des zones de la particule :

/K 2 M
T= K o g =Msh
A MeAq
Le calcul de Richter négligele champ

démagnétisant. Le résultat du calcul delépendance
angulaire du champ de retournement en fonc®i et
a est donné dans la figure IV.1Gn voit que le défaut
a une influence trés importangur le champ de
retournement lorsque les angkmt faibles. Plusieurs
de nos résultats confirmegtalitativement ce modele
théorique pour :

* les petites particules de Co nanocristallisé
(cf. 111.3) ;

* les particules de Fe monocristallin (cf. A.5.5) ;

* les fils de Ni polycristallisé (cf. 111.4).

Cette approche n'est en fait pas la spoksible.
D'autres auteurs proposent aaéculs numériques sur
des fils et des particules de différentdles (par
exemple [Yan 1989, Uesaka 1991, Gadd®i95]) et
arrivent a la conclusion que legfauts réduisent la
valeur du champ de retournement.

La discussion de ce paragraphe V.1 esstfait

trés simplifiée. Actuellement unecomparaison

2d a1
KiM A
A’/
Fig. V.14 Schéma d'une particule

ferromagnétique dengueur infinie possédant
un défaut qui correspond a urmone de

longueur 2d dans laquellel'anisotropie

cristalline est nulle.

C4

07 w0 0 8

Fig. IV.1.5: Dépendance angulaire du champ
de retournement calculé parRichter.
A : modele de Stoner-Wohlfarth. BT = 1,

a=1;C:T=2a=1;D:T =10,
a=1;E:T=10a =2; F: T =10,
a =5,

guantitative de nos mesures avec les théories récentes du micromagnétisme possilgas Mais
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cela constitue un projet pour la suite de cette these. Dans le paragraphe suivdistotarss I'aspect
dynamique du retournement de l'aimantation.

I\VV.2 Discussion de la dynamique du retournement de l'aimantation

Dans ce qui suit, nous discutons l'influence de la structure et du matétawetaurnement de
I'aimantation. Pour cette discussion, nous avons choisi plusieurs systdeseparticules de Co
nanocristallisé (cf. lll.3)polycristallisé (cf. A.5.1), nanocristallisé poreux (cf. A.5.2), monocristallisé
(cf. A.6), des particules de Ni polycristallisé (cf. A.5.3) et des fils de Ni polycristallisé (cf. I1l.4).

Pour chaque systéme, nous avons étudié la dynamique du retourdenfiaithantation en
mesurant la distribution de champ de retournement en fonction de la températuee\étedse de

balayage du champ. A partir de ces distributions, nous avons calculé le chatgudement moyen
Hswet la largeuro de la distribution.

IV.2.1 Dépendance thermique de Kw

Toutesles mesures ont montré quegwlaugmente aux basses températures. Ce résultat est
attendu pour dgsrocessus thermiquement activés. Comparant la dépendance thermigye adksH
différents systemes présentés dans le chapitre Il et dans les annexes® renéarque plusieurs
choses :

() dHswdT est généralement plus élevé a1l Kquab6K;

(i) dHswWdT est plus faible pour Ni que pour Co ;

(i) dHswdT est plus faible pour un matériau nanocristafiaérapport au méme matériau

polycristallisé.

ad (i) Dans le paragraphe 1.3, nous avons trouvé que I'exposeariactérisari barriére est en
général compris entre 1.5 et 2. Donc, le fait que dld@iTgénéralement plus élevé a 1 K
qgu'a 6 K est en accord avec ce modéle (voir la figure 1.4.4).

ad (ii) Ceci pourrait simplement résulter du faite les barrieres sont plus élevées avec le Ni, ce
qui tend a diminuer la dépendance thermique ¢lg H

ad (iii) L'origine pour ce comportement pourrait étre due au fait que la strucagneétique est
plus uniforme dans un matériau nanocristallisé (quasi-amorphe) querdamnatériau
polycristallisé, car bien que lesstaux soient trés petits dans un matériau nanocristallisé,
la corrélation magnétique est trés bonne. La nucléation de petits domaiteegartex est
donc plus facile dans un systéme polycristal(isg la taille de certains grains est
justement de l'ordréde grandeur de celle des noyaux de nucléation) que dans le cas d'un
matériau amorphe.
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I\VV.2.2 Variation de Hswen fonction de la vitesse de balayage du champ

De nouveau, comrmegtendu pour des processus activés thermiquemggptattymente avec la
vitesse de balayagiu champ. Un ajustement aux données expérimentales peut étre obtenu par
Hsw=a + b In(v), ou les constantes a et b dépendent de la température. Colapanastante b des
différents systemes présentés dans le chapitre Ill, on remarque plusieurs choses :

() bestgénéralement plus petita 1 Kqu'ab6K;

(i) b est plus faible pour Ni que pour Co ;

(iif) b est plus faible pour umatériau nanocristallisé (a part Co nanocristallisé poreux) que

pour un matériau polycristallisé.

Les phénomeénes observés sont similaires a la dépentthenogque de Ky et sont donc
explicables de la méme maniere.

IV.2.3 Ajustement du modéle de Kurkijarvi aux mesures de Ky

Nous avons ajusté le modeéle de Kurkijarvi [Kurkijarvi 1972] (cf. 4 4)e nombreuses mesures
de Hsy concernant des particules detériaux et formes différents. Il y a principalement deux
déviations par rapport au modéle :

() l'ajustement n'est possible qu'au dessus d'une certaine température (cf. IV.2.5) ;

(ii) il existe une courbure résiduelle de la courbe majeure de I'ajustement (cf. I1V.2.6).
Quelques ajustements typiques sont présentés dans la figure 1V.2.1.

L'ajustement du modéle de Kurkijana (= 1.5) a nos mesures nous donne la hauteur de la
barriere B a champ nule champ de retournement de I'aimantati(ﬂ;@, id T =0 et le préfacteur,

de la loi Arrhenius. A cause de la courbure résiduelle de la courbe majeurayonssalculé des
valeursde FaT=6KetaT=d(=1K). Apartir de f, on peut calculer un ordre de grandewr

volume d'activation V, dans lequel le retournement débute, en utilisant la formule :
__Eo
"~ HoMeH
MoV sMgw

Dans le tableau 1V.2.1 sont donnés les voluntiastivation des quatre différents systemes
présentés dans la figure IV.2.1. Comme attendu, V esgpimsl pour un matériau nanocristallisé ou
monocristallisé qupour le méme matériau polycristallisé. Ceci vient du fait que I'épaisseur de paroi
est plus grande dans un matériau nanocristallisé, amorphermcristallisé que pour un matériau
polycristallisé. De méme, V est plus grand pour Ni que pour Co.

Il est intéressant deomparer ces résultats avec les parameéetres de matériaux cités dans la
littérature (voir tableau IV.2.2). On remarque glie et proche de la longueur d'échange/wg\.

Le Ni est caractérisé par une grande longueur d'échAngd s Aar rapport a€o, c'est a dire

que plus de spins interviennent dans le volume d'activation 4 barriére de Ni est plus élevée que
celle de Co.



Chapitre IV 127

T T T 127 T T T
11K cué de Co
105 . - 12K pa
pancub'deCo 126 |- nanocrstabé 7
polycrstaké —_ 15K
125 |-
013K
‘%124 03K
IO
2123 -
122 |-
121 -
120
0 5 10 15 0 5 10 15 20
[ThQ0 4 T/vh 12 )] 28 [Th(Q0 7 T/vh 12))] 283
N
143 | T T T T T
partue de Co 635 |- ) ]
1428 014K m onocrstabé idg NI,
09K __ 63} 13K poycrstaké -
. -
21426 - E625
‘-; 143 T 3
T1424 | \\ =
2 1429 | 7 o 615
1422 | f O T I
. . 61
14281 2 3 4 5 6
142 . I 605 1 1 ] |
0 5 10 15 20 0 5 10 15 20 25
[Th@0 5T/vh 172 )] 23 [Th(@O ©T/(vh 2] 273

Fig. IV.2.1 : Ajustement du modeéle de Kurkijarvi [Kurkijart®72] (cf. 1.4 formule 5) aux mesures des
Hsw(T,V) pour quatre différents systénmaagnétiques : particule de Co polycrist. (21.17 4,11), particule de Co
nanocrist. (6.11 1,11), particule de Co monocrist. (20.10 4,10) et fil de Ni polycrist. (21.8 7,4).

systeéme magnétiqu¢  Eo(6K) — Eo(To) W (6K) - IV (To) Te
part. Co polycrist. 2200 - 600 K 6 - 4nm 0.95K
part. Co nanocrist. 9 000 - 3800 K 9. 7nm 11K
part. Co monocrist. 200 000 K 24.5 nm 0.25 K
fil Ni polycrist. 20 000 -~ 5000 K 21- 13 nm 0.75K

Tab. IV. 2.1 : Quelques valeurs obtenues a l'aide des ajustements du modele de Kurkijarvi aux données pour les
différents systéemes présentés dans la figure 1V.2.1.

matériau  Ms  JA/Mg JA/K
(A/m10)  (nm) (hm)

Co 1.43 7.0 4.8
Ni 0.483 20.7 47
Fe 1.71 5.8 15

Tab. IV.2.2 : Aimantation de saturationgMongueur d'échangﬁ/MS et épaisseur de pardA/K pour les
matériaux de Co, Ni et Fe [Schabes 1991].
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IV.2.4 Choix de I'exposanta de la barriere d'énergie

Dans le paragraphe 1.3, nous avons étudié I'expasame lavariation de la hauteur de la
barriére en fonction de champ. Nous avons trouvéogest pratiquemenbujours égal a 1.5 sauf
dans certains cas de haute symétrie, par exemple le modele de Stoner-Wohlfapth-p@wu 1.
Dans ces cas, une solution analytique danre2.

Nos mesures ordependant montré que l'ajustement du modele de Kurkijarvi a nos données
expérimentales est meilleur paur= 2. Pour illustrer ceci, nous montrons deux ajustememssle
données au modéle de Kurkijarvi dans la figure 1V.2.2 en utilisant 1.5 et 2. Orvoit que
I'ajustement est relativement peu sensible aux petites variatioas Beur diminuer encore la
courburerésiduelle de la courbe majeure on pourrait imaginer prendre une valeur plus grande de
par exemplex = 5. Cependant cecipeu de sens physique au vu notamment de la discussion du

paragraphe 1.3.

Le tableau 1V.2.3 des parameétres d'ajustement montre que les consgaeteg Bugmentent
d'un facteur trois en passantde= 1.5 aa = 2, ce qui dans le cadre de natigcussion n'est pas
significatif. Dans ce travail de thése, nous considérons donc le chparametrex peu important et
pour simplifier le dépouillement des résultats, nous avons décidé de fixer sa valeur a 1.5.

128 ~ | | I 611131 _| A | | | I 611111
= o S ]
3 £ 2

2126 —“‘\%\. a=3/2 - z a=
G . 3126 |- -
= it T W%\\,%N
=3 00 =
124 | o5, - 124 5 -
% %,
Ba, 'sz
<, oy,
122 - B%'i - 122 %, —
9’2.' 'S q“;&"
"._ LIS v"lp

120 | | | . 120 | | | | A

0 5 10 15 20 0 2 4 6 8 10
[ThLO0 6T/vh 1/2 )] 283 Th(LO 5T/vh)] 12

Fig. IV.2.2 : Ajustement du modeéle de Kurkijarvi augfT,v) pour une particule elliptique de Co nanocristallisé avec

a =1.50u 2.
a HE (MT)| E/k (K) |To(s108) | 3V (nm)| Tc(K)
1.5 128.2 5100 1.7 7.1 1.1
2 1295 14900 4.3 10.2 0.85

Tab. 1IV.2.3 : Quelques valeurs du modéle de Kurkijarvi calculées a partir de I'ajustement de
la figure IV.2.2 poura = 1.5 et 2.

Apres avoir discuté d&ajustement du modeéle de Kurkijarvi, nous nous intéressons maintenant
aux deux déviations observées, tout d'abord a trés temgerature puis en ce qui concerne la
courbure résiduelle.
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IV.2.5 Origines possibles de laléviation du modele de Kurkijarvi en dessous

de 1 K pour Hsw

L'ajustement de &l(T,v) montre une déviation de la théorie valable danggime classique
pour les températures en dessous d'une certaine température appeésemesures effectuées en
dessous decldonnent des droites paralléles idae majeure (cf. la figure 1V.2.1). On peut décaler
toutes ces droites sur la ligne majeure en remplacant la température mesurée T par une téfmpérature
(cf. la figure 1V.2.3 et la courbe insérée). A partir du gragae™ en fonction de T, on trouve la
température J de changement du régintleermique a un autre régime ou la relaxation mesurée
dépend peu de la température. Le tableau IV.2.1 donne différegptailes échantillongrésentés
dans les figures 1V.2.1-3.cBst compris entre 0.25 et 1.1 K.
Le fait que le systeme soit indépendant de la tempétuteavoir plusieurs origines discutées

dans la suite.

a) Effet quantique de I'aimantation

Dans le paragraphe 1.5, nous avons brievement edpotiéeorie de l'effet quantique de
l'aimantation. Le comportement observé par nos mesures de dynamiggig pleurrait étre expliqué
par cette théorie. Il y a cependant plusieurs remarques a faire.

(i) Nos mesures de la dynamique dgyHnontrent que le volume d'activation betucoup plus
petitque celui de la particule. Donc, un éventuel effet quantique s'étendrait ainsi seulement sur le
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Fig. IV.2.3 : Hyw(T,v) avec T = T* pour les systémes de la figure IV.2.1.
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volume d'activation.

(i) La théorie (cf. I.5.) prédit une températurede changement du régime thermiquerégime
guantigue qui este un a deux ordres de grandeur plus faible que la températabeehue par les
mesures.

(iii) L'évolution de la largeuo de la distribution de kly en fonction de la température ne suit
par la prédiction quantique, en eftetdevrait diminuer avec la température dans le régime thermique
et étre constante dans le régime quantique.

Dans I'état actuel des choses, on ne peut pas conclure quant a l'existence djuargidiet.

On peut cependant chercher une autre explication possible de la déviation par ramooielawau
niveau des défauts des particules.

b) Défauts de la particule

Nous avons déjanentionné a plusieures I I I I
reprisesgue les défauts des échantillons (rugositéHsw
de surface,défauts cristallins, impuretés, etc.)
puissent créedes surfaces d'énergie possédant
plusieurs vallées. plus basse température, lorsque
KT devient du méme ordre de grandeurns&@me
plus petit que I'énergie des fluctuations, le systeme
peut prendre des chemins, légereméiffierents
d'un cycle a lautre, pour franchir la barriere
d'énergie. Si on suppose que le systéme chaisit
chemin au hasarmu travers de la surface d'énergie, Fig. V.2.4: Schéma de @€épendancethermiquede
la moyenne Ky ne devrait pas étre affectée par Hsw: de franchissement de [a barriére d'energier

quatre chemins. La ligne epointillé est Ila
I'effet "multi-chemin”. Par contre, gin suppose moyennedes quatre chemins en supposant une
que la probabilité de choisim chemin de basse g{gg%gggeef"us grande pour le chemin d'energie
énergie est plus grandpie celle de choisir un
chemin d'énergiplus élevée, on pourrait imaginer
une saturatiorde Hsw vers les basses températures comme montré schématiquement dans la
figure 1V.2.4.

2 4 6 8 TK) 10

Dans ce qui suit nous discutons maintenant de la courbure résiduelle la majeles de
I'ajustement. L'origine physiquke cette deuxiéme déviation du modeéle de Kurkijarvi pourrait en fait
étre la méme que la premiéere déviation a basse température.
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IV.2.6 Courbure résiduelle de la courbe majeurade l'ajustement du modéele
de Kurkijarvi

L'ajustement dmmodéle de Kurkijarvi aux donnéesf(T,v) montre une déviation par rapport
au modele qui s'exprime par uceurbure résiduelle de la courbe majeure (cf. 1V.2.3). Comme la
. . . la - .
pente de la courbe majeure est inversement proportlone(ll@)a Eon pourrait interprétede
maniere phénoménologique la courbure résiduelle par une dimideti& pour les températures
plus basses. A titre d'exemple, la figure IV2éntre cette variation deyEpour les quatre systémes
de la figure IV.2.1. A partir de § nous pouvongalculer un ordre de grandeur du volume
d'activation V, dans lequel le retournement débute, en utilisant la formule :
__ 5o
~ T M 0
uOMSHSW
La diminution de 5 pour les températures plus basses correspond dore@iminution du volume
d'activation V. Les particules de Co monocristallisé n'ont pas cette déviation.
On voit que V tend vers une valeur minimale a basse température. Cette saturation de V a une

valeur minimale semble étliée au fait que le systeme est indépendant de la température au dessous
Tc.

Jusqu'a présent nouge nous sommes intéressés qu'a la valeur moyenne du champ de
retournement kly dans le cadre du modeéle de KurkijaR@ur comprendre la déviation observée par
rapport a ce modele, il faut aussi étudier la variation de la largeur de la distributigyw.de H
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Fig. IV.2.5 : Variation de gselon T et v pour les systemes de la figure IV.2.1.
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IV.2.7 Discussion surla largeur o de la distribution des champs de
retournement

Une mesure macroscopique est une mesepeoductible, i.e. deux mesures doivent étre
identiquesa la précision expérimentale pres. Ce doit étre le cas par exemple pour le champ coercitif
Hc d'un systeme magnétigue macroscopigue comme une couche magnétejneatériau massif.

Par contre ceci n'est pas le cas pousystéme mésoscopique. Pour un tel systéme, toutes les
grandeurs physiques, par exemple le champ de retournerggnsbht des variables stochastiques
(de nature aléatoire), i.e. chaque mesure difféereadégs mesures. |l faut donc mesurer des
distributions qui sont caractérisées par leur valeurs moyennes et leur larginsées par la racine
carrée de la variance (écart quadratigue moyen).

Nous avons étudié largeuro de la distribution des champs de retournement obtenue par les
mesures dynamiques. késultat principal de nos mesures @leest en général son augmentation
lorsque la température décroit.

Dans la suitenpous discutons plusieurs données qui interviennent dans la laogeair
pourraient étre responsables des valeurs mesurées.

a) Comparaison de la prédiction du modele de Kurkijarvi avec les mesures @de

Les fluctuations thermiques font que le passigyda barriére est un processus stochastique.
Dans le paragraphe 1.4, nous avons présenté le modéle de Kurgigdrtient compte de ces
fluctuations. Il est intéressant de remarquer ques 0 pour T —» O si le systeme eseulement

T T T T T 04 T T T T T
om™) modet  Kukini omT) paréué de Co
1 088 nanocrstabé
03 igg ° -
08 8¢ v .
06 02 | ° o -
\ I g E i °
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Fig. IV.2.6 : Comparaisons de la prédiction du modéle de Kurkijarvi (courbe en pointillé) avec

4 5
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les mesures de pour les systemes de la figure IV.2.1.
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influencé par des fluctuations de température.

Pour pouvoir comparer les mesuresodavec la prédiction du modele de Kurkijarvi, il faesmir
compte des deux déviations par rapport au modéli saturation aux températures inférieurega T
(cf. IV.2.5) et la variatiomle By avec la température (cf. IV.2.6). En tenant compte de ces déviations,
nos mesures sont en assez bon accord avec le nied&lerkijarvi. Quelques comparaisons de la
prédiction du modele de Kurkijarvi avec les mesures dent présentés dans la figuxe2.6. Les
déviations dev par rapport au modeéle, en particulier a basse température, peuvent avoir plusieurs
raisons présentés par la suite.

b) Défauts des échantillons

Nous reprenons ici I'explication déja mentionnée danshapitre Ill. Les défauts des
échantillons (rugosité de surface, défauts cristalimpuretés, etc.) peuvent créer des surfaces
d'énergie possédant plusieurs vallées. Ces défauts sont moins imporanie température car
I'énergie thermique KT eators supérieure aux fluctuations de la surface d'énergie dues aux défauts.
A basse température, lorsque KT devient du méme ordre de grandeéme plus petit que I'énergie
des fluctuations, ces derniéres ont alors une influence sur le retournem&imeatation. En
conséguence lgysteme peut prendre des chemins, Iégérement différents d'un cycle a l'autre, pour
franchir la barriere d'énergie. Pendant le cycle d’hystérésis, le systeisie un chemin au hasard au
travers de la surface d'énergie. Ce chemin se trouve le long des vallées et dmerige, mais il ne
peut pas changer de vallée car I'activation thermique n'estiffi@ante pour passer les cols. Lorsque
I'énergie thermique diminue, cet effet devient de plus en plus important étngeatl'origine de la
valeur constante ou de l'accroissement de la laxgeur

c) Oxydation des échantillons

Nous avons observé qu'une oxydation de I'échantillon a la surface augmente fortargetia
o . Ceci est probablement di au fait que 'oxydation augmente la rugosité de Befphles, certains
matériaux (par exemple Co et Ni) forme des oxydes antiferromagnétiques, i.e. lesI'spartaée
matériau métallique / couche oxydée sont couplés de maniere antiferromagnétioeiet facilement
imaginer des situations de frustration gaiient d'un cycle d'hystérésis a l'autre. Ceci constitue donc
une autre source de désordre a la surface de I'échantillon, qui augmente laslargeur

A titre d'exemple, nous présentons dans l'annexe 7 les mesures de la dynamique de
retournement d'un fil de Ni juste apres sa fabrication @piiés 6 semaines. L'échantillon est resté
dans un dessicateur pendant les 6 semaines entre les deux mesuregles obtenus aprés 6
semaines sont pratiquement inchangés, i.e. nd@rnk% de I'échantillon s'est oxydé pendant les 6
semaines. Par contre, la largderla distribution des champ de retournement a clairement augmenté.
De plus, le volume d'activation est devenue plus petig aaligmenté [égérement. Actuellement, nous
ne savons pas si il faut directement relier 'augmentatian @ex basses températures a cellegle T
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d) Fluctuations du champ magnétique

L'influence des fluctuations du champ magnétgreun systeme magnétique est similaire a
I'influence de la température. Dans certains cas, on peut méme rergddtertuations du champ
magnétique par des fluctuations de la température etetisa. Donc, plus la température diminue,
plus l'influence des fluctuations du champ magnétique devient importante.

Pour minimiser les fluctuations dans notre expérience, nous avons utilisé des alimentations de
courant a bruit faible (inférieur aP@le I'amplitude totale). De plus, nous avons écranté I'échantillon
des fluctuations du champ a fréquences élevées en utilisant une esceintee. Actuellement, nous
ne possédons pae preuves que les fluctuations du champ aient une influence significative sur nos
mesures.

Pour étudier la dynamique de retournentEntaimantation il existe deux approches possibles.
La premiere, que nougenons de discuter, consiste a mesurer les distributions du champ de
retournement. La seconde approche, que nous abordons maintenant, zomssiecr directement la
probabilité de retournement tieimantation. Cette seconde approche nous permet en plus de vérifier
I'hnypothese d'origine du modéle de Kurkijarvi, a savoir que la probabilité de retournement est
exponentielle.

I\V.2.8 Discussion sur la probabilité de retournement de I'aimantation

Nous avons mesuré la probabilité de retournement P(t)pbhasieurs particules en fonction du
champ appliqué et de la température. Raumparer les mesures de P(t) avec un modele basé sur
I'activation thermique du type Arrhenius (voir 1.4 : modele de Kurkijanoys avons ajusté aux
mesures la loi suivante :

p(y=e 0’ 1)

T est la moyenne du temps d'attent@® etonne la déviation du systeme par rapport au maele
une seule barriére d'énergfe € 1).

En ce quconcerne tout d'abord on peut ajuster une loi de type Arrhenius a nos mesures au
dessus de la température critiqueobservée pour &y (cf. les figures 111.3.2.@t 111.4.10). Donc, au
dessus de J I'hypothése du modele de Kurkijarvi est bien vérifiée pour

En ce qui concernB, nous avons mesuré des valeurs comprises entre 0.8l@$ 3nesures
ont de plus révélé quyé dépend de leempérature et de la vitesse de balayage du champ. Ledermann
et al. [Ledermann 1994] ont obtenu des résultats similairés ont mesuré la probabilité de
retournement d'une particuledividuelle elliptique mono-domaine dg —Fe,O; de taille

0.3 um x 65 nm x 65 nm a 300 K. La figure 1V.2.7 montre un ajustement a leurs mesures g la
avec des valeurs & comprises entre 2 et 7.
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Fig. IV.2.7 : Probabilité de retournement d'une particule individuelle elliptique mono-domajred®©, de
taille 0.3 pm x 65 nm x 65 nm a 300 K [Ledermann 1994]. La loi (1) est ajustée aux
mesures en utilisant des valeur3dmmprises entre 2 et 7

Nous avons mesuré des valeurf3deroches de l'unité et indépendantes dertgérature et du
champpour trés peu d'échantillons, les fils de Ni avec un faible diameétre en sont un exemple (cf. la
figure 111.4.9).

Par la suite, nous discutons plusieurs faits intervenant dans la meguet deipourraient étre
responsables de la déviation observée sur la plupart des échantillons.

a) Défauts des échantillons

Dans le paragraphe IV.2.7, nous avdiscuté la possibilité que les défauts des échantillons
(rugosité de surface, défauts cristallins, impuretés, oxydation, etc.) créesurtiees d'énergie
possédant plusieurs vallées. En conséquémcgysteme peut prendre des chemins, légérement
différents d'un cycle a l'autre, pour franchir la barriére d'éndrgisque I'énergie thermique diminue,
cet effet devient de plusn plus important et peut étre a l'origine de la valeur constante ou de
I'accroissement de la largeoir

De méme, cet effet pourradtre responsable du fait que < 1. Pour expliquer ceci, nous
exposons ici un modele simple. On suppose que le retournement de I'aimantation peut avoir lieu par N
chemins différents. La probabilité que le systeme choisisse le chemin i est nqtéDmptus, on
suppose que la probabilifé de retournement pour le chemin i est donnée par la loi Arrhenius :

r :riOe—Ei IKT

Dans ce cas, la probabilité que l'aimantation de la particule ngaso#gncore retournée est donnée
par :

N
r PP
P()=) ge g™ avec B<1
i
On obtient donc que les défauts diminuent la valed.de

b) Evolution de la barriére avec le temps

Au contraire de l'influence des défauts, un mécanismelaeation de la barriere d'énergie peut
étre a l'origine de l'augmentation de la valeuBd€e mécanisme prend eampte le fait que nos

particules sont relativement grandes par rapplart@éngueur de corrélation d'échange. Ainsi au bord
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de la particule, les moments ne spas colinéaires a lI'aimantation du matériau et, en diminuant le
champ, le renversemesié I'aimantation se produit via la formation d'éventails (fanning) et / ou la
formation de vortex pour ces momefighabes 1988, Fredkin 1991, Nakatini 1991, Ferré 1995].
Ces formations peuvent ne pas étre trés stables pres des champs de retournemeniégereliavezit
cequi peut étre vu comme une relaxation de la barriere d'énergie. Ceci est activé thermiquement, i.e.
c'est de plus en plus bloqué lorsque la température décroit.

Pour illustrer ceci, nous présentons ici un modeéle tres simple. Imaginona baeriere
d'énergie diminue avec le temps avec la loi suivante (la notation est celle du paragraphe 1.4) :

0 r
E(H,t) = E(H)é—z—l InEtEEE

ou Eg et t; sont des constantes. Dans ce cas, la probabilité de retournement est :
_E(H,Y) (H)/Eg
t
FHY)=Te K :r(H)H—BE
[t O

et la probabilit¢ que l'aimantation de la particule ne soit pas encore retourndeneée
par (dP=-P T (H,t)dt) :

_T(H)t BLEF N
B -(Ft E(H
P(t)=e PO =e( ) ,avec[3:1+E(—).
R

On obtient donc une valeur @esupérieure a 1.

c) Plusieurs centres de nucléations indépendants

On peut enfin imaginer que la particule posséde plusensses de nucléation indépendants
gui sont énergétiquement trés proches. Supposons que chaque centiéatéon ait une probabilité
I; de déclencher le retournement de I'aimantation de la particule qui soit donnée par la loi Arrhenius :

r :rioe_Ei IKT

Dans ce cas, la probabilité que I'aimantation de la partieuge soit pas encore retournée est donnée
par :

-r
dP=-Pdfy I =-Pdthyy U PH=e =
i

i.e. la probabilité reste exponentielle. Contrairement aux cas précédents, on voificiguarie pas.

Par exemple les particules composées de beaucoup d'agoégéts.2) ont probablement
plusieurs centres de nucléation @aint énergétiguement trés proches, i.e. le retournement est
déclenché par différents centres de nucléation. Par conséqueraegdess o sont relativement
élevées. Pacontre, la probabilité de retournement est quand méme relativement proche d'une
exponentielle (voir la figure A.5.2.2c¢). Ceci pourrait venir du fait que les diffécamses de
nucléation sont indépendants.
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I\VV.2.9 Discussion concernant le préfacteurp de la loi d'Ahrrenius

o = 1/1p est le préfacteur de la loi d'Ahrrenius etsmsivent appelé la "fréquence d'essais".
Nous avons choisi de prendrg constan(cf. 1.4). En réalité, il dépend de la courbure de la barriere

d'énergie et de 'amortissement et on peut en général modéliser ces dépendances pasl@qradon
[Garg 1995] :

r=Ah®*exf-Bh%) ie. Fr=Ah"*" on h=1-—1
HSW

Les différentes constantes sont données tmnsbleau 1V.2.4 et définies aussi dans le
paragraphe 1.4.

activation | amortissement A B o )
thermique faible 18nEy / STk T Eo /kgT 3/2 1
thermique moyen Wy / 21 Eo /kgT 32 | -1/4
thermique fort w5/ 21N Eo /kgT 312 0
quantique non (216Eqw, / T01)'?| 36E, /5w, | 5/4 | 5/8
quantique fort (BEyn " 1 hwd)? | 3nnE, / hwd 1 0

Tab. IV.2.4 : Parametres de la loi d'Ahrrenius pour le régime d'activation thermique et
pour le régime quantique [Garg 1995].

Par exemple, pour ledgime d'activation thermique avec un amortissement moyen, la loi
d'Ahrrenius devient :

r= Fohlm'expg—E h3/ZE ou hzl—iO
O kgT C

Sw

Pour tous les cas présentés dans le tableau IV.2x4a+d -1>0 (a+0d —1 étant I'exposant
de h dans l'expression dE) i.e. les valeurs d€&g trouvées par les ajustements au modéle de
Kurkijarvi sont en réalité un a deux ordres de grandeur plus élevéexeragrle, pour des fils de Ni,

nous avons trouvé des valeursiggautour de 19s! alors qu'elles sont en réaliséuées entre
1010et 10 s1.

Pour la discussion de la thése concernant la baeiéeevolume d'activation, cette correction
n'est pas significative. Nous n'irons pas plus loin concernant la significatibg, ¢k discussion
devenant rapidement trés complexe [Hanggi 1990, Brown 1994].
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I\VV.2.10 Conclusion sur la dynamique du retournement de l'aimantation

Nous avons étudié la dynamique de retournement de l'aimantatiqgrasd@pproche de la
mesure des champs de retournement, soitl'approche de la mesure de la probabilité de
retournement. On observe en fait ges deux approches se rejoignent. Ainsi la valeur moyenne des
champs deretournement kly et la valeur moyenne du temps d'attemtese comportent
approximativement comme prédit par des modéles simples d'activation thermique tant quéan reste
dessus de la température critiqgug En dessous declHsw et T deviennent indépendandg la
température. De plus, il semble que le volume d'activation dépende de la température et du temps.

Nous avons observé pour la largewtela distribution des champs de retournement et pour le
parametrgd, mesurant la déviation du systeme par rapport au modele d'undaeidees d'énergie,
des déviations par rapport modeéle simple d'une activation thermique. Si on prend en compte la
courbure de la courbe majeure de I'ajustement de Kurkijng, @nlpeut assez bien expliquer les
variations thermiques de

Ces deux parameétres,et 3, sont tres sensible a tous les sources de "bruit" venant soit de
I'exterieur (stabilité et fluctuation dunamp appliqué, etc.), soit de I'échantillon lui-méme (rugosité de
surface, défauts cristallins, impuretés, oxydation, etc.). Dans ces eaB, expriment en fait de
maniere différente le méme probléme : on remarque ainsi que larsgquggnentdd diminue.

V.3 Comparaison avec d'autres modeles

IV.3.1 Modélisation de la dynamique de retournement parun systeme de
spins d'lsing

Dans ce paragraphe nous reprenons les résultats théoriques obtenus par R. Mér9@dElin

Il s'agit de la simulation d'une particule magnétique par un systeme de spins d'lpagiclbe
est a deux dimensions et la géométrie choisie est celle d'un disque et non d'afircaué la
dynamique de retournemeadd |'aimantation ne soit pas complétement gouvernée par les coins du
carré. Les calculs numériques simulelgux types d'expériences : la mesure du champ de
retournement de I'aimantatiory{gen fonction de la température et de la vitesse de balayadipoiyp
et la mesure de la probabilité de retournement en fonction du temps.

Le retournement obtenu est continu (il n'existe pas de limite a la résolution en teteps) et
champ de retournement est défini comme q@ur lequel I'aimantation s'annule lors du parcours du
cycle d'hystérésis. Le temps de retournement de l'aimantation est quant a lui défini comme le temps
nécessaire pour que l'aimantation s'annule. La simulation de 30000 expé&tentesures du champ
Hsw et de la probabilité de retournement perametrés bon traitement statistique des résultats. Ainsi
la distribution du logarithme du temps moyen d'attente) lagt une courbe de Gauss. En ce qui
concerne les mesures du champ de retournemgpehifonction de la températuredet la vitesse de
balayage il est possible de décrire sa variation panddele de Kurkijarvi jusqu'a trés basse
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température. La largeuwr des distributions de 4&jy obtenues augmente liasse température.
Concernanla probabilité de retournement, le coeffici@nmesurant la déviation par rapport a un
modele avec une seule barriere d'énergie varie a l'inderdsevariance, c'est a dire qup augmente
avec la température. Les simulations numériques mortusst quel augmente lorsque le champ
Hswaugmente.

Ces résultats théoriquebtenus sur une particule en forme d'un disque et avec un systeme de
spins d'lsing somjualitativement les mémes que nos observations expérimentales. Ceci constitue un
résultat trés intéressant qu'il convient d'approfondir encore.

IV.3.2 Approche statistique de la dynamique de retournement de
I'aimantation

Dans ce paragraphe nous voulons mentionner I'appaiedoppée dans la these de J.-E.
Wegrowe [Wegrowe 1996]. Cette approche est basée tukdeeme de fluctuation - dissipation et
sur la formule de Kubo de la réponse linéaire et proposmtarprétation statistique du probleme du
trainage magnétique des nanostructures.

La dynamique du systéme et de senvironnement est étudiée par I'observation du
comportement des moyennes statistiquesseptibles de décrire le systéme sous des approximations
de linéarités (permettanh calcul de perturbation). Dans le régime quantique cette approche traite
indistinctement les fluctuations d'origines quantiquek®tfluctuations provoquées par le bain
thermique.

Le modéle, en réponse linéaire, aboutit a une formule décrivant la dépetidamique de la
relaxation de l'aimantation. Cette dépendance est donnée par la forme thermhqué d@(T)
agissant sur l'aimantation de la particule (dans le cas d'une loi de type Arrhenius D(T) = KT).

Les études concernant cette approche étant en cours, nous renvoyons laugaiEiérences
[Wegrowe 1996].
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V.4 Conclusion

Nous avons observé principalement trois effets inattendus au cours de nos études :
(i) 'augmentation rapide du champ de retournement vers les basses températures (1.5 - 3 K) ;
(ii) l'augmentation de la largeur de la distribution du champ de retournement vers les basses
températures ;

(iii) le fait que le systeme devienne indépendant de la température a trés basse température (< 1 K).
Ces comportements pourrait étre interprétés pavalmme d'activation qui dépend de la
température. Delus, l'influence des défauts de la particule deviennent non négligables a basse
température. Pour conclure ce chapitre, nous présentons trois images résumant les idées gancipales

la discussion précédente.

a) Image | : Influence des défauts : "I'énergie potentielle multi-chemins”

Les figures 1.4.1-2, dans le chapitre |, représentent unsptiima de la courbe bien connue de
I'énergie potentielle d'une particule eliste principalement deux états d'équilibre, avec le champ
magnétique paralléle @ntiparalléle a I'axe de facile aimantation de la particule. Cette courbe devrait
étre ondulée par les défauts dedaticule (défauts de surface, grains dans la particule etc.). Elle doit
étre considérée comme étant multidimensionnella@me qu'une montagne comme présenté dans la
figure IV.4.1.

Fig. IV.4.1 : Schéma de I'énergie potentielle ondulée par les défauts de la particule.
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A haute températuréactivation thermique est suffisamment importante pour que I'on puisse
considérer que les accident&croscopiques sur la surface d'énergie potentielle soient sans influence
sur la dynamique des particules. Mais a basse température ces asddatsurface d'énergie
potentielle deviennemissez grands et ce sont eux qui décident du chemin que peut prendre le
changement de I'aimantation. Il peut exister alors plusieurs chemins selon lesd#éfaytarticule et
cela entraine donc une augmentation de la variapegfeis méme la séparation en deux (cf. 111.3.4)
ou plusieurs distributions du champ de retournement (cf. 111.4).

Une particule avec plusieurs chemins possibles pour le retournement est équivalente a un
ensemble de particules composé de particules ayant urheeniin de retournement. Dans ce cas, on
peut appliquer la théorie de distribution du chatepretournement décrivant la probabilité de
retournement par une exponentielle étendue de coeffieférieur 1.

b) Image Il : "particule idéale entourée de petites particules"

Dans cette deuxieme image, on remplace la particule ayathéfdegs par une particule parfaite
entourée de petites particules plus ou momglées avec la particule parfaite (voir la figure 1V.4.2).
Le couplage peut étre ferromagnétiqdans le cas par exemple de rugosités de surface) ou
antiferromagnétique (dansdas par exemple d'une surface oxydée). A haute température, les petites
particules ont un comportement superparamagnétique, i.e. elles se retdimmeenént avec
I'aimantation de la particule idéale. Mais a basse température, ces particules@ost ele plus
bloguées. On peut imaginer que les petites particules étant procbestude nucléation peuvent
influer ou méme déclencher le retournement de l'aimantdida grande particule. Dans cette image,
I'effet "multi-chemins” est décrit par le fait q@kiste un grand nombre de configurations des petites
particules. Aprés chaque mesure dg/Ha configuration des petites particules peut changeeftatt
augmente alors la largeur de la distribution des champs de retournement et idiroomiéicienf3 de
la probabilité de retournement de I'aimantation décrite par une exponentielle étendue.

Dans cette image la relaxation de la barriere d'énergie peut étre vue comme une relaxation des
petites particules entourant la grande particule, cet effet augmentant le cofffieelaprobabilité de
retournement.

Fig. IV.4.2 : Schéma montrant qu'une particule avec des défauts de surface est équivalente a une particule parfaite
entourée de petites particules plus ou moins couplées avec la particule parfaite.
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c) Image Il : Volume d'activation dépendant de la température.

Comme le montrent lesimulations numériques, lorsque le champ magnétique opposé a
I'aimantation de la particule croit, la configuration de spins de la particule étohend a se
rapprocher de plus en plus d'une configuration instable. C'est ensufteatm&tion thermique qui
déclenche le retournement de l'aimantation dans un petit vdiehaeparticule. Pour les températures
de plus en plus basses, il faut appliquerchamp magnétique de plus en plus grand car I'énergie
thermique devient plugible. Le volume affecté devient donc de plus en plus petit. Ce processus ne
peut pas continuer jusqu'au zéro absolu car le volume d'activation doit rester &ffetde fort
couplage entre les spins impose leur alignement dans un volume minimum. Doogtrait attendre
une augmentation importante du champ de retourneanembment ou I'énergie thermique devient
plus faible que le plus petit volume d'activation. Dans ce cas, la situation est conmjpdmaldesapeur
d'eau sursaturée sans un germe qui pourrait nucléer une gouttelette d'eaucBsue I vapeur,
c'est une poussiére que nacléer la premiére gouttelette d'eau. Dans notre cas, une fluctuation
guantique pourrait nucléer le retournement et expliquer la saturation que nous avons observée a trés
basse température.
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Chapitre V : Extension de la technique de mesure

Dans cette thése, nous avons montré que la technique des micro-SQUHES estaptée a
I'étude des systemes submicroniques. La question est de savoir si cette techniqueadapadssiux
systémes plus grands, avec une taille comprise entre 1quelgies mm. Au cours de ma thése, j'ai
voulu répondre a cette question. Pour cela, je présente brievement dans ce ghefijtres
extensions de la technique de mesure a d'autres systemes.

L'idée principale estle sonder localement des signaux qui contiennent beaucoup plus
d'informations qu'un signal global, comme l'aimantation totale du systemexdtaple, plusieurs
SQUID placés a des endroits précis, tres prés d'un échantilbmmétique, peuvent mesurer
localemente retournement de l'aimantation. La haute sensibilité en flux magnétique (100 ag1000 u
sont envisageables) et en temps (quelques dizaineantsecondes sont envisageables) de cette
technique va permettre d'étudier le magnétisme a I'échelle de quelques dizaines de naGettetres.
technique est tres performante puisque nous pousimiss avoir directement accés aux données
importantes commia formation des domaines, la dynamique des parois, I'accrochage des parois sur
les défauts, le couplage entre les grains ddmnehe polycristallisée, le couplage entre les couches
d'une multicouche, etc. L'étude d'éohantillon magnétique a I'échelle de quelques nanometres
englobe l'obtention de données macroscopiques accessibles par des expdtiendassiques. En
effet, la somme des signaux microscopiques meaméslusieurs endroits correspond au signal
macroscopigue de I'échantillon entier.

Une autre extension de la technique peut étre I'étlidéeractions entre des particules
magnétiques. On peut étudier un ensemble de deux a quelques dizaadgdes (poudre et fluide
magnétiques). Dans cas, un micro-SQUID (sonde locale) donne directement les interactions entre
les particules.

Pour illustrer ces idées, je présente quelgquesures préliminaires. Par la suite, les résultats de
ces illustrations devront étre approfondis.
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V.1 Comparaison entre un magnéetometre a SQUID classique
et un micro-SQUID

Un magnétometre a SQUID est composé essentiellement de quatre éléments :

1. un cryostat pour refroidir I'échantillon & une certaine température,

2. une bobine de détection pour capturer le signal magnétique (flux) de I'échantillon,
3. un SQUID avec amplificateur qui détecte le signal de la bobine de détection,

4. un systeme de bobines pour appliquer un champ magnétique a I'échantillon.

Le probleme principal d'un magnétometre a SQUID est de pouvoir cdaplasbine de
détection au SQUID sans injecterlatait dans le SQUID. Si I'on compare la sensibilité du SQUID
seul avec la sensibilité du magnétometre a SQUIDeorarque que ce couplage n'est pas facile a
faire. Par exemple, un magnétometre a SQUID commercial asemsbilité typiquement de
1010 A2 (107 emu) et la sensibilité du SQUID seul est d'envirorP 1f),, i.e. le facteur de
couplage entre SQUID et I'échantillon est d& 20n2/@, (102 emu fp,).

La technique du micro-SQUID est tres similaire a la technique d'un magnétometre a EQUID.
différence essentiellest que la bobine de détection est remplacée par un couplage direct de
I'échantillon avete SQUID. Dans le cas d'une particule placée sur le fil de la boucle du SQUID, le
couplage est d'envird®4+10 %Am? @ (3.4*10_1gemu /@, ) (cf. 11.4.4), i.e. dans ce cas :

la technique du micro-SQUID est

10° fois plus sensible qu'un
magnétometre a SQUID classique.

Ce résultat est seulement valable pour des échantillons quplasnpetits que la taille du
SQUID. Dans le cas opposé, i.e. lorsque la taille de I'échantillon est beaucoup plus gréatigllgue
du SQUID, le couplage décroit rapidement. Cependant, a mon avis, la technique du micro-SQUID a
plusieurs avantages que je présente par la suite.
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V.2 Technique dumicro-SQUID pour étudier des échantillons avec une taille
bien supérieure a la taille du SQUID

V.2.1 Variation de la sensibilité en fonction de la taille des échantillons

Dans ce paragraphe, nous intéressofss ariation de la sensibilité des micro-SQUID en
fonction de la taille des échantillons. En effet lexcellente sensibilité diminue lorsque la taille de
I'échantillon est beaucoup plus grande que celle du SQUID. Pour simplifier le problamse,
considérons d'abord le cas d'une sphére aimantée de facon homogene, de taille supérieure a 10 pm.
Le champ magnétique dans la sphere@sstant et vaut 8=2uyM / 3 et, a I'extérieur de la sphére,
le champ vaut environ (cf. 11.3.1) BN”—?T :—2 Ici, N est une constantie I'ordre de l'unité. Pour un
bon couplage, il faut que laoucle du SQUID soit aussi proche que possible de la sphére.
Expérimentalement, queut facilement obtenir une distance entre le SQUID et la sphére inférieure a
10 % du diameétre da sphére. Dans ce cas, le champ magnétique vaIJJO'BlpoM. La sensibilité
en champ d'un SQUID de surface de 1 pm x 1gsinde 16 T (103 Oe). La sensibilité de cette
géométrie est donc d'environl A/m (103 emu/cnd), i.e. indépendante de la taille de la sphére.

Par exemple, la sensibilité de mesure pour une sphérgaliime de (10 un?) est d'environ
1015 Am? (1012emu), i.e. dans ce castte technique est encoré I6is plus sensible que celle du
magnétomeétre a SQUID classique. De pluselasibilité peut facilement étre améliorée d'un ou deux
ordres de grandeur en augmentant la surface du SQUID (voir la figure V.2.1).

(Am 2) | | | | (em u)
1013 - SQUDIxium 10-19
10-14 |- 10-11
10-15 |- SQUD4x4um 2 — 1012
1016 | i - - 10-13
1017 i - sendi pour une — 10-14
pakut  subm ¢onjue
1019 I | | | I 1016

0 20 40 60 80 100
dam étre (um)

Fig. V.2.1 : Sensibilité approximative de la technique de micro-SQUID en fonction du diamétre
d'un échantillon sphérique. La surface du SQUID est (£jom)(4 pm¥.

Munis de cette précision quant a la sensibilité, nous donnons maintensréxemples de
I'application de la technigue des micro-SQUID a I'étude de systemes plus greiadd. ibut d'abord
d'un cristal de Mip, puis de couches minces de Co et enfin d'une multicouche de GdFe.
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V.2.2 Exemple 1 : Cristal de Mn 2

supérieure a la taille du SQUID, noagons choisi un cristal de Mpétudié magnétiquement par
Paulseret al.[Paulsen 1994]. Le schéma du montage expérimental est montré dans |& figRire

Le cristal est collé sur un braa cuivre (pour la thermalisation), maintenant ainsi le cristal au-dessus

d'une rangée de quelques SQUID.
)\ 02m m

axesc

cham pm agnéijue
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Pour tester la technique de mesure du micro-SQUID appliquée aux échantillonaitiainien
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i
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SQUDs
Fig. V.2.2 : Schéma d'un cristal de Mnavec les positions des SQUID.

Les cristaux de Mfp sont formés de molécules de [Lis 1980] :
[Mn 12(CH3CO0)16(H20)4012],2CHCOOH,4H0
avec une symétrie tétragonale et un volume de la maille cristalline de 3.21&esrdouzeons
manganése forment un cluster dans lequel la valenc@ageshiforme. Il y a quatre Mh (S = 3/2)
entourés de huit Mit (S = 2). Les fortes interactions antiferromagnétiques &mre et M3+

conduisent a un état fondamental ferromagnétique de spin S = 10 dans lequel lgosss@é une

forte anisotropie uniaxial§Sessoli 1993]. Les mesures de l'aimantation et de la susceptibilité
alternative montrent clairement un comportement superparamagnatigaeun seul temps de
1)

relaxation
= TOeEO/kT
de relaxation magnétique faites a des températures enee ®.R et avec des champs de 0a 2 T

avect, = 107 s et lg = 64 K ainsi qu'une température de blocag®ichede 3 K. Les expériences
temps de

1
apes 7 pus

- apes 1 heue

montrent essentiellement useul
relaxation [Paulseh994]. Ces mesures montrent
001 )

2 =

que la relaxation est exponentielle, la variation
de l'aimantation du cristal peut étre décrite par :
S104 ¢
<< r
10-6 - /

10-8 L
/

M(t) =M eg (Moo - Mtw)(l—e-t/r)

La relaxation dhaute température est tres
|
25

rapide (par exemple a 4 K= 1.8 s) etlevient de
plus en plus lente a basse température (par ,, .,
10-12 ‘
0 05 15
TK)
Variation de I'aimantation aprés

hY

exemple a 2 K = 10/ s). Pouirillustrer la vitesse
Fig. v.2.3 :
1 heure ou 7 jours d'un cristal de n

de la relaxation en fonction de température, la
la partie AM/IMs de

figure V.2.3 montre
I'échantillonqui a relaxé aprés 1 heure ou 7 jours.
On voit que, pour les températures supérieures a
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2.8 K, 1 heuresuffit pour observer la relaxation totale de I'échantillon. A la température T = 2.3 K, il
faut déja 7 jours pour observer cette relaxation totale. A 1.5 K, seuléffede I'échantillon a relaxé
apres 7 jours. Comme la durée d'une mesure expérimentale de la relaxation est einfgéie¢irah 7
jours, ilfaut avoir une tres bonne sensibilité pour pouvoir mesurer la relaxation a basse température.
De plus I'échantillon doit étre tres pur canise petite partie de I'échantillon possede une température
de blocage inférieure au reste de I'échantillon, cette petite partie peut dotaileenent la relaxation a
basse température.

Avec la magnétométrie a SQUID traditionnelRgulsenet al. ont trouvé que la vitesse de
relaxation sature pour des températures en dessdukda un temps de relaxatian= 138, i.e.
0.6 % de I'échantillon se retourne apres 7 joursauésurs suggerent d'expliquer cette saturation par
un effet tunnel de l'aimantation.

En ce qui nous concerne, les résultats principaux de nos mesures prélimiretiegechnique
des micro-SQUID sont les suivants.

1) Les cycles d'hystérésis mesurés sont composés de marches équidistantes tous le$a0.4 T (cf.
figure V.2.4) qui correspondent probablement a un croisement des différents niveaux d'excilation de
molécule de M. Ce comportement a déja éemarqué par d'autres expérimentateurs [Paulsen
1994, Novak 1994].
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Fig. V.2.4: Cycles d'hystérésis d'un cristal de fdrmesurés a l'aide de la technique du micro-SQUID.
Les marches équidistantes tous les 0.4 T correspondent probabgeraentroisement des différents
niveaux d'excitation de la molécule de Mn Les cycles sont déformés par relaxation pendant la
mesure.
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2) Nos mesures confirment lessultats de Paulsest al. concernant la vitesse de relaxation
pour les températures au dessus de 2 K. Quelques mesures de relaxatmmmérts dans la figure
V.2.5. La comparaison des tengisrelaxation de I'expériences avec la formule (1) est montrée dans
la figure V.2.6. A basse température nous n‘avons pasrdirmer la saturation de la relaxation a
1= 10 s. Nous pouvons seulement dire quéelmps de relaxation est probablement inférieur a
1=100 s (cf. la figure V.2.5 a T=0.3 K), i.¢a relaxation est probablement inférieur a416e
l'aimantation totale de I'échantillon apres 9 jours.

w5710

1 10 100 1000 104 105 7
t(s) tpurs)
Fig. V.2.5 : Variation de I'aimantation au cours du temps d'un cristal de M = 0.4 T pour
différentes températures.
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Fig. V.2.6 : Dépendance thermique du temps de relaxation

3) Avecces expériences préliminaires lorsqu'elles sont faites pendant des temps courts, la
sensibilité de mesure obtenue est’ Hg I'aimantation totalde I'échantillon. Les expériences faites
pendantes temps beaucoup plus longs (quelques jours) montrent une sensibilité réduite de trois
ordres de grandeur. Cette sensibpitdirrait néanmoins étre facilement augmentée de trois ordres de
grandeur par I'amélioration de la stabilité mécanique du montage expérimenias Den meilleur
couplage avec l'échantillon et une augmentation de la suwitaceQUID pourrait améliorer la
sensibilité par encore deux a trois ordres de grandeur.

4) Nos mesures ont montré que la relaxation de I'échantillon n'est pas homogeéne, i.e. les coins
du cristal relaxent probablement plus rapidement que le coeur du cristal.
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5) 1 a 2 % de I'échantillon, sans doetesurface, posseédent un temps de relaxation plus rapide
gue le coeur de I'échantillon. Ceci a déja été signalé par d'autres dBeuisen 1994, Novak 1994].
Nos mesures ont montré que c'est cette partie de I'échaqtillest principalement responsable de la
saturation du temps de relaxationa 1 s.

En conclusion nos mesurpgliminaires confirment, avec une meilleure sensibilité en temps et
en amplitude que les SQUID traditionndlsxistence de marches dans les cycles d'hystérésis. Par
contre, nous n'avons pps confirmer la saturation du temps de relaxation a une valaur d€8 s,
qui dans les mesuregie nous avons citées était interprété par un effet tunnel. Actuellement nous
pouvons seulement dire que le temps de relaxation est supérié@rsy iL6. aprés 7 joutavariation
de l'aimantation totale est inférieure &1@our clarifier la situation, nous pensgusivoiraugmenter
la sensibilité de notre technique de mesure par 3 a 5 ordres de grpadéamélioration de la
stabilité mécanigue du montage expérimentaineilleur couplage entre I'échantillon et le SQUID et
une augmentation de la surface du SQUID.
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V.2.3 Exemple 2 : Couches magnétiques minces

On peut aussi utiliser la technique des micro-SQUdur étudier le retournement de
l'aimantation d'une couche magnétique mince. Plusieurs SQUID pldessadroits précis tres pres
de la couche magnétique mesurent localement le retournement de I'aimantation. Le schéntaggu
expérimentagst montré dans la figure V.2.7. La figure V.2.8 présente les cycles d'hystérésis des
quatre SQUID A, B, C et D. Le SQUID A est situé au bord de la coucheorisgquence, le flux
mesuré est proportionnel a l'aimantatibas sauts d'aimantation sont dus aux retournements de
l'aimantation des domaines magnétiques de la couche. Ce cycle d'hystépéatggesimentidentique
aux cycles d’'hystérésis mesureés par un SQUID traditionnel.

couchem agnétjue

Fig. V.2.7 : Schéma (présentation en coupe) de la mesure de I'aimantation d'une couche magnétique
a l'aide de la technique des micro-SQUID.

Pour les SQUID situés plus en dessous de la cdB¢he et D), les variations de flux ne sont
plus proportionnelles Baimantation. Le SQUID D est situé complétement en dessous de la couche.
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Fig. V.2.8 : Cycles d'hystérésis d'une couche de Co d'épaisseur 8 nm. On voit la non reproductibilité
des mesures car les graphes des SQUID A, C et D montrent, chacun, deux cycles
d'hystérésis obtenus dans les mémes conditions.
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Donc, si la couche est saturée, le flux traversant la boucle de SQUIl psur toutes les directions
d'aimantation. Néanmoins, pendant le retournement, il détecte des vadatiturs qui sont dues aux
nucléation, propagaticat annihilation des parois de domaine. Si le domaine situé directement au-
dessus du SQUID se retourne, I'amplitdeéevariation du flux est trop grande et rapide pour étre
détectée par la méthode de compensation (cf. IIRa2)contre, la méthode de détection des sauts de
flux (cf. 11.2.4) est idéale pour détecter le retournement du domaine au dessus du SQUID.

Les figures V.2.9 a-c montremfuelques études effectuées pour caractériser des couches
magnétiques qui ont été utilisées pour la fabrication des particules présentéepdeagraphe I11.3.
Les trois couchesnt été fabriqguées de la méme maniére mais pas en méme temps. Il faut noter que
pour chaque couche les mesures sont essentiell@aenémes quel que soit le SQUID utilisé pour
la mesure (a part pour les SQUID pres du bortadsouche). En comparant les trois couches on
remarque que les mesures sont par contre différentesjvaau tout d'abord du champ de
retournemeninais aussi de sa dépendance thermique. Le modele de Kurkijarvi peut étre ajusté pour
les couches n°1 et 2, pemntre ce n'est pas possible avec la couche n°3. Les volumes d'activation
obtenus par le modél&/~ ¥ 18 nm et 88 nm respectivement pour les coustkest 2. Ces volumes
sont donc tres différents.

L'originedes différences observées bien que les échantillons aient été fabriqués de la méme
maniéere est sans doute a trouver dans les structures cristallines qui &oe/egerement différentes.
Ceci implique que le retournement de I'aimantation, sensible aux défauts, ne se fassedmte pas
méme maniere.

On voit sur cet exemple que la technigue des micro-SQUID est tres intéregsante
caractériser la qualité d'une couche magnétique.
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V.2.4 Exemple 3 : multicouches magnétiques

Pour démontrer l'intérét de la technique mésro-SQUID TbEeSnm
pour I'étude duetournement de I'aimantation d'une multicouche ¥
magnétique, j'ai choisi un systeme qui fait I'objet de la tHése
S. Mangin. Il s'agit d'unanulticouche composée de deux Gdre GdFe
matériaux doux GdFe séparés parnatériau dur TbFe qui 50nm 100nm
constitue une barriere de potentiel (Mairfigure V.2.10). La
multicouche est élaborée au laboratoire LMPB&INancy. Les
épaisseurs du maté.ri.au doux solnoisies trés différentes afin Eci)%'d\]/ ;c')ln(])pgszcehdég"geﬂfmmat“étrii;ux
de permettre I'apparition d'une paroi d'abord deesuche plus  doux GdFe séparés pan matériau
épaisse. dur TbFe.

Pour lesysteme de GdFe/TbFe/GdFe, S. Mangin a fixé
les épaisseurs des deux couches douces a 50 et 100 nm. Ensuite, ladedatdarriere peut étre
modifiée en variant I'épaisseur de la couche dure (TbFe).

La figure V.2.11 montre des cycles d'hystér@sigssurés par magnétométrie a SQUID
traditionnelle. Les mesures ont été effectuées par A. Sulpice (CRTBTytles d'hystérésis sont
essentiellement caractérisés par deux sauts d'aimantation qui sont dusléaton et a I'annihilation
de la paroi.

I I I I I
M /M 2 [T 5
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°) [41] §
0L - _
IR
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15 40 -5 0 5 10 15

woH (mT)

Fig. V.2.11 : Cycle d'hystérésis d'une multicouche de GdFe/TbFe/GdFe a T = 1.7 K, mesuré par A. Sulpice
(CRTBT).

La configuration (a) venant d'un état saturé est stable justhaawp nul. Il faut alors appliquer
un champ antiparalléle a l'aimantation pour Baienantation commence a se retourner. Dans un

premier tempgjne paroi se nuclée dans la couche épaisse. Elle nécessite trés peu d'énergie pour s'y
propager et se déplace jusqu'a étre bloquée par la couche dure (b). Puis, la paroi traverse(d,barriere
soit par I'effet du champ si I'on continue a appliquer un champ encore plus négatif, soit par effet

thermique.
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La difficulté expérimentale est d'élaborer une barriere qui soit assez grande pour blpgrar la
et assez petite pour que la nucléation d'une deuxiemedsarsila couche moins épaisse ne se
produise pas avant. Pour démontrer l'intéréadechnique du micro-SQUID, nous avons choisi une
tri-couche avec 0.5 nm de TbFe. L'étude détaillée sera présentée dans la thése de Stéphane Mangin.

J'ai étudié la nucléation et I'annihilatide la paroi a I'aide de SQUID placés tres pres de la
couche magnétiqgue mesurant ainsi localement le retournement de I'aimantation. Le schéniagiu
expérimental est similaire a celui de la figure V.R.idne des questions a résoudre est de savoir si le
retournement de l'aimantatigkeffectue par une nucléation d'une paroi, suivie d'une propagation et
d'une annihilation de la paroi, ou bien pae deuxiéme nucléation de paroi dans la couche douce
moins épaisse. Par la suite, je présente brievement quelques résultats paetensdfzonidre a cette
question.

Les figures V.2.12 montrent les champs moyens de nucléafifft et dannihilation "™
en fonction de la température et de la vitesse de balayage du champ (technigesude du
paragraphe 11.2.4). Cekpendances sont typiques d'un systéme activé thermiquement. On remarque
gue la dépendance thermique o@‘,rli—'ﬂ est beaucoup plus élevée gue celle Q#C'I-,I de méme@our la
dépendance avec la vitesse de balayage. Les dynad@uet®ournement de deux sauts d'aimantation
sont donc tres différentes (voir aussi la figure V.2.14).
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Fig. V.2.12 : Champs de nucléation et d'annihilation moyennés sur 100 cycles d'hystérésis, en fonction de la
température et pour deux vitesses de balayage du champ. La largeur de la distribution du champ de nucléation et
d'annihilation est présentée par les barres.
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Fig. V.2.13 : Champs de nucléation et d'annihilation moyennés sur 100 cycles d'hystérésis, en fonction
de la vitesse de balayage du champ.
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Fig. V.2.14 : Dépendance thermique de la largeur de la distribution du champ de nucléation et d'annihilation
pour des vitesses de balayage comprises entre 0.1 et 122 mT/s.

Une autre méthode consiste a enregistréyrigit” de Barkhausen (variations de flux traversant
la boucle du SQUID) pendant les deux sauts d'aimantation. On moyenne Enduii¢ sur de
nombreux cycles d’'hystérésis. Les figures V.2.15 montrent des résultats pour trois tempeeatures.
bruit enregistré pendant la nucléation de la paroi change peu en falectiotempérature. Par contre,
le bruit pendant I'annihilation de peroi s'étale sur une région de champ magnétique de plus en plus
grande a plus basse température.
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Fig. v.2.15 : "Bruit" de Barkhausen pendant les deux sauts d'aimantation pour trois températures.

La figure V.2.16 montre les intégrales du bruit de Barkhausele imamp magnétique. Ces
courbes sont similaires agycles d'hystérésis mesurés en magnétométrie a SQUID traditionnelle.
Les amplitudes des sauts pour lintégrale du bmeait sont pas comparables aux mesures
macroscopiques car, dansientage utilise, le SQUID n'a détecté que les petites variatiapg Z¥x
plus lentes que 1 ms. L'intégrale du bruit correspond dorcycles d'hystérésis auquel on soustrait
les grandes avalanches de retournement.
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On peut interpréter ces résultats de la maniere suivante : pour les températures cemngri2es
et 6 K, le retournement de l'aimantatioraenulticouche se fait par la nucléation d'une paroi dans la
couche douce épaisse, suivie d'une propagationpdedaa travers la barriére puis d'une annihilation
dela paroi. Pour les températures inférieures a 2 K, le retournement se fait essentiellement par la
nucléatiord'une deuxieme paroi dans la couche douce moins épaisse. L'indication de ceci est que la
dépendance thermique degﬂﬂih' devient tres faible pour T < 1.5 K, montramt changement de
mécanisme de retournement. De plus, la mesure du bruit de Barkhausen [geretantnement
montre qu'il y a encore un bruit important apreddexieme saut du cycle d'hystérésis. Ce bruit vient
certainement de la couche dure qui se retoapres le retournement des deux couches douces.
L'originede cet effet est a chercher du c6té de I'anisotropie de TbFe augmentant rapidement a basse
température, le champ de propagatiena paroi devant alors plus grand que le champ de nucléation
de la couche moins épaisse. On peut diminuer cet effet en réduisant I'épaisseur de TbFe.

I I I I I I I I I I I I I I
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Fig. V.2.16 : (a) : Intégrales sur le bruit de Barkhausen pour trois températures, comparées a (b) : trois cycles
d'hystérésis mesurés par A. Sulpice (CRTBT) utilisant la magnétométrie a SQUID traditionnelle.

Cetteétude préliminaire sur une multicouche montre que la technique des micro-SQUID nous
permet une nouvelle fois de retrouver les résultats detmétométrie & SQUID traditionnelle. De
plus, les mesures locales permettent d'avoir acces directement aux diétgiocessus de
retournement de l'aimantation.
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V.3 Etude des interactions entre des particules magnétiques

Une autre extension de la technique peut étre I'étlidéeractions entre des particules
magnétiques. On peut étudier un ensemble de deux a quelques dizaakgdes (poudre et fluide
magnétiques). On wair que dans ce cas, un micro-SQUID (sonde locale) donne directement acces
aux avalanchede retournement de I'aimantation, accompagnées d'un échauffement local. Ceci donne
des informations sur les interactions entre les particules.

V.3.1 Particules dans un ferrofluide FeO3

Les particules en BE©®3 ont été fabriquées chimiquement pargroupe de recherche de
E. Tronc [Vincent 1994]. Ellesont initialement en suspension dans I'eau. A leur surface se trouvent
de nombreux groupes hydroxylés (OH) spmt plus ou moins ionisés selon le pH du milieu. Cette
ionisationinduit des forces de répulsion électrostatique qui entrent en compétition avec les forces
attractives de Van der Waals. A pHI'agrégation est minimale et cette dispersion stable peut étre
gelée par I'addition d'un polymeére.

a) Dépot des particules en suspension dans un liquide

Pourles particules gravées a partir d'une couche magnétique, il est facile de placer un SQUID
dessus car on connait exactement la position piertecule gravée. Pour les particules en suspension,
le dépbt d'une seule particule est ptasnpliqué. La méthode pour placer un petit ensemble de
particules sur la boucldu SQUID est basée sur la technique de "lift-off" (cf. 11.5) : on fabrique
d'abord les SQUID sur la plaquette, on fait ensuite un dép6t d'une couche de résinedes ttoees
dans lacouche sur le SQUID a l'aide de la lithographie électronique (cf.ll.5). Aprés cela, on dépose
une goutte du ferrofluide mélangé avec un polymere (tres dilué dans de I'eauy)laguddte et on
laisse sécheFinalement, on dissout la résine dans du trichloroéthyléne (lift-off). Le dépét disparait,
sauf la ou il y avait ldrou
dans la résine.

Fux( ®/®ok | : 88 11

b) Cycles d'hystérésis d'un

02
petit ensemble  de Fe;03
particules de FeO3 01
La figure V.3.1montre 0

un cycle d'hystérésizour un

trou de 1.6 pm sur 0.4 ym. Si 01
I'on regardece cycle en détalil,
on observe de nombreux
sauts daimanta-tion. Ces g3

02

1 1 1 026
-80 -70 60 50

sautssont probablement dus 150 -100 50 0 50 100 150
aux retournementse I'aiman- uoH (M T)
tation d'une particule ode Fig. V.3.1 : Cycle d'hystérésis d'un ensemble de particules de

. . . FepO3. La surface du dép6t est de 1.6 pm par 0.4 pm.
plusieurs particules qui 23 P Hm p H



158

Extension de la technique de mesure

s'effectuent simultanément dans un intervalle de temps de 200 ps. On peut aussi imagiredgs'il
effets d'avalanche résultant d'interactions entre les particules a travers le pdlgség@ticules ne

peuvent alors pas étre considérées comme isolées.

La figure V.3.2 montre le signal obtenu pour un dép6t dans un t@d den sur 0.05 um. Ce
signal vient probablement d'une dizaine de particules. On observe que ce cycle n'est pas symétrique
i.e. on a un grand saut & champ négatif et trois sauts a champ positif. Ceci est un autrefavdioce en

de l'existence d'interactions entre les particules.

Fux ( @/ @)
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Fig. V.3.2 : Dépbt de gouttelettes du ferrofluide contenant plusieurs particules a I'aide d'un masque élaboré par
lithographie électronique. Le cycle d'hystérésis montre des sauts d'aimantation dus & une ou plusieurs particules.

V.3.2 Particules de ferrite de baryum

Les particules de ferrite de baryum ont été
préparées par lméthode de cristallisation vitreuse
par O.Kubo. Elles ont la forme d'une plaquette
hexagonale, et la direction de fa@ienantation est
perpendiculaire aplan de la plaquette. La fonction
de distribution des diamétres est caractérjszre
microscopie électroniquea transmission. Le
diamétre moyerst de 31.7 nm et les diametres
observés minimum et maximum  sont
respectivement de 14 nm et 60 nbe rapport
diameétre sur épaisseur estaig (valeurs recues de
O. Kubo).

Le cristal de ferritele baryum a une structure

001 - Fe, 04 g e
0005 | f_/’r’ : _
g
0| T —
0005 [ \\ —
001 sautsdusauneou —
plistuls paiuks
0015 | | |
100 50 0 50 100
uH (M T)

M (em u/g) T T T T T
60

40

20

0
20
40

60

_80 1 1 1 1 1
w H(T)

Fig. V.3.3: Cycle d'hystérésis de quelques mg de

poudre departicules de ferrite de baryum, a 4 K

[Sampaio 1994].

hexagonale compacte, avec des parametres de maille égaux a a rnd.88& = 2.32 nm. Sa
structure magnétique est ferrimagnétique avemoment magnétique de 2@ par maille. La figure
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V.3.3 montre lecycle d'hystérésis de quelgues mg du poudre de ferrite de baryum mesuré par la
magnétomeétrie a SQUID traditionnelle.

a) Dépobt des particules initialement sous forme d'une poudre

Les particules de ferrite de baryum (Bad&219) se présentent sous forme d'une poudre. A
cause de leurs interactions magnétiquespadicules forment de gros amas composés de 109
particules. Nous n‘avons pas trouvé de bon moyen pour séparnggrtesles. Néanmoins, pour
essayer de mesurer une particule isolée, j'ai suivi la démarche suivante.

On mélangal'abord la poudre avec du propanol, car c'est un liquide qui s'étale bien sur un
substrat lisse (faible tension de surface) et qui seche relativement vite. Ensuitelcomét@bge dans
un bain a ultrasons pendante heure. Grace a cette méthode mécanique, on sépare les plus gros
amas. Apres avoir laissé décanter la solution, on filtre le liquideuavigitre d'environ 0.45 um (taille
des trous) pour avoir ursslution contenant seulement de petits amas. Finalement, on dépose une
goutte dda solution filtrée ou non filtrée sur une plaquette comportant une vingtaine de SQUID, en
espérant qu'une particule ou qu'un petit amas se place sur un SQUID.

Par la suite, je présente quelques résultats préliminaires obtenus avec ce type de particules.

Fux( ®/®o) I I I I FUX(  ®/®o) I I I I I
08 |- —
2 - avahnches de
1 L 10021000 pagus _
1
12 = -]
0 BaFe 409 - 14 | -
> 16 | -
1 —
18 | —
-2 — 2 b —
16111 16111
.3 1 1 l l l 22 I ] ] ] ]
600 400 200 0 200 400 600 390 380 -370 360 350 340 -330 320
WoH(M T) woH(M T)

Fig. V.3.4 : Cycle d'hystérésis d'un amas d'envirohpkbticules de BaRgO19 mesuré par un SQUID
a une distance de quelques micrométres.

b) Cycles d'hystérésis des amas de Baf19

La figure V.3.4montre le cycle d'hystérésis d'un amas composé d'envifopatiicules. Le
signal est relativement faible car la distance entre le SQUID et I'amas est de quelguesycie
d'hystérésis est composé de nombreux de petits sauts. Contraidetoestles sauts d'aimantation
présentés dans ce rapport, la duréehdeun des petits sauts est de I'ordre d'une milliseconde. Nous
pensons que chaque saut vient du renversement de l'aimantation d'en¥partit0Olesqui se fait
par uneavalanche. Ces avalanches sont trés intéressantes pour I'étude des interactions entre le:
particules.
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Le cycle d'hystérésis d'un ama®mpose gy /Do)y
d'une centaine de particules est montré dans
figure V.3.5. Ici, la durée du saut est inférieure a
100 s et correspond au retournement de
l'aimantation de plusieurs particules. ok

Jusqu'a présent, je n'ai eu qu'uioés un
SQUID qui ait mesurde signal d'un seul saut
d'aimantation (figure V.3.6)."amplitude du signal
est petite et pourrait correspondre au renversements L L L L L
de l'aimantation d'unseule particule. Malheureu- 900200 100 uSH(m T)loo 200 300
sement ce SQUID ne fonctionnait pas adsen
pour mesurer le champ deenversement de Fig. V.3.5 : Cycle d’hystérésis d'un amas d'une
" . . ) centaine de particules de Bag®; 9.
l'aimantation Ky, en fonctionde la température par
la méthode présentée dans le paragraphe 11.2.4.

Cependant, nous avons pu mesurer la distributioncggHa méthode présentée dans le paragraphe
11.2.2, i.e. pour une température fixe et inconnuefigiare V.3.6 montre les deux distributions de
Hsw (pour les champs positif et négatif). On observe une grande variance qui est égale agy?o de H

BaFe 4,049

9314

5228

005 | [T

0 |- BaFe;, O;qg —

005 /-
S S N

100 100 \

80 |— H V — | | | | | 80 j— \ N —
ool | 200 400 0 100 200 | _
uoH(M T)

40 |— — 40 }— —
20 | | 20 | —

0 0
280 240 -200 -160 180 220 260 300
uHmMT) w,H(m T)

Fig. V.3.6 : Cycle d'hystérésis d'une particule de BaBgg et les deux distributions degyd

Avec ces particules de ferrite de barymaoys avons étudié un nouveau type de particules et
nous avons montré qu'avec la technique des micro-SQUID on peut étudier direlgsiméstactions
entre les particules.

Un derniettype de particules sur lesquelles nous avons faits des études préliminaires sont des
particules de Ni entouré de Pd présentées dans le paragraphe suivant.
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V.3.3 Particules de nickel enrobées de palladium

Les particules ont été préparées grace a la méthode de réduction chimiqui€ikiazdku, .
Nous avons recgu ces particules de Y. Otani. Il s'agit de particules cristallines de Ni enrobéka de Pd.
méthode, choisie pour déposer yaeticule sur un SQUID, est décrite au paragraphe V.3.2a. Un
exemple de dépbt est montré denfigure V.3.7 et schématisé dans la figure V.3.8. La particule est
séparée du SQUID par une couche de PMMA pour réduire le signal magnétique.

0 0.6 pm
Fig. V.3.7 : Sur la photo a

gauche, zoond'une particule de
Ni enrobée de Pd (20-35 nm).

0 2um

bouatduSQUD

300nm

coupeA:

|| coureA o
®, =

secbonduluSQUD

substat

Fig. V.3.8 : Schéma de la position de la particule de Ni sur le SQUID.

La figure V.3.9 montrguelques cycles d'hystérésis pour différents angles du champ appliqué.
Le retournement commence par un grand saut d'aimantation, créant une strudbunaiee a flux
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fermé. Ensuite, le retournement continue par d'autres sauts. Il faut noter queda I8QUID est
inférieur & 0.00Xb . Les fluctuations de flux sont donc d'origine magnétique.

La figure V.3.10 présenteleux histogrammes de sk} correspondant au grand saut
d'aimantation. Léargeur de I'histogramme est importante. La dépendance thermiqugyastires
faible & 0.1 mT/K) par rapport & = 1.4 mT.

Il serait intéressant de continuer ces études plus en détail.
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Fig. V.3.9 : Quelques cycles d'hystérésis pour différents angles du champ appliqué.
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Fig. vV.3.10:

retournement d'aimantatioy, = 0°, O

Deux exemples d'histogrammes dg,Eorrespondant au premier grand saut marquant le début du

=1.4mT.
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V.4 Conclusion

Dans ce dernier chapitre la question était de savoir si la techadegoécro-SQUID est aussi
adaptée aux systemes plus grands, avec une taille comprisk j@mtret quelques mm. Pour cela, j'ai
exposé brievement quelques extensions de la technique de mesure a d'autres systemes. éelissue de
premiéres études nous avons vu qu'on peut utiliser plusieurs SQUID en tant que songeagamtes
trés prés de l'objet a étudier. On peut alors mesurer localemegtbl@sements de I'aimantation avec
de tres bonnes sensibilités en flux magnétiques et en temps. Cette technitge pformante
puisqu'on peut ainsi avoir directement acces aux données importantese la formation des
domaines, la dynamique des parois, l'accrochage des parois sur les défauts, le couplaggraimtse les
d'une couche polycristallisée, le couplage entre les couches d'une multicouche, etc.dliétude
échantillon magnétique a l'échelle de quelques nanomeétres englobe ['obtentoonrades
macroscopiques accessibles par des expériences plus classigeffet,Ha somme des signaux
microscopiques mesureés en plusieurs endeoitgeespond au signal macroscopique de I'échantillon

entier.

Une autre extension d& technique peut étre |'étude d'interaction entre des particules
magnétiques. On peut étudier un ensemble de deux a quelques dizpakdes (poudre et fluide
magnétigues). Dans ce cas, un micro-SQUID (sonde locale) dorntement acceés aux interactions
entre les particules. De plus, on peut étudier directetesntavalanches de retournement de
I'aimantation qui sordaccompagnées d'un échauffement local. Ces avalanches deviennent importantes
au moment ou les interactions entre les particules sont fortes.

En ce qui concerne la comparaison entre le magnétom&@JiD classique et le micro-
SQUID que nous avons utilisé, nous avons montré que cette deuxieme technique est Iphaicoup
sensible que la premiere. Le probleme principal d'un magnétomeétre a SQdéxespler la bobine
de détection au SQUID sans injecter de bruit dans le SCAUEL le micro-SQUID cette bobine est
remplacée par un couplage direct de I'échantillon avec le SQUID. Dans le cas d'une patiéele
sur le fil de la boucle d8QUID, la technique des micro-SQUID est alor§ idis plus sensible
gu'un magnétometre a SQUID classique. Cependant indaet que ce résultat est seulement valable
pour des échantillons qui sont plus pdiite la taille du SQUID. Dans le cas opposé, i.e. lorsque la
taille de I'échantillon est beaucoup plus grande que la taille du SQUID, le couplage décroit rapidement.

Si la technique du micro-SQUID est trés performante, il reste qu'elle n'est appiicabtees
basses températuregn utilisant comme matériau constituant les SQUID des matériaux
supraconducteurs a haute température critique, et en faisant le méme type de mesures que celles qt
nous avons présentées, on pourrait étudier I'aimantation jusqu'a 100 K.

Il serait aussi possible d'appliquer le méme raisonnement avec des sondes a effet Hall et
d'utiliser des micro-sondes ceci afin d'arriver jusqu'a la température ambiante.
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Conclusion génerale

Au cours de ce travail de these, nous avons effectué les premieres mekairesuationd'une
seule particule ferromagnétiqubasse température (0.1 - 6 K). Nous avons utilisé pour ceci des
SQUID hystérétiques continus extrémement performants puisqu'ils sbfig(lus sensibles que
les magnétomeétresIQUID traditionnels : la sensibilité de nos mesures est #eslMNous avons
étudié des systemes multiples et variés : tout d'abord des pafiitdepar lithographie électronique
de forme elliptiques et de dimensimswgpérieures a 50 nm, mais aussi des fils magnétiques et des
agrégats.

En ce quiconcerne les particules élaborées par lithographie électronique, les plus petites ont
montré que la variation du champ de retournement en fonction de I'angle est en accord qualitatif avec
modéle deotation uniforme de Stoner Wohlfarth [St.-W. 1948, Néel 1947]. Cependant nous avons
trouvé que le retournement de l'aimantationladgarticule est déclenché par un processus de
nucléation. Ceci se vaiar le fait que la barriere d'énergie trouvée a l'issue des mesures dynamiques
est deux ordres de grandeur plus petite que celle prévue par le modéle de rotation uniforme.

Pour acquérir des informations sur le mécanisme de retournement (actihationgue,
quantique...) et sur le voluntiactivation dans lequel le retournement débute, nous avons étudié la
dynamique de retournement de l'aimantation par deux méthodes :

() en mesurant le champ de retournement moyen et la largeur de la distriuttbamp de
retournement en fonction de la température et de la vitesse de balayage ;

(i) en mesurant la probabilité de retournement a champ fixe en fonction du tedgpdaet
température.

Les études de la dynamique de retournement de I'aimantation faites sur les particules obtenues
par lithographie (cf. Ill.3 et A.5)es fils magnétiques (cf. 111.4) et les particules monocristalines
(cf. A.6) ont montré que le retournement de I'aimantation est at&réniquement et peut étre
approximativement décrit par le modéle de Kurkijarvi [Kurkijarvi 1912}.a principalement deux
déviations par rapport au modéle. Premiérement, |'ajustement n'est possible qu'au dessntaatiane
température (typiguement dessus de 1 K). En dessous de cette température critique, la dynamique
de retournement semble devenir indépendante de la tempé@aarepourrait étre di a un effet
guantique qui s'étend sur le volume d'activatiorddiaxieme déviation par rapport au modeéle est une
courbure résiduelle da courbe majeure de I'ajustement qui pourrait s'interpréter par une diminution
du volume d'activation vers les basses températures. Cette interprétation pourrait aussi expliquer
l'augmentation de la largeur tk distribution du champ de retournement lorsque la température
décroit.
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En ce qui concerne les mesures de la probabilité de retourneni@amnindeatation nous avons
trouvé pour les plus petites particules que gettdabilité est proche d'une exponentielle ce qui
jusqu'a présent n'étajt'une hypothése dans presque tous les modeles existants. Cependant il existe
de nouveau deurléviations a plus basse température probablement de méme origine que les
déviations observeés sur les mesures de la distribution du champ de retournement.

Nos mesuresnt aussi montré l'influence de défauts (rugosité de surface, défauts cristallins,
impuretés, oxydatiorgtc.) qui créent de multiples vallées et cols dans la surface d'énergie potentielle
décrivant le systeme€es vallées et cols sont en fait révélés lorsque I'énergie thermique est du méme
ordre de grandeur ou inférieure a ces fluctuations de la surface d'énergie.

Enfin, avec les premiéres mesures sur les agrégats (cf. 111.5) padiesiles monocristallines
(cf. A.6), nous avons commencé a étudier des systemes beaucoup plust pgtissédant peu
d'impuretés. En espérant que ces systemes présentent moins deqiéfacegsix jusqu'a présent
étudiés, nous pourrons voir plus clairement si un effet quantique de 'aimantation existe ou non.

Dans le derniechapitre sont présentées quelques extensions possibles de la technique de
mesure avec les SQUID, notamment a des systemes plus grands. Nous avons monpeutju‘'on
utiliser plusieurs SQUID en tant que sondes en les placant trés prés de étlgeeia On peut alors
mesurer localement les retournements de l'aimantatten de trés bonnes sensibilités en flux
magnétiques et en temps.

Mémesi notre technique des SQUID hystérétiques continus est extrémement performante
(sensibilité de 1®pg), il y a encore une marche de quatre ordres de granéreunchir pour atteindre
la limite quantique. C'est en utilisad#s SQUID shuntés que nous espérons nous approcher plus
pres de cette limite avec une sensibilité de )0

En utilisant comme matériau de constitution des SQUEB matériaux supraconducteurs a
haute température critique, on pourrait étudier I'aimantataa plus hautes températures jusqu'a
100 K.
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Annexe 1 : Modeéele de Stoner-Wohlfarth

L'énergie totale du systéme est donnée par :

E =sin’d - 2h cos —0) h =%

Comme le systeme est dans un minimum local, la dédiyiee= 0 s'annule :

0y E =2sirB,cop, + 2h sin@, -¢) =0 U - 2h sin@®, —¢) = 2sinb,coPH, =sin26, (1)
La dérivéed E = 0 s'annule aussi car ceci est la définition du retournement de I'aimantation :

OGZDE =2 cosB,+2hcos@,-¢) U -hcos@,—-¢)=cosd, (2)
On divise les deux équations puis on transforme I'expression obtenue :

@ Eaee) U ey

Ceci donne une relation importante entre I'anglelthmp appliqué et I'angle de l'aimantation juste
avant le retournement :

tang, = —tarf* ¢ 3)

Ensuite,(1Y +(2)° donne le champ de retournement en fonction de l'angle du champ appliqué :

%L—tar%’q)+tar‘%c|)%%/2 1
= 1+tan’’ ¢ ) %in%'d) + cos%’d)E?é

ho (4)

. . L1 Tt T
Le champ coercitif n‘est égal au champ de retournement qué paar ¢ >Z . Pour v >T-¢ >E

il est donné par le champ ou l'aimantation s'annule. L'aimantation est donnée par la projection de M
sur la direction du champ appliqué, donc :

M =Mgcos$p -6)=0 O ¢ -6 :g

M@ O -2 sin(—g+¢ ~) :Sinz%[+¢E

U h, = ——;sin 20 =—;sin 2(m—9)
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Annexe 2 : Curling

Dans cette annexe est calculée la dépendamgdaire du champ de nucléation d'un cylindre

magnétique infini. En partant des équations données dans le paragraphe I.1.2c :

sin20+ 2h,,sin@®-¢) =0
hni = —Sin”8 +h,cos@ - )
Transformation a l'aide des formules trigonométriques :
sin@cosB+ h,sinBcosp — h,, coBsing =0
~sin® 0+ h, cosBcosp + h,, sin@sing = hy;

En faisant I'opération -(1')*c@s+ (2')*sin@ on obtient :

_sinB+ h,sind = hsind -> sirg=1nSN®
hy +1
En remplacant (3) dans (1)on a:
_Dysing cod + h, singcosd —h,, cosh h, Sing =0
h, +1 hy +1
cosh :m

ni

Finalement avesin®0 +co$ 6 =1 et (3) et (4) on trouve :

hni(hni +1)

h. =
" JnZ +(1+ 2, coSp)

(1)
)

(1)
(2)

®3)

(4)
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Annexe 3. Développement limité de I'énergie appliqué au modéle de Stoner-Wohlfarth
Quelques dérivées de I'énergie totale du systéme pour le champ de retournement :
0, E =SinB, +2h, sin®, ~¢) =0 014,00, E=25in@ ~)= - ), sin2B,
0y, 05 E =2 cosf, —¢) = _%o cos®,
93 E=-2sin®, —¢) = /4, sin20
d5,E = -8 cos®, —2h, cos@,—¢) = -6 cosB, M™% B0 =0) %0 °

4 —_ _ —
03 E =16 sin, +2h, sin(@, ~9)=15sin28, On.08,E =~ 20800 =) = Jf, cosB
05, E =32 cosB, +2h, cosp, —¢) =30 cos®, 04,05, E=25sin(8; -¢)= —}/hOSinzeo

95,E =2 cosB®, + 2h, cos@, —)= 0
d5,E = —4 sin®; —2h, sin@, —¢) = - 3sin28,

Si on reporte ces dérivées dans le développement limité au premier ordre non nul, on a :

20 0. E (AH
NGy, =+ [ ( )+O(AH): Z(AH)+O(AH)
03 E 3 h,

AE = E(A8,) —E(A8,) = (AH)%zf(a—) +O(AH?) = ZBZ—Hy|S|n260|+O(AH)
%

Si on reporte les dérivées dans le développement limité jusqu'au deuxieme ordre non nul, on a :

2
AE =E(A6,) - E(48,) = 23(?1H) \/EZCOSEO (?]—H)é +6 sin’ 20, —(ﬁH) +
0

0 0

\/:EZCOS:PJ (ﬁH)ggz (AH)E +3sirP 26, EQ(AH)E +O(AH2)
0

La simplification de I'expression donne :

N
4c §2e 8H) 16 sir’ 26,
AH g%m hy - 5,
AE =E(AB,) - E(Ae)~§D he O \/_ T+ O(AH”?)
6\/2co§2e (2H)  sirP 26, 0
o3 hg 0
Le terme négligé dans le développement est environ égal a :

1, DZ@HG E (AH) O 5, cos®, [{AH) (f
$E (A0 ~—6E o & 0 +O(AH?) = :
90 ( ) 8o agoE D ( ) 9 O] h O

+ O(AH%)
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Annexe 4 : Modéle de Kurkijarvi

Dans cette annexe sont présentés les calculs de la distribution dudghestgurnement, de sa valeur
moyenne et de sa largeur.

a) Cas particulier

Si le champ magnétique est constant, on suppose que le taux de passage de la barriére est :

F=rye /& 1)
De plus, on suppose que la probabilité de ne pas passer la barriére est :
dP=-PT dt Pt)=e " 2)
De facon analogue, la probabildé ne pas passer la barriére pour une vitesse de balayage constante
est :
dP=—Pr(H)di=-Pr(H) ——dH  P(H) =ex DHdH'r(H')[ 3)
dH it P Gyt
Donc, la distribution du champ de retournement est :
P -
H)= -— =——P(H 4
P(H) =~ =gy (Y (4)

i.e. p(H) est le produit de probabilitg'gl—dt gue le retournement se passe dans l'intervalle entre H et

H+dH, et de la probabilité’(H) gue le retournement ne soit pas encore arriveé.
On définit : h= %8 v=dy, p(h)=e*"
On fait un développement de Taylor autour du maximum de la distriltitichamp de retournement
h définit par :
oh)_

p(h) .
—=0, e —'=
at ' at
Donc :

U VAR
p(h)—p(h)+2(h h)p(h)r... Ah=h-h= [2@M)=p(h))
o= () +3 (h=h) (P yr.. p'(R)

On définit la largeuAh de la distribution par la largeur ¢€h) a mi-hauteurZ p(h)= p(ﬁ ), d'ou :

—p(h) . 1
an= [P0 e ans
o) ° Jom
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On peut écrire :

DFD r(h')

o(h)=

—Idh

Comme le maximunh est défini palcp'(ﬁ) =0, on trouve les relations :

dar r2 - 1dr o

— = '(h)y=—=—5 +2+ 5

dh v ¢(M)=-Fare 200 (5)
Donc, la largeur de la distribution est :

Ah= L (6)

\/ 1d2r + rD
T di?
On suppose :
ol _HB_H/ U_q_

F=r, expD kT - avec ¢ %l A‘IQWD (1-h) 7)
L'équation (5) donne potr = ﬂ, l.e. le maximum de la distribution :

I Ep o-1 0 kT OcT DIZ?/ kHS, Ty

e —r> => /O =1- In =i C=——_"—— (8)

v KT H &0 jipe H a E,

Ensuite, I'équation (6) pour la largeur de la distribution devient :

) 1 r [Eogﬂ’ DT s
Ah= avec =aH—p a e 10H 9

(C( 1)DI_D
DVD = OyO

. E - E
Le rapport des deux termes dans la racmt—i‘/-est k—_cl’_s“ . En général, pour nos mesurﬁ; > 1000

ete <0.1, on peut donc négliger le deuxiéme terme :

X~_1&g/ agcT U]cx
Ah= [ olE,D @ (vea10H

Avec l'approximation que la valeur est environ égale au maximunddsridution et que la racine de
la variance est environ égale a la demi largeur de la distribution, on trouve :

_ OD_EkT chdz?’D _kHS, o __H
Aow OHoW = o In— c=—= 0 £=1-—5- (10)
n BEO EB 0 a kg Haw
o 1kTE g 0 cT f0e
o OHg, g — (11)
aOE,0 H B 1lH
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b) Cas plus général

Les cas plus généraux dedestribution ont été calculés par Garg [Garg 1995]. Nous ne
donnons ici que les résultats importants.

On suppose que le taux de passage de la barriere est donné par :

A €a+b—1 -Beg°

[(e) = e

Ici, les variables A, B, a et b dépenddntmécanisme de la transition (thermique ou quantique). Pour
le cas simple considéré plus haut, les variables sont :

b:l—a:G, A:ro, B:Eo/kT

Le calcul de la valeur moyenne et de la largeur de la distribution donne :

Fo/ _, On0bg 1 @ 0 HO A
Agw—l OB O §+bln(x)Ebln(ln(X))+yD+ E X:dI-th A

2

0_(|n(X))(1'b)/b o 1
- BY™  Bb?  bAn(X)

f
{2a(v? +7+12/6) - (b - 1?3 - yr(1))} + g
ol V= %In(ln(X)) +y ety =0.5772...est la constante de Euler-Mascherenip"(1) = - 2.404...

est une valeur particuliere de la fonction tétragamma.

Comme la différence entre ce résultat "exact" et les formules (10) et (11pasesgnificatif
pour n0os mesures nous ne considérerons pas ces résultats plus en détail.
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Annexe 5 : Particules élaborées par lithographie électronique

Cette annexe présente la suite du paragraphe lllI8ssparticules de Co nanocristallisé. Nous
mettons en évidence l'importance du type de matériau et de cristallisation de la partiille, laa
forme et la fabrication sont similaires a celles des particules de Co nanocristallisé.

Annexe 5.1 : Particules de Co polycristallisé

Dans I'étude qui suit, nous mettons en évidence l'importance du type de cristallisakzon
particule. Avec les particules de Co polycristallisé, nous awbwservé des différences de
comportement importantes par rapport a celles dedocristallisé. Ce sont essentiellement ces
différences que nous présentons maintenant.

a) Matériau

De méme que pour les particules de Co nanocristallisé, le dépot magnddiq@n
polycristallisé a été effectué au laboratoire Louis Néellpmr Thomas. Il a utilisé une autre
pulvérisation cathodique que celle pour I'élaboratio@a@anocristallisé. La température du substrat
pendant le dép6t était d'environ 70lKanalyse par microscopie électronique n'a montré aucune trace
d'impuretés dans cesuches. L'étude par TEM a mis en évidence une structure polycristallisée avec
des grains d'une taildlant jusqu'a 100 nm, i.e. les grains ont une taille du méme ordre de grandeur
queles particules élaborées a partir de ces couches. Le champ coercitif de ces couches est d'envirol
100 mT a 4 K (cf. V.2). En conséquence, l'anisotropie des particules élabqatis de ces couches
avec la technique de "lift-off" est donnée par I'anisotropie de forme et I'anisotropie cristalline.

Ces particules sont probablement composées d'un ou plusieursaistads, entourés de trés
petits cristaux. Les mesures des cycles d'hystérésis ont montré que le retowlediaiemintation se
fait par un grandaut accompagné par de petits sauts qui ont lieu soit avant soit aprés le grand saut.
Les cycles d'hystérésis de ces particules sont généralement du type B. Pardawsiipgésentons
des mesures de dynamique de retournement de quelques particules de différentes épaisseurs (10, 2
30 et 40 nm).

b) Mesures des champs de retournement d'aimantation

Les figures A.5.1.1 5 montrent quelques résultats des mesures du champ de retournement de
I'aimantation et de sa distribution pour gesticules de Co polycristallisé avec une épaisseur
d'environ 10, 20, 30 et 40 nm. En comparant ces mesures, on peut remarquer plusieurs choses :

1. Pour des particulespriori identiques, le champ detournement peut étre tres différent. Par
exemple, pour les particules de la figét®.1.1 les champs de retournement sont d'environ 60 ou
100 mT. Ceci egtrobablement dd au fait que l'anisotropie cristalline peut s'ajouter a I'anisotropie de
forme ou la réduire.
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Fig. A.5.1.1 : Quelques résultats des mesures du champ de retournement de I'aimantation et de sa distribution de deux
particules de Co polycristallisé avec une épaisseur d'environ 10 nm. Les barres représententda largeur
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Fig. A.5.1.2 : Quelques résultats de la dépendance angultiermique du champ de retournement de I'aimantation et
de sa distribution powmne particule de Co polycristallisé avec une épaisseur d'environ 20 nm. Le tableau montre
quelques valeurs numériques des parametres de I'équation 5 du paragraphe 1.4 pour cette particujee @m volitime
d'activation V dépend fortement de I'angle du champ appliqué.
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Fig. A.5.1.3 : Quelques résultats des mesures du champ de retournement de I'aimantation et sa distribution de deux
particules de Co polycristallisé avec une épaisseur d'environ 30 nm.
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2. La dépendance angulaire du champ de retournement dusgratneist bien différente de celle
des modeles simples. Par exemple, pour la particule de la figure A.5.1.2, la dépendance angulaire dt
champ de retournement et de sa largeunontre un minimum dans l'intervalle de -20° & -15° et une
augmentation rapide deslkd pour les angles inférieurs et supérieurs. Pour les angles supérieets a 0°
inférieurs a -40°, By est beaucoup plus faible. De méme, la dépendance thermiqugyde Heo
varie de facon significative avec I'angle du champ appliqué.

La particule de la figure A.5.1.2 est probablement composéegdiim important avec une
anisotropie cristalline dans une direction telle que la somme de l'anisotrigisdline et de
I'anisotropie de forme est approximativement dans la direction -20°. De plugraice est
probablement entouré de petits grains avec des directions d'anisotropie différentes eftajretits
sauts d'aimantation apres le grand saut.

Un autre exemplele la dépendance angulaire depwHet o est présenté dans les figures

A5.1.4-5.
3. Les dépendances thermiques d@/dt o peuvent étre tres différentes d'une particligudre

; il faut aussi noter qu'elles varient pour des angles différents. Ceci est montré, par exemfae, dans
figure A.5.1.2 pour trois angles du champ appliqué.
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Fig. A.5.1.4 : Dépendance angulaire des cycles d'hystérésis pour une particule de Co polycristallisé avec une
épaisseur de 40 nm. Les variations du flux sont enregistrées par deux SQUID juxtaposés (cf. 11.2.6). Les lignes
continues et en pointillé sont respectivement les composantes x et y.
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c) Mesures des champs de retournement d'une particule a I'aide de deux SQUID

Nous avons appliqué la technique des SQUID doubles pour éugleparticules. Cette
technique permet de mesurer simultanement les deux compasgritegires de I'aimantation \t
My. Dans la figure A.5.1.4, nous présentons quelques cycles d'hystérésiesiiess montrent bien
gue le retournement de I'aimantation est dominé par un grand saut d'aimantation qui estdlivi par
petits sauts.
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* 015K * 015K *
100 |- — )
ausa"*'.':ﬁi l& 1 - —
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60 |- g* .b."i — Lt "
.‘S- o X% ‘ 05 _ xx ]
40 e qeedet b . ° x
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wiig® % - PO o H * s [ e
20 oo = . ‘5- * "'Sg-l-; Y :5( x d
%0 0 Pk By pa o ey
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Fig. A.5.1.5 : Quelques résultats des mesures du champ de retournement de I'aimantation et sa distribution
pour une particule de Co polycristallisé avec une épaisseur d'environ 40 nm. Des cycles hystérésis de cette
particule sont montrés dans la figure A.5.1.4.
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d) Variation du volume d'activation en fonction de I'épaisseur de la particule

Nous avonsjusté le modele de Kurkijarvi v is @m) I I I I
aux mesures de 4y(T,v). L'ajustement permet
d'obtenir différentparameétres dontdz: & partir
duquel on peut calculer wrdre de grandeur du .
volumed'activation V dans lequel le retournement 15 - -

25 |- Co  poycstie -

20 |- E—

est initié. La figure A.5.1.6 montre V donction 10 b g .o i
de I'épaisseur de faarticule. Malgré la dispersion oL 80 o |
des valeurs, on peut observer que V augneree

'épaisseur déa particule. On peut imaginer que o ST e—
plus la particuleest épaisse plus grands sont les épasseur(nm )

cristauxdans la particule. Le volume d'activation _ o
Fig. A.5.1.6 : Volume d'activation \Wans lequel

est donc aussi plus grand. le retournement est initié, en fonctida I'épaisseur
Le volume d'activation dépend aussi de la particule.

fortementdu I'angle du champ appliqué (figure

A5.1.2).

e) Conclusion

Les particules de Cgolycristallisé ont une anisotropie cristalline non négligeable. Cette
anisotropie est orientée au hasaad rapport a l'anisotropie de forme. Par conséquent la dépendance
angulaire du champ moyen de retournement et la largeur de la distribgtippeldvent étreres
compliquées. L'ajustement du modéle de Kurkijarvi est possititenee un volume d'activation, dans
lequel le retournement est initi€, plus petit que pour une particule nanocristallisée (cf. 111.3).
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Annexe 5.2 : Particules de Co nanocristallisé poreux

Avec ces particules de Co nanocristallisé poreux, nous avons voulu obserdéférences
induites par un troisieme type de structure caractérisé par un grand nombre de défasiisfanelat
dans le volume des particules.

Les dépdts d€€o nanocristallisé poreux ont été effectués par I'équipe du Département de
Physique des Matériaux de Lydhs'agit de dépbts d'agrégats de 3 a 6 nm sur une d'épaisseur bien
supérieure diépaisseur de percolation ( > 2 nm) (cf. 111.5). La densité de dépbt est de 20 a 30 %
inférieurea celle d'une couche de Co mince. On peut imaginer la couche ressemblant a une éponge.
Les agrégats ont une anisotropie cristalline assez importante mais avec une orientation qu@lconque.
peut donc considérer ces particules den@uocristallisé poreux comme des particules avec un grand
nombre de défauts sur la surface et dans le volume des particules.

Les cycles d'hystérésis de ces particules sont généralement 8uety/@x i.e. les agrégats sont
magnétiquement bien couplésforment des domaines magnétiques bien supérieurs a la taille des
agrégats. Dans les figures A.5.2.1-2, nous présentons |'étude du retourneienmtadéation de
deux particules avec des épaisseurs de 5 et 20 est. iitéressant de comparer ces mesures avec
celles effectuées sigs particules de Co nanocristallisé (cf. 111.3). Nous relevons les points suivants
intéressants :

1. La dépendance thermique champ de retournement est du méme ordre de grandeur que
celle des particules de Co nanocristallisé, i.e. comprise entre 1 & 2 mT/K.
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Fig. A.5.2.1 : Quelques résultats de la mesure du champ de retournement de 'aimantation et sa distribution
pour une particule de Co nanocristallisé poreux avec une épaisseur d'environ 5 nm. Les barresdandiquent
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2. La dépendance angulaire du saut d'aimantatidaiblt sauf pour les angles proches de 90°
(figure A.5.2.2a).

3. La largeuro dela distribution du champ de retournement de ces particules est bien plus
grande que celle des particules nanocristalliséesl(8f), en effet il faut préciser que les deux
exemples présentés ci-dessous ont une lamerés faible par rapport a celle des aupradicules de
Co nanocristallisé poreux non présentées ici mais que nous avons meswaes éntre 1 et 5 mT).

4. Bien que la largeuo soit importante, la probabilité de retournement est proche d'une
exponentielle (fig. A.5.2.2c).

5. L'ajustement du modeéle de Kurkijarvi (cf. 1.4) aux mesuresgig Hv) n'est pas possible ce
qui est dO au fait que la variation de#fv) est trop important par rapport a celle dg\fT).

Il estintéressant de discuter le fait que, bien que la largeswmit importante, la probabilité de
retournement est proche d'une exponentielle. Nwaposons deux mécanismes qui pourraient
expliquer le comportement observeé.

Premiérement on peut imaginer que ce type de particules poghkesieurs centres de
nucléation indépendamgsii sont énergétiqguement trés proches. On suppose que chaque centre de
nucléation aine probabilitd”; de déclencher le retournement de I'aimantation de la particule, qui est
donnée par la loi Arrhenius :
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Fig. A.5.2.2a: Dépendance angulaire du cycle d'hystérésis pour une particule (200 nm x 100 nm) de Co
nanocristallisé poreux avec une épaisseur d'environ 20 nm .
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Dans ce cas, la probabilité que I'aimantation gretticule ne se soit pas encore retournée est donnée
par :

dP=-Pdy M =-Pdifpe LU Pt)=e o
i

i.e. la probabilité reste exponentielle. Par contre, plusieurs centres de nuciédéipendants
entrainent une augmentation de la largeur

L'autre mécanisme qui pourrait étre a I'origine de I'augmentati@neds le mécanisme de la
relaxation de la barriere d'énergie déja discuté en détail dans le paragraphe 111.3.3e.

En conclusion, la structure différertar poreuse de ces particules de Co nanocristallisé a pour
conséquences essentielles une plus grande lasggurne grande variation desydv) ne permettant
pas l'ajustement du modéle Kderkijarvi. Ces deux observations se compensent et par conséquent la
probabilité de retournement est proche d'une exponentielle. Il semblerait que I'existgnsedes
centres de nucléation indépendants soit a l'origine de ces observations.
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Fig. A.5.2.2b : Quelques résultats des mesures du champ de retournement de I'aimantation et de sa distribution pour
une particule de Co nanocristallisé poreux avec une épaisseur d'environ 20 nm.
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Fig. A.5.2.2c :Probabilit¢ de non retournement de l'aimantation en fonction du temps pour différents champs
appliqués. Les lignes continues sont ajustées aux données avec une exponentielle étendue. Les parameétresd'ajustemen
ett sont indiqués danes graphes. La séparation de la distribution des champs de retournement en deux états a basse
température est similaire a celle du paragraphe 111.3.4.
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Annexe 5.3 : Particules de Ni polycristallisé

Aprés |'étude approfondie des particules de Co, nous avonsétadiar un autre type de métal
avec des particules de Ni polycristallisé.

Le dépdt magnétiqgue du Ni polycristallisé a été effectBagneux au L2M. La technique
d'évaporation est basée sur l'effet Joule. Les particuleglstmatrées par la technique de "lift-off".
L'anisotropie des particules est donnée par I'anisotropie de forme et I'anisotropie cristalline.

Nous avons étudié des particules de différentes épaisseud(13) et 40 nm). Les figures
A.5.3.1-6 montrent quelques résultats expérimentaux qui sont trés prochésultass des particules
de Co polycristallisé. Les différences essentielles sont les suivantes :

1. Le champ de retournement estldeix a trois fois plus faible que celui des particules de Co
polycristallisé.

2. Certaines particules (voir les figures A.5.3.2a-bJumet dépendance thermique du champ de
retournement tres faible. Pour d'autres, cette dépendance est comparable a celle des particules de Co
polycristallisé (voir les figures A.5.3.3a-c).

3. La largeuro est plus élevée gue celle des particules de Co polycristallisé.

4. L'ajustement du modele de Kurkijarvi est possible et donne un volume d'activatitegdahs
le retournement de l'aimantation est initié de{451m)3, soit unvolume plus grand que pour une
particule de Co.
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Fig. A.5.3.1 : Quelques cycles d'hystérésis des particules de Ni polycristallisé pour différentes formes et
une épaisseur de 30 nm.
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Fig. A.5.3.2a : Cycle d'hystérésis et dépendance thermique du champ de retournement d'une particule
de Ni polycristallisé.
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Fig. A.5.3.2b : Champ de retournement en fonction de la vitesse de balayage et dépendance thermique de
la largeur0 pour une particule de Ni polycristallisé.
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Fig. A.5.3.3a: Cycle d'hystérésis d'une particule de Ni polycristallisé. Le champ est appliqué paralléle et a des angles
de 0° et 10° par rapport au grand axe de la particule.
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Fig. A.5.3.3b : Dépendances thermique et angulaire du champ de retournement d'une particule de Ni polycristallisé.
Dans l'intervalle entre -3° et 2°, le cycle d'hystérésis est du type A. Sinon, il est du type B ou C.
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Fig. A.5.3.3c : Champ de retournement en fonction de la vitesse de balayage et dépendance thermique de
la largeurC pour une particule de Ni polycristallisé.
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Annexe 5.4 : Particules de Fe nanocristallisé

Aprés le Co et le Ni, nous nous sommes intéressés a des particules de Fe nanocristallisé.

Les dépobts magnétiques du Fe polycristallisé ont été effectuss lgkangin et G. Marschal au
laboratoire LMPSM a Nancy. La techniqgd@vaporation est basée sur l'effet Joule. Les particules
sont élaborées par la technique de "lift-offanisotropie des particules est donnée essentiellement

par I'anisotropie de forme.

La figure A.5.4.1 montre quelques cyctibystérésis pour différentes formes des particules.
Tous les cycles d'hystérésis mesurés sont du type C. La structure en dasgprebablement
proche de celle des particules de Co nanocristallisé du paragjitzBelLa différence essentielle est
que la largeuo est de 10 a 30 fois plus grangige celle des particules de Co nanocristallisé. La

figure A.5.4.2 montre un exemple des mesures$igHv)
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Cycles d'hystérésis de particules de Fe nanocristallisé.
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Fig. A.5.4.2a : Cycle d'hystérésis et dépendance angulaire des champs de netldaionhilation d'une
particule de Fe nanocristallisé. Le champ est appliqué paralléle au grand axe de la parStuietuta en
domaine est analogue a celle de la particule de Co du paragraphe 111.3.3.
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Fig. A.5.4.2b : Dépendance thermique du champ de retournement et largeur de la distributigp des H
O est 20 fois plus grand que celui de la particule de Co du paragraphe 111.3.3.
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Fig. A.5.4.2c : Champ de retournement en fonction de la vitesse de bal@yageéde 1.4 mT.
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Annexe 5.5 : Particules de Fe épitaxié

Dans les paragraphgsécédants, nous avons vu la grande influence des défauts sur le
retournement de I'aimantation. En s'intéressantrioueau type de matériau, nous voulions éliminer
au maximum ces défauts. Nous avons donc choisi d'étddgparticules gravées a partir d'une
couche épitaxiée.

Le premier échantillon était une couche de Fe sur MgDQ)l élaborée par Marty et Dieny au
DRF du CENG. Cette couche a une anisotropie de surface qui met les momeitespiamsie la
couche. Nous avons gravé des particulesrtir de cette couche, telles que le long axe des particules
était aligné avec la direction de l'anisotropie de surface.

Tous les cycles d'hystérésis mesurés sont du type.Ags particules sont mono-domaines. La
figure A.5.5.1 montre plusieurs cycles d'hystérésidaetiépendance angulaire du champ de
retournement d'une particule de Fe épitaxié. On remarqueetigedépendance est proche de la
rotation uniforme de Stoner-Wohlfarth (cf. 1.1).

L'étude de la distribution du champ de retournement a montré une largieurettaistribution
trés importante, particulierement pour les angles proches de zéro. Cécaestait que lorsque nous
avons gravé legarticules, nous avons créé de nombreux défauts sur leurs bords. Ainsi, bien que les
particules possédent peudi&fauts en leur centre, les défauts des bords gouvernent complétement le
retournement de 'aimantation : le but souhaité avec de telles particules n‘a donc pas été atteint.
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Fig. A.5.5.1 : Plusieurs cycles d'hystérésis d'une particule de Fe épitaxié et dépendance angulaire

du champ de retournement.
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Annexe 5.6 : Particules de CoZrMoNi amorphe

Le dépbt magnétique du g@rgMogNio a été fait adaboratoire LMMM de Meudon par
G. Suran enitilisant la technique de pulvérisation cathodique. La température du substrat pendant le
dépot était d'environ 300 K. Le matériau est amorphe. L'intérétrdatégiau était d'avoir un matériau
sans anisotropie cristalline pour damisotropie des particules élaborées soit essentiellement donnée
par l'anisotropie de forme.

Nos études ont montré que I'anisotropie est effectivement gouvernadqrare des particules.
Cependant, la dépendance thermique du champ de retournement a montreetpugriement de
l'aimantation est trés influencé par le mécanisme de nucléatitargear de la distribution du champ
de retournement est assez importante et comparable a celle des particules de Ni.
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Fig. A.5.6.1 : Quelques cycles d'hystérésis des particules de CoZrMoNi amorphe pour
différentes formes et épaisseurs.
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Annexe 5.7 : Particules de CoZrTb amorphe

Le dépbt magnétique du ggxrigTh a été fait dantes mémes conditions que celui du
CoZrMoNi. Nous avons remplacé le Mo et le Ni par 1% ducHzi pour augmenter le champ
coercitif de la particule. La figure A.5.7.1 montre quelques cycles d'hystéoésidifférentes formes
et épaisseurs comprises entre 10 nm et 40 nm. On peut remarglesr cjuemps coercitifs sont plus
élevés gque ceux de CoZrMoNi et que le type du cycle d'hystérésis est D, dyeléssd’'hystérésis
sont composés de beaucoup de sauts d'aimantation non-reproductibles. On peut voimeette
reproductiblité dans les graphes de la figure A.5.7.1 qui présgratdats deux cycles d'hystérésis
obtenus dans les mémes conditions.
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Fig. A.5.7.1 : Quelques cycles d'hystérésis des particules de CoZrTb amorphe pour
différentes formes et épaisseurs.
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Annexe 5.8 : Particules de TbFg polycristallisé

En utilisant un nouveamatériau composé d'une terre rare, nous avons voulu voir l'influence
d'une grande anisotropie cristalline due au Tb.

Le dépbtmagnétique du TbReolycristallisé a été effectué au laboratoire Louis Néel par Luc
Thomasen utilisant I'ancienne pulvérisation cathodique. La température du substrat pendant le dép6t
était d'environ 80 K. Les particules sont élaborées a partir de ces couches avec la tdeHtifttue
off".

La figure A.5.8.1 montre quelques cyctibystérésis pour différentes formes des particules.
Les cycles d'hystérésis sont du type D, i.e. caractérisés par un grand nombrepdstsr&suts
d'aimantation qui ne sont paeproductibles. Ceci est di a I'anisotropie magnétocristalline importante
de cematériau et distribuée au hasard. La longueur de corrélation ferromagnétique est faible
(typiguement comprise entre 1 et 10 nm). La figure A.5.8.1 montre bidagjagcles d'hystérésis de
ces particules sont relativement indépendants de la forme des particules.
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Fig. A.5.8.1 : Quelques cycles d'hystérésis des particules de ThFe polycristallisé pour
différentes formes et épaisseurs.
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Annexe 6 : Particules monocristallines élaborées par plasma pararc
électrique

Dans ce paragraphe,nous
présentons guelques résultats
préliminaires obtenus sur dparticules
monocristallines. Les particules ot
élaborées par I'équigke M. H. Pascard
du Laboratoire de§olides Irradiés a
I'Ecole PolytechniqueRalaiseau. Cette
équipe utilise la technologie gedasma
par arc électrique pour fabriqueles
nanoparticules et nanofils aveoutes
sortc?s ,de materiaux. Cesf particules sont Fig. A.6.1 : Nanofil de Crmonocrostallisé et enrobé de
protégees contre l'oxydatigar un tube graphite [Guerret-Piécourt 1994]. Le diamétre est 5 nm.
de carbone. Ledifférences essentielles
entre ces particules et celles des paragraphes précédents sont que :

(i) le matériau est monocristallin ;
(i) iy atres peu dimpuretés (oxyde) ;
(ii) la rugosité de surface est au maximum de deux couches atomiques.

La méthode de fabrication par plasma par arc électrique fournit un ensemblegarticules et
nanofils des diametres entre 5 et 100 nm et de longjusgpgau micrometre. En raison de la grande
distribution de tailles et de formes, seule I'étude sur une particule isolée peut ajgsoirtésrmations
sur le retournement de l'aimantation. La figure A.6.1 montre un exemple d'un nanofil de Cr
monocristallisé.

a) Particule de FeS

La dépendance angulaire du champ de retournement des padeieS (cf. figure A.6.2) est
en trés bon accord avecmodéle de rotation uniforme de Stoner et Wohlfarth (cf. figure A.6.3). La
présentation dgraphe est celle proposée par Landau pour montrer I'homogénéité d'un systéme
[Landau 1935]. La courbe continue montre un systéeme idéalement homogeéne, i.e. on a ici le modéle
de rotation uniforme de 'aimantation.

Cependant, les mesures de la distribution des chdepstournement ont révélé une largeur
trés importante (cf. figures A.6.3-4). Ceci patbablement di au matériau ferrimagnétique imparfait.
On peutfacilement imaginer des situations de frustration qui varient d'un cycle d'hystérésis a l'autre.
Ceciconstitue donc une source de désordre qui augmente la largest similaire a une couche
antiferromagnétique autour d'une particule ferromagnétique (cf. A.7).
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Fig. A.6.2 : Image obtenue par microscopie électronique (D. Boivin, ONERA)
montrant le fil de laboucle du SQUID sur lequel un nanofil de FeS est déposé.
La longueur du fil est 200 nm et le diameétre est 20 nm.
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Fig. A.6.3 : Dépendance angulaire du champ de retournement pour le nanofil de FeS présenté dans la figure A.6.2.
La longueur de chaque point représente la largeur de la distribution du champ de retournement.
La ligne continue est la prédiction de Stoner et Wohlfarth (rotation uniforme).



Annexe 6 195

100 100 _
0= 68° _ pgo I
80 |- i - 80 |- 0=68 B -
60 H _ 60 _ i
< < —
>S5 35
3 3
40 |- — 40 |- ]
20 _ 20 i
0 0
132 431 4130 129 4128 127 126 128 129 130 131 132 133 134
HoH(MT) HoH(M T)

Fig. A.6.4 : Histogrammes du champ de retournement pour le nanofil de FeS.

b) Nanoparticule de Co

Dans ce paragraphe, nopésentons quelques mesures d'une nanoparticule de Co qui est
montrée dansa figure A.6.5a-b. La figure A.6.6 montre un cycle d'hystérésis mesuré a l'angle
0 = -12°. Les différents sauts de flux mesurés sontalns nanoparticules prés du micropont
(cf. figure A.6.5b). Par lasuite, nous présentons seulement les résultats du plus grand saut
correspondant au retournement de la "grosse" nanoparticule située sumnicrigpont
(cf. figure A.6.5b).

= i D1 e R .o % AL 5 20y il
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Fig. A.6.5 : (a) Image obtenue par microscopie électronique (D. Boivin, ONERA) montrant un SQUID
(2 pm x 2 um) sur lequel des nanoparticules de Co sont déposées.



196 Annexe 6

Fig. A.6.5 : (b) Agrandissement sur le micropont du SQUID. On voit plusieurs nanoparticules de Co
qui sont encapsulées par du graphite. Les études présentées par la suite concerne la
"grosse"” particule sur le micropont. Sa taille est d'environ 20 nm.
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Fig. A.6.6 : Cycle d'hystérésis pour l'an@le -12° du champ appliqué correspondant aux nanoparticules montrées

dans la figure A.6.5a-b. Les petits sauts avant les deux grands sauts sont dus aux autres particules
moins bien couplées avec le SQUID.
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La dépendance angulaire du champ de retournement de cette particule est plésentée
figure A.6.7. La courbe est complétement contiaipresque symétrique mettant en évidence une
haute qualité de la surface et de la for@ette dépendance angulaire dgptest probablement due a
deux axes cristallins.

Les mesures de la dynamiquerd®ournement de I'aimantation (cf. fig. A.6.8-11) se révélent
particulierement intéressantes par rapport a celles des autres systemes (cf. 111.3, lll.4 et A.5) :

* I'ajustement ne montre aucune courbure résiduelle ¢pout.5) ;

* le volume d'activation est beaucoup plus getngroche du volume total de la particule. Nous
avons trouvé des valeurs de l'ordre de V = (28nm)

* vers les bassésmpératures, nous avons trouvé a nouveau une saturation en température avec
un Tc compris entre 0.35 et 0.25 K ;

* la largeuro est tres proche a la prédiction de Kurkijarvi (cf. la figure A.6.10) ;
* la probabilité de non retournement est trés proche d'une expontentielle (cf. la figure A.6.11).
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Fig. A.6.7 : Dépendance angulaire du champ de retournement.
Les fleches indiquent les angles de la mesure de la dynamique de retournement.
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Fig. A.6.8 : (a) Dépendance thermique du champ de retournement d'une particule de Co monocristallisé.
(b) Champ de retournement en fonction de la vitesse de balayage du champ.
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1422
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[Th(LO 5T/(vh 1/2 )] 273

Fig. A.6.9 : Ajustement du modéle de Kurkijarvi aux mesures g Hv) pourf = -12°.

angle | HO (mT)| Eyk (K) | To(s 109 | 3V (nm) | Te(K)
-72° 202.60 111 000 1.2 17.6 0.35
-27° 138.65 158 000 59 22.4 0.28
-12° 143.10 214 000 4.5 24.5 0.25
3° 170.70 200 000 57 22.6 0.30
78° 230.37 86 000 1.8 155 0.35

Tab. A.6.1 : Quelques valeurs de l'ajustement du modéle de Kurkijarvi aux mesures
pour différents angles du champ appliqué.

omT) | | | | |
003  ModH/dE=001120m T .

g

H
002 ]
001 ]

0 ]

0 1 2 4 5

T(K)

Fig. A.6.10 : Comparaison de la prédiction du modele de Kurkijéarvi (courbe en pointillé)
avec les mesures de la largeur
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Fig. A.6.11 : Probabilité de non retournement de I'aimantation en fonction du temps pour différents
champs appliqués & 0.5 et 4 K, ptauf'grosse” nanoparticule de la figure A.6.5a-b, @&t a -12°. Les

lignes pleines sont ajustées aux données avec une exponefitiell®) ( Le parametre d'ajustementest
indiqué dans les graphes.
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Annexe 7 : Influence de I'oxydation sur les mesures de la dynamique
de retournement de l'aimantation

A titre d'exemple, nous avons mesuré la dynamique de retournement d'un filgie Mdiprés sa
fabrication, ensuite aprés 6 semaieepuis apres 3 mois. L'échantillon est resté dans un dessicateur
dans les intervalles de temps entrettess mesures. Les cycles obtenus aprés 6 semaines sont
pratiquement inchangés, i.e. modes 1% de |'échantillon s'est oxydé pendant les 6 semaines. Par
contre, la largeur de la distribution des champ de retournerskiteanent augmenté. Par exemple, la
figure A.7.1a montre les mesures du champ de retournement a T = 0.2 K et la figure A.7.1b montre
les histogrammes correspondants. On voit clairement l'augmentatlarargeuic. La comparaison
des ajustements du modele de Kurkijarvi aux mesuress@g€rlty) (cf. fig. A.7.2) et ladépendance
thermique deo (cf. fig. A.7.5-6) montre que le veillissement du fil affecte beaucoup la lacgeuais
peu la valeur moyenne destg. Tc a augmenté légerement (cf. fig. A.7.3b), le volume d'activation est
devenue plus petit (cf. fig. A.7.4) et la probabiti® retournement n'est plus expontentielle (cf. fig.
A.7.7).

L'oxydation d'une particule magnétique s'exprime aussupaffet mémoire du champ de
retournement, i.e. il existe une corrélation entre deux mesureg@e€Eci se voit bien dans la figure
A.7.1a par le regroupement de certains points représerggnabtour d'une méme valeur.
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Fig. A.7.1 : (a) Evolution du champ de retournement au cours du temps, a T = 0.2 K.
(b) Histogrammes correspondants.
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Fig. A.7.2 : Ajustements du modele de Kurkijarvi aux mesures dgélt¥) du fil (21.8 7,4) de Ni mesurés
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aprés deux jours et 6 semaines suivant la fabrication.
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Fig. A.7.3 : (a) Hw(T,v) avec T = T* pour les mesures de la figure A.7.2.
(b) Variation de la température effective T*(T).
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Fig. A.7.4 : Variation de gselon T et v pour les mesures de la figure A.7.2.
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Fig. A.7.5 : Comparaisons de la prédiction du modele de Kurkijéarvi (courbe en pointillé)
avec les mesures depour le fil (21.8 7,4).
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Fig. A.7.6 : Comparaisons depour le fil (21.8 7,4) mesurées 2 jours, 6 semaines et 3 mois aprés la fabrication.
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Fig. A.7.7 : Probabilité de non retournement de l'aimantatiofioeation du temps pour différents
champs appliqués a 0.13 et 6 K, pour un cylindre de Ni (21.8 7,4) de diamétre 45 oy &°&

(a-b) deux jours apres la fabrication ; (c-b) 6 semaines apreés la fabrication. Les lignespldiagsstées
aux données avec une exponentiglle=(1) pour (a-b) et avec une exponentielle étendue pour (c-b). Les
paramétres d'ajustementgt 3 sont indiqués dans les graphes.
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