THESE EN CO - TUTELLE INTERNATIONALE

Pour obtenir le diplome de doctorat
Spécialité PHYSIQUE

Préparée au sein de I’Université de Rouen Normandie
et de I’'Université de Boumerdes

Présentée et soutenue par
Drifa BRINIS

These soutenue publiquement le 12 juillet 2017
devant le jury composé de

Maitre de Conférences

o astity SRR Université de M’Sila — Algérie

Rapporteur

Directeur de Recherche

Mr Abderrahim GUITTOUM CRNA — Alger — Algérie Examinateur

Professeur
Mr Hamid KACHKACHI Université de Perpignan Via Domitia —  Rapporteur
France
Professeur .
Mr Ali LAGGOUN . - .. Directeur de these
Université de Boumerdes — Algérie
Professeur
Mr Denis LEDUE Université de Rouen — Normandie —  Directeur de thése
France
Professeur
Mme Héléna ZAPOLSKY Université de Rouen — Normandie — | Présidente
France
These dirigée par
Pr. Denis LEDUE Université de Rouen Normandie
Pr. Ali. LAGGOUN Université de Boumerdes

| RUNIVERSITE
(DE ROUEN

D
pPSIN\E " Grom




A toi mon cher pere,
Voici un proverbe que j’ai appris de toi Papa :

« ol3CGE gEZMESE €EZIHEM » en caracteres tifinaghs.

« Annect ite3fev ifenfe3 » en caracteres latins.
Traduction francaise : « Plus c’est fatigant et plus c est bénéfique »

Proverbe Kabyle

Ce proverbe résonnait tout le temps dans ma téte, il me tenait compagnie surtout dans les
moments les plus difficiles. J aurai tant aimé que tu sois présent parmi nous pour que tu sois fier
de ton fruit. Repose en paix papa.

A toi ma cheére mere,
Maman, les souvenirs de ton soutien sont gravés dans ma mémoire. Quand tu avais encore la

force, et sans force que tu es maintenant, tu n’as pas changé, tu continues a nous assurer (moi
et mes sceurs) ta protection avec tes souhaits.

- Quand tu nous veux la paix et sécurité, tu dis :

« olNo E3OMSA o EAZAOSLC+eO0 » « Anda tar3ed u t hadramtara »

«La ou il y a le tonnerre, vous n’assistez pas ».

- Quand tu nous veux la prospérité tu dis :

«KtEX O200% o[ ELXOL o300 Eohz©ot E3OUs EomOOE +3H®0 » « Ak tig rappi

am tixsi 3emmer, fa3ebbut ferwa, fa3rurf telsa »,

« Que votre vie soit assimilée a celle d’une brebis prospere, toujours bien habillée et

pleinement rassasiée ».

- Et quand tu nous veux la hauteur et la valeur tu dis :

« oK1EX OO0 L oL LXEIIL oERU o K +£TUSE cOELK ¢ K +£T6LZE » « Ak tig rappi

am igenni, a3dew u k titsawed, asdik u k titsawed »,
« Ayez la grandeur du ciel, ni ennemie ni ami pourront vous atteindre ».

Toi qui n’as eu aucun enseignement, tu excelles quand tu inculques les valeurs, tu nous as appris
sans que tu le saches comment étre soi-méme, évoluer dans son axe sans se comparer aux autres.
Logue vie a toi maman.

C’est grace a vous que je suis arrivée la chers parents.
Votre fille FIFA.
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Introduction générale

Le premier disque dur RAMAC congu en 1956 par IBM pesait plus d’une tonne et
occupait le volume d’une armoire pour seulement une densité de stockage de 5 MO. La
motivation des scientifiques pour augmenter cette densité et miniaturiser les supports
d’enregistrement a abouti a des progres importants en passant par différentes technologies.

Les premieres technologies des mémoires sont celles a semi-conducteurs se basant sur
le stockage de charge comme mécanisme de stockage de I’information. Celles-ci sont
caractérisées par un temps d’acceés rapide, mais présente 1’inconvénient d’étre volatile a
I’exception des mémoires Flash (grille flottante) qu’on retrouve actuellement dans les SSD
(Solide State Drive). Malgré leur qualité de non-volatilité, les mémoires Flash sont limitées par
leur densité de stockage ne dépassant pas 1 TO.

En revanche, les mémoires non-volatiles se basant sur le changement de résistances ont
connu un développement fulgurant passant par les technologies FERAM (Ferroelectric Random
Access Memory), PCRAM (Phase Change RAM) et MRAM (Magnetic RAM). Et ainsi avec la
naissance des tétes de lecture/écriture MRG (Magnétorésistance Géante), les disques durs sont
apparus au grand public en 1997 avec une densité de stockage égale a 16,8 GO. Et avec
’apparition des nanoparticules, des efforts considérables sont déployés quant a la compréhension
de leurs propriétés afin d’optimiser leur exploitation dans le domaine de 1’enregistrement
magnétique. Ces nanoparticules présentent des propriétés magnétiques tres différentes des
matériaux massifs a cause du rapport surface/volume tres élevé. Outre 1’enregistrement
magnétique, les nanoparticules sont utilisées dans le domaine médical, comme le traitement des
tumeurs cancéreuses, des rhumatismes articulaires exploitant ainsi la propriété de I’hyperthermie
engendrée par le phénomene du superparamagnétisme. Elles sont aussi utilisées dans 1I’imagerie
médicale (IRM), en chimie pour la catalyse, en protection pour le blindage magnétique.

Dans la technologie MRAM, une nanoparticule constituée d’un seul domaine
ferromagnétique représente un bit d’information, et leur diametre de I’ordre de quelques
nanometres les rend prometteuses pour une densité¢ d’enregistrement magnétique d’environ
quelques Thbits/pouce?. Cependant, si le temps d’observation (temps de mesure) est assez grand
par rapport au temps de relaxation, le moment magnétique de la nanoparticule va osciller entre
les positions d’équilibre causant ainsi la perte de I’'information. Des efforts sont menés afin de
limiter ce phénomene appelé superparamagnétisme. En effet, il a été montré que des
nanoparticules entourées d’une coquille de matériau antiferromagnétique limite le phénomene
du superparamagnétisme grace a I’anisotropie d’échange qui améliore la température de blocage

[1]. De plus, une densité d’enregistrement élevée impose des distances inter-nanoparticules



réduites conduisant a des intensités des interactions dipolaires (ID) (non négligeables). Ces
derniéres sont indésirables car elles sont a I’origine du retournement collectif de 1’aimantation
dans I’assemblée, et de la détérioration du rapport signal sur bruit [2-17].

Le développement des techniques de nano-fabrication permet d’étudier le
comportement des assemblées de nanoparticules destinées a la miniaturisation des supports
d’enregistrement magnétique a haute densité. Dans de telles assemblées, les propriétés physiques
different de celles des nanoparticules isolées, principalement a cause des ID. Selon leur intensité,
le mode de retournement (individuel ou collectif), le temps de relaxation donc la température de
blocage et les phases de 1’assemblée a 1’état d’équilibre changent. L’effet des ID demeure a ce
jour mal compris malgré les nombreux travaux expérimentaux, théoriques ou numériques faits a
ce sujet. Dans le domaine théorique, des résultats contradictoires ont été proposés, certains
d’entre eux prédisent, par effet des ID, une augmentation de la barriere d’énergie [16, 18] et par
conséquent celle du taux de relaxation, et d’autres prédisent I’effet inverse [ 19]. Une étude plus
récente [20] a montré que la barriére d’énergie augmente ou diminue selon la forme du réseau.
Dans le domaine expérimental, la variation de I’intensité des ID entraine celle d’autres parameétres
comme par exemple I’anisotropie [21] et la distribution de taille [2]. Par conséquent, nous
sommes incapables d’attribuer les résultats a 1’effet seul des ID. Notons, qu’a notre connaissance,
seules les ID faibles et moyennes sont prises en considération dans le calcul analytique. Afin de
faire face a ces difficultés, des modeles de simulation numériques ont été développés [22-31]
permettant d’étudier 1’effet des ID sans faire des approximations et en faisant varier les
parametres physiques indépendamment les uns des autres. Par ailleurs pour caractériser les
propriétés dynamiques, il est indispensable de balayer une large gamme de temps de mesure, d’ou
I’utilité des mesures de susceptibilité alternative.

L’objectif principal de notre étude est de construire un modele constitué d’une assemblée de
nanoparticules dont chacune est dotée d’une anisotropie uniaxiale. Dans cette assemblée les
nanoparticules s’influencent mutuellement par ID. Notre étude porte sur des réseaux périodiques
ou des assemblées désordonnées unidimensionnels 1D, bidimensionnels 2D, tridimensionnels
3D de nanoparticules, a anisotropie texturée ou aléatoire. Notre but est de calculer le temps de
relaxation 7 et la température de blocage Ts dans chaque cas a partir de la variation thermique
de la susceptibilité alternative y.c, et de la courbe de relaxation M de I’aimantation de 1I’assemblée
en utilisant la méthode de simulation Monte Carlo. La raison pour laquelle nous avons adopté la
méthode Monte Carlo, est qu’elle présente I’avantage d’étre peu cotliteuse en temps de calcul par
rapport a la dynamique de Landau-Lifshitz-Gilbert, cependant elle présente, 1’inconvénient de
ne pas prendre en compte la précession, on se place donc dans le cas du coefficient

d’amortissement fort o >>1.



Dans le premier chapitre, nous rappelons les énergies magnétiques mises en jeu dans notre
systtme. Nous présentons ensuite les éléments théoriques concernant la dynamique de
retournement d’aimantation d’une nanoparticule monodomaine isolée. Nous détaillons ensuite
la technique de mesure que nous avons utilisée, a savoir la susceptibilité alternative. Et nous
finissons par exposer les différents modeles d'étude de l'effet des ID sur la dynamique
d'aimantation des nanoparticules.

Dans le deuxieme chapitre, nous décrivons notre modele avec les hypotheses et les
approximations retenues. Nous exposons les différentes assemblées étudiées lorsque nous
faisons varier les parametres influencant la dynamique de retournement des nanoparticules a
savoir : la distribution spatiale des nanoparticules (réseaux périodiques ou assemblées
désordonnées), la distribution des axes d'anisotropie (anisotropie texturée ou aléatoire). Et enfin,
nous validons nos deux codes de simulation en les testant sur des systemes sans interaction.

Dans le troisieme chapitre, nous étudions, pour nos différentes assemblées, l'effet des ID
sur la susceptibilité alternative, sur les corrélations spatiales G(r,T), sur la relaxation

d’aimantation zet sur les distributions des barrieres d'énergie P(AE).
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Chapitre 1

Généralités, rappels sur le magnétisme



L. Introduction

La forte densité d’enregistrement magnétique perd son intérét si I’on ne parvient pas
a comprendre la dynamique de retournement dans les assemblées en interaction. Cette
dynamique qui est bien comprise dans le cas d’une nanoparticule isolée se reproduit dans le cas
des nanoparticules en assemblée sans interactions, elle est décrite a I’aide d’un parametre crucial
gouvernant la dynamique de retournement et caractéristique des fluctuations d’aimantation
appelé taux de relaxation /. Ce parametre définit la probabilité par unité de temps de
retournement du moment magnétique de la nanoparticule d’un état d’énergie vers un autre, ou
encore sa fréquence de passage dans cet état. Ce taux de relaxation 7/ a été calculé pour la
premiere fois en 1949 par Néel [1], en supposant que le moment magnétique de la nanoparticule
uniaxiale (de barriére d’énergie KV: V le volume de la nanoparticule et K la constante
d’anisotropie magnétique) subit un retournement sans précession entre deux états d’équilibre
(moments préférentiels alignés selon 1’un des sens de 1’axe de facile aimantation) et passe un
temps négligeable dans les configurations intermédiaires. De plus, il avait considéré que chaque
¢tat d’équilibre est un puits d’énergie étroit de fagon a empécher les moments magnétiques d’y

fluctuer thermiquement (voir schéma de la figure 1).

1°" puits 2°™¢ puits

Figure 1 : Schématisation des puits étroits d’apres la théorie de Néel.

Plus tard, Brown [2,3] a adopté une démarche plus générale que celle de Néel. Il avait supposé,

contrairement a ce dernier, que dans chaque puits d’énergie, les moments magnétiques peuvent



fluctuer suite a 1’agitation thermique et que le retournement se fait par précession (voir schéma
de la figure 2) et que le temps de passage entre les deux positions d’équilibre n’est pas
négligeable. Il avait utilisé pour son étude I’équation de Landau-Lifshitz-Gilbert (LLG) dont

laquelle il a ajouté, dans la partie dissipative de 1’équation, un terme de champ fluctuant h(t)

pour tenir compte de 1’agitation thermique. Dans le cas simple ou le champ magnétique est nul
(H=0), Brown trouve la méme expression pour / (sous forme d’une loi d’Arrhenius) que celle
de Néel, la seule différence étant le préfacteur 7, si bien que par la suite nous parlerons plutot
de modele de Néel-Brown. Par ailleurs, les assemblées en interaction acquierent un autre
comportement, et de ce fait, le taux de relaxation / ne peut plus étre modélisé par la loi de Néel-
Brown. Afin de déterminer I’influence des interactions dipolaires sur les assemblées en
interaction, de nombreux modeles ont été proposés tels que le modele Dormann-Bessais-Fiorani
dit (DBF) [4], il prédit ’augmentation de la barriere d’énergie, de la température de blocage et
donc du taux de relaxation. Un autre modele prédit des résultats compleétement contradictoires a
celui-ci c’est le modele Morup-Tronc (MT) [5]. Ces deux modeles ont été fortement débattus [6,
71, mais la plupart des résultats expérimentaux semble bien s’expliquer par le modele DBF [8-

18]. Outre ces deux modeles, nous citons celui de Sctrikman-Wohlfarth [19] qui aboutit a la loi

de Vogel-Fulcher [20- 22] et celui d’Alia [23, 24].

1¢" puits 2 puits

Figure 2 : Schématisation de la précession de I’aimantation au sein d’un puits d’apres la

théorie de Brown.



I1. Energies magnétiques

L’énergie totale d’un systéme magnétique est la somme de différentes contributions :
I’énergie d’échange, 1’énergie d’anisotropie magnéto-cristalline, I’énergie Zeeman (couplage

avec un champ extérieur) et I’énergie due aux interactions dipolaires (ID).

IL.1. Energie d’échange

C’est en 1907 que P. Weiss introduit la notion de champ moléculaire pour rendre

compte de I’interaction entre atomes voisins responsable de I’ordre magnétique a longue distance

—

et pour expliquer I'apparition de I'aimantation spontanée Mg, (qui existe méme sans champ

extérieur H =0) dans les matériaux ferromagnétiques. Le champ moléculaire ﬁm est

proportionnel a 'aimantation M :
H =AM

ou A est une constante indépendante de la température. Les causes de ce champ tres fort de
I’ordre de 108 A/m (B, ~10°T), a ’origine du ferromagnétisme, ne peuvent pas étre expliquées
par le champ dipolaire d’intensité beaucoup plus faible. Il faut faire appel a la mécanique
quantique pour expliquer ce phénomene. En effet, I’explication est apportée plus tard vers 1929

par W. Heisenberg. Il interpréte 1’ordre ferromagnétique en terme de recouvrement d'orbitales

électroniques voisines. Il en découle une énergie d’échange

ou §i et §i sont les moments cinétiques de spin des atomes i et j, et Jjjs'appelle intégrale

d’échange. Il est a noter que dans les travaux de simulation on adopte la notation :

Beh == 2155 S,

(.3
Le facteur 2 étant inclus dans l'intégrale d'échange.
L’énergie d’échange direct est a courte portée (~1/r'?) [25]. Elle ne favorise aucune orientation
de I’aimantation par rapport aux axes du cristal. Lorsque J;;> 0, elle tend a aligner parallelement
entre eux les spins voisins, favorisant un ordre ferromagnétique.
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I1.2. Energie d’anisotropie

Dans un cristal (ferromagnétique ou ferrimagnétique), I’intensité du champ a
appliquer pour atteindre l'aimantation a saturation est différente selon que ’on applique ce
champ suivant la direction de facile ou de difficile aimantation (figure 3). Par conséquent,
I’énergie magnétique qui en découle dépend de la direction de l'aimantation dans le cristal. 1l
existe trois contributions a I’énergie d’anisotropie : magnétocristalline, magnéto-élastique et de

forme (qui provient des interactions dipolaires).

20
Field, H (kA m-1)

0 10

SRS SEey SRR Emey e
0 20 40

Figure 3 : Aimantation suivant différents axes cristallographiques et pour différents métaux.

I1.2.1.  Energie d'anisotropie magnétocristalline

I1.2.1.1. Origine

Elle refléte la symétrie du cristal, c’est donc une propriété intrinséque. Elle provient

de:
- L’interaction €lectrostatique des électrons « magnétiques » (électrons 3d dans les métaux
de transition et 4f dans les terres rares) avec le potentiel créé par le reste du cristal (champ

cristallin) (voir figure 4).



- L’interaction spin-orbite dont I'énergie est E = —I_flsﬁ , m_étant le moment magnétique

de spin de I’électron qui interagit avec le champ magnétique B créé par le noyau dans le

référentiel de 1'électron.

Figure 4 : Surfaces d’énergie d’anisotropie magnétocristalline :

Fe (3 axes d’anisotropie), Co (1 axe d’anisotropie), Ni (3 axes d’anisotropies).

Dans le cas des éléments de terres rares (électron magnétique 4f), c'est l'interaction spin-orbite
qui l'emporte sur l'interaction avec le champ cristallin car les électrons responsables du
magnétisme sont des électrons des couches internes. Tandis que dans les éléments de transition
(électron magnétique 3d) c'est le contraire.

Il est a noter que dans le cas des nanoparticules, compte tenu du rapport surface/volume
important, il existe une contribution de surface non négligeable a I'anisotropie magnéto-

cristalline totale.

I1.2.1.2. Aspect phénoménologique

a. Energie d’anisotropie magnétocristalline due au volume

Puisque I’anisotropie respecte les symétries du cristal, il est commode de I’exprimer
phénoménologiquement en fonction des cosinus directeurs de I’aimantationa, , a, et o ;avec

les axes principaux du cristal [26]. Dans le cas des cristaux a symétrie cubique, si on pose

10



=

n=

”1\7[” (M étant I'aimantation) dont les composantes sont m, =), My =0,,m, =0,

(figure 5). Cette densité d’énergie d’anisotropie (par unité de volume) s’écrit :

v 2.2, 2.2, 2 2 2.2 2 2 2 2 2 2 2.2
E, =K/ (ajataai+tasa)+K,ajasai+ Kj(oja) + o a; +a;o )" + ..
ot les Ki(J/m?) sont des constantes d’anisotropie dépendant du matériau et de la température,
elles doivent tendre vers zéro a la température de Curie.

a, =sinfcos @
o, =sin@sme

[010]

> X
% [100]

Figure 5 : Cosinus directeurs de 1’aimantation.

Dans le cas du fer 2 température ambiante : K = 4,8x10° J/m?> et K = 1,2x10%7/m?> [27-29]. Les

directions faciles sont alors les arétes du cube (axes quaternaires [100]).

Dans le cas des cristaux a symétrie hexagonale, caractérisée par un axe sénaire [001] parallele a
Oz (cas du cobalt par exemple qui cristallise dans le systeme hcp), le développement s’écrit [30] :
E) =K, sin’ 0+K,sin* 6§+ K, sin’ @ +K, sin® @cos 64 +...

ot fet ¢ sont les angles définissant la direction de M (figure 5).
En général, I’'importance des coefficients d’anisotropie K; décroit trés rapidement a partir du 2°™
terme du développement polynomial de E. (cas des symétries hexagonale, quadratique et

rhomboédrique), si bien que, pour ces trois types de symétrie, on exprime la densité d’énergie

d’anisotropie a I’aide d’un seul terme :

E) =Ksin2 6
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b. Energie d’anisotropie magnétocristalline due a la surface

La rupture de symétrie a la surface entraine une modification de [’anisotropie
magnétocristalline. Dans les matériaux massifs, cette contribution de surface est négligeable,
mais elle ne I’est plus lorsque le rapport surface sur volume augmente (cas des couches minces,
nanoparticules, etc...). Il convient alors d’ajouter un terme supplémentaire, introduit par Néel

[31, 32] et qui s’écrit généralement :
E; = KlS sin” @

ou KIS est la constante d’anisotropie de surface et & 1'angle entre I'aimantation et la direction

perpendiculaire a la surface [30].

IL.3. Energie due aux interactions dipolaires

L’interaction dipolaire (ID) magnétique (interaction mutuelle entre moments

magnétiques rigides m. et m.) est beaucoup plus faible que 1’énergie d’échange (rapport ~ 5000
i i

pour le Cobalt), mais décroit beaucoup moins rapidement (~1/r’) que cette derniere. Par

conséquent, elle devient prépondérante a grande distance.

Elle a pour expression :

m.m. (m.e.)(m..c.)
E:&Z.Z 13 J _3 1 3 ]y (I'l)
4r 1 >1 rij rij

ou 4, est la perméabilité magnétique du vide, f;j vecteur reliant le moment i au moment j et

& =5/ sl

Notons qu’une nanoparticule ferromagnétique est dotée d’un moment magnétique de 1'ordre de
10° a 10* fois celui d’un atome. De ce fait, les interactions dipolaires entre nanoparticules ne
peuvent plus étre négligées dans la plupart des assemblées de nanoparticules alors qu’elles sont
souvent négligeables dans les matériaux massifs. Comme le montre la formule (I-1), cette énergie
est la somme de deux termes dont le second dépend explicitement de la forme du réseau. Quant
au premier, il ne tient compte que de la distance entre nanoparticules et des moments

magnétiques (leurs orientations et leurs intensités). Notons que I’interaction dipolaire a un effet
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magnétisant ou démagnétisant respectivement selon que les moments m; et m ; sont paralleles

ou perpendiculaires a la liaison éij .

I1.4. Energie Zeeman

C’est I’énergie qui apparait lorsqu’un moment magnétique m est soumis a un champ

extérieur H . L’énergie Zeeman est alors donnée par :

Ejeeman = —Hy 1’ﬁ'HeXt

Elle tend donc a aligner les moments magnétiques dans la direction et le sens du champ H ext *

I11. Assemblées de nanoparticules

Les nanoparticules qui sont représentées ici comme des dipdles magnétiques
engendrent un champ magnétique dipolaire a tres longue distance. Au site i, ce champ dipolaire
local créé par cet ensemble de nanoparticules est donné, d’aprés I’expression de I’énergie

d’interaction dipolaire (équation I-1), par I’expression (I-2).

. u m. (m..¢;)e..
Bi="0Y-—+3—111 2
4 j¢i rij rij
dont les composantes sont :
B X - = X
Ho my ()6 )ey
Bix= 4 Z -3 13 3
T 5 T
_ , T
R o B AN G
Ly 4 3 3
o | T G
_ . T
_H my  (8)e;
B,= 4_ 3 3 3
T jzi L rij ij |

N X z —
ou €;, eijy et €; sont les composantes du vecteure

ij -
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De ce fait, I’énergie d’une nanoparticule de moment magnétique m, (macrospin), située au site
i, dans le champ de toutes les autres situées sur des sites j distants de FIJ est donnée par

I’expression (I-3).
E =-m.B, (I-3)

Cette induction magnétique fluctue dans le temps et dans I’espace (elle dépend du site i). Comme
pour une induction magnétique extérieure, elle a pour conséquence de modifier les barrieres
d’énergie des nanoparticules. Il est a noter que cette induction magnétique qui dépend du site

conduit donc a la création d’une distribution de barrieres d’énergie au sein de I’assemblée.

IV. Retournement de I’aimantation sans ID
IV.1. Retournement de ’aimantation a T=0 K
IV.1.1. H ot = 0

Dans ce paragraphe, nous nous intéressons au retournement de 1'aimantation d'une
seule nanoparticule. D’apres 'hypothése du renversement d’aimantation par rotation uniforme,
nous pouvons considérer que la norme du moment magnétique de la nanoparticule est constante
et égale au produit de son volume par son aimantation a saturation.

L’énergie de la nanoparticule se limite ici a I’énergie d’anisotropie magnéto-cristalline :
E=KVsin® 0

Les minima d’énergie E . sont déterminés par les conditions :

soit @ = 0 ou 7 (figure 6). Le maxima d’énergie E . est déterminé par les conditions :

X

2
6_E:O et a_E2<0
06 06

soit 6 = 7 Et la barriere d’énergie définie par AE = Ep,x — Epin €St €gale a KV.
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Axe
d’anisotropie

0 ' 90 | 180
0(°)
(a) (b)

Figure 6 : (a) Nanoparticule avec son aimantation orientée arbitrairement, (b) Etats

énergétiques stables sous I’effet de 1’énergie d’anisotropie magnétocristalline.

IV.1.2. H

IV.1.2.1. Hext colinéaire a I’axe d’anisotropie Oz (modéle de Stoner-Wohlfarth)

Ce modele [33] vise a calculer les états d'énergie stables et métastables pour
différentes valeurs du champ appliqué.

—

H ., est choisi arbitrairement vers le bas (figure 7-a).

AE)
h=0,3
90 | 180
Hey, o)
(a) (b)

Figure 7 : (a) Nanoparticule soumise a un champ extérieur £{H,, colinéaire a I’axe

d’anisotropie, (b) Etats énergétiques stables sous I’effet de I’énergie d’anisotropie
magnétocristalline et du champ extérieur.
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L’énergie de la nanoparticule est égale a I’énergie d’anisotropie magnéto-cristalline ajoutée a
I’énergie Zeeman :

E =KVsin® @ — g,mH,_,

E=KVsin’6 - H#MVH  cos(z —0)

.2 Hext
E =KVsin® 8 + 2KV cos@
H

a

E = KVsin’ @ + 2KVhcos 8

H
’ 1 1 1 — _ext
est le champ d’anisotropie de la nanoparticule et h=—*-.

ou H =

HoMg ¢
Les états d’équilibre correspondent toujours a @ = 0 ou m. Par contre, le maximum d’énergie
dépend de h et est donn€ parcos@_ = h . Dans ce cas, il existe deux barrieres d’énergie (haute et
basse), et la courbe d’énergie devient donc asymétrique (figure 7-b). Ainsi, I’état d’équilibre €=

T est un état stable, et &= 0 est un état métastable. Il existe donc deux barrieres d’énergie haute

et basse :

AE, =KV (1+h)’

+

En augmentant progressivement la valeur du champ magnétique H oxt (donc de h), la petite
barriere d’énergie A£_ diminue jusqu’a s’annuler pour une valeur de H_, = H, (donc h=1)

entrainant le retournement du moment magnétique (Figure 8) tandis que la grande barriere

augmente jusqu'a atteindre la valeur limite 2KV.

=0
h=0,2

4 h=05

1 =1

L |
0 90
8(°)
Figure 8 : Etats énergétiques stables et métastables pour différentes valeurs du champ

extérieur appliqué colinéairement a 1’axe d’anisotropie.
16



IV.1.2.2. H_, non colinéaire a ’axe d’anisotropie Oz

—

H_, est orienté suivant une direction arbitraire (figure 9). Dans ce cas, I’énergie de

la nanoparticule est donnée par :

E=KVsin’ 6 - UM VH ¢y cos (¢ — 0)

E = KVsin’ @ - 2KVh cos(p —0)

Les états stables et métastables d’énergie sont ceux pour lesquelles I’angle @ vérifie 1’équation

et I’inéquation suivantes :

2hsin(@ — @) = —sin(26) (I-4)
2co0s(260) + 2hcos(@ — p) >0 (I-5)
L’état du maximum d’énergie vérifie I’équation (I-4) et I’inéquation (I-5). Il n’est pas possible
de résoudre analytiquement ces deux systémes d’équation et inéquation. La résolution avec une
méthode numérique [34] a montré que ces états d’équilibre stables et métastables dépendent de
la valeur du champ H__ appliquée et de I’angle ¢ qu’il fait avec I’axe d’anisotropie. Il a été
montré que la barriére d’énergie s’ajuste avec une loi de puissance du type AE, = KV(1+h)*,

a=1,5 a2 selon I’angle ¢ [34].

Axe sz S V
d’anisotropie
s
&4
S8
1h=0,25
Hext
8(°)
(@) (b)

Figure 9 : (a) Nanoparticule soumise a un champ extérieur H, non colinéaire a I’axe
d’anisotropie, (b) Etats énergétiques stables sous I’effet de I’énergie d’anisotropie
magnétocristalline et du champ extérieur.
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En faisant varier la valeur du champ appliqué, on diminue la barriere d’énergie basse mais cette

fois avec une modification de 1’orientation des états stable et métastable contrairement au cas ou

H..  est suivant 'axe Oz. Le retournement aura lieu a une certaine valeur de H ui fait
ext ext

disparaitre la barriére d’énergie basse. Plus précisément, 1’augmentation de H.,,, entraine une

rotation progressive puis un basculement de I’aimantation (figure 10).

2 . |
' @ =159°
1_ il
®
; 0 h=0
= b o5
h=0,37
=11 h=0,5
" | 1 h=1
0 90 180

0(°)

Figure 10 : Etats énergétiques stables pour différentes valeurs de h=H_,, /H, (H_,,non

colinéaire a I’axe d’anisotropie).

IV.2. Retournement, thermiquement activé, de I’aimantation a T # 0K sans ID
IV.2.1. Taux et temps de relaxation /et 7

Nous avons vu dans le paragraphe précédent qu’a T = 0 K le retournement du moment

magnétique de la nanoparticule ne peut pas avoir lieu tant que H.,, < H, (champ qui annule la

ext
barriere). Cependant a T=0 K les fluctuations thermiques assistent ce retournement, elles ne
diminuent pas la barriére d’énergie mais elles rendent possible le retournement avec une certaine
probabilité (par unité de temps) /. Et par conséquent le temps de relaxationz =1/ 7~ correspond

au temps moyen passé dans un des deux états.
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IV.2.1.1 Modele de Néel

Louis Néel (Nobel de physique en 1970) a été le premier a calculer le taux de
relaxation /" en 1949 [1]. 1l avait considéré une nanoparticule a anisotropie uniaxiale, dans

I’hypothese ou KV >>k;T de facon que les moments magnétiques soient quasiment toujours

suivant I'axe facile ("up" ou "down").

a- H,, =0: Lorsqu’aucun champ magnétique n’est appliqué, le temps de relaxation est donné

par une loi du type Arrhenius :

KV
7(T) =1, eXP(kB—T) (I-6)

1 6yKA |2GV
avec — = .
7, M 7 kgT

ou A est la constante de magnétostriction, G le module d"Young et y le rapport gyromagnétique .

Remarquons que le préfacteur 7, ne dépend pas seulement des caractéristiques du matériau mais

aussi de la température (bien que treés faiblement (\/'F ) relativement a la variation de

l'exponentielle). Le temps de relaxation augmente donc avec K et V, il peut varier de quelques

nanosecondes a quelques années.

b- H,, #0: L’application d’un champ magnétique suivant l'axe d'anisotropie entraine
I’apparition de deux barrieres d’énergie différentes, et donc deux temps de relaxationz_ ou 7

selon que la barriere est franchie de 0 & m (barriere basse) ou en sens inverse (barriere haute)

(voir schéma de la figure 11).

1L Ji- h2(1+h)exp[ (1+h)2]

T4 (T h) 27g



il P I . _
AE_| | AED AE_{| AE}
1=
=<
0 o
I v \_/ I v
15 ' 90 ' g0 o | 90 | 180
0(°) 0(°)
(a) (b)

Figure 11 : Retournement, assisté thermiquement, de I'aimantation.

(a) La barriere basse qui franchie, (b) La barriere haute qui est franchie.

Le temps de relaxation résultant 7 est donné par :

l _ i N i _ L (1- h2)1/2 {(1 +h) e—O'(1+h)2 +-h) e—O‘(l—h)z J w“n
T

T, T_ 2z,

dans la plupart des cas 7 ~ 7_carz, >>7 .

IV.2.1.2. Modéle de Brown

Brown [3] a généralisé le modele de Néel en s’appuyant sur 1’équation de Landau-

Lifshitz-Gilbert (LLG) :

—

dM -~ a dM - L -
—= wMxHg - —(C—xM) +muM xh(t)
dt —_— M dt
terme de précession terme d'amortissement
N 1 CE . . - . - ,
ou H .. =——— et E est |’énergie magnétique totale du systtme. H .. est la somme d’une
eff o om eff

o o . H. . . - .
contribution due a I’anisotropie (—m ou m, est la projection orthogonale du moment
m

magnétique sur ’axe facile Oz), du champ dipolaire et du champ externe. Tandis que h(t) est

un champ magnétique fluctuant modélisant 1’agitation thermique dans le cadre de la dynamique
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de Langevin. H off X M désigne le couple de forces agissant sur M sous I’effet du champ ﬁeff .

C’est un couple qui est perpendiculaire au plan formé par ﬁeff et M, il provoque un

mouvement de précession (précession de Larmor) autour de H ;. avec la fréquence de précession

dM -
vy =y H g /2 (figures 12 et 13). E x M représente une force dirigée vers le centre de la

trajectoire de précession, elle est responsable de I’amortissement.

Figure 12 : Mouvement de précession de I’aimantation autour d’un champ effectif Hegr [35].

0 90 180
0(°)

Figure 13 : Mouvement de précession de I’aimantation dans son puits d’énergie métastable.
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D’aprés I’équation LLG, M précesse autour de H avant de s’aligner avec lui. Cette
eff

précession amortie est commandée par le coefficient d’amortissement a. En effet, le temps

bl . . £ . Z T N
d’amortissement en fonction de & et de la période de Larmor est donné par 7, =%, ou
o

2
=8
Y Ky off

Si a est grand, le nombre de tours sera faible et on est dans I’approximation de I’amortissement

sans précession, et si au contraire il est faible, I’aimantation fera un nombre de tours élevé avant

de s’aligner avec H ;. Dans le cas limite a = 0, ’aimantation précesse indéfiniment sans jamais

s’aligner avec le champ H g, .

La résolution de I’équation LLG conduit a I’expression suivante de 7, et 7_:

11
T+ (T,h) TBTO
0

1 prHy | KV
avec TBrown = 2 k. T .
0 B

En comparant entre les expressions de 7y et 7_ issues des deux modeles (Néel et Brown), on

— (l—h)z(lih)exp[—llf};l],(lih)zJ

peut voir qu'il n’existe pas une grande différence dans I'expression du préfacteur 7, , en effet la
variation en~/T est identique. Tandis qu’il y a une différence dans la dépendance de 74 en h,

mais qui n’est appréciable que si h~1 (H ~H} ).

IV.2.2. Superparamagnétisme

Lorsque les dimensions d’un matériau magnétique atteignent I’échelle du nanométre
(comparable a la largeur de paroi de domaine), la structure magnétique est constituée d’un seul
domaine magnétique et l'énergie d'agitation thermique devient suffisante pour renverser

I'aimantation du nanomatériau : c'est le phénomene du superparamagnétisme qui apparait des
lors que le temps de relaxation z(T) est inférieur au temps de mesure 7, qui dépend
exclusivement de la technique de mesure utilisée (voir tableau 1). On définit température de

blocage Ty par 7(Tg) =7,,. Ainsi lorsqu’il n’y a pas de champ appliqué (équation 1.6) :
22



KV

T, = PR (I-8)
si on néglige la dépendance de 1o avec la température.
Type de mesure 7. (s)
magnétique (expériences)
Susceptibilité Fréguences moyennes
alternative 10 s ~ 107 s
Hautes fréquences
10° s ~ 10% s
Spectrométrie 107 s ~ 10° s
Mossbauer Précessionde Larmor

Tableau 1 : Ordre de grandeur du temps de mesure pour différentes techniques.

V. Susceptibilité magnétique
V.1. Rappels et définitions

La susceptibilité magnétique y mesure la réponse M d’un matériau magnétique 2 un
champ extérieur H . On définit deux types de susceptibilité : statique et dynamique selon que le

champ H appliqué est constant ou variable. Rappelons d'abord 1'aimantation avant de parler de

la susceptibilité.

V.1.2.  Aimantation a I’équilibre thermodynamique

Avec I’application d’un champ statique H (supposé uniforme sur tout le volume du
systéme), le systéme magnétique atteint le régime de 1’équilibre thermodynamique apres un
certain temps. Le systeme est alors caractérisé par des grandeurs physiques macroscopiques,
indépendantes du temps, en 1’occurrence I’aimantation et la susceptibilité.

Dans le cas général (anisotropie quelconque), I’expression de I’aimantation en fonction de la

température et du champ appliqué est assez compliquée mais elle peut se simplifier dans deux
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cas limites qui nous intéressent : la forte et la faible anisotropie. Ces expressions dépendent aussi

du type d’anisotropie de 1’assemblée a savoir I’anisotropie texturée ou aléatoire.

V.1.2.1. Anisotropie texturée

N

Pour une assemblée a anisotropie texturée (les axes d’anisotropie des différentes
nanoparticules sont tous dirigés dans la méme direction), et dans les deux cas limites de
(anisotropie forte ou faible), I’aimantation en champ statique se réduit a des expressions assez

simples.

a. Forte anisotropie uniaxiale

Le domaine de la forte anisotropie est & = KV / k;T >10 (mathématiquement g—0).

Dans ce régime, 1’aimantation est piégée dans 1I’une de ses deux positions d’énergie minimale et
elle ne peut pas fluctuer thermiquement autour d’elles. Dans ce modele seulement deux états

discrets sont permis. L’aimantation dans ce cas (pour un champ statique H //Oz) s’écrit [36] :
M(T,H)=Nm tanh(¢) (I-9)

_ #ymH
k., T

B

ou &

est un parametre sans unité, N le nombre de nanoparticules par unité de volume

et m le moment magnétique de chaque nanoparticule.

b. Faible anisotropie uniaxiale

Physiquement, le domaine de la faible anisotropie est ¢ < 0,1 (mathématiquement
0—0). Dans ce régime, |’aimantation peut fluctuer thermiquement autour des positions d’énergie

minimale. Dans ce cas, on retrouve comme attendu ’expression :
MLangevin (T’ H) =Nm 1(5) (1-10)

ou L(f ) = coth(&) — ! est la fonction de Langevin.
4
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V.1.2.2. Anisotropie aléatoire

Pour une assemblée a anisotropie aléatoire (les axes d’anisotropie sont orientés dans
des directions aléatoires), 1’énergie d’anisotropie ne dépend pas de 1’orientation de I’aimantation
[36] comme dans le cas isotrope (c = 0).

L’expression de I’aimantation est alors donnée par la relation (I-10) pour toute valeur de ©

(figure 14).

— Hiutalon de Langevin

I — Bguation Tanh l:
I ,25— e—= Tangente a "origine de equation dy L angevin, |
L #—= Tangente a I'origine de I"cquation lanh L

0 2 4 6 8§ 10 12

Figure 14 : Evolution de 1’aimantation et de leurs tangentes a 1’origine dans les deux cas :

Equation de Langevin et tanh.

V.2. Susceptibilité magnétique statique linéaire

L’aimantation donnée par les équations (I-9) et (I-10) peuvent étre respectivement

développées en série de Taylor (Tableau 2) [36] :

Développement en série de Taylor
Langevin . | 3 5 5
m m m
Mlangevin:Nm at H-— Ao HY o H5+... s
3 kgT 45 kgT 945\ kgT
Tanh | 3 5 5
m m m
Mg =Nm| 208y - | 208 g3, = A0 g5y )
kgT 3| kgT 15 kgT

Tableau 2 : Expressions des développements en série de Taylor des fonctions Langevin et tanh.
25



On peut remarquer a partir du tableau 2 que 'aimantation peut dans les deux cas se mettre sous

la forme :

M= 7PH + 7§03+ P00+

;((()l)est appelée susceptibilité linéaire (d’ordre 1) et ;(ézml)désignant les susceptibilités non-

linéaires (d’ordres 2n+1, n> 1). La susceptibilité linéaire, calculée respectivement par la formule

de Langevin et celle de la tanh, est alors égale a :

2

dM 1 #4nNm . .

- ;((()1) =— e | (anisotropie nulle)
dH [y 3 kgT
dM 14oNm”

- ;((gl) = =00 (anisotropie infinie)
dH [ - kgT

V.3. Susceptibilité magnétique alternative linéaire

V.3.1. Définitions

Lorsque le champ appliqué H (supposé toujours faible pour rester dans le domaine de
linéarité) est variable dans le temps, I’aimantation M du matériau ne peut a priori plus suivre
instantanément 1’excitation, d’ou I’apparition d’un déphasage entre M et H . Considérons une

excitation harmonique de pulsation w : H(t) =H 0 cos( mt) , le champ étant orienté suivant I’axe

facile (choisi dans la direction Oz). Théoriquement, on sait que la réponse est aussi harmonique

de méme pulsation suivant Oz, mais présentant un déphasage ¢ par rapport a 1’excitation, soit

H(t)= H() cos(wt).

En utilisant la notation complexe, on pose :

H(t) = H0 exp(imt) etM (t)=M, exp[i(a) t+ (p)]

La susceptibilité alternative linéaire est un nombre complexe },.(®)=y'(@)—-iy"(®) qui

vérifie M (t) = y,.(@)H (t) . 1l vient alors :

M jexpi(ot + @) =[;('(a)) —iy "(a))]H0 exp(iot) (I-11)
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x'Hpexp(ian) représente alors la composante de ’aimantation en phase avec le champ

appliqué et »"H,exp(iwt) la composante de I’aimantation en quadrature de phase avec le

champ appliqué.

Expression de y”

En égalisant les parties réelles de 1’équation (I-10) on a :

M ,cos(@t + @) :[;(’cos(a)t) + ;("sin(a)t)] H,

M(t) = y'H(cos(wt) + y "H sin(wt) 1-12)

Pour éliminer ", nous multiplions les deux cdtés de 1’équation (I-12) parcos(wt), nous

obtenons :

M (t)cos(wt) = y 'H, cos2(a)t) + y "Hsin(wt) cos(wt) (I-13)

En intégrant I’équation (I-13) sur une période 7T :

7 7 7
J.M(t)cos(a)t)dt = ;('(a))Hojcosz(a)t)dt + Z"Hojsin(a)t)cos(a)t)dt

0 0 ’
w 7
7'(@) = —— [ M(t)cos(wt)dt (1-14)
7Z'H0 0

Expression de y”

On procede de la méme fagon, mais on multiplie par sin(wt) pour éliminer cette fois ¥ '. On

obtient :

o 7 :
Z" (a)) - I M(t) Sln(a)t)dt (1—15)
7Z'H0 0




V.3.2. Modele GAB (Gittelmann, Abeles et Bozowski)

Le but de ce modele [37] est de calculer, en utilisant la transformée de Fourier, la
susceptibilité alternative en fonction de la température.
Les particules ferromagnétiques considérées sont isolées et constituent une assemblée
polydisperse a anisotropie aléatoire. Chacune des particules est a anisotropie uniaxiale et a les
caractéristiques suivantes :
La température de Curie de chaque particule est tres élevée par rapport a la température utilisée,

l'aimantation Mg est donc indépendante de la température. Le temps de relaxation est donné par

r=1p exp(KV /kgT ) . Le champ appliqué est tres faible devant le champ d’anisotropie et a pour

expression :

H(t) = Hyu(t)

1sit>0
ou: u(t)= )
0 si t<0

La susceptibilité de 1’assemblée est donnée par :
2T, 0)= IZV (T,0)£(V)dV
0

ou f(V)distribution de volume des nanoparticules au sein de I’assemblée et Xy (T,w) f(V)dV

est la contribution a la susceptibilité totale de la fraction des nanoparticules ayant un volume V.
Certaines des nanoparticules sont a 1’état superparamagnétique et d’autres a 1’état bloqué a cause
de la différence de leurs tailles. De ce fait, dans le modele GAB, I’aimantation de 1’assemblée

est donnée par 1’expression :

M=H, [Zo _(Zo _Zl)e_t/r} (I-16)

N

ou :
- Z():MSZVX/ 3kgTest la  susceptibilit¢ de la fraction x des nanoparticules

superparamagnétiques.
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- leaMszx/ |K|est la susceptibilité de la fraction de nanoparticules a I’état bloqué, et

/.2
a= §<sm 6’> , 0 est I'angle entre le champ appliqué H et la direction de I'axe d’anisotropie et la

valeur moyenne est faite sur toute les nanoparticules de I’assemblée.

Nous pouvons facilement vérifier que :

-lorsque t<<zseule la contribution des nanoparticules bloquées intervient car
thm M=y H,

——0

T

- lorsqu’au contrairet >> z, toutes les nanoparticules sont dans I’état superparamagnétique et
thm M= ;(OHO

——0

T

En appliquant la transformée de Fourier a 1’équation (I-16), nous obtenons la susceptibilité

alternative complexe :
1=, tot )/ (1+ier)
avec la séparation des parties réelle et imaginaire comme suit :

=+ %72 ;(1)/(1+a)2 rz)—ia)r(;(l —;(0)/(1+a)2 72)

2=+t )l (1+e?c®)|  (1-17)

;(":a)r(xl—;(())/(l+a)272) (I-18)

V.3.3.  Explications des courbes y,.

Régime bloqué, 7, régime a 1'équilibre
B 2

La mesure de la susceptibilité alternative (figure 15) est notamment couramment
utilisée pour étudier les propriétés dynamiques des assemblées de nanoparticules [17, 37- 43].
L’intérét suscité par cette technique de mesure provient du fait qu’elle permet le balayage d’une
large gamme de temps de mesure (inverse de la fréquence du champ alternatif), et donc la

détermination de la variation du temps de relaxation en fonction de la température.
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Figure 15 : Evolution thermique des parties réelles et imaginaires de la susceptibilité

alternative et la susceptibilité a 1’équilibre.

Les courbes de y' et y" en fonction de la température (figure 15) s’expliquent de la fagon

suivante :

- aux hautes températures, le temps de relaxation est tres faible devant le temps de mesure (@ ©
<< 1), la réponse des moments magnétiques vis a vis du champ appliqué est donc instantanée
(pas de déphasage) et la composante déphasée s’annule. La susceptibilité dynamique est réelle

et y,.(T) = x, (le systéme est a I’équilibre thermodynamique). En effet, a partir des expressions

de y' et y" (équations I.17 et 1.18), on obtient y'~ y, et ¥" =0 lorsque ® 7— 0.

- aux tres basses températures, le temps de relaxation est grand devant le temps de mesure

(w 7>> 1), les moments magnétiques sont bloqués et ils ne peuvent pas répondre au champ

appliqué, ’aimantation conserve sa valeur initiale (qui est nulle) et par conséquent ¥ '~ X et

x"~0 (figure 15). Nous pouvons, en effet, démontrer que '~ X, et x"=0 lorsque wz —+ o

(équations I.17 et 1.18).

- dans la gamme des températures intermédiaires, du fait que le temps de relaxation est du
méme ordre de grandeur que le temps de mesure T = 1/m, les moments magnétiques ne répondent
pas instantanément au champ magnétique appliqué ce qui induit un déphasage entre la variation
de I’aimantation et le champ appliqué, ce qui explique que la partie imaginaire de la susceptibilité

n'est pas nulle "0 dans cette gamme de température.
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- Lorsque la température continue d’augmenter, le temps de relaxation diminue et devient ¢gal
au temps de mesure pour la température appelée Tg. Cela veut dire qu’au voisinage de cette
température (un peu au-dessus sans doute), il y a équilibre thermodynamique, ¢’est-a-dire que la
composante de I’aimantation est alors en phase avec le champ, ¢’est pourquoi " s’annule alors

(et est donc passé par un maximum avant).

VI Effet des interactions dipolaires (ID) sur la dynamique d’aimantation des

nanoparticules

Selon ’intensité des interactions dipolaires, plusieurs situations peuvent se présenter.
Si elles sont faibles relativement a 1’énergie d’anisotropie, les nanoparticules gardent leur
comportement individuel méme étant en assemblée (ID négligeables). Ce comportement
individuel est de plus en plus altéré lorsqu’on rapproche les nanoparticules car ainsi les

interactions dipolaires seront plus fortes.
VIL1. Modeles théoriques
VI.1.1. Loi de Vogel-Fulcher

La loi de Vogel-Fulcher [20-22] est une loi empirique basée sur la loi d’Arrhenius en
introduisant un parametre To qu’on retranche de la température T du systeme. Le temps de

relaxation s’exprime sous la forme :

T =7,€Xp A—E
O ke (T =Tp)

ou Toreprésente ’effet des interactions dipolaires en les assimilant a un effet thermique [44]. To
peut étre positif ou négatif selon que les interactions dipolaires provoquent respectivement une
augmentation ou une diminution du temps de relaxation 7. AE est la barriere d’énergie de
I’assemblée en présence des interactions dipolaires. Les parametres To, AE et 7(y sont déterminés
par régression linéaire sur les données expérimentales. Cette loi connait de plus en plus un large

domaine d’utilisation, non seulement en physique, mais bien dans d’autres domaines [45].
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VI.1.2. Modele Shtrikman-Wohlfarth (SW)

S. Shtrikman et E.P. Wohlfarth [19] ont utilisé 1'équation de Vogel-Fulcher
=1, exp(AE/kB (T —TO)) afin de modéliser I’effet des interactions dipolaires dans leurs
travaux expérimentaux. Ils ont considéré des particules de volume V identiques, d’aimantation
M et d’axes d’anisotropie paralleles avec une constante d’anisotropie K. Deux régimes ont été
pris en compte : les faibles et les fortes interactions. Pour les définir, ils ont comparé To
(parametre mesurant la force des interactions dipolaires) a la température Ty = KV / kg . Lorsque
Ty << Tk (faibles interactions) et en ne considérant que deux nanoparticules pour simplifier,

l'expression du temps de relaxation est :

KV + ,uOHiMV]

T=7p¢ex
oo %

ou le champ dipolaire que ressent la nanoparticule i est assimilé a celui d'un champ extérieur
statique H;.
Pour la généralisation a une assemblée de nanoparticules, ce champ H; est remplacé par un

champ statique moyen donné par la relation suivante :

- wuMVH; | yMVH?
H; = H; tanh r i
i=Hitah [ kgT ] kgT

Ainsi, l'expression de 7 pour une assemblée de nanoparticules suit la loi de Vogel-Fulcher :

T =170 exp( KV )
= O —
kg (T -T)

2012802

N H- M~V

ouTOZ/lol—.
kgK

Dans ce modele, les ID augmentent toujours la barriere d’énergie et le temps de relaxation. Cette

situation est vérifiée pour une large gamme de matériaux [46, 48].
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VI.1.3 Modeéle Dormann-Bessais-Fiorani (DBF)

J. L. Dormann, L. Bessais et D. Fiorani [4] ont utilisé 1'énergie d'interaction moyenne,

ils 1'ont calculée en utilisant la statistique de Boltzmann :

2 Vaj

S kgl

Egint =M 2V YbiL (M
J

ou V est le volume moyen des nanoparticules, bj proche de a i (aj =V(@3 COS2 = 1)/ d? , dj et

a sont respectivement la distance et I’angle de la nanoparticule j par rapport a une nanoparticule

prise comme origine) a été introduit pour tenir compte de la situation réelle qui est plus complexe

que le modele simple et £ est la fonction de Langevin.

La barriere d’énergie est ainsi donnée par :

AEg tot = KyV + AEBint

ou K est la constante d’anisotropie magnétocristalline [4], et le temps de relaxation vérifie :

K V+A4E.
_ u Bint
T=TgeXp| ———————

kgT

Ce modele prévoit, comme celui de Shtrikman-Wohlfarth, une augmentation de la barriere

d’énergie et du temps de relaxation.

VI.1.4. Modele Morup-Tronc (MT)

Dans ce modele [5], les auteurs ont considéré une assemblée de nanoparticules
sphériques de moment magnétique m. L'anisotropie est uniaxiale dans la direction Oz. Le champ

dipolaire Hi ressenti par une nanoparticule fait un angle y avec 1'axe d'anisotropie. Le moment

magnétique m fait un angle & avec Oz et la projection de m sur le plan Oxy fait un angle ¢ avec
l'axe Ox (voir figure 16). La probabilité pour que m traverse la barriére d’énergie dépend des

angles y et ¢.
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Figure 16 : Représentation du moment magnétique m et du champ d’interactions dipolaires B, .

Pour les ID faibles («omH/(ksT) <<1), le temps de relaxation et la température de blocage sont

données respectivement par les relations :
2 3.1
Tzroexp{a—ﬂav{l—za H

o f2, = 13m? <H§>/kBT . On en déduit :

KV ) [3 ]
Th=—————|1-h%|>In(r,,/7n)—1
B k31n<rm/ro){ av| g 1m /%0) }

2
ou he%v = ,ug m? <H i2>/ ( 2kgV ) . <H12> est la valeur moyennée sur I'assemblée du carré du champ

magnétique dipolaire locale au site i. Cette valeur a été calculée par Van Vleck [49], et plus tard

par d’autres auteurs [50]:
H2)=2( -1 zmzzd'6
< i >_ Arx j ij 19

ou dij distance entre les nanoparticules i et j.

Contrairement au modele de DBF, ce modéle prévoit une diminution de la barriere d’énergie et
donc du temps de relaxation par effet des ID. Ces contradictions ont été fortement débattues
[6, 7] mais il semble que la plupart des résultats expérimentaux soit expliquée par le modele

DBF.
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VI.1.5. Modéele Allia et al. (modéle ISP)

Pour des interactions dipolaires (ID) faibles au sein d’une assemblée de nanoparticules
distribuées selon une distribution log-normale, P. Allia et ses collaborateurs ont montré [23, 24]
que I’aimantation M et I’inverse de la susceptibilité pouvaient s’écrire sous la forme de la loi

classique de Curie :

L _ T +TO
Xo C
M2
ou To est une constante positive et C la constante de Curie : C = 3le( .
B

Dans ce modele, I’effet des ID (faibles) est assimilé a celui d’une température supplémentaire
ajoutant du désordre au systeéme causant ainsi la diminution de [’aimantation et de la

susceptibilité (modele « interacting superparamagnetic » (ISP)). Ce comportement a déja été

observé dans un grand nombre d’assemblées de nanoparticules [51- 55].

VI.2. Etudes expérimentales

VI.2.1. Comportement de type verre de spin

Les fortes ID induisent des corrélations entre les moments magnétiques et aussi de la

frustration magnétique. Cette situation est analogue a celle observée dans les verres de spins

[56]. De ce fait, a partir d’une température dite de gel T, , inférieure a la température de blocage

Ty, les moments magnétiques seront piégés dans des états métastables. L’analogie avec le

comportement verre de spins intervient quand il y a une distribution des parametres des
nanoparticules (constante d’anisotropie, volume, moments magnétiques, barrieéres d’énergie ...).
La dynamique de retournement de retournement pour ces systemes est décrite par une loi

d’échelle caractéristique [4] :




ou 7y est un temps caractéristique, Tgla température de gel ou de transition vitreuse et un

exposant critique valant entre 4 et 12.

VI.2.2. Comportement superferromagnétique

Il a été observé dans certaines formes de réseaux [13], que les fortes ID peuvent
entrainer 1’existence de domaines de nanoparticules dont les aimantations sont plus ou moins
paralléles. En faisant I’analogie avec un matériau ferromagnétique, I’énergie d’ID joue le méme
role que 1’énergie d’échange dans ce dernier [57, 58], mais en considérant I’aimantation de la
nanoparticule et non pas le moment magnétique de 1’atome, d’ou [’appellation

superferromagnétique.

VII. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons rappelé les différentes énergies mises en jeu dans les
matériaux ferromagnétiques, et en particulier dans les assemblées de nanoparticules ot les ID ne
sont plus négligeables. Ensuite, nous nous sommes intéressés au retournement de 1'aimantation
dans les assemblées de nanoparticules monodomaines a anisotropie uniaxiale. Et dans ce cadre,
nous avons rappelé les modeles de Néel et de Brown qui traitent de la dynamique de
retournement de 1’aimantation thermiquement activé. Par ailleurs, nous avons développé plus
particuliecrement la partie sur la susceptibilit¢ linéaire alternative d'une assemblée de
nanoparticules. Nous avons ensuite détaillé les différents modeles ayant traité de 1'effet des ID

sur la dynamique de retournement de 1’aimantation dans les assemblées de nanoparticules.
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Chapitre 11

Modele et simulation numérique



L. Introduction

Jusqu’au milieu du 20°™ siécle, les travaux de physique étaient classés en deux
catégories : théoriques et expérimentaux. Mais avec le développement des supercalculateurs et
de I’algorithmique, une troisiéme catégorie que constitue la simulation numérique a émergé. Elle
ne remplace pas les deux premieres approches, mais elle les complete. En effet, la simulation a
besoin d’un modele théorique pour sa formulation et des résultats expérimentaux pour sa
validation. De plus, elle permet d’étendre I’étude analytique en considérant des modeles plus
réalistes.

L’émergence de la simulation a coincidé, d'une part avec la construction du premier ordinateur
appelé ENIAC, par les physiciens « First Class John Mauchly et Brillant Engineer Presper
Eckert » [1, 2, 3], et dautre part du projet MANATHAN mené par le professeur de
mathématiques « John von Neumann. Ce projet portait sur la conception de la bombe atomique,
et avec la collaboration de « Stanly Frenkel et Nicholas Metropolis » ils mirent au point un
modele de la bombe atomique et utiliserent la machine ENIAC pour leurs calculs.

« Stanislaw Ulam » avait joint I'équipe en 1946 en apportant 1idée de changer les processus
décrits par des équations différentielles en une forme équivalente interprétable comme une
succession d’opérations aléatoires et ainsi, il développa la méthode d’inversion. Et ce n’est
qu'une année apres (1947) que Metropolis attribua a cette méthode le nom qu’elle porte
désormais « Monte Carlo » faisant allusion aux jeux de hasard pratiqués dans cette ville.

En 1952 est apparu un nouvel ordinateur appelé MANIAC (Los Alamos) qui a permis en 1953
a N. Metropolis, A. W. Rosenbluth, M. N. Rosenbluth et A. H. Teller [4] de développer une
méthode pour calculer les états d’équilibre des systémes ob¢issant a la statistique de Boltzmann,
il s’agit de la fameuse méthode MC basée sur I’algorithme de Metropolis.

Dans ce chapitre, nous allons décrire notre modele et, en particulier, les différents types
d'assemblées étudiées. Ensuite, nous présenterons la méthode Monte Carlo ainsi que les
grandeurs calculées dans les deux codes utilisées. Enfin, nous présenterons les résultats de

simulations tests sans ID.



IL. Description du modele
IL.1. Hypotheses du modéle

Le systeme que nous avons étudié est une assemblée monodisperse (c'est-a-dire de
méme taille) de nanoparticules de cobalt. Chaque nanoparticule est supposée sphérique de
diametre D égal a quelques nm. A ces dimensions, les nanoparticules sont monodomaines a basse
température, c’est-a-dire que grace a 1'énergie d'échange, tous les moments magnétiques

atomiques m, au sein de la nanoparticule sont alignés. De plus, le retournement d'aimantation

s’effectue par rotation uniforme [5,6]. Ainsi I’énergie d’échange reste constante lors du
retournement d’aimantation et I’aimantation de la nanoparticule lors du retournement peut étre
modélisée par un « macrospin ».

Le macrospin (moment magnétique) de chaque nanoparticule est donné par

rﬁi =MV € i ou V est le volume de la nanoparticule (éi étant un vecteur unitaire). Nous utilisons

ici I’aimantation a saturation Mg car nos simulations sont réalisées a des températures tres
inférieures a la température de Curie du Cobalt (Tc = 1394 K). L'anisotropie de la nanoparticule
de cobalt est uniaxiale, et connaissant la valeur du champ d'anisotropie H, nous avons déduit la

Mo Ha M

constante d’anisotropie effective en utilisant la relation K = 5

Les valeurs numériques utilisées dans nos simulations sont regroupées dans le tableau 1.

s 3 . — N\
D V=nD"/6 poHa [7] MS [7] mi= MV K
2,75 nm 10,89 nm? 03T 1,4188x10° 1666 us 2.128x10°
A.m’! J.m?

Tableau 1 : Valeurs numériques utilisées dans les simulations.

Dans notre étude, nous avons considéré le réseau périodique 1D parallele a Oz qui
consiste en une chaine ordonnée de nanoparticules. Nous avons également considéré des
assemblées 2D et 3D, ordonnées ou désordonnées. Pour les assemblées 2D ordonnées, les
nanoparticules sont localisées aux nceuds d’un réseau carré de parametre de maille a. Pour les

assemblées 3D ordonnées, elles sont localisées aux nceuds d’un réseau cubique. Nous avons
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également étudié¢ des assemblées désordonnées (2D ou 3D), c¢’est-a-dire que les nanoparticules

y sont distribuées aléatoirement (figure 1).

(a) (b)

Figure 1 : Assemblée de nanoparticules. (a) Réseau périodique, (b) Assemblée désordonnée.
Nous avons considéré deux types d’anisotropie :
- tous les axes de facile aimantation sont parallele a I’axe Oz (anisotropie texturée) (figure
2-a);
-les axes de facile aimantation sont orientés aléatoirement (anisotropie aléatoire)

(figure 2-b).

(a) (b)
Figure 2 : Assemblées de nanoparticules (a) Anisotropie texturée, (b) Anisotropie aléatoire

(Ies traits verts représentent les axes d’anisotropie).
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Pour les mesures de susceptibilité alternative linéaire, il est nécessaire d’appliquer un

champ magnétique alternatif H(t)e, = HOcos(a) t)e, de faible intensité. Dans notre étude, ce

champ sera suivant I’axe Oz. L'énergie de chaque nanoparticule est alors la somme de trois
termes : I’énergie d'anisotropie, I’énergie d'interactions dipolaires et I’énergie Zeeman, soit :
m. (m..e.)e.

EizKiViSinzei_@Iﬁi 2 ‘—J+3$ _ﬂoﬁkﬁi(t)

£, 3
4 J# rij rij

01 étant l'angle que fait le moment magnétique de la nanoparticule avec 1'axe d'anisotropie.

L’énergie de chaque nanoparticule peut aussi s’écrire :
E =KV, sin’ 0, _ﬂoﬁ‘iﬁidip _ﬂor—f‘iﬁi(t)

ou Hid P désigne le champ dipolaire au site i défini par :

. m, (me.)e.

d 1 /™

Hiv- — 3| L3000
4z A I L

Cette énergie peut encore s’écrire en fonction du champ local ﬁilocal = I-i;ﬁp +H(t) (figure 3) :

E, = K\V.sin® @ — gymH/ " (11-1)

Axe =
d’anisotropie Z H ‘/m al
i

m, =MV e,

m, =MVée.
i o=MVé ' '

Figure 3 : Champ dipolaire et local ressentis par la nanoparticule i de la part de ses voisines

chacune désignée par j.
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H °“d suivant I’axe Oz et H.°¥

1,2 i,transverse

Le champ local possede en général deux composantes dans

le plan Oxy qui vérifient :
local _ py di 1 m; (mg)e;
HOU=H{M+HWO)=—) | ——+3—3— [+H(®)  (I-2-a)
: T.

i,z Z 3
AT i

et
1 local _ gy dip _ 1 dip 7 dip
H i,transverse H i, transverse ( H i, X + H i, y)
(II-2-b)
1 m> (rﬁé)ex m’ (rﬁé)ey
_ e IR S Pl e S S
- 3 3 X 3 3 y
A = I I I I
J#1 ij ij ij ij

i’j‘ , eg et e§ sont les composantes du vecteur éij .

ou e
Usuellement, les nanoparticules sont dispersées dans une matrice isolante et dans ce cas
les interactions d'échange sont nulles. Par ailleurs, pour les matrices conductrices, les interactions
d’échange étant a courte portée contrairement aux ID, on doit pouvoir les négliger si la
concentration est faible. Néanmoins, dans certains cas ou les nanoparticules sont tres proches
(assemblées désordonnées), I'énergie d'échange peut encore étre négligée par rapport a I’énergie
dipolaire car en raison de la forme sphérique des nanoparticules, trés peu de spins sont concernés
[8,9]. Ceci explique pourquoi nous n'avons pas pris le terme d'échange dans nos formules.

Nous nous sommes placés dans le cas ou les barrieres d’énergie sont trés grandes devant

I’énergie d’agitation thermique AE /kgT >>1, ce qui se traduit physiquement par de faibles
fluctuations au sein du méme puits. En conséquence, nous avons négligé ces fluctuations, c’est-

a-dire que chaque moment magnétique m, est orienté, a chaque instant, dans l'une des deux

directions correspondant aux deux minima d'énergie.
Il est important de noter que ces deux minima (notés 1 et 2 sur la figure 4) ne sont a

priori pas orientés suivant l'axe d'anisotropie local car le champ local résultant

Tlocal _ yydip |, 17 ) s s PO 7 local 5
H™ =H;" +H(t) n’est a priori pas colinéaire a cet axe local (H;” .. n’est pas nul en

général) (figure 4).
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Z A Axe A Axe
d’anisotropie

d’anisotropie A

\
[:1 ilocal

s

i (1)

@

(a) (b)

Figure 4 : Etats stable et métastable du moment magnétique, (a) en présence d'un champ local

colinéaire a Oz, (b) en présence d'un champ local non colinéaire a Oz.

L’énergie de chaque nanoparticule donnée par 1'équation II-1 peut donc s’écrire en

fonction du champ local et de sangles@, etg. (angle que fait le champ local avec l'axe

d'anisotropie) (figure 5) :
_ 2 local
E, =K\V, cos” 0,— pym H,;”™ cos ¢,

L'énergie de l'assemblée sera donc donnée par 'expression suivante :

E= Z K.V, cos’ 6, —Z pom H* cos g
1 1

Axe
d’anisotropie

l/.-luml

Figure 5 : Angles & et ¢; entre ’axe d’anisotropie et respectivement le moment magnétique et

le champ local.
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La diminution du parametre de maille du réseau a (rapprochement des nanoparticules)
entraine 1’augmentation du champ dipolaire. La valeur minimale de a que nous devons prendre
dans nos simulations doit étre strictement supérieure au diametre des nanoparticules D pour
éviter le chevauchement des nanoparticules. Dans notre modele, le taux de remplissage ¢ des

nanoparticules est donnée par :

3
. N.zD" /6 (I1-3)

[(L,~Da+ D][(Ly—l)a + D][(Lz—l)a +D]

Lx, Ly et L, étant le nombre de nanoparticules sur chaque axe (figure 1-a), et ceci est valable
uniquement en réseaux périodiques (N =LxLyL, est le nombre total de nanoparticules). Par
exemple, sur un réseau cubique de parametre a = 13 -9 - 5,5- 2,75 nm, la concentration prend
les valeurs 0,5 %, 1,4%, 6,6% et 52,4% respectivement. Pour les distributions désordonnées, les

N nanoparticules sont déposées aléatoirement (figure 1-b).

IL.2. Différents types d’assemblées

I1.2.1. Anisotropie texturée

I1.2.1.1. Réseau unidimensionnel (1D) parallele a 1'axe Oz
a. Réseaux périodiques

Le premier type que nous avons étudié est le réseau unidimensionnel 1D//Oz (figure 6).

Z Axe
d’anisotropie

5 local
H .

Nanoparticule 7

Figure 6 : Réseau périodique1D//OZ de nanoparticules a anisotropie texturée.
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Ce réseau présente un intérét du fait de 1'absence de frustration magnétique. En effet,
dans ce réseau, les ID jouent un rdle magnétisant car les moments magnétiques sont suivant I’axe

Oz. Dans ce réseau, le champ dipolaire est donné par :

Z_.Z z
S | m; (m'e. e, .
HP=—>" - 4331 ol ei? =+l

dr 5= L L

2m;

i dip_L J

soit Hi’z—4 Z 3

=i\ T
et
di
b =0

i,transverse

L'absence de composante transverse du champ local implique que les états d'équilibre stable et
métastable de chaque nanoparticule correspondent respectivement a =0 et m, les moments
magnétiques sont donc colinéaires a Oz dans la simulation. Les barrieres d’énergie a franchir

lors du retournement sont alors données par :

2
H.local
AE;" = KV(Ii i J

ot H/°* désigne ici la norme du champ local. On prendra AE* si ce champ est de méme sens

que m, et AE™ si ce champ est antiparallele a m, .

I1.2.1.2. Réseau bidimensionnel (2D) parallele au plan Oxy
a. Réseaux périodiques

C’est un réseau bidimensionnel (film mince) (figure 7). Les moments magnétiques des

nanoparticules étant initialement suivant I’axe d’anisotropie Oz, le champ dipolaire est suivant

I’axe Oz :
VA
H dir— _ 1M
iz 4 3
7T j=i T
et
dip _ 0

i,transverse
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(les vecteurs Eij sont perpendiculaires aux moments magnétiques). Les minima d’énergie

correspondent donc a une orientation des moments magnétiques suivant Oz (6 = 0 ou 7) et les
moments magnétiques sont suivant 1’axe Oz (vers le haut ou vers le bas) durant toute la

simulation. Les barrieres d’énergie sont données par :

H.local 2
AE’ =KV (1 +— J
H

a

Cependant, ce réseau differe du premier car les ID sont ici démagnétisantes et entrainent de la

frustration magnétique.

Z 1; Axe

d’anisotropie

H'local

Figure 7 : Réseau périodique 2D//Oxy de nanoparticules a anisotropie texturée.

b. Assemblées désordonnées (figure 8)

Le positionnement aléatoire des nanoparticules dans le plan Oxy ne change ni
I'expression du champ local, ni I'orientation des états stable et métastable pour chaque
nanoparticule. Cependant l'intensité de ce champ change puisqu'il dépend des distances rjj entre

nanoparticules.
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ZA Axe
d’anisotropie

-7 local
H.

Figure 8 : Assemblée désordonnée 2D//Oxy de nanoparticules a anisotropie texturée.

I1.2.1.3. Réseau bidimensionnel (2D) parallele au plan Oyz

a. Réseaux périodiques

C’est un réseau bidimensionnel comme le précédent, mais les moments magnétiques
des nanoparticules ne sont pas ici contenus dans le plan du réseau (figure 9) car la composante

transverse du champ dipolaire n'est pas nulle :

o1 m” (mjye,y_ +mjzezij)e§
Hi,lzp=_z ——5+3 —
dr = I L
H 9p _ 1 mj‘ = mjy 3 (mjyeyij +mzjezij ei? -
i, transverse 4_ z - r_3 S r_3 + I'~? Cy
j#i ij 1j 1

d’anisotropie

Figure 9 : Réseau périodique 2D//Oyz de nanoparticules a anisotropie texturée.
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En effet, puisque le champ local n’est pas colinéaire a 1I’axe facile Oz, les deux minima d’énergie
ne correspondent plus a =0 et m, mais ces derniers sont obtenus par 1'équation (II-4) qui

provient toujours de la condition dE, /d&=0:

local
sin(@,) cos(6,) = HPII sin(p —6)  (11-4)

a

ou 6O et ¢ désignent respectivement I’angle du moment magnétique et du champ local par
rapport a I’axe facile Oz (figure 5). L'équation I1-4 n'admettant pas de solutions analytiques [10],
elle a été résolue dans nos simulations par la méthode de Newton-Raphson. La résolution de
cette équation permet de calculer les angles Gnin €t Onax correspondant respectivement au
minimum d'énergie (le plus proche du moment) et au maximum d’énergie dont nous déduisons
la barriere d'énergie par :

AEi = Ei( anax) - Ei( Hmin)

I est a noter qu'il existe dans ce réseau deux types de « liaisons » : suivant Oz, les ID jouent un
role magnétisant, alors que suivant Oy elles jouent un role démagnétisant, générant ainsi de la

frustration magnétique.

b. Assemblées désordonnées (figure 10)

Le positionnement aléatoire des nanoparticules dans le plan Oyz change l'intensité et

Iorientation de ce champ puisque ce dernier dépend des distances r; et par conséquent les états

d'équilibre changent (équation II-4).

74  Axe H local
d’anisotropie i =/,

Figure 10 : Assemblée désordonnée 2D//Oyz de nanoparticules a anisotropie texturée.
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I1.2.1.4. Réseau tridimensionnel (3D)
a. Réseaux périodiques (figure 11)

L'expression du champ local garde sa forme générale donnée par les équations (II-2-a)

et (II-2-b). Le calcul des états d'équilibre se fait par la résolution numérique de 1'équation I1-4.

z4% Axe
d’anisotropie

Figure 11 : Assemblée périodique (3D) de nanoparticules a anisotropie texturée.

I1.2.2. Anisotropie aléatoire

Chaque nanoparticule possede son axe d'anisotropie local orienté suivant un axe Oz;.
Nous avons considéré deux types d’anisotropie aléatoire :
- ’anisotropie aléatoire « tridimensionnelle » qui signifie que les axes d’anisotropie sont orientés
aléatoirement dans toutes les directions de 1’espace ;
- I’anisotropie aléatoire « planaire » qui signifie que les axes d’anisotropie ont des directions

aléatoires comprises dans un méme plan.

I1.2.2.1. Anisotropie aléatoire spatiale (tridimensionnelle)

Chaque moment magnétique de chaque nanoparticule tend a s'aligner suivant l'axe de
symétrie local orienté aléatoirement dans 1'espace, mais un décalage est causé par la présence du
champ local. De ce fait les moments magnétiques possedent trois composantes, et la composante

transverse n'est donc pas nulle dans tous les cas de figures.
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a. Réseau bidimensionnel (2D) parallele au plan Oxy

Sur les figures 12 et 13 sont représentés les schémas de nanoparticules en réseau
2D//Oxy respectivement en réseau périodique et en assemblée désordonnée. Nous avons
représenté les axes d'anisotropie locaux et les moments magnétiques de toutes les nanoparticules,
mais uniquement le champ local ressenti par une nanoparticule (pour ne pas encombrer les

schémas). L'expression du champ local sera :

z

local 1 mj
’ dr <7\ ot
J# ij
X X ,X YaY)aX y XX YaYyeY
Slocal L 5 _m, (mjey +mjejley | [ M N 3(mj ¢ +mye;)e; :
i,transverse 3 3 X 3 3 y
4z <4 r r I T
1#1 ij ij ij ij

L’axe d’anisotropie Oz; de chaque
nanoparticule i est représenté en vert.

- 7 local
Y H.oca

1

Figure 12 : Réseau périodique (2D//Oxy) de nanoparticules a anisotropie aléatoire spatiale.
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L’axe d’anisotropie Oz, de chaque
7 nanoparticule i est représenté en vert.

-

H.local

Y

Figure 13 : Assemblée désordonnée (2D//Oxy) de nanoparticules a anisotropie aléatoire

spatiale.

Le champ local n’est pas colinéaire a I’axe facile, les états d'équilibre seront calculés par la

résolution de 1'équation II-4, en ayant recours a la méthode de Newton-Raphson.

b. Réseau bidimensionnel (2D) parallele au plan Oyz

Sur les figures 14 et 15 sont représentés les schémas de nanoparticules en réseau
2D//Oyz respectivement en réseau périodique et en assemblée désordonnée. Les expressions des

composantes du champ local demeurent les mémes qu'en anisotropie texturée. Cependant,

I'intensité son intensité change puisqu'elle dépend des orientations des rﬁj qui dépendent des axes

d'anisotropie locaux.

z Y.y zZ_ 7 z
povm Ly I 5 e )y
1,2 47[ - 1‘3 rS
j#i ij ij
. 1 m’ m’  (mle’ +m’e’)e’
H dir =_Z 1 e + 1 J ) J )7 s
itransverse 4~ 1'3 X 1_3 I‘S y
J# ij ij ij
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ZA
ﬁ‘local

1

L’axe d’anisotropie Oz, de
chaque nanoparticule i
est représenté en vert.

B
X

Figure 14 : Réseau périodique (2D//Oyz) de nanoparticules a anisotropie aléatoire spatiale.

I:‘I'iocal

1

L’axe d’anisotropie Oz; de
chaque nanoparticule i
est représenté en vert.

Figure 15 : Assemblée désordonnée (2D//Oyz) de nanoparticules a anisotropie aléatoire spatiale.
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I1.2.2.2. Anisotropie aléatoire planaire (bidimensionnelle)

a. Réseau bidimensionnel (2D) parallele au plan Oxy (axes d’anisotropie

perpendiculaires 3 H ).

Chaque moment magnétique de chaque nanoparticule tend a s'aligner suivant 'axe de
symétrie local orienté aléatoirement dans le plan Oxy, mais un décalage d'angle & entre le
moment magnétique et I'axe d'anisotropie est causé par la présence du champ local. Notons que
puisque ce dernier n'est pas porté par le plan Oxy alors les moments magnétiques ne le sont pas
non plus [11] et ils posseédent donc trois composantes (figure 16). La forme du champ local ne

change pas par rapport a l'anisotropie tridimensionnelle.

z

H dp_ 1 Z _ m;
iz~ 4 3
=i\ 5

X X X y y X y X X y y y
~ dip _ 1 Z om +3(mj e; +mye; )eij L om 3(mj e; +m’e; )eij :
i,transverse 4 3 3 X 3 3 y
T j#i L L L it

L’axe d’anisotropie Oz; de chaque nanoparticule i est représenté

en vert (les axes d’anisotropie sont compris dans le plan Oxy).
4 Les moments magnétiques (fleches rouges) ne sont pas compris
dans le plan Oxy.

7 local
o

X

25

Figure 16 : Réseau périodique (2D//Oxy) de nanoparticules a anisotropie aléatoire planaire.
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b. Réseau bidimensionnel (2D) parallele au plan Oyz (H // au plan Oyz)

Chaque moment magnétique de chaque nanoparticule tend a s'aligner suivant l'axe
d'anisotropie local orienté aléatoirement dans le plan Oyz, mais un décalage d'angle fentre le
moment magnétique et I'axe d'anisotropie est causé par la présence du champ local. Notons que
si ce dernier est porté par le plan Oyz, ce qui est le cas puisque les moments magnétiques sont

portés par ce plan, alors les positions d'équilibre le sont aussi [11] et les moments magnétiques

possedent donc deux composantes miy et miZ (figure 17). Le champ local est :

y_.y Z_ 7N\ Z
m; (mye; +m;e;)e;

1 1
dip 2 : ] J 1
H iz R —_— 3 3

AR it

X y Y.y Z,Z\.Y
( dip 1 5 BRI O +3(m1 € +mje;)e;
itransverse 3 X 3 5 y
A = I I I
J#1 ij ij ij
Z — local
H .

i
L’axe d’anisotropie Oz; de chaque
nanoparticule i est représenté en
vert (les axes d’anisotropie sont
compris dans le plan Oyz). Les
moments magnétiques (fleches
rouges) ne sont pas compris dans le
plan Oyz.

AV

Figure 17 : Réseau périodique (2D//Oyz) de nanoparticules a anisotropie aléatoire planaire.
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différentes dans cette étude (figure 18).
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I11. Simulation
III.1. Généralités sur les méthodes Monte Carlo (MC)

Les méthodes Monte Carlo sont des méthodes d’échantillonnage statistique. Ceci
nécessite |’utilisation de séquences de nombres pseudo-aléatoires afin de générer un ensemble
de configurations dans I’espace des phases. La force de ces méthodes réside dans le fait qu’elles
peuvent donner une bonne estimation des valeurs moyennes (grandeurs thermodynamiques) a
partir des configurations générées puisqu’il est impossible de faire le calcul sur I’espace des
phases tout entier.

Par conséquent, en augmentant le nombre de configurations générées (donc augmenter
la taille de I’échantillon) on diminue I’erreur statistique, mais ceci augmente les temps de calculs.
Ces méthodes sont nombreuses a savoir : la méthode d’inversion, du rejet, de la réduction de
variance et la méthode d’échantillonnage suivant I’importance (cas de la méthode MC basé sur
I’algorithme de Metropolis).

Au cours d’une simulation, les configurations générées dans I’espace des phases constitue
une chaine de Markov [12]. L’une des propriétés des chaines de Markov qui est « I’ergodicité »
appelée aussi « irréductibilité » signifie que les configurations sont explorées au cours de la
simulation avec une probabilité égale a celle donnée par la densité de probabilité d’équilibre. Et
cela conduit a I’équivalence entre moyennes statistiques et temporelles. Pour plus de précisions,
la moyenne statistique se calcule en connaissant toutes les configurations du systeme, tandis que
la moyenne temporelle se calcule en faisant la moyenne d’un trés grand nombre de
configurations pris dans le temps. Pour ne pas altérer I’ergodicité, le passage d’une configuration
a une autre doit se faire par des probabilités de transition ayant des propriétés bien définies.

La méthode MC consiste a générer une suite de N configurations (Xi, ..., Xn) pour
laquelle la densité de probabilité Pn(X) converge vers une densité d’équilibre P(X). Dans notre

cas, chaque configuration X est un élément de I’espace des phases F et correspond a un ensemble

1

de N spins X = (§1 S e §N ) De fagon générale, et afin que le systeme atteigne 1’équilibre,

le passage d’une configuration a une autre dans une chaine de Markov doit se faire suivant des

probabilités de transition W(X — X') de I’état X vers I’état X' qui satisfont certaines conditions :
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a- Connectivité

IXetX'e F, SW(X,X")#0
XY

b- Conservation

VXeF, SW(X,X)=1
XV

Partant d’une configuration X quelconque dans 1’espace des phases F, la transition vers

I’une des autres configurations X' est assurée.

c- Positivité

VXetX'e F, W(X,X")>0

d- Stationnarité

VX, XeF, T WX, X)P(X) =% W(X,X")P(X)
X X

Cette relation exprime 1’égalité des probabilités de transition d’un état X fixé vers un état X'
quelconque et d’un état X' quelconque vers un état X fixé. Dans les faits, cette condition est
généralement remplacée par une autre condition plus restrictive appelée "condition de
réversibilité microscopique' :

W(X', X)P(X')=W(X,X")P(X)

III.2. Méthode MC dans I’ensemble canonique

Une méthode MC dans 1'ensemble canonique a pour but de reproduire le comportement
d'un systeme a 1'équilibre thermodynamique a une température T. La densité de probabilité P (X)

s’écrit alors :

~E(X)/(kgT)

P(X) == Z(T)

“EGVRET) (i 1a fonction de partition.

ol Z(T)=> e

La condition de réversibilité microscopique conduit a :



W(X,X) P(X) _e—[E(X')—E(X)]/kBT _ ~AB/gT
W(X.,X) P(X) -

AE représente donc la variation d’énergie totale du systeme lors de la transition.

ITI.3. Description de notre algorithme

1. Choix d’une configuration initiale aléatoire XO P X = (§ ooy §, ooy §N )

2. Choix aléatoire d'un macrospin S correspondant & une nanoparticule.
1

3. Calcul de la barriere AE pour le passage de I’état stable (métastable) a I’état métastable
(stable) (figure 19).

4. Calcul de la probabilité de transition W = exp(—AE+ / kBT) si le moment magnétique est
dans le minimum d’énergie le plus bas (état stable) ou W = exp(—AE_ / kBT) si le
moment magnétique est dans le minimum d’énergie le plus haut (état métastable).

S. Tirage d'un nombre aléatoire x compris entre O et 1 :

- Si x <W, le retournement est accepté.

- Si x> W, le retournement est refusé.

6. Visite d'un autre macrospin S ; puis refaire les étapes 3, 4 et 5.

l | . Y I
@ =159°

E/KV

'h=0,25

g | ’ L
05— 90 180

8(°)

Figure 19 : Barrieres d'énergies AE_ et AE_mises en jeu lors du passage d'un état vers un autre.

61



Il est a noter que contrairement a 1'algorithme de Metropolis, les probabilités de transition W
dépendent ici des barriéres d’énergie et non pas de la variation d’énergie entre 1’état final et 1’état

initial. Ceci permet d’étudier la dynamique du systéme.

III.4. Calcul des grandeurs physiques

Nous rappelons ici que I’on utilise deux codes :

- dans le premier, la température augmente au cours du temps (on effectue ny,- pas MC a

chaque température) et on applique un champ alternatif de pulsation o (a chaque température, le
champ variable décrit une période). Le code calcule la susceptibilité alternative (linéaire) ainsi
que les fonctions de corrélations spatiales et les distributions des barrieres d’énergie a chaque
température. Dans la configuration initiale, il y a approximativement autant de nanoparticules

«up » que « down » ;

- dans le second, on effectue ny. pas MC a une seule température (il n’y a pas de champ

appliqué). Dans la configuration initiale, tous les moments magnétiques sont orientés vers le
haut. On ¢étudie la décroissance de 1’aimantation de 1’assemblée au cours du temps. Le code
calcule également les fonctions de corrélations spatiales et les distributions des barrieres

d’énergie.

I11.4.1. Susceptibilité alternative

Les expressions de y'ety" sont données, respectivement, par (voir chapitre I,

expressions [-14 et I-15) :

o 7
x'(w) = ZH, [ M (t)cos(mt)dt
0

In) 7
" (w) = 7H, | M (t)sin(at)dt
0

Dans nos simulations, le temps varie par pas de Ot , temps physique correspondant 2 un pas MC.

Pour une température donnée T, le champ magnétique appliqué, décrit une période 7 en ny;- pas

MC le champ magnétique varie en fonction des pas MC suivant la relation :
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H =H,cos| 27
Ny Ot

ol k est le numéro du pas MC. La relation entre 7 et ny-est donc :

T =nyc.Ot
dod @ 2r
ou o=
N0t

En supposant que s¢<< T, c'est-a-dire n,, trés grand, on obtient les formules utilisées dans les
simulations pour calculer y' et y" :

n
2@~ —— 3 mE)cos(—"

nyO0tH ) k=1 ny-Ot

k)

n
2@~ 3 mk)sin(—Z

nyOtH, k=1 n,,-Ot

k)

m(k) désigne I’aimantation a la fin du pas MC numéro k. Cette aimantation se calcule par la

somme des m; a la fin du pas MC. Comme expliqué dans le chapitre I § V.3.1, y' et y"

dépendent aussi de la température T.

I11.4.2. Fonctions de corrélations spatiales

Nous rappelons que les fonctions de corrélations spatiales sont calculées dans les deux

codes par :

1 NS T
ei-ej
nMc n(r) k=l «<i,j>

rij =r

G(r,T)=

ou n(r) représente le nombre de paires i, j telles que rijj =r.

ou é’iet éj sont les vecteurs unitaires portant les moments magnétiques rfli et rﬁj.
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II1.4.3. Aimantation (relaxation)

Pour une température donnée, et a chaque pas MC, nous essayons de retourner les N

nanoparticules une a une, et apres chaque retournement nous calculons l'aimantation réduite m,

de l'assemblée :

M=z
N
N

_L
v

S

Il
N

Z
N

[

_1
m, =

_.
Il
—_

M étant I’aimantation & saturation de I’assemblée et SiZ la composante suivant 1’axe Oz du

vecteur unitaire portant le moment magnétique.
I11.4.4. Distribution des barriéres d’énergie

A chaque tentative de retournement d’un macro-moment, nous stockons la barriere
d’énergie AE a franchir (donc avant le retournement). Ceci est fait a chaque pas MC. On en

déduit alors des histogrammes.

IV. Tests et validation des codes (en I'absence des ID)

Pour valider les deux codes de simulation, nous avons étudié des assemblées sans ID.

Pour le code de simulation de y,., nous avons comparé les courbes de variation thermique '

et »' simulées aux expressions analytiques de 3 et y" [13,14]. Pour le code de relaxation

d’aimantation, nous avons comparé les courbes de relaxation m(t) simulées a I’expression

théorique de la décroissance exponentielle de m(t).
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Apres différents tests, nous avons trouvé que la courbe théorique de 7ac pour v = 10* Hz
pouvait étre correctement reproduite par simulation pour un champ oscillant d’amplitude 2, H,

=0,00521 T et nmc=1,2x108 pas MC a chaque valeur du champ oscillant (figure 20).

40

T T | T
n.Mczl,QxlOS |
uOH{}:O,OOSQlT

____________

¢ 8 10 12 14 16

T (K)

Figure 20 : Reproduction par simulation (poHo = 0,00521 T et nuc = 1,2x10%) de la courbe

théorique de yac/yoen fonction de T pour v = 10* Hz.

Notons que cette superposition est un peu altérée pour ' a partir de T> 11 K a cause de la

KV
condition 0 =——>>1 qui n’est plus satisfaite. En effet, dans le calcul analytique, les

B
fluctuations au sein du méme puits sont prises en compte et I’amplitude de ces fluctuations
augmente avec la température. Dans nos simulations, ces fluctuations ne sont pas prises en
compte, il est donc logique que I’on observe une déviation par rapport aux résultats analytiques

lorsque la température augmente.
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IV.1. Influence du nombre de pas Monte Carlo (calcul de 5t)

Nous avons réussi a superposer les courbes simulées sur les courbes analytiques pour
différentes valeurs de la fréquence (10°, 10* et 10° Hz) en faisant varier le nombre de pas MC

(1,2x10°%, 1,2x108, 1,2x107) (figure 21).

40 T T T | T
i L rzMC=l?2x10'f i
- s HMC=1,2x108
*—» nMC=1,2xlO'9

e

12
T (K)
Figure 21 : Comparaison des courbes simulées et théoriques de yac/yoen fonction de T

pour trois valeurs du nombre de pas MC (courbes simulées) et trois fréquences 10°, 10*

et 10° Hz (courbes théoriques).

Dans la figure 21, nous remarquons :

1- Une baisse des valeurs de la susceptibilité alternative y’ et " en accord avec le modele

de Schliomis et Stepanov [15] ot les valeurs de ’ et 3’ sont divisées par w®.

11- Un déplacement des maxima des courbes de susceptibilité vers les températures plus

KV

¢levées en accord avec l’expression de la température de blocage T, =———  pour
kg In(1/ w7)

laquelle I’assemblée passe de I’état bloqué a 1’état superparamagnétique.

Rappelons que la relation entre la pulsation et les parametres MC est donnée par :

27

Ny, Ot

W= (0 =2mv)

Nous en avons déduit le temps associé a un pas MC : 8t ~ 8,33 x 10735,
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IV.2. Influence de Pamplitude Ho du champ alternatif appliqué

Comme nous I'avons vu, le champ alternatif appliqué H (t)e, = H,cos(@t)e, doit étre
faible afin de rester dans le domaine de la réponse linéaire. Nous avons vu ci-dessus que
noHo = 0,00521 T permet de reproduire correctement les courbes théoriques de ¢’ et x”’. On peut
voir sur la figure 22-a, par contre, que poHo = 0,01488 T ne permet pas de reproduire les courbes
théoriques de x’ et "’ car cette valeur est trop grande. Cependant, LoHo ne doit pas étre trop
faible non plus (figure 22-b ou poHp = 0,00148 T) car sinon les fluctuations statistiques sur les
courbes de y et "’ simulées sont importantes. En conclusion, une valeur élevée de poHo assure
les faibles fluctuations de la méthode MC, et une valeur faible de poHo assure la linéarité de la

réponse, et nous devons choisir une valeur qui assure le meilleur compromis.

o nH=001488T | ’ e
- . 3 = U, =
| — Xepitibre analytique 00
— ¥’ analytique 40 —
401 o—e y’ simulée
£ T — X" analytique _
= b SRS 30
£30 X' simu o
Pi \3;
=20 W% 2
= L
10 - 10
Y I . I . I : I : I . 01
6 8 10 12 14 6 8 10 12 14
T(K) T(K)
(a) (b)

Figure 22 : Influence de I’amplitude du champ alternatif sur les courbes de susceptibilité.

IV.3. Influence du nombre N de nanoparticules

Nous avons tracé la susceptibilité alternative de l'assemblée pour N =512 et 3375
nanoparticules (figure 23). Ces courbes montrent que [’augmentation du nombre de

nanoparticules dans I’assemblée diminue les fluctuations statistiques.
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59
<
T

—
<
T

T(K)

(a) (b)
Figure 23 : y../y0en fonction de T pour deux tailles du réseau.

(a) N=512 (b) N= 13375

IV.4. Estimation de 1o (comparaison au modele de Néel)

Les populations des états stables et métastables, A un instant t, sont respectivement N N

et N_. Pendant un pas MC (qui correspond au temps physique Ot ), le nombre de nanoparticules

dn retournées est égal a :

dn=N, I 6t+N_I" 6t

ot/ est la probabilité de retournement par unité de temps d'une nanoparticule de 1'état stable 2
1'état métastable down et /_est la probabilité de retournement par unité de temps de I'état

métastable a I'état stable. D’apres le modele de Néel, ce nombre dn est égal a :

1 1
dn=N, —ot+N_—t
T T

+ —

En remplagant par les expressions de 7, et 7_ d'apres le modele de Néel (voir chapitre I,

expression 1.7), I’expression de dn devient :

1 ) [ AE+} ( AE}
dn=—-(0-h")""{N,(I+h)exp| ——= |+ N_(I-h)exp| ——— | ot (I-5)
kT k,T

2’[0 B B
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Par ailleurs, dans nos simulations la probabilité de retournement €tant /= = exp(~AE. / k,T),

le nombre de nanoparticules dn retournées pendant un pas MC qui dure un temps of est égal a :

AE, AE_
dn =N, exp| ——— |+ N_exp| ——— | (II-6)
T

B B

Par identification entre les équations (II-5) et (II-6), nous déduisons :

25\1/2
(I-h*) (1+h)5t:1
27,

et

25\1/2
(I-h*) (1_h)5t:1
27,

Sachant qu’ici Ho <<H. (upHo=5%x10>T et pH, =0,3T), ce qui donneh~0, nous

obtenons :

ot
Ty, = —

2

soit 7, = 4,16x10713s

Ce résultat montre que dans notre modele, 7, est une constante qui ne dépend pas de la

température, ce qui est en accord avec le fait qu’une dépendance en T du préfacteur?, provient

des fluctuations au sein d’un méme puits, puisque ces dernieéres ne sont pas prises en compte

dans notre modele.

IV.S. Comparaison de avec et

Apres avoir décrit, qualitativement, 1’influence de la fréquence du champ alternatif sur
les températures des maximums TH'lax et Tn';ax des courbes de susceptibilité alternative, nous
allons dans ce paragraphe faire une étude quantitative afin de déterminer laquelle des deux

températures représente la température de blocage Ty, . En effet, dans la littérature Ty est parfois



supposée étre Tn'lax et parfois Tn';ax [16, 17]. Rappelons a ce sujet, qu’il n’est possible, a notre
connaissance, d’établir que T, correspond a Tnllax seulement dans le cadre du modele GAB [18]

(qui est relativement simple). L'expression théorique de 1/ Tg en fonction de In (1 / a)) est établie

a partir de la relation suivante :
1
T =7(T) < ; =T,exp| ——

On en déduit :

Ce qui donne dans notre cas (K= 2,128x10° J/m®, V= 10,89 nm’ et %= 4,165x10"'%) :

T, 0]

1 1
— =0,0059 In (—) +0,1698  (1I-7)
B

Afin de comparer T;a Tn‘lax et TI;aX (valeurs extraites de la figure 21 et reportées sur le
tableau 2), nous avons tracé la variation de 1/Tgen fonction de In(l/w) (figure 24) en

comparaison de la variation de 1/ Tn‘1ax et 1/ Tn';ax.

o(rad/s) 27 10° 2 10* 21 10°
T (K) 92+02 10,6 0.2 125+02
T" (K 8.4 %02 95+02 11,0202

Tableau 2 : Valeurs des températures T, et Ty, pour différentes fréquences.
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T T T
- i!}“ max
— — Courbe d’ajustement linéaire
0,121 e —
[za} s VI Ay
b — — Courbe d'ajustement linéaire
— E T .
¥ — UT,
g e
. 0,105 o ]
=
T~ = ot
pa—
s
. B 0,09+ - 3
-
E A
— - g - .
&
0,075+ i
1 | 1 | L
-14 -12 -10 -8
In(1/w)

Figure 24 : Ajustement del /Tn'm et l/Tn';u\ en fonction de In(1/w).

Nous remarquons que la courbe de 1/Tg est plus proche de celle de 1/Tn';aX que de celle de
1/ Tmax En effet, les résultats de I’ajustement linéaire des courbes1/ T1;1ax et 1/ Tn;ax donnent :

1 1
— =0,00621n () +0,1642
w

max

et

1 1
——=0,00581n (j +0,1700
T 0]

max

Avec un écart relatif sur la pente de 5% et 1,6%, respectivement, et un écart relatif sur I'ordonnée

a lorigine de 3% et 0,1%, respectivement, en comparaison avec l'expression de 1/ Ty

(équation II-7), on peut donc en conclure que la température de blocage Ty correspond a la

"
température T, .
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IV.6. Signification physique de la température T,

Apres avoir montré ci-dessus que la température de blocage Ty est identique a T, ,

une question s'impose a propos de la température Tr;]ax : quel est son sens physique ? Pour

répondre a cette question, nous avons ¢tudi¢ I’influence d’un champ statique 'uoHstat sur le

déplacement de Tr'na sur les courbes de susceptibilité alternative y,. (figure 25).

X

WoH,,= 0.006 Tesla u,H_ = 0.008 Tesla

T(K) T(K)

(a) (b)
30 I T I T
uH,, = 001 Teslal

T(K)

(o)

Figure 25 : Influence d'un champ statique sur les courbes Yac.

(a) H()l—[slul: 07006 T (b) M()wal: 0,008 T (C) H()l—[slzu: O,O] T

Les courbes de la figure 25 montrent que la température T .. du maximum de y' reste

sensiblement constante pour les valeurs de #,H_, faibles et ensuite elle augmente (voir aussi

stat
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figure 26), et que la température T,, du maximum de la courbe de la susceptibilité a 1'équilibre

augmente avec l'augmentation du champ statique #,H . Ces deux températures se rapprochent

stat *

de plus en plus jusqu'a s'identifier pour les valeurs élevées du champ statique.

‘ T T T T
14 i
5 121 gi
E
E ot i
~
10 &
8r il
| I | I | 1 | I |
0,006 0,007 0,008 0,009 0,01
!'Lﬂklstat
Figure 26 : Evolution de et 1 en fonction du champ statique.

IV.7. Barriére d'énergie effective dans le cas de I'application d'un champ statique H

n

La figure 27 montre une 1égere baisse de la température T, lorsque le champ statique
augmente. Ceci est dii 2 une diminution du temps de relaxation 7. En effet quand h augmente 7,

devient négligeable devant 7_et 7 = 7_, qui décroit lorsque h augmente puisque AE_ diminue
(voir chapitre I équation 1-7).

Or, en présence d'un champ magnétique statique, chaque nanoparticule doit surmonter
soit la barriere d'énergie haute AE, = KV(1+ h)z, soit la basse AE =KVl - h)2 pour se

retourner et la barriere d'énergie moyenne de 1’assemblée <AE> dans la configuration initiale

(N: = N_) vaut approximativement KV (1+h?). En effet :
1 2 2
(AE) = —[N+KV(I+h) +N_KV (I-h) }
N

Puisque Ny = N_ = N/2, il vient :
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(AE) = I?[(Hh)%(l—h)z] ~KV(1+h?)

Cette barriere moyenne augmente donc avec H [19, 20]. Par conséquent, la barriere

d’énergie effective responsable de la diminution de Tg lorsque H augmente n’est pas la barriere

d'énergie moyenne mais la barriere AE_ .

1 0 [ T T T

max

G- ]
1

8,8 _

max

~

8.4 .

| | | | | | | |
80,006 0.007 0.008 0.009 0.01

uOI:[st at

'

Figure 27 : Evolution de T, en fonction du champ statique.

IV.8. Influence du champ statique H sur la relaxation d’aimantation

A partir des courbes de relaxation m(t) simulées avec le deuxieme code a la température

T (voir explications au paragraphe III-3-3 de ce présent chapitre), nous pouvons a priori avoir

acces au temps de relaxation a la température T grace a la relationm(t) = my, +(1—méq)e_t/ °.

Cette relation traduit la relaxation de 1’aimantation réduite a partir de la valeur initiale (ici choisie

égale a 1) vers la valeur a I’équilibre msq qui dépend de la température et du champ appliqué. En

—t/T

I’absence de champ, mgq = 0, ce qui donne m(t) =e . En présence d'un champ statique zoHsat,

Mgy est non nulle et vaut [21, 22] :

mH
m,_ = tanh| 20 stat
& kT

avecm= 166644 =1119,18 Am’.
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Nous avons tracé (m(t)—méq)/(l—méq):e“”pour T =95 K (figure 28) et T = 15 K

(figure 29), et cela pour des valeurs différentes du champ statique zoHsw:. Pour chaque courbe,

nous avons calculé le temps de relaxation 7 a partir de I’égalité (m(t)— méq) / (1—mg q) =1/e

4 P -/t o . .
pour t = 7 et avons superposé les courbes théoriques du type € (traits discontinus) pour voir

si nos courbes s'ajustent effectivement avec une seule exponentielle.

1 ! T T T

) — p,H, = 0Tesla

0.8 — pH, = 001 Tesla| 7
ERY uH _=-0,01 Tesla -
i — W, H, _=-0,02 Tesla

0 210" 4x10°” 6x10" 810"
t(s)

Figure 28 : Aimantation de l'assemblée en présence d'un champ statique a T=9,5 K.

1 ; ; :

— uH = 0Tesla ]

0.8 ) — uH__= 0,01 Tesla |
it st

_%‘:{ HOHsiiun _0’01 Tesla| -

0,6 — pH_ =-0,02 Tesla|

0,0 8,0x10" 1,6x10" 2.4x10" 3.%10"
t(s)

Figure 29 : Aimantation de l'assemblée en présence d’un champ statique a T =15 K.
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Les valeurs du temps de relaxation déduites de ces courbes ainsi que les valeurs théoriques

données par la formule de Néel :

1 1 _ 2 12
LN IPERT |:(1+h)e o) | (| oD }
Tth 40

~ HoH gy _ _ kv B 13 i
avec h=—", 4 H,=03T, 0 =——=167,85/T et 7, =4,16x10 s , sont données dans
HH, kT

les tableaux 3 (T=9,5K) et4 (T =15 K).

HoHstat (T) -0.02 -0.01 0 0.01
7(s) 3,940x10° 1,088x107 1,935x107 1,088x107
7in(s) 4,307x10° 1,168x107 1,979x107 1,168x10

Ecart relative 8,5 % 8 % 6,8 % 6,8 %
surr

Tableau 3 : Valeurs simulées et théoriques du temps de relaxation pour différentes valeurs du
champ statique (T = 9,5 K).

woHstai(T) -0.02 -0.01 0 0.01
7(s) 1,335x108 2,284x108 3,019x108 2.284x108
Tin(S) 1,454x10°8 2,489x108 3,032x108 2,429x108
Erreur relative 8% 8% 0.4% 6%
surt

Tableau 4 : Valeurs simulées et théoriques du temps de relaxation pour différentes valeurs du

champ statique (T = 15 K).

Le temps de relaxation (en fonction de t4,Hy,, ) théorique et celui déduit des simulations sont

représentés sur les figures 30 (T =9,5 K) et 31 (T =15 K).
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L tihéoriquc
26-05 — = tsimulé ]
-
le-051 -
0 | 1 | 1 |
-0,02 -0,01 0 0,01
nH_  (Tesla)

Figure 30 : Temps de relaxation en fonction du champ statique a T = 9,5 K.

4e-08 . . .
. Tthéorique
I L Tsimulé )
3e-08 =
: = -
2e-08~ —
e | 1 | L 1
le-08—% o 20,01 0 0,01
;,LOHml (Tesla)

Figure 31 : Temps de relaxation en fonction du champ statique a T= 15 K

Ces résultats indiquent un bon accord entre les valeurs théoriques et simulées du temps de

relaxation 1. Par conséquent, ceci valide notre code simulant la relaxation d’aimantation.

77



IV.9. Influence de la température sur la relaxation d’aimantation (H = 0)

Un autre moyen de tester notre code est de vérifier la loi de variation du temps de
relaxation avec la température en champ nul. Pour cela, nous avons effectué plusieurs
simulations a des températures différentes (figure 32) et avons estimé le temps de relaxation (

simulés) pour chaque température (tableau 5). Puisque 1’expression théorique est
t=7,exp(KV /k;T), c’est-a-dire Inz=Inz, +KV/k;T (avec Inzo= -28,50 et

KV/kg= 167,86 K), nous avons tracé la variation de In(z ) simulés en fonction de 1/T en

comparaison avec la loi théorique (figure 33).

].- T | T | T | T |
i —T=88K]| 1 .
'f —T=9K — T=10K| ]
0.8 —T=95K|°8 —T=11K| -
| —T=20K . . sz{__ |
'. T=97K|" )
0,6 [0 0’4 |
EN i 0.2 I
0,4+ 4 |
() Pt ,11",”:{4:-" T\“‘"’]”"-—“’f" T"'% ‘%
" ox10® 210”7 3x10”  axio” ]
0,2 |
0 9x10” 2x10"™ 3x10™ 4x10™

t(s)

Figure 32 : Courbes d’aimantation a champ nul, pour différentes températures.

T(K)

8,8 9 9,5 9,6 9,7 10 11

13

Tnum (S)

7.73x107 | 5,16x107 | 2,04x10° | 1,67x10° | 1,39x10° | 7,74x10° | 1,76x10° | 1,75x1077

Tableau S : Valeurs simulées du temps de relaxation en champ nul pour différentes

températures.
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-8 In(t) théorique N
Valeurs simulées de In(7) |
Coube d’ajustement linéaire de In(t) simulés|
-10+ //_. - |
P
o, s ¢
g “].2 B P i ]
- /.‘/
L 5 i B
/’/.
-14 P 4 m
L /,/ £ ol
'/
- | L |
= 0.08 0.1 0.12
/T (K"

Figure 33 : Evolution de In(t) en fonction de 1/T.

Nous remarquons que les résultats de simulation sont en tres bon accord avec la courbe théorique.

En effet, les résultats de I’ajustement linéaire donnent :

1
Int =-28,39+166,81—
num T

et en comparant avec la courbe théorique donnée plus haut

1

Inz, =-28,50+167,86

nous trouvons un écart sur la pente de 0,62% et un écart sur I'ordonnée a l'origine de 0,38%.

7, ~ 4,16x10 s .

V. Conclusion

Tous les tests précédents ont permis de valider nos deux codes de simulation (code de

susceptibilité alternative et code de relaxation d’aimantation) dans le cas d’assemblées sans ID.

Nous avons pu vérifier I'nypothese faite par les expérimentateurs 7(Tg) = Zimes avec T = Tmax
Nous allons par conséquent pouvoir passer a I’étude des effets des ID sur la dynamique
d’aimantation dans la suite.
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Chapitre 111

Reésultats et discussions



L. Introduction

Dans ce chapitre, nous allons nous pencher sur le cceur du probléme qui est 1’étude
d’une assemblée d’agrégats ferromagnétiques en présence des interactions dipolaires (ID).
L’intensité des ID est définie par le rapport [1- 3]

2
BEq MM ,U()MSZVC

T = . (IT1-1)
4rkgr 4rkg

ou m désigne le moment magnétique d'une nanoparticule, r la distance entre deux nanoparticules,
V leur volume, Mg T'aimantation a saturation et ¢ la concentration volumique. L’influence des

ID se traduit a priori par une modification des barrieres d’énergie donc du temps de relaxation

de I’assemblée et de sa température de blocage. Nous allons étudier la variation des températures

T et T. pour différentes « formes » de réseau (1D//Oz, 2D//Oxy, 2D//Oyz et 3D),

max max

différentes distributions spatiales des nanoparticules (ordonnées ou désordonnées), différents
types d’anisotropie (texturée ou aléatoire) et relier ces variations a 1’évolution du temps de
relaxation 7 . D'autre part, la présence d’ID entraine des fluctuations temporelles et spatiales des
barric¢res d’énergie difficilement accessibles expérimentalement. C’est pourquoi, nous allons ici
déterminer les distributions de barrieres d’énergie au cours des simulations numériques. Nous
aurons acces a deux types de distributions de barrieres différentes : celles obtenues par le code
de susceptibilité et les autres par le code de relaxation. Les deux types fourniront des
informations complémentaires.

Ensuite, nous vérifierons si la variation du temps de relaxation ¢ peut s’exprimer sous la forme
d’une seule exponentielle faisant intervenir la température et une barriere d'énergie effective

AE*. Nous allons montrer que cette barriere effective varie avec I’intensité des ID et la forme du

réseau.

IL. Anisotropie texturée

I1.1. Réseau unidimensionnel (1D) parallele a 1'axe Oz
IL.1.1. Courbes de susceptibilité alternative

Le réseau 1D (//Oz) présente un grand intérét du fait que la frustration y est nulle
lorsque les moments magnétiques sont orientés suivant Oz. En effet, dans ce cas, les interactions

dipolaires sont ferromagnétiques (FM) quelles que soient les distances entre nanoparticules.
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La figure 1 montre 1’évolution, en fonction de la température, des parties réelle et imaginaires

(figure 1-a et 1-b, respectivement) de la susceptibilité alternative pour différentes intensités des

ID. Nous observons que les ID augmentent les valeurs de y' et y” (au-dessus des T .

seulement). Ceci est dii au caractere ferromagnétique des ID dans ce réseau, ce qui augmente

I’aimantation du réseau et donc la susceptibilité alternative (a 1’équilibre). Les températures des

'

maximas T, et Tr:lax augmentent également avec I'intensité des ID. La figure 2 représente la

et T, en fonction de I’intensité des ID.

variation de T,

X

70 T '
[ [*—= Sans ID 1
60F|*=a=13 nm -
by a=11 nm 7
| |**a=9nm B
507 s 5= 7nm

40
30- ]
200 _
o
T S T R )

T(K)

TG

(a) (b)
Figure 1 : y../y0en fonction de T pour le réseau 1D//Oz pour différentes intensités des ID.

(v=10"Hz) (a) ¢ et (b) 7" ot y, = #,M. /2K

20

T sansID |

max

T (KD

Tt
max

Figure 2 : Variation de T_ et T en fonction de a (réseau 1D//Oz).

max max
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Courbes de corrélations spatiales

N T=iTRk -+ T=11K I
C L To14K I T= 14K |
i s T=16K +—+T=16K
05F 4 805 o
-1 | L | L | L | L -1 | L | | L | L
0 20 40 60 30 100 0 20 40 60 80
r/a r/a
(a) (b)

I1.1.2. Fonctions de corrélations spatiales

Pour confirmer la tendance qu’ont les ID a orienter les moments magnétiques dans
le méme sens, nous avons tracé les fonctions de corrélations spatiales au-dessus de T pour

trois intensités d'ID (a =8 nm, a =9 nm et a = 13 nm) (figure 3-a, b et ¢ respectivement). Les
ID provoquent des corrélations spatiales positives de plus en plus importantes lorsque a diminue.
Ces corrélations persistent méme a longue distance. Comme attendu, ces corrélations décroissent

lorsque la température augmente. Il est a noter qu’une partie de ces corrélations est due au champ

appliqué.

I
Fonction de correlations spatiales
=)
|

Fonction de correlations spatiales

e—e T=11K
051 s T=14K |
«—+ T=16K
1 ; | i | j I . !
0 20 40 60 80 100
r/a
(c)

Figure 3 : Fonction de corrélations spatiales, a différentes températures, dans le réseau 1D//Oz,

=10,4 K), (b) poura =9 nm (T,

max

(a) pour a = 8 nm (T, =10,2 K),

max

(c) pour a = 13 nm ( TI =9,8 K)

max
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I1.1.3. Courbes de relaxation

L’augmentation de Tl;ax lorsque D’intensit¢ des ID augmente suggere une

augmentation du temps de relaxation zet donc des barri¢res d’énergie. Afin de relier la variation

de T, acelle dutemps de relaxation 7, nous avons tracé les courbes d’aimantation en fonction

du temps pour différentes valeurs de I’intensité des ID, et cela pour la température 10 K
(figure 4). Nos résultats montrent qu’il est possible d’ajuster ces courbes avec une loi du type

m, =exp(—t/7) (courbes en pointillés).

1 T T
) — Sans ID 1 . i
N |— a=13nm 1
0,8 a= 11nm o | _|
L% |—a= 9nm : |
05 % -
0,6 _
EH R1Y | ok 1
0.4+ E —
= R ™ it
I 0 4x10” 8x10”
0.2} N i
oF R St D s ¥ e
0 1x10™ 210"

t(s)

Figure 4 : Aimantation réduite en fonction du temps pour le réseau 1D//Oz pour différentes

M.
intensités des IDa T=10 K [mz = M/ j

I1.1.4. Distribution des barriéres d’énergie

II.1.4.1. Distribution des barrieres d'énergie calculée par le code de susceptibilité

alternative

Dans le code de susceptibilité, pour chaque nanoparticule, et a chaque pas MC (c’est-
a-dire a chaque valeur du champ oscillant), nous calculons sa barriere d'énergie AE avant
retournement. Pour chaque température, nous aurons donc Nxnpwmc (72x10° valeurs de AE). Ces
valeurs sont ensuite classées pour réaliser un histogramme représentant la distribution des

barrieres d'énergie a la température T.
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P(AE)

a. Cas sans ID

Nous avons tout d’abord déterminé la distribution des barri¢res d’énergie via le code
de susceptibilité alternative en I’absence d’ID et a T =0 K pour tester notre procédure. Nous

retrouvons bien les valeurs attendues (figure 5.a) :

- en I’absence de champ : AE/kg = KV/kg =167,86 K (une barriere d'énergie unique due a

l'anisotropie).

-en présence de champ: KV/kp(1 — Bo/Ba)* < AE/kp < KV/kp(1 + Bo/Ba)?, ce qui fait
161,6 K< AE/kg < 173,6 K. Ici chaque barriere admet sa symétrique par rapport a KV/kg puisque
AE = KV(1 —-B/B,)? et que -Bo < B < By. De plus, la distribution est symétrique par rapport 3 KV
car B varie symétriquement par rapport a 0 et la configuration magnétique est aléatoire et bloquée

(T = 0 K). Nous rappelons que By est I’amplitude maximale du champ appliqué et B, est le champ

d’anisotropie.
«+SID, T- 0K, B = 000521 T B,=0.00521 T
++SID, T=0K,B,=0T ++SID, T=8K ||
s SID, T=10K
+=SID, T=16 K
0,1~ - 0,1 i
)
1 4
£y
0,05~ \K - 0,05 _
" ; ‘ : ! ! . 0 . | . | . L . |
060 165 170 175 is0  Ys0 165 170 175 130
AE/kL(K) AE/Kk (K)
(a) (b)

Figure S : Distribution des barrieres d’énergie en 1’absence des ID (calculée par le code de

susceptibilité). (a) T=0Ket (b) TZOK

Pour T = 8 K (figure 5.b), la température n’est pas suffisante pour assister le retournement (en

accord avec les courbes de susceptibilité a cette température, figure 1). C’est pour cela que nous
n’observons aucun changement sur les distributions. Pour T = 10 K (au-dessus de Tn!ax mais pas

encore a I’équilibre thermodynamique), la barriére d’énergie haute apparait plus car I’état le plus
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stable (barriere haute) se peuple au détriment de I’état le moins stable (barriere basse)
conformément a l'augmentation de 1’aimantation a cette température (courbe noire yac de la
figure 1). A T =16 K, le phénomene s'inverse (I'état le moins stable se peuple au détriment du
plus stable) car I'aimantation diminue en accord avec 1’équilibre thermodynamique (courbe noire

Zac de la figure 1). Notons qu'en I'absence des ID, les barrieres d'énergie ne dépendent pas de

la forme du réseau, c’est pourquoi le cas sans ID ne sera pas traité dans la suite.

b. Cas avec ID

b.1. Etat bloqué (T=7 K) (figure 6)

En présence d’ID, la distribution reste symétrique par rapport a KV/ks=167,86 K
mais de nouvelles barriéres d’énergie apparaissent en dessous de 161,6 K et au-dessus de
173,6 K et la distribution s’¢largit (158 K< AE/kg<177,2 K pour a =13 nm, voir courbe

violette).

0,1— ' ‘ ‘ ' ‘ — T ]
T=7 K.
L o SID i
= 3= 13 nm.
0,075 == g=0nm. | -
3 oost _
&

0,025 \L .

\ | | | { ol | | |
™ T T 6L 168 175 180 180 196

AE/k, (K)

Figure 6 : Distribution des barriéres d’énergie en présence des ID (calculée par le code de

susceptibilité), dans le réseau 1D//Oz dans 1’état bloqué (T =7 K).

Le phénomene s’amplifie quand a diminue (150,8 K < AE/kg < 185 K pour a = 9 nm, voir courbe
verte de la figure 6). La distribution de chaque coté reflete une distribution de champs locaux
(dipolaire + appliqué) sur un site i (i.e. orientations des moments des sites j « autour » du site i

différentes d’un site i a un autre). En effet, chaque nanoparticule (ici bloquée) « up » ou « down »
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ressent un champ dipolaire ]§i = (Ho / 4n)z<2mjz / ri;)éz constant dans le temps (a chaque
j#

pas MC). D'apres le modele de Stoner-Wohlfarth (voir chapitre I § IV.1.2.1), si le champ local
(appliqué + dipolaire) produit par la méme configuration du réseau est de méme sens que le
moment magnétique, cela correspond a un état stable donc a une barriere haute qui admet sa
symétrique (état métastable donc une barriere basse) par rapport a KV/kg=167,86 K, cette
barriere basse correspond au cas ou le champ dipolaire est dans le sens opposé au moment
magnétique. Ici, le peuplement identique des barrieres symétriques par rapport a 167,86 K traduit
le fait qu’il y a équiprobabilité pour que le moment au site i soit « up » ou « down » compte tenu
du fait que les moments ont été orientés initialement aléatoirement et sont bloqués.

Calculons le champ dipolaire pour les barrieres d'énergie maximale AEmax/kp et
minimale AEmin/ks pour a =9 nm et 13 nm afin de voir a quelles configurations magnétiques

elles correspondent.

a=9nm

Bi +P)0

2
D’apres la formule AEmin / kB =KV/ kB (1 - ) , AEmin/kg = 150,8 K correspond a un

a
champ dipolaire B; au site i égal a 0,0104 T. Or, lorsque tous les moments magnétiques j (a

I’exception de celui du site i qui peut étre quelconque) sont orientés vers le haut (ou vers le bas),

ils créent un champ dipolaire ﬁi = (“0 / 47T) Z(ijz / rij3 )EZ vers le haut (ou vers le bas) dont

j#l

la norme B vaut B ~ ,Llom/272'a3 x 2 x(141/23+1/3%+...),

1

soit B; #2 x 0,00424 x (1+1/23+1/33+...) ~0.01 T. Donc AEnin correspond a un moment

magnétique au site i orienté vers le bas (haut), tous les autres moments magnétiques étant dirigés

2
vers le haut (bas). De méme, d’apres la formule AEmax/kB =KV/kB(1+ BiI;BO) et

AEmax/ks = 185 K, correspondent a un champ dipolaire au site i est aussi €gal a 0,00973 T. Cette

barriere correspond donc a des moments j tous orientés vers le haut (bas), le moment magnétique

au site i étant dirigé vers le haut (bas) également.

a=13nm

On peut appliquer le méme raisonnement que pour a = 9 nm. Dans ce cas, les valeurs numériques
AEmin/ks = 158 K et AEmax/ks = 177,2 K (symétriques par rapport a la barriere d’énergie a champ

nul et a T = 0 K : KV/kg) conduisent respectivement a des champs dipolaires égaux a 0,00373 T
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et 0,00302 T. Or, ces champs dipolaires correspondent a des moments magnétiques j créant le

champ  dipolaire  tous  dirigés vers le haut (ou vers le bas) car
B, = 2x0,0014x(1+1/2°+1/3°+...) 0,0033 T. Donc AEmin/ks correspond a un moment

magnétique orienté vers le haut (bas) « baignant » dans le champ dipolaire des autres moments j

tous orientés vers le bas (haut) et AEmax/ks correspond a un moment magnétique orienté vers le
bas (haut) « baignant » dans le champ dipolaire des autres moments j tous orientés vers le bas

(haut).

Au vu de la distribution pour a =9 nm de la figure ci-dessous, on peut penser que la partie
centrale sous la courbe noire correspond a des sites i ressentant un champ dipolaire nul. Les deux
parties de droite et gauche hors de la distribution noire correspondrait alors a des sites ayant des
champs dipolaires non nuls : ces deux parties de la distribution verte seraient donc la contribution

des ID.

"

b.2. Etat au voisinage de T

max

(T =10 K) (figure 7)

Pour une valeur de a bien déterminée, nous remarquons qu'en élevant la température
a 10 K, la largeur de la distribution ne change pas relativement au cas précédent (T =7 K)
(158 K< AE/kg<177,2 K pour a =13 nm et 150,8 K< AE/kg< 185 K pour a =9 nm), nous
pouvons aussi le voir sur la figure 9 ol nous avons représenté les distributions pour a donné et

différentes températures.

0,125+ E
L T=10 K. i

+—= SID.
0,1+ = 3= 13 nm. -
| +—s 9= 0 nm. |
0,075+ _

0,05 3
I k’ |
0,025 i
o J |
T TS0 161 168 105 TSr TS0
A/ (K)

Figure 7 : Distribution des barrieres d’énergie en présence des ID (calculée par le code de

susceptibilité) dans le réseau 1D//Oz au-dessus de (T=10K).
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En effet, seules les populations changent, ce qui conduit a des distributions qui ne
sont plus symétriques par rapport a 167,86 K. La largeur des distributions ne varie pas car
on trouve tous les environnements possibles dans la configuration initiale aléatoire donc toutes
les valeurs possibles de 4E. Le peuplement des états a barrieres hautes (états stables) au
détriment des états a barrieres basses (états métastables) est en accord avec I'augmentation de

l'aimantation a cette température comme le montre la figure 1.

b.3. Etat superparamagnétique (T = 16 K) (figure 8)

A cette température, le phénomene s'inverse et les états les moins stables se
repeuplent au profit des plus stables pour créer 1'équilibre thermodynamique. Notons que le
phénomene est plus marqué dans le cas ol a = 9 nm (nous pouvons aussi le voir sur la figure 9)
ce qui est en accord avec la diminution plus accentuée de y.cdans le cas de a = 9 nm par rapport

aa =13 nm (figure 1).

0,125 =

<
—
I

=
]
)
Ln
! I
1 |

| | i Ll | | |
140 147 154 161 168 175 182 189 190
AE/ (K)

Figure 8 : Distribution des barrieres d’énergie en présence des ID (calculée par le code de

susceptibilité), dans le réseau 1D//Oz dans 1'état superparamagnétique (en présence des ID).
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Figure 9 : Effet de la température sur la distribution des barrieres d’énergie pour

(a) a= 13 nm et (b) a= 9 nm.

II.1.4.2. Distribution des barriéres d’énergie calculée par le code de relaxation

Dans le code de relaxation, pour chaque nanoparticule, et a chaque pas MC, nous
calculons sa barriere d'énergie AE avant retournement. A une température donnée, nous aurons
donc Nxnpmc valeurs de AE qui change selon 1'état de relaxation voulu du systeme, ce nombre
de valeurs varie entre 10° et 10%. Ces valeurs sont ensuite classées pour réaliser un histogramme
représentant la distribution des barrieres d'énergie a la température T. Nous avons considéré trois
cas:

- relaxation jusqu’a mg= 0,9 mo ;
- relaxation jusqu’a mg= 0,5 mo ;
- relaxation « complete » (m= 0).

Nous nous attendons a des différences avec les distributions obtenues a partir du code de

susceptibilité car il n’y pas ici de champ appliqué.

a. Cas sans ID

Nous avons tout d’abord vérifié qu’en I’absence d’ID (figure 10), la distribution est
indépendante de la durée de la relaxation et est un pic de Dirac situé a AE/kg = KV/kg=167,86 K
(une barriere d'énergie due a l'anisotropie). Ce cas ne sera plus traité dans les prochains réseaux

puisqu'il donne le méme résultat.
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Figure 10 : Distribution des barrieres d’énergie en 1’absence des ID (calculée par le code de

relaxation), dans le réseau 1D//Oz dans ses différents €états.

b. Cas avec ID

Nous avons fixé la température de 'assemblée a T = 13 K, c’est-a-dire au-dessus de T

b.1. Relaxation jusqu’a mfs= 0,9 mo (figure 11-a)

max °

En présence d'ID, de nouvelles barrieres d'énergie apparaissent symétriquement a

AE/kg = 167,86 K, mais cette fois-ci, les distributions ne sont pas symétriques (les barrieres

hautes sont les plus peuplées par rapport a leurs symétriques). Notons que certaines des barrieres

basses n’apparaissent pas sur le graphe en raison de leur faible peuplement, c'est pourquoi nous

les avons représentées en médaillon sur le graphe 11-a et sur le diagramme 11-b. Ici, la

distribution de chaque coté reflete une distribution du champ dipolaire, et les barrieres

apparaissent avec leurs symétriques. Ici, les états a barrieres hautes sont beaucoup plus peuplés

car la majorité des moments magnétiques sont « up » (m = 0,9 mp) et ressentent donc un champ

dipolaire de méme sens (car les ID sont magnétisantes dans ce réseau) ce qui augmente la barriere

d’¢énergie.
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Ici les barrieres sont différentes de celles calculées par le code de susceptibilité a cause du champ
appliqué Bo. En effet, la barriere de 179 K (a =9 nm) correspond toujours a B; = 0,01 T mais

2
calculé cette fois par la formule AE [k, =KV /k, (1 + ]1:‘) (Ie champ By étant absent). Elle

a
correspond donc a des moments j tous orientés vers le haut (bas), le moment magnétique au site
i étant dirigé vers le haut (bas) également. La barriere de 171,2 K (a = 13nm) correspond a B; =
0,0033 T, c’est-a-dire a des moments j tous orientés vers le haut (bas), le moment magnétique au

site i étant dirigé vers le bas (haut).

1 U,Glz ! T I l ‘\ l T ; T I I III/[IIO= 0,9
B B | [ — Sans ID
L =+ a= 13 nm
0,8 0,011 - —+ 3= 0 nm
0.6 " | _
g 150 160 170 180
_ L 0,02 , : ; ‘ N i
Q‘T #—% a=9nm
04 -
L 0,01 d i
02 T =
( L R.Nl
T 150 160 170 180 ]
0 R R SO ROR RRT WROON. W00 ...1 | RO . | OO WS
120 130 140 150 160 170 180 190 200
AE/ch (K)

Figure 11-a : Distribution des barriéres d’énergie en présence des ID, dans le réseau 1D//Oz.

(calculée par le code de relaxation)
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Figure 11-b : Diagramme des barrieres d’énergie, selon le code de relaxation, dans le cas du

(o) Sans ID,

réseau 1D//Oz (état de relaxation m = 0,9 mo).

(B) a=13 nm,

(y)a=9nm
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b.2. Relaxation jusqu’a mf= 0,5 mo (figure 12)

Pour une valeur de a bien déterminée, nous remarquons qu'en laissant le systeme
relaxer a 0,5mo, la largeur de la distribution ne change pas (AEmin/ks =164 K,
AEmax/k = 171,2 K pour a = 13 nm et AEmin/ks =156,8 K, AEmax/ks = 179 K pour a =9 nm).
Mais, nous observons l'apparition de nouvelles barrieres autour de 167,86 K d'une part et d'autre
part les barrieres basses se peuplent au détriment des hautes. La largeur de la distribution ne varie
pas (maxima et minima des barrieres restent inchangées) car le champ dipolaire maximum qui
puisse exister y était déja dans les configurations ou m=0,9 mo. Les nouvelles barrieres
apparaissent quand 1’assemblée relaxe et évolue vers I’état d’€quilibre cons<ns1:XMLFault xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat"><ns1:faultstring xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat">java.lang.OutOfMemoryError: Java heap space</ns1:faultstring></ns1:XMLFault>