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Résumé

Notre objectif est d’améliorer la compréhension du phénoméne d’anisotropie d’échange dans
les nanoplots en comparaison aux films continus et d’étudier les effets du désordre magnétique
a I’interface dans la couche AF sur les propriétés d’anisotropie d’échange.

Dans un premier temps, nous avons utilisé un modele granulaire qui prend en compte les phases
magnétiques désordonnées a I’interface F/AF et nous modélisé ces phases par la présence de
grains moins stables a I’interface dans la couche AF. De plus, dans le cas des nanoplots, nous
avons pris en compte des grains moins stables localisés sur les bords de la couche AF pour
reproduire les effets dus a la méthode de fabrication. Nous avons trouvé qu’il existe deux
mécanismes de retournement de la couche F en dépendant de la valeur du couplage
ferromagnétique. Si le couplage ferromagnétique faible, le retournement de la couche F
s’amorce sur plusieurs centres de nucléation et s’effectue sans propagation. Alors que si le
couplage ferromagnétique fort, le retournement de la couche F s’amorce en un seul centre de
nucléation situé a un coin du nanoplot puis se propage a partir de ce coin. Ensuite notre modele
a permis d’expliquer les principales caractéristiques des comportements observés
expérimentalement dans les bicouches Co/IrMn et NiFe/IrMn (pour différentes tailles latérales),
a différentes températures de mesure et pour différentes €paisseurs de la couche AF. Plus
précisément, les valeurs du champ d’échange simulé dans les films continus, a température
ambiante, sont plus grandes que dans les nanoplots pour les faibles épaisseurs de la couche
IrMn alors que c’est le contraire lorsque cette épaisseur augmente.

Dans un deuxieme temps, Nous avons utilisé un modele atomique qui prend en compte la
frustration magnétique dans la couche AF et la présence de défauts structuraux tels que les
joints de grains et I’interdiffusion. Nous avons trouvé que 1’effet combiné de la frustration, des
joints de grains et de la surface induit des configurations magnétiques non colinéaires
complexes (présence de domaines magnétiques) dans la couche AF a I’interface. Nos résultats
montrent que la non-colinéarité des moments AF a I’interface diminue le couplage effectif a
I’interface F/AF et diminue la constante d’anisotropie effective de la couche AF. Nos résultats
montrent également que la présence de joints de grains lorsqu’il y a de la frustration renforce
la stabilité de la couche AF a OK alors qu’elle la diminue a température non nulle. Enfin, nous
avons trouvé que I’interdiffusion diminue fortement le champ d’échange et rend la couche AF
plus stable, ce qui correspond & une diminution du couplage effectif a I’interface. Il est
important de noter que les valeurs du champ d’échange simulé sont dans ce cas réalistes, ce qui
met en évidence que I’interdiffusion est probablement un des facteurs essentiels pour lesquels
les champs d’échange mesurés expérimentalement sont nettement plus faibles que ceux prévus
par les modeles simples.

Mots clés : Anisotropie d’échange, Nanoplots, Films continues, Effets de bords, Joints grains,

Frustration, Approche granulaire, Approche atomique, Simulation Monte Carlo.



Abstract

Our goal is to improve the comprehension of the exchange bias (EB) in nanodots in comparison
with the continuous films and to study the effects of the interfacial magnetic disorder on the EB
properties.

Firstly, we use a granular model which considers disordered interfacial phases by considering
less stable magnetic grains at the interface in the antiferromagnetic (AF) layer. We further
model the effect of the nanofabrication process by considering less stable magnetic grains at
the edges, due to grain cutting. Our results evidence two different mechanisms of the
ferromagnetic (F) layer reversal depending on the magnitude of the coupling between F grains.
In the weak coupling regime relative to the anisotropy, the exchange field is independent of the
coupling. By contrast, in the strong coupling regime, the exchange field depends on the
coupling. Our model also well explain some experimental features observed in NiFe/IrMn and
Co/IrMn nanodots (for various lateral sizes) and continuous films, at various measurement
temperatures and various AF thicknesses. More precisely, the simulated values of the exchange
field in the continuous films, at room temperature, are larger than in the nanodots for small
values of the AF thicknesses. However, it is the opposite when this thickness increases.

Secondly, we use an atomic model which considers the magnetic frustration inside the AF layer
and the presence of structural defects such as grain boundaries and interdiffusion. We found
that the combination effect of grain boundaries, frustration and surface can result in complex
magnetic configurations in the AF layer at the interface (magnetic domains). Our results show
that the non-collinearity of the AF moments at the interface decreases the effective coupling at
the interface and decreases the effective anisotropy constant of the AF layer. Our findings
indicate that combination effect of grain boundaries and frustration make the AF layer more
stable at 0 Kelvin and less stable at non-zero temperature. Our results show that the
interdiffusion decrease the simulated values of the exchange field and make the AF more stable
which corresponds to a decrease of the effective coupling at the interface.

It is important to note that the simulated values of the exchange field are realistic values, which
highlights that the interdiffusion is probably one of the essential factors which can give
simulated values close to the experimental values.

Keywords: Exchange bias, Nanodots, Continuous films, Edges effects, Grain boundaries,

Frustration, Granular approach, Atomic approach, Monte Carlo simulation.
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Introduction

Le domaine de I’enregistrement magnétique a connu une évolution spectaculaire depuis
la découverte de 1’anisotropie d’échange et de la magnétorésistance géante en 1988. En effet,
la densité de stockage d’information a été¢ approximativement multipliée par 100 entre 1990 et
2000 ans passant de ~10? Mbits/in2 & ~10* Mbits/in%. L’anisotropie d’échange joue un role
important dans la réalisation de composants dans le domaine de la spintronique tels que les tétes
de lecture de disques durs et les mémoires magnétiques a acces aléatoire (MRAM). Le
challenge est d’augmenter de plus en plus la densité de stockage tout en réduisant la taille des
appareils (capteurs magnétiques). Pour cela, il est nécessaire de réaliser les bits d’information
(MRAM) et les tétes de lecture au moyen de multicouches ayant des dimensions latérales de
quelques dizaines de nanometre appelées nanoplots. Il est donc important d’étudier
I’anisotropie d’échange dans les nanoplots dans lesquels interviennent les effets de bords et les
effets de taille en raison de leurs petites dimensions.

Le phénomene d’anisotropie d’échange qui a été découvert par Meiklejohn et Bean en 1956
se produit lorsqu’il y a un couplage interfacial entre les moments magnétiques de deux phases
magnétiques différentes (par exemple ferromagnétique (F)/ antiferromagnétique (AF)). Ce
phénoméne se manifeste par un décalage du cycle d’hystérésis en champ magnétique, appelé
champ d’échange. Dans le cas des bicouches F/AF, I’anisotropie d’échange dépend fortement
de la nature de I’interface entre les couches F et AF. En particulier, des « entités » a faible
température de blocage dans la couche AF au niveau de I’interface qui alterent les propriétés
d’anisotropie d’échange ont été mises en évidence expérimentalement. Ces « entités » sont
considérées étre des phases magnétiques désordonnées qui résultent de la frustration
magnétique et des défauts a l'interface F/AF (interdiffusion, défauts d'empilement, joints de
grains...). De plus, lorsqu’on réduit la taille des bicouches (pour avoir des nanoplots), il a été
montré que la fraction de ces «entités » augmente, ce qui a été attribué a la méthode de
fabrication. Dans cette thése notre objectif est de modéliser des nanoplots a I’échelle granulaire
afin de simuler leurs propriétés d’anisotropie d’échange et de les comparer a celles des films
continus. Nos résultats seront comparés a des résultats expérimentaux. Nous souhaitons, en
particulier, préciser les conditions dans lesquelles le champ d’échange est plus grand dans les
nanoplots que dans les films continus. D’autre part, dans le cadre d’un modele a 1’échelle
atomique, nous souhaitons étudier les effets du désordre magnétique dans la couche AF au
niveau de I’interface. Comme nous le verrons, ce désordre résulte de la frustration magnétique
a la présence de joints de grains, aux effets de surface et a I’interdiffusion.

Ce manuscrit est divisé en quatre chapitres.

Dans le premier chapitre, nous rappelons les notions de magnétisme utiles ainsi que 1’effet
de la réduction de taille sur les propriétés magnétiques a température non nulle
(superparamagnétisme). Ensuite nous présentons une description simple de 1’anisotropie

11



d’échange et les modeles les plus connus expliquant ce phénomene. A la fin de ce chapitre nous
présentons certaines applications technologiques de 1’anisotropie d’échange.

Dans le deuxieme chapitre, nous présentons bricvement les principales méthodes de
simulations numériques utilisées en sciences des matériaux. Ensuite, nous donnons une
description détaillée de la méthode de simulation utilisée dans ce travail : la méthode Monte
Carlo.

Le troisiéme chapitre est consacré a 1’étude des propriétés d’anisotropie d’échange des
nanoplots F/AF en utilisant 1’approche granulaire. Notre travail a ¢été¢ réalisé a l'aide de
simulations Monte Carlo cinétiques. Dans un premier temps, nous décrivons notre modele dans
lequel les phases magnétiques désordonnées sont modélisées par la présence de petits grains
répartis aléatoirement a l'interface F/AF au sein de la couche AF. Ces petits grains ont une
anisotropie effective plus faible que celle des grains AF de volume, en raison de la non-
colinéarité des moments dans ces phases désordonnées. De plus, nous avons fait I’hypothese
que les grains des bords de la couche AF ont des surfaces réduites et possedent les mémes
propriétés magnétiques que les petits grains a I’interface F/AF. Ensuite, nous étudions I’effet
du couplage F sur le mécanisme de retournement de la couche F et sur la variabilité du champ
d’échange d’un nanoplot a I’autre. Puis, nous examinons les propriétés d’anisotropie d’échange
des nanoplots par rapport a celles des films continus pour différentes épaisseurs de la couche
AF (IrMn) et différentes dimensions latérales. Enfin, nous comparons nos résultats de
simulations a des résultats expérimentaux sur des bicouches NiFe/IrMn et Co/IrMn.

Dans le quatriéme chapitre, nous avons considéré un modele a I’échelle atomique réaliste
contenant des joints de grains et de I’interdiffusion pour étudier le phénomene d’anisotropie
d’échange. Nous avons eu recours a la méthode Monte Carlo quantifiée en temps. La
particularité de notre modele est la possibilité d’avoir un plan d’interdiffusion a I’interface. De
plus, la couche AF est frustrée en raison de la compétition entre les interactions aux 1°* voisins
et aux 2°™ voisins. Ensuite, nous nous sommes intéressés aux effets combinés de la frustration
magnétique, des joints de grains et de ’interdiffusion sur les configurations magnétiques dans
la couche AF et sur les propriétés d’anisotropie d’échange. Nous avons également examiné
I’effet de la température.
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Chapitre 1

Généralités sur le magnétisme

et ’anisotropie d’échange

1.1 Introduction

Les matériaux peuvent présenter des propriétés magnétiques variées telles que le
diamagnétisme, le paramagnétisme, le ferromagnétisme, 1’antiferromagnétisme et le
ferrimagnétisme. Dans les matériaux diamagnétiques, les atomes ne présentent pas de moment
magnétique en champ nul. Lorsqu’on applique un champ magnétique, il apparait sur chaque
atome un faible moment magnétique opposé au champ magnétique induisant une faible
aimantation dans le sens opposé au champ extérieur. Concernant les matériaux
paramagnétiques, les moments magnétiques des atomes sont orientés dans toutes les directions
en champ nul. IIs se compensent de telle sorte que I’aimantation totale est nulle. Sous I'action
d'un champ magnétique, ces moments magnétiques s'orientent en moyenne dans le méme sens
que le champ appliqué conduisant a une aimantation dans le sens du champ extérieur. Les
moments magnétiques des matériaux ferromagnétiques, antiferromagnétiques et
ferrimagnétiques sont corrélés entre eux et présentent un ordre magnétique en dessous d’une
certaine température critique. Au-dessus de cette derniere, I’ordre magnétique de ces matériaux
disparait et les matériaux deviennent paramagnétiques. Dans le cas du ferromagnétisme, les
moments magnétiques sont paralleles entre eux et I’aimantation spontanée est non nulle au-
dessous de la température critique appelée température de Curie Tc. Par contre, dans un
matériau antiferromagnétique ou ferrimagnétique, les moments magnétiques sont antiparalleles
entre eux en-dessous de la température critique appelée température de Néel Tn dans un
matériau antiferromagnétique et température de Curie 7c dans un matériau ferrimagnétique.
L’aimantation en-dessous de la température critique est nulle dans un matériau
antiferromagnétique alors qu’elle ne 1’est pas dans un matériau ferrimagnétique.

N

Dans cette these, nous nous intéressons a 1’anisotropie d’échange des nanoplots
ferromagnétiques (Co ou NiFe) / antiferromagnétiques (IrMn). Pour cela, dans ce chapitre nous
présentons les notions de base nécessaires a la compréhension de 1’anisotropie d’échange. Dans
la premiere partie, de ce chapitre nous rappelons des généralités sur le magnétisme. La
deuxieéme partie est consacrée au mécanisme d’anisotropie d’échange. Enfin, dans la dernicre
partie, nous présentons les applications de 1’anisotropie d’échange.

1.2 Notions de base en magnétisme

L'énergie totale (Ew:) d’un matériau magnétique est la somme de différents termes
d’¢énergie : I’énergie d’échange (E..), I’énergie d’anisotropie (E..), I’énergie dipolaire (E,,) et
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I’énergie Zeeman (E...) qui est associée a 1’application d’un champ magnétique sur le systeme
magnétique.

I.2.1 Energie d’échange

L'énergie d'échange est une énergie d’origine €lectrostatique qui a été introduite en 1929 par
Heisenberg dans le cadre de la mécanique quantique. Cette énergie tend a rendre paralleles ou
antiparalleles les moments magnétiques portés par les atomes « voisins » d’un matériau
magnétique. Soient S; et Sj les spins de deux atomes voisins i et j, ’énergie d’échange est
exprimée comme suit :

Esch = — 2<ij> 15588 (1.1)

ou Jij est appelée intégrale d’échange (en Joule) et la sommation est effectuée sur les paires
<i,j>. Une valeur positive de Jij favorise un alignement parallele des moments magnétiques,
¢tablissant ainsi un ordre ferromagnétique a basse température, tandis qu’une valeur négative
de Jij favorise un alignement antiparalléle, c’est-a-dire un ordre ferrimagnétique ou
antiferromagnétique a basse température. Plusieurs types d’interactions d’échange sont
possibles comme nous allons le voir ci-dessous.

1.2.1.1. L’echange direct

L’échange direct se produit lorsque les atomes sont suffisamment proches pour qu’il puisse
y avoir recouvrement des orbitales.

1.2.1.2 L’échange indirect

L'échange indirect se produit lorsqu’il n’y a pas de recouvrement des orbitales qui portent le
moment magnétique. Dans la suite nous présentons les interactions d’échange indirectes les
plus connues telles que les interactions RKKY, le super-échange et le double échange.

¢ RKKY

L'interaction RKKY nommé ainsi d'aprés Ruderman, Kittel, Kasuya et Yoshida '~ est une
interaction entre les éléments de terres rares via les électrons de conduction (électrons
itinérants).

¢ Le super-échange

L’interaction de super-échange * est une interaction indirecte présente dans les isolants
(notamment les oxydes d’¢élément de transition 3d). Elle se produit entre les moments
magnétiques de deux cations de méme charge (figure 1.1) par I’intermédiaire d’un ion non
magnétique (en général I’anion O2").
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e Le double échange °

Il est treés similaire a 1'interaction de super-échange, mais dans ce cas 1'échange se produit
entre des cations de méme nature chimique mais d'état de valence mixte, c’est a dire entre deux
atomes qui n’ont pas le méme nombre d'électrons de valence (figure I.1).

4 .'-||j

double
¢change
(feri DI'['Id*"‘I]t.quIJE}

superéchange
(antiferro)

Figure L.1 : Schéma représentant les interactions de double échange et de superéchange dans la
magnétite.

1.2.2 Energie d’anisotropie

Dans un matériau magnétique, la direction de I’aimantation est déterminée par 1’énergie
d’anisotropie magnétique qui traduit la dépendance de 1’énergie par rapport a la direction de
I’aimantation. L’énergie d’anisotropie tend a aligner les moments dans une ou plusieurs
directions particulieres du matériau. Ces directions, qui sont les directions pour lesquelles
I’énergie d’anisotropie est minimale, sont appelées axes de facile aimantation. Par contre, les
directions les moins favorables énergétiquement sont appelées axes de difficile aimantation.
L’anisotropie magnétique résulte de différentes contributions telles que 1’anisotropie
magnétocristalline, 1’anisotropie magnétoélastique et 1’anisotropie de forme. Dans ce qui suit,
nous allons expliciter brievement 1’origine de chacune de ces anisotropies.

1.2.2.1 L’anisotropie magnétocristalline

L’anisotropie magnétocristalline est liée a la structure cristallographique des matériaux et
provient de I’interaction spin-orbite ® et de I’interaction avec le champ cristallin. Dans certains
cristaux, cette anisotropie est uniaxiale c’est-a-dire qu’il existe une direction préférentielle
suivant laquelle 1’aimantation spontanée s’alignera. Pour une symétrie uniaxiale 1’expression
de cette énergie par unité de volume s’écrit :

En. = K sin?6 (1.2)
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ol K est la constante d’anisotropie uniaxiale (en J m™) et 6 I’angle entre I'axe d'anisotropie et
|’aimantation.

1.2.2.2 L’anisotropie magnétoélastique

L’anisotropie magnétoélastique est due a la déformation du matériau ’ qui résulte des
contraintes extérieures (contrainte mécanique, champ magnétique). Le moment magnétique est
fortement lié aux orbitales atomiques et toute déformation du réseau cristallin sous I’action
d’une contrainte extérieure induit une modification des propriétés magnétiques. Cette
déformation fait apparaitre une énergie de type élastique qui peut altérer la direction
d’aimantation du matériau. C’est 1’énergie magnétoélastique. Elle se produit souvent dans le
cas des couches minces et des nanoparticules ou il existe souvent une différence entre le
parametre de maille de différentes phases, ce qui peut induire des contraintes €lastiques a
I’interface. L’énergie par unité de volume associée a cet effet s’exprime par :

3
E, = —Elasinze (1.3)

ou A correspond au désaccord de maille (en m) par rapport a la valeur du massif et ¢ est la
constante de magnétostriction (en N).

1.2.2.3 L’anisotropie de forme

L’anisotropie de forme est due aux interactions dipolaires (Sec.l.2.3). Lorsqu’un matériau
magnétique de forme ellipsoidale porte une aimantation uniforme M, le champ magnétique a
I’intérieur du matériau Hp est uniforme et s’écrit sous la forme :

Hp=-[NIM (14)

ou [NV] est le tenseur de champ démagnétisant qui dépend de la forme du matériau (figure 1.2).

- +
] Hp .
—

- +

- o

+
. M

+

Figure 1.2 : Schéma représentant le champ démagnétisant qui s oppose a I’aimantation. Les signes

(+) et (=) représentent les pseudo charges magnétiques.
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Pour une sphere Ny = N,y,=N_ =1/3 et pour une couche mince perpendiculaire a Oz,

Nua=Ny=0 et Niy=1. La densité d’énergie de champ démagnétisant donnée par

— % poHp.M = “70 [N] M ? est donc minimale lorsque I’aimantation est dans le plan de la couche.

1.2.3 Interaction dipolaire

Cette interaction est d’origine classique. Chaque dipdle magnétique porte un moment
magnétique m; (figure 1.3) et crée une induction magnétique a une distance r :

Mo (, (mi.T).T My
B; = E<3 —5 " r—3> (1.5)

L’énergie d’interaction entre deux moments magnétiques m; et m; séparés par une distance r
i i)

est appelée énergie dipolaire et s’écrit comme suit :
Edip = _Bi .mj (16)

C’est une interaction a longue portée, contrairement aux interactions d’échange. Elle tend a
aligner les moments magnétiques m; et m; dans le méme sens suivant le vecteur r.

m.

]

Figure 1.3 : Schéma représentant deux moments magnétiques distants de r.

1.2.4 Energie Zeeman

L’énergie Zeeman décrit I’interaction entre un moment magnétique m et le champ
magnétique externe H :

Ezeeman = — o M. H (1.7)

Cette interaction tend a aligner le moment dans la direction et le sens du champ magnétique
externe.
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1.3 Domaines magnétiques

Dans un systeme magnétique, les configurations magnétiques stables sont déterminées par
la minimisation de 1’énergie magnétique totale (Eo). Pour minimiser cette énergie, au-dessus
d’une taille critique, le systeme se divise en plusieurs domaines 8, appelées domaines de Weiss
(figure 1.4). Dans chaque domaine de Weiss, les moments magnétiques sont paralleles a I’un
des axes de facile aimantation et de méme sens, de telle sorte que chaque domaine possede une
aimantation spontanée. L’orientation de cette aimantation différe d’'un domaine a I’autre et
’aimantation totale du matériau est nulle.

i

-1, Domaines de Weiss

L. Paroi de domaines

Figure 1.4 : Structure en domaines d’un matériau ferromagnétique.

Ces domaines sont séparés par des régions appelées parois de domaines dans lesquelles les
moments magnétiques passent progressivement d’une direction a I’autre (figure 1.5). Pour une

paroi a 180°, la largeur de la paroi o est proportionnelle a ’KLa ou J est I’intégrale d’échange,

K la constante d’anisotropie par unité de volume et a le parametre de maille (3 est de I’ordre de
10 a 100 nm).

Suivant I’épaisseur de I’échantillon, il existe deux types de parois de domaines °: les parois
de Bloch et les parois de Néel (figure 1.5). Dans les parois de Néel, les moments magnétiques
tournent dans le plan de la couche alors qu’ils tournent perpendiculairement au plan dans les
parois de Bloch. Les parois de Bloch sont présentes surtout dans les matériaux massifs alors
que les parois de Néel sont surtout dans les couches minces.
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Paroi de Bloch
;< \ / Wallaba

T

++ 4+ -——— | S -= -
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(b)

————— A + + + + +
7 Paroi de Néel
74

'+ + + ++ |/ 180degwall [/ _ _ _ __

Figure L5 : Configuration de parois de domaines magnétiques (a) paroi de Bloch et (b) paroi
de Néel.

1.4 Superparamagnétisme

En dessous d'une taille critique, la subdivision en domaines devient défavorable et I’état
monodomaine devient I’état le plus stable !°. Le systéme posséde alors une aimantation
spontanée non nulle a basse température qui peut étre modélisée par un macrospin. En 1949,
L. Néel montrait que ’aimantation de particules de petites tailles pouvait se retourner

N

spontanément a température non nulle. Ce phénomene a été appelé plus tard
superparamagnétisme !1+12,

En absence de champ magnétique extérieur, |’énergie du syst¢eme magnétique de volume V

est de la forme E=KVsin 0 o K est la constante d’anisotropie par unité de volume et & est I’angle

entre la direction de I’aimantation et I’axe facile de 1’aimantation (on suppose 1’énergie
d’échange constante). Dans ce cas, il existe deux minima d’énergie équivalents correspondant
a 0 =0 ou m pour lesquels I’aimantation du systeme est colinéaire a I’axe de facile aimantation
vers le haut ou vers le bas (figure 1.6). La barriere d’énergie AE a franchir pour passer d’un état
stable a I’autre est égale a KV. Plus on diminue les dimensions du systeme, plus la barriere
d’énergie diminue et méme sans ’application d’un champ extérieur I’aimantation peut se
retourner spontanément en raison de 1’agitation thermique. La durée moyenne durant laquelle
I’aimantation conserve son orientation, appelée temps de relaxation, est donnée par :

AE
(T) = toeksT  (1.8) avec AE = KV
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ot 70 (10 ~ 107! s) est un préfacteur qui dépend faiblement de la température. Par conséquent,
lors d’une mesure qui s’effectue pendant un temps de mesure fies, on distingue deux cas :

- pour T >> tyes, I’aimantation ne se retourne pas pendant la mesure. Dans ce cas, ’aimantation
est dite bloquée ;

- pour 7 << Tpes, I’aimantation se retourne de nombreuses fois pendant la mesure et sa valeur
moyenne est nulle. On parle d’état superparamagnétique.

La transition entre I’état bloqué et 1’état superparamagnétique se produit lorsque 7 = fmes, ¢’est-

a-dire pour une température 75, appelée température de blocage qui vérifie :

KV
Ty = — (1.9)
kBln( meS)
To

Dans ce cas, La température de blocage dépend de la constante d’anisotropie, du volume et du

temps de mesure.

Energie

AE

»
.

-2 0 w2 mw 3n/2 0

Figure 1.6 : Variation de l’énergie du macrospin a anisotropie uniaxiale en fonction de sa

direction.

I.5 Anisotropie d’échange

Le phénomeéne d’anisotropie d’échange (EB) '*!* se produit lorsqu’il y a un couplage
interfacial entre les moments magnétiques de deux phases magnétiques différentes
(ferromagnétique F ou ferrimagnétique Ferri / antiferromagnétique AF, ...). L’anisotropie
d’échange a été observée pour la premiere fois par Meiklejohn et Bean ' en 1956 lors de
mesures sur des nanoparticules de monoxyde de cobalt CoO ayant une structure coeur-coquille
ou le cceur est du cobalt (F) et la coquille est le monoxyde de cobalt CoO (AF). Ce phénoméne
a ensuite été observé dans de nombreux autres systemes de type coeur-coquille (Ni/NiO,
Fe/FeO, Fe/Fe;N, Fe/FeS ...) puis dans des couches minces (F/AF). L anisotropie d’échange se
manifeste par un décalage du cycle d’hystérésis en champ magnétique, appelé champ d’échange
HEg.
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Nous allons décrire le mécanisme d’anisotropie d’échange dans le cas du modele simple
d’un systéme F/AF avec un couplage ferromagnétique a I’interface :
1- Le systeme doit étre refroidi sous champ a partir d’une température Tp supérieure a la
température de Néel (7n) de la couche antiferromagnétique et a la température de Curie (7¢) de
la couche ferromagnétique telles que 7N < Tc. Dans ce cas, les moments magnétiques de la
couche F se mettent en ordre dans la direction du champ appliqué au cours du refroidissement
et ceux de la couche AF prés de I’interface s’orientent suivant la méme direction en raison du
couplage interfacial supposé ici ferromagnétique. Les autres moments magnétiques de la
couche AF se mettent ensuite alternativement parallelement et antiparallelement afin de
respecter 1’ordre antiferromagnétique (partie 1, figure 1.7). Cette configuration est celle du
début du cycle d’hystérésis.
2- La décroissance et ensuite I’inversion du champ appliqué provoque un retournement des
moments de la couche F (parties 2&3, figure 1.7). Dans le cas ou I’anisotropie de la couche AF
est suffisamment importante, les moments de la couche AF conservent leur orientation initiale
et le couplage interfacial (qui tend a orienter les moments F parallelement aux moments AF a
I’interface) retarde le retournement de la couche F (le champ induit par les moments AF sur les
moments F est opposé au champ appliqué) donc la valeur absolue du premier champ de
retournement de la couche F est plus importante en raison du couplage interfacial.
3- Lors du second retournement de la couche F en champ positif, le champ induit par les
moments AF sur les moments F est dans le méme sens que le champ appliqué, ce qui favorise
le retournement des moments F. En conséquence, la valeur du deuxieme champ de
retournement de la couche F sera plus faible en raison du couplage interfacial (figure 1.7).
Il s’ensuit alors un décalage du cycle d’hystérésis en champ magnétique, appelé champ
d’échange HE, qui s’exprime par :

H; + Hf
p= —C (1.10)
2
ol H; et HY représentent les champs lors du premier et du deuxi®me retournement
respectivement (H; < 0). Le champ d’échange est ici négatif. La demi-largeur du cycle
d’hystérésis s’appelle le champ coercitif et il s’exprime par :

H} — H;
Hp = % (1.11)

Le champ coercitif est positif.

Le champ d’échange dépend de plusieurs parametres tels que la température initiale de
refroidissement 7Ty, la température de mesure du cycle d’hystérésis, 1’anisotropie de la couche
AF (qui joue un r6le important sur la température de blocage), les phases désordonnées a
I’interface F/AF (qui sont dues, entre autres, a la rugosité, la diffusion...), I’épaisseur de la
couche AF... Nous verrons I’impact de certains de ces parametres sur 1’anisotropie d’échange
dans la suite de ce manuscrit.
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Figure 1.7 : Représentation schématique des configurations magnétiques d 'une bicouche

F/AF a différentes étapes du cycle d’hystérésis.

Refroidissement

AF

Plusieurs mod¢les théoriques sur le phénomene d’anisotropie d’échange ont été développés.

Dans la suite nous présentons les modeles les plus connus.

1.6 Modéeles d’anisotropie d’échange

1.6.1 Modele de Meiklejohn et Bean

Meiklejohn et Bean °

ont proposé un modele théorique simple valable a température nulle

qui permet d’expliquer I’anisotropie d’échange. Ce modele est basé sur plusieurs hypothéses :

- une interface F/AF idéale c’est-a-dire parfaitement plane (sans rugosité et sans diffusion) ;

- une interface F/AF non compensée, c’est-a-dire que I’aimantation du plan AF d’interface

est non nulle (figure 1.8) ;

2
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- ’axe facile de la couche F est colinéaire a celui de la couche AF. Cet axe est dans le plan
des couches ;

- les couches F et AF sont monodomaines ;
- le retournement des moments magnétiques F s’effectue par rotation uniforme ;

- les moments de la couche AF sont bloqués lors du retournement de la couche F (forte
anisotropie de la couche AF).

)l —>——>—>— b)—>—>—>—>
— —> —> —> —> ——> ——> —>
- —— —— —— “—— —> —— —>
— —> ——> —> — > — —> ——
«——— ——— — «——— “«—— —> —— —>
— ——> ——> —> — > —— —> ———

Figure 1.8 : Représentation schématique de deux bicouches F/AF présentant une interface

idéale et une surface AF (a) non compensée et (b) compensée.

Soit a I’angle entre I’aimantation du plan interfacial de la couche AF et I’axe facile Oy,
I’angle entre 1’aimantation de la couche F et I’axe facile Oy et 0 I’angle entre le champ extérieur
et ’axe facile Oy (figure 1.9), I’énergie magnétique totale par unité de surface s’écrit :

E = Kpepsin?f + Kjpe psin?a — Jipe cos(B — a) — uo HMpep cos(6 — B) (1.12)

N

ou :

- Kr, er et M sont respectivement la constante d’anisotropie par unité de volume, 1’épaisseur
et ’aimantation de la couche F ;

- K4 et e4r sont respectivement la constante d’anisotropie par unité de volume et I’épaisseur
de la couche AF ;

- Jint est I’intégrale d’échange a I’interface par unité de surface ;

- H est le champ appliqué ;

Le premier et le deuxieéme terme représentent respectivement 1’énergie d’anisotropie des
couches F et AF, le troisieme terme est ’énergie d’échange a I’interface entre les deux couches
F et AF et le dernier terme est ’énergie Zeeman de la couche F.
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Figure 1.9 : Schéma représentant les parametres utilisés dans le modele de Meiklejohn et
Bean.

On suppose que le champ magnétique est appliqué suivant I’axe facile Oy (8=0) et que la
couche AF est bloquée suivant Oy dans la direction de I’axe d’anisotropie donc =0 ou 7. Les
orientations stables de I’aimantation de la couche F s’obtiennent par minimisation de 1’énergie
totale du systeéme par rapporta f5 :

dE
B~

d’E(B)
dp?

0

>0

Compte tenu de ces conditions, I’expression du champ d’échange s’écrit :

|jint|
Mreg

poHg = — (1.13)

Il est important de noter qu’il existe une condition nécessaire pour que 1’anisotropie d’échange
soit observée : Kypesr > |jine|l- En effet, si cette relation n’est pas satisfaite, les moments
magnétiques de la couche AF se retournent avec les moments de la couche F lors du
retournement et le champ d’échange est nul, tandis que le champ coercitif augmente.

Ce modele permet de donner une explication qualitative du décalage du cycle d’hystérésis.
Cependant les valeurs des champs d’échange obtenues a partir de ce modele sont beaucoup plus
grandes que les valeurs expérimentales. Ceci est dii au fait que ce modele ne prend pas en
compte plusieurs parametres tels que la rugosité, la diffusion a I’interface, la présence de parois
de domaine... Pour cela plusieurs modeles plus réalistes ont été développés par la suite.
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1.6.2 Modele de Néel et Mauri

Afin d’expliquer la différence entre les valeurs de champ d’échange prévues par le modele
de Meiklejohn et Bean et les résultats expérimentaux, Néel '®, puis Mauri et al. '7 ont proposé
un modele qui autorise la formation d’une paroi de domaine dans la couche AF (parallele a
I’interface) lors du retournement de la couche F. Ce modele est basé sur plusieurs hypotheses :

- ’épaisseur de la couche AF est suffisamment grande de telle sorte que la paroi de domaine se
développe en son intérieur (figure 1.10) ;

- ’épaisseur de la couche F est petite devant celle de la couche AF ;
- interface F/AF est idéale ¢’est-a-dire parfaitement plane (sans rugosité et sans diffusion) ;
- les axes faciles des couches F et AF sont colinéaires.

Le terme relatif a 1a formation de domaines magnétiques est pris en compte dans 1’énergie totale
du systeme. Ce terme a pour effet de diminuer le couplage effectif a I’interface a cause de la
désorientation des moments magnétiques dans la couche AF. En présence d’un fort couplage a
I’interface, I’expression du champ d’échange est alors :

2\/ AAF KAF

1.14
Moen (1.14)

uoHg =

ol Aar est la constante d’échange de la couche AF (en J m™).

AF

Figure 1.10 : Représentation schématique d une paroi de domaine créée dans la couche AF
dans le modele de Néel et Mauri. Pour la clarté du schéma, un seul sous-réseau AF est

représenté.

Ce modele permet de trouver des valeurs de champ d’échange du méme ordre de grandeur que
celles mesurées expérimentalement. Cependant, ce modele n’est valable que dans les systemes

ayant un fort couplage interfacial, une couche AF épaisse et une interface plane et non
compensée.
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1.6.3 Modeéle de Malozemoff

Dans les modeles précédents, les interfaces F/AF sont parfaitement planes et non
compensées. Néanmoins dans la réalité les interfaces sont rugueuses et peuvent étre
compensées. En 1987, Malozemoff '® a montré qu’une surface compensée et rugueuse
(existence d’inhomogénéités chimiques et de défauts répartis aléatoirement) peut conduire a un
champ d’échange non nul. Dans ce modele, la présence de défauts et de rugosité a I’interface
favorise la frustration dans la couche AF (figure 1.11). Cette frustration induit un champ
aléatoire qui entraine la formation de domaines magnétiques dans la couche AF dont les parois
sont perpendiculaires a I’interface (figure [.11). Ces domaines apparaissent lorsque la couche
AF est refroidie en dessous de sa température de Néel 7n. En minimisant I’énergie totale du
systeme en présence du champ aléatoire, on trouve que I’expression du champ d’échange est :

V AAF KAF

Hp = 2
Hollg ZTEZMFeF

(1.15)
ou z est le nombre de coordination des atomes de la couche AF a I’interface, et qui caractérise
la rugosité de la couche AF a I’interface.

Les valeurs du champ d’échange dans ce modéle sont du méme ordre de grandeur que les
valeurs expérimentales. Cette derniere relation est proche de celle obtenue par le modele de
Néel et Mauri en cas du couplage fort alors que dans ce dernier, les parois de domaine dans la
couche AF sont paralleles a I’interface lors du retournement de la couche F, alors que dans le
modele de Malozemoft les parois de domaines sont perpendiculaires a I’interface et
indépendantes du retournement de la couche FM.

F \A‘ \

| pp—p———
> —>—>
AF fﬁ:’g*@’t’i

Ab—b —
<« 4“__
rg8s

Figure 1.11 : Représentation schématique d 'une paroi de domaine perpendiculaire a la

surface de la couche AF dans le modele de Malozemolff. Pour la clarté du schéma, un seul
sous-réseau AF est représenté.

1.6.4 Modele de Nowak

En 2000, Nowak et collaborateurs ' ont montré expérimentalement et par simulations Monte
Carlo que le phénomene d’anisotropie d’échange n’est pas purement un phénomene d’interface.
Ils ont introduit un modele appelé « Domain state model ». Ce modele consiste a remplacer
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aléatoirement certains atomes magnétiques de la couche AF (pas uniquement a I’interface) par
des atomes non magnétiques (défauts). Ces derniers favorisent I’existence de domaines
magnétiques a ’intérieur de la couche AF (figure 1.12). Compte tenu de la minimisation de
I’énergie magnétique, les parois de ces domaines passent par les atomes non magnétiques car
cela réduit considérablement I’énergie de ces parois.

-
=]
L

-

Figure 1.12 : Représentation schématique d’un plan F (jaune) en contact avec une couche AF

qui contient des atomes non magnétiques (spheres rouges).

Les résultats de ce modele montrent que le champ d’échange augmente avec 1’augmentation de
pourcentage d’atomes non magnétiques dans la couche AF et passe par un maximum, puis il
s’annule en raison de la perte des propriétés magnétiques du systeme. L’hypotheése de Nowak

a été validée par plusieurs études expérimentales et numériques %!,

1.7 Applications de I’anisotropie d’échange

Le phénomeéne d’anisotropie d’échange connait depuis une vingtaine d’années un tres grand
intérét dans le domaine de la recherche, en raison de son énorme potentiel d’applications dans
le développement de dispositifs de I’électronique de spin et du stockage magnétique. Par
exemple, 1’anisotropie d’échange est utilisée dans les vannes de spin pour les té€tes de lecture
de disques durs, et plus récemment dans les mémoires magnétiques a acces aléatoires (MRAM :
Magnetic Random Access Memory). Notons que le principe de lecture des disques durs est basé
sur la magnétorésistance géante (MRG) alors que le fonctionnement des MRAM est basé sur la
magnétorésistance tunnel (MRT).
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1.7.1 Magnétorésistance géante (MRG) et vanne de spin

La magnétorésistance géante est un phénomene découvert par A. Fert 2* et P. Griinberg *
1988 dans des multicouches magnétiques de fer séparées par une couche conductrice non
magnétique de chrome. Cette découverte leur a valu le prix Nobel de physique en 2007. Dans
ces multicouches, les aimantations des couches de fer sont alignées antiparalleélement I’une par
rapport a I’autre en champ nul. Lorsqu’on applique un champ magnétique, les aimantations des
couches de fer s’alignent toutes parallelement dans la direction du champ appliqué. Ce
changement d’orientation des aimantations dans les couches magnétiques s’accompagne d’une

N

variation de résistance électrique des multicouches a cause de la diffusion des électrons
dépendante du spin. Il a été observé que si les orientations des aimantations des couches de fer
sont paralleles, les électrons qui ont un spin parallele a I’aimantation peuvent traverser le
dispositif plus facilement, conduisant a une faible résistance (figure 1.13). Par contre, dans le
cas ou les orientations des aimantations des couches sont antiparalleles, tous les électrons sont
diffusés, il en résulte une forte résistance (figure 1.13). La différence des résistances étant

importante, cet effet a été nommé magnétorésistance géante.

Aimantations des couches F paralléle : Faible résistance

* ‘* Seuls les
Trajet des électrons ==—————p- électrons de spin
* * ‘ « up » passent

Aimantations des couches F antiparalléle : Forte résistance

ERE T
7 I&‘I

Figure 1.13 : [llustration de la magnétorésistance géante.

Aucun électron
ne passe

Cette propriété a permis la réalisation de capteurs magnétiques tres sensible appelés vanne de
spin 2%, Une vanne de spin est constituée de deux couches F séparées par une couche
conductrice non magnétique. L une des couches F est dite libre car son aimantation peut se
retourner facilement sous I’effet du champ magnétique extérieur. Par contre la deuxiéme couche
est dite piégée car son aimantation ne se retourne pas lors de I’application d’un champ extérieur.
Le piégeage de cette couche est obtenu par sa mise en contact avec une couche AF ce qui fait
intervenir le phénoméne d’anisotropie d’échange. Les aimantations des deux couches F peuvent
étre paralleles ou antiparalleles suivant I’aimantation de la couche F libre qui varie avec le
champ extérieur. Ce changement d’orientation d’aimantation conduit au changement de
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résistance qui se traduit par O ou 1 au niveau du codage binaire. Ce genre de capteurs de haute

sensibilité est utilisé dans la téte de lecture des disques durs de nos ordinateurs 2627

1.7.2 Mécanismes d’écriture et de lecture dans le disque dur

L’écriture 2® des données dans le disque dur est basée sur 1’induction magnétique. Une téte
de lecture est constituée d’un circuit magnétique coupé d’un entrefer tres fin avec un bobinage
(figure 1.14). Le bobinage est alimenté par un courant / (de I’ordre de quelque mA), ce qui
engendre, par induction, un flux magnétique qui s’échappe vers le media via I’entrefer et
modifie localement I’aimantation du media. Le courant prend deux valeurs + /, alors on peut
avoir deux états magnétiques stables qui permettent de coder deux valeurs pour chaque bit
d’information 0 ou 1. Un bit sur un disque dur correspond a une région composée d’une centaine
de grains du matériau F. En ce qui concerne la lecture des données, la variation de I’aimantation
du média crée un champ magnétique de fuite. La sensibilité de capteurs MRG permet de
détecter ces champs de fuite et transforme ces variations des aimantations en variation de
tension aux bornes du bobinage (figure 1.14).

Capteur MRG Téte d’écriture inductive

Figure 1.14 : Principe d’écriture et de lecture de données dans un disque dur.

1.7.3 Magnétorésistance tunnel (MRT) et jonction tunnel

Un effet de magnétorésistance similaire a la magnétorésistance géante est observé dans les
jonctions tunnel et est appelé magnétorésistance tunnel ?°. La structure des jonctions tunnel est
similaire a celle des vannes de spins, mais la couche conductrice qui sépare les couches F (libre
et piégée) est remplacée par une couche isolante. Dans ces systémes aussi, la résistance dépend
de I’orientation de I’aimantation des deux couches F. La jonction tunnel est utilisée aujourd’hui

comme cellule de stockage dans les mémoires magnétiques 2 acces aléatoires MRAM?>%32,
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1.7.4 Mécanisme de fonctionnement d’une MRAM

Une MRAM se compose d’un réseau de cellules mémoires de dimensions de 1’ordre 200 nm
(figure 1.15). Chaque cellule mémoire est constitué d’une jonction tunnel et d’un transistor. La
jonction est comprise entre deux lignes conductrices (une « bit line » et une « digit line »). Ces
lignes sont responsables d’un champ magnétique dans la jonction pour la fonction d’écriture.
La jonction est connectée avec le transistor par I’électrode du bas ou I’ouverture et la fermeture
de transistor sont pilotées par une ligne de commande nommée « word-line » (figure 1.15).

’-u--:-' L

il * Cellule
‘\ Mémoire

Unitaire

= v ./_ ;Pm'm_‘lfén.raire ﬁ\

gh Couche Isolante
Couche Libre

B Transistor
" nMOS

Figure 1.15 : Structure matricielle d ' une MRAM.

Afin d’écrire dans un cellule mémoire, des impulsions de courant sont envoyées dans les lignes
conductrices (« bit line » et « digit line »). Le transistor dans ce cas est fermé pour que le courant
circulant dans le « bit line » ne traverse pas la jonction. Ces impulsions génerent un champ
magnétique qui permet d’orienter I’aimantation de la couche libre (couche de stockage) dans
une direction déterminée. Les impulsions de courant sont choisies d’une maniere bien précise
pour que le champ induit au niveau d’un point mémoire ne perturbe pas les aimantations des

autres points mémoires (figure 1.16).

La lecture est réalisée par la mesure de résistance de la jonction tunnel d’un point mémoire.
Donc le transistor doit €tre ouvert pour que le courant circulant dans la « bit line » traverse la
jonction et mesure sa résistance (figure 1.16).
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Courant de lecture
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Figure 1.16 : Principe d’écriture et de lecture des données dans un cellule mémoire.
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Chapitre 11

Simulation numérique

Dans ce travail de theése nous avons eu recours aux simulations numériques pour étudier les
propriétés d'anisotropie d'échange des nanoplots. Dans ce chapitre nous présentons quelques
méthodes de simulation et nous détaillons les méthodes utilisées dans notre étude.

I1.1 Généralités sur la simulation numérique

Au cours de ces dernieres années, la simulation numérique a suscité une attention particuliere
et a connu un développement considérable dans de nombreux secteurs d’activités (nucléaire,
aéronautique, magnétisme...). La simulation numérique peut étre considérée comme une
technique complémentaire aux approches théoriques et expérimentales. Elle permet d’étudier
les propriétés physiques de systemes pour lesquels il n’existe pas de solution analytique, elle
remplace alors une étude théorique. Dans d’autres cas, elle peut éviter de faire des expériences
trop couteuses et/ou trop dangereuses si le modele est jugé comme fiable. De plus, avec la
simulation numérique, il est facile d’étudier 1’effet de chacun des parametres du modele sur les
propriétés physiques du systeme, ce qui est impossible expérimentalement. Les méthodes de
simulation numérique sont nombreuses et le choix d’une méthode par rapport & une autre
dépend de plusieurs criteres tels que le probleme étudié (grandeurs physiques a calculer) mais
aussi les dimensions caractéristiques du phénomene physique étudié. Dans ce qui suit, nous
présentons brievement quelques méthodes en mettant en lumiere les avantages et les
inconvénients de chacune d’elles.

I1.2 Les principales méthodes de simulation numérique

I1.2.1 Les méthodes ab initio

Les méthodes ab initio permettent de déterminer la structure électronique d’une assemblée
des quelques dizaines d’atomes. Ces méthodes sont basées sur la mécanique quantique. La plus

connue est la théorie de la fonctionnelle de la densité (TFD) 333

et la résolution des équations
de Hartree-Fock *°2°. Elles permettent de calculer 1’énergie totale et la structure électronique
du systeme a 1’état fondamental. Dans ces méthodes 1’énergie du systeme est calculée a partir
d’une densité électronique. Plus précisément, chaque électron ressent 1'effet des autres électrons
de facon moyenne (comme si les autres électrons formaient un nuage homogene d'électrons).
Compte tenu des temps de calculs nécessaires, elles ne s’appliquent qu’a un petit nombre

d'atomes.
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11.2.2 La dynamique moléculaire

La dynamique moléculaire 37

est une méthode de simulation permettant de décrire
I’évolution temporelle d’un ensemble de particules (atomes, molécules ...) en interactions. Elle
utilise les lois de la mécanique classique, notamment les équations de Newton ou la vitesse de

d’une particule résulte des forces appliquées sur cette particule par les autres particules :

d?ri(t)
Fi(t) =m drtz (2.1)
av(ry,...tN) :
Fi(t) = —%

ou ri(f) est le vecteur position de la particule i a I’instant ¢, F'; est la résultante des forces exercées
sur la particule i par les autres particules, m; est la masse de la particule i et V(r,....,ry) est
I’énergie potentielle d’interaction totale. La dynamique moléculaire permet de calculer
I’entropie, 1’énergie libre, la chaleur spécifique ... et permet de simuler des processus hors
équilibre, tels que 1’évolution microstructurale, le transport thermique ...

I1.2.3 La simulation micromagnétique

La simulation micromagnétique “° est une méthode basée sur 1’équation de Landau-Lifshitz
qui permet d’étudier des systemes a 1'échelle de quelques micrométres. Elle consiste a modéliser
un matériau ferromagnétiques au moyen d’une densité d’aimantation M(r,t) dont le
comportement est donnée par I’équation :

aM i _ YA
= S Tor M X By T M x (M X Bgsr) (2.2)

ou y est le rapport gyromagnétique, Best 1’induction effective et A le coefficient
d’amortissement.

Le premier terme représente la précession du vecteur M autour de Befr, le deuxieme terme
traduit ’amortissement du mouvement de M. Cette méthode reproduit bien les propriétés
dynamiques a 1’échelle des domaines et des parois de domaines magnétiques. Il est important
de noter que cette méthode est valable a 0 K. II est toutefois possible de prendre en compte les
effets de la température en ajoutant un champ magnétique aléatoire fluctuant (dynamique de
Langevin).

11.2.4 La méthode Monte Carlo

La méthode Monte Carlo (MC) #! est une méthode d’approche statistique largement utilisée
dans plusieurs domaines tels que : la radioactivité, les phénomenes de transport, les transitions
de phase, la croissance de films minces, la détermination des états fondamentaux ... Cette
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méthode peut étre appliquée 2 un nombre d'atomes assez grand (de ’ordre de 10°) et permet
d’obtenir les propriétés physiques d’un systéme a 1’équilibre a une température 7 non nulle.
Dans le cas du magnétisme, elle permet de générer un grand nombre de configurations
magnétiques (de 1’ordre de 10°) a chaque température a partir desquelles on peut estimer les
grandeurs magnétiques a 1’équilibre (énergie interne, aimantation, chaleur spécifique,
susceptibilité ...) a cette température. Elle permet également de déterminer les configurations
magnétiques stables a trés basse température. Compte tenu de I’importance de I’effet de la
température sur les propriétés d’anisotropie d’échange que nous souhaitons étudier, la méthode
MC est un bon choix pour réaliser nos travaux. Dans ce qui suit, nous présentons la méthode
MC appliquée a des systemes de spins.

i Echelle de longueur

Couche magnétique

Ensemble de grains |} ¥ )
pm 1 s

Amas d’atomes
y “Q.

nm-+ Structure
électronique

pm [

Calcul  Dynamique Monte Carlo Micromagnétique
ab initio moléculaire

Figure I1.1 : Les différentes échelles des principales méthodes de simulation.

I1.3 Généralités sur la méthode Monte Carlo

La méthode MC est une méthode stochastique qui est basé sur le principe de chaines de
Markov. Une chaine de Markov est une suite (X1, ..., X,) pour laquelle il existe une densité
(distribution) de probabilité d’équilibre P(X) vers laquelle le processus Markovien converge.
Dans notre étude X correspond a une configuration magnétique, c’est-a-dire un ensemble de N
spins : X = {S1, ..., Sn}. Le passage d’une configuration X a la configuration suivante s’effectue
au moyen d’une probabilité de transition par unité du temps W(X—X'). Pour qu’il y ait

convergence vers P(X), W(X —X') doit vérifier certaines conditions :

- les probabilités de transition d’une configuration X a une configuration X’ doivent satisfaire
la relation suivante pour que I’équilibre lorsqu’il est atteint persiste :

PX) =Xx WX > X)P(X) (23)

Il est important a noter que cette condition est une condition nécessaire et suffisante. En fait, on
utilise la condition de réversibilité microscopique :
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WX ->X)P(X)= WX - X)P(X) (2.4)

qui est une condition suffisante mais non nécessaire au maintien de 1’équilibre. Dans ce qui suit,
on présente la méthode MC standard, quantifiée en temps et cinétique.

I1.3.1 Méthode Monte Carlo standard basée sur 1’algorithme de Metropolis

L’algorithme de Metropolis ** est un algorithme dans 1’ensemble canonique qui consiste en
la réactualisation d’un seul spin a la fois (S; — S;). Cet algorithme permet de simuler 1’état
d’équilibre du systeme a la température T et de calculer ses grandeurs thermodynamiques a
cette température. Dans I’ensemble canonique, la densité de probabilité s’écrit :

_EX)

e kBT

P(X) = 7D

(2.5)

ou E(X) est I’énergie de la configuration X, kg est la constante de Boltzmann et
EX)

Z(h) = Yy e kBT représente la fonction de partition. Donc la condition de réversibilité
microscopique (2.4) s’écrit :

Pxr) _ w(x-x") —2E
— — kpT
Py waon ¢ (2.6)

ou AE = E(X") — E(X) est la variation d’énergie lors de la transition de la configuration X a la

configuration X'. La probabilité de transition choisie par Metropolis et al. est :

AE

W(X - X') = min {1, e‘kTT} (2.7)

Par conséquent, toute transition dont la variation d’énergie AE est négative (I’énergie du
systeme diminue) est toujours acceptée quelle que soit la température car W(X —-X') = 1. Par
contre si AE est positive, la transition peut étre acceptée ou non puisque W(X — X') < 1 (Figure
11.2).
La description de 1’algorithme de Metropolis est :

1- Choix aléatoire d’un site i et tirage aléatoire de la nouvelle orientation S; de son spin.

2- Calcul de la variation d’énergie AE associé au changement d’orientation du spin : §; — S;.

AE
3- Calcul de la probabilité de transition : W (X — X') = min {1, e ksT }
4- Si AE < 0, alors le changement d’orientation est accepté.

Si AE > 0, on tire un nombre aléatoire rtel que 0 < r < 1:

AE
e Sir<e kBT alors on accepte la nouvelle orientation du spin.

35



AE
e Sir>e kBT alors on refuse la nouvelle orientation du spin.

5 - Retour a I’étape 1.

Acceptée r Rejetée

Py AP
B>
Iy

Acceptée

Figure I1.2 : Variation de la probabilité de transition de Metropolis en fonction de AE/kgT.

Les étapes 1 a 4 constituent un pas MC. On réalise un grand nombre de pas MC (nwmcs)
typiquement de I’ordre de 10°.

Cet algorithme est bien adapté pour simuler I’équilibre thermodynamique a la température T
car il minimise 1’énergie libre du systeme a chaque température sans prendre en compte les
barri¢res d’énergie a franchir lors de la transition d’une configuration a I’autre. Cependant I’un
des problemes de cet algorithme est la correspondance entre un pas MC et temps physique en
secondes. Par conséquent, cet algorithme n’est pas adapté pour étudier les aspects dynamiques
tels que la dynamique de retournement de 1’aimantation ou les barrieres d’énergie a franchir
jouent un rdle important. Pour pallier a ce probléme, d’autres méthodes ont été proposées
comme la méthode MC quantifiée en temps et la méthode MC cinétique.

11.3.2 Méthode Monte Carlo quantifiée en temps

La méthode MC quantifiée en temps a été introduite par Nowak et al. ** dans le but de
résoudre le probleme de la correspondance entre un pas MC et le temps physique. Cette
méthode differe de la méthode standard dans la fagon de choisir la nouvelle orientation du spin.
Dans cette méthode, la nouvelle orientation du spin est choisie dans un cone d’axe S; et de rayon
R <1 (figure I1.3) de la fagon suivante :

1- On choisit aléatoirement un vecteur u a I’intérieur du cone de rayon R avec une densité

de probabilité uniforme.

2- On additionne u au vecteur unitaire S; pour avoir la nouvelle orientation du spin.
Situ

3- La nouvelle valeur du spin est donnée par : §'; = ——.
[1Si+ ull
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Il est a noter que les résultats de simulation sont fortement dépendants de la valeur de R. Selon
cet algorithme, le temps physique ¢ associé a un pas MC est égal a :

_ (1+a?)m
- 20aykgT

ot R? (2.8)

ou o est le coefficient d’amortissement, y le rapport gyromagnétique et m le moment
magnétique associé au spin. Cette méthode permet de prendre indirectement en compte les
barriéres d’énergie. Elle reste toutefois inefficace dans certains cas. Par exemple les simulations
de cycles d’hystérésis a basse température dans les systemes F pour lesquels le renversement
d’aimantation s’effectue par rotation uniforme conduisent a des valeurs de champ coercitif trop
élevées. Ceci est dO au fait que cette méthode utilise un algorithme de réactualisation d’un seul
spin a la fois, ce qui colite beaucoup d’énergie lorsque le couplage est fort.

X

Figure I1.3 : Principe de la méthode Monte Carlo quantifiée en temps.

Il est a noter que cette méthode est beaucoup moins couteuse en temps de calcul que la méthode
basée sur 1’équation LLG. En fait, la méthode MC quantifiée en temps est équivalente a la
méthode LLG lorsque I’amortissement est grand. Nous avons choisi cette méthode dans
I’approche atomique (chapitre IV) pour étudier les effets des joints de grains et de la diffusion
atomique a I’interface (F/AF) sur les propriétés d’anisotropie d’échange des nanoplots.

11.3.3 Méthode Monte Carlo cinétique

Contrairement a la méthode MC standard et a la méthode MC quantifiée en temps, la

4 prend explicitement en compte les barriéres d’énergie pour

méthode MC cinétique
réactualiser un spin (par exemple pour retourner un spin). Pour mieux comprendre cette
méthode, nous la présentons dans le cas de I’approche granulaire ***® dans laquelle le spin
représentera la direction de ’aimantation d’un grain magnétique et sera noté o;. Les détails du

modele granulaire seront donnés dans le chapitre III. Dans ce modele, o; sera toujours
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colinéaire a I’axe facile Oy et ne pourra donc prendre que deux orientations (figure I11.4). Pour
se retourner, chaque spin doit franchir une barriere d’énergie AE qui dépend de I’anisotropie,

de I’énergie d’échange avec les grains voisins et du champ appliqué.

a gauche a droite

a'.

N

AE :f( E anisotropie, E échange, E Zeeman )

Figure 11.4 Orientations possibles du spin dans le modele granulaire.

La probabilité de transition (retournement) du spin est donnée par :
AE\ . .
W(oi > — 6i) = exp (— ﬁ) si AE > 0, 1 sinon.
B

Il est a noter que cette probabilit¢ de transition vérifie bien la condition de réversibilité

microscopique (Eq. 2.4). Pour une température donnée, 1'algorithme est donc :

1.Choix aléatoire d’un grain magnétique i.
2.Calcul de la barriere d’énergie AE correspondant au retournement du spin (6;— - 0;).
3.Calcul de la probabilité de retournement W(c; — — Gi).

4.SiW(e; » — 0;) =1, alors le spin se retourne.

AE
SiW(e; > —0a;) =e *BT , on tire un nombre aléatoire r tel que 0 < r <1 :

AE
e Sir<e *BT alors on accepte le retournement.

AE
e Sir>e kBT alors le spin ne se retourne pas.

5. Retour a I’étape 1.
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Chapitre 111

Propriétés d’anisotropie d’échange
des nanoplots et des films continus
(NiFe/IrMn et Co/IrMn) en comparaison
avec les résultats expérimentaux :

Approche granulaire

II1.1 Introduction

Pendant les dernieres décennies, de nombreuses études sur I’anisotropie d’échange (EB) ont
été réalisées en raison des applications dans le domaine de I’enregistrement magnétique que ce
soit I’écriture ou la lecture *’*8, Plus récemment, le challenge est d’augmenter la densité de
stockage tout en réduisant la taille des appareils (capteurs magnétiques ) *°. Pour cela, il est
particulierement important d’étudier 1’anisotropie d’échange dans les nanoplots *° dans lesquels
interviennent les effets de bords et les effets de taille en raison de leurs petites dimensions
(quelques dizaines de nm). Plusieurs études ont montré que les valeurs du champ d’échange Hg
dans les nanoplots sont plus grands que ceux des films continus alors que d'autres ont indiqué
le contraire.

Par exemple, dans une étude sur des bicouches NiFe/IrMn, V. Baltz et al. ont montré que Hg
a température ambiante est plus petit dans les nanoplots que dans les films continus lorsque
errmn < 11 nm. Par contre, il est plus grand au-dessus de cette épaisseur >, Dans une étude
plus récente sur des bicouches NiFe/IrMn, F. Spizzo et al. ont constaté que Hg diminue lorsque
les dimensions latérales diminuent a la température ambiante, alors qu’il augmente a basse
température (10 K) 3. Dans une autre étude sur des bicouches NiFe/FeMn, L. Sasaki et al. ont
également montré que Hg 2 température ambiante diminue lorsque la taille diminue >4, ce qui
est en accord avec les Réfs. °1>3. En revanche, il a été observé que Hg i température ambiante
est plus petit dans les nanoplots NiFe/IrMn pour ermn = 15 nm >, ce qui est en contradiction

f.3°. Dans une autre étude récente sur des nanoplots Co/IrMn %, G. Vinai et al. n’ont

avec laRé
trouvé aucun effet de la taille latérale sur Hg a température ambiante pour différentes épaisseurs

de IrMn (3 nm < exmn < 15 nm). Dans les nanoplots Co/CoO, pour eco = 8 nm (petite épaisseur),
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une forte augmentation de Hg a 4K a été détectée lorsque la taille latérale diminue. Cependant
que pour eco=25 nm (grande épaisseur), I’augmentation de Hg est moins prononcée . La
majorité des résultats expérimentaux indiquent donc que Hg a température ambiante diminue
lorsque la taille latérale diminue. Bien que peu de résultats existent, cela semble étre I'inverse a
basse température. Ces changements de comportement de Hg entre les nanoplots et les films
continus sont dus aux effets de bords. En effet, V. Baltz et al. ont montré que 1’un des effets de
bords est de favoriser la présence de phases magnétiques désordonnées (régions de type « verre
de spin ») dans la couche AF 8,

Concernant I’influence de I’épaisseur de la couche AF, Il a ét€ montré que la variation de Hg
a température ambiante en fonction de ermn présente un maximum pour ermn = 6,5 nm pour
toutes les tailles des nanoplots>®. D’autres études sur des bicouches NiFe/IrMn et CoFe/IrMn
3960 indiquent un maximum pour ermn = 8 nm. De méme, dans une autre étude sur les bicouches
Co/IrMn, il a été observé que Hg, a température ambiante, augmente lorsque ermn passe de
2,6 nm 2 3,9 nm en accord avec les Refs’®>. Par contre, c¢’est le contraire a2 10 K 6.

Parall¢lement, il n’existe que quelques études numériques sur les propriétés d’anisotropie
d’échange dans les nanoplots F/AF. Ces études peuvent étre divisées en deux catégories : la
premiere basée sur un modele atomique et la deuxieme basée sur un modele granulaire.
Concernant I’approche atomique, G. Garcia et al. ®> ont montré, en utilisant les simulations
Monte Carlo, une augmentation de Hg a 10 K dans les nanoplots par rapport aux films continus.

Concernant I’approche granulaire, G. Vallejo-Fernandez et al. %

ont trouvé que HE est plus petit
dans les nanoplots par rapport aux films continus a température ambiante. Il est important de
noter que ce modele granulaire ne prend pas en compte les phases magnétiques désordonnées a
I’interface (régions de type « verre de spin ») qui ont été prises en compte dans d’autres études
1845465364 Ces phases interfaciales peuvent altérer significativement les propriétés
d'anisotropie d’échange.

Ce chapitre est consacré a I’étude des propriétés d’anisotropie d’échange des nanoplots F/AF
en utilisant I’approche granulaire. Notre travail a été réalisé a 'aide de simulations Monte Carlo
cinétiques. Dans un premier temps, nous allons décrire notre modele structurale et magnétique
pour les films continus et les nanoplots. Ensuite, nous présentons nos résultats sur I’effet du
couplage F sur le mécanisme de retournement de la couche F et I’effet de ’épaisseur de la
couche AF sur les propriétés d’anisotropie d’échange des nanoplots et des films continus
NiFe/IrMn. Apres cela, nous étudions 1’effet de la température de mesure sur le champ coercitif
et le champ d’échange pour différentes tailles des nanoplots NiFe/IrMn et d’un film continu.
Enfin, nous examinons ’effet de 1’épaisseur de la couche AF, dans les nanoplots et les films
continus Co/IrMn, sur le champ coercitif et le champ d’échange a température de mesure
constante et ensuite a température de mesure variable. Pour chaque étude nous comparerons

nos résultats a des résultats expérimentaux.
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I11.2 Modéle

II1.2.1 Modélisation structurale

Nous nous intéressons a I’étude des bicouches F/AF en utilisant ’approche granulaire. Afin
de construire la nanostructure granulaire qui est caractérisée par une distribution volumique de

% avec I’hypothése de la croissance

grains, nous avons eu recours aux tesselations de Voronoi
colonnaire. Cette méthode s’applique a un ensemble E de n points dans I’espace de dimension
D. Plus précisément, elle consiste a décomposer I’ensemble E en cellules qui remplissent
I’ensemble sans chevauchement. Ces cellules sont connues par les germes (ou sites), chaque
germe i de E est ’ensemble de points de I’espace qui sont plus proche de i que de tous les autres
germes de E (figure III.1). En revenant a notre cas, I’ensemble E représente une couche et les
germes sont I’ensemble de grains qui constituent la couche. La distribution de tailles des germes

est de type log- normale.

Figure IIL.1 : Cellules de Voronoi 2D pour un ensemble de 20 germes.

Afin de générer les grains de la tesselation de Voronoi et d’obtenir toutes les informations
géométriques associées a chaque grain et a son voisinage, nous avons utilisé le logiciel Neper.
Ce logiciel offre la possibilité de controler la distribution de volume des grains obtenus.

Dans le but d’étudier les propriétés d’anisotropie d’échange des nanoplots et de les comparer
a celles des films continus, nous avons généré des bicouches modélisant les films continus et
d’autres bicouches modélisant les nanoplots. Chaque couche du film continu contient 10* grains
alors que celle du nanoplot n’en contient que 289 (L = 130 nm). Pour étre plus réaliste dans la
modélisation des nanoplots, nous avons introduit des grains de surface réduites en bordures des
couches qui résultent de la méthode d’élaboration expérimentale. Sur la figure III.2, nous
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présentons une vue de dessus de la nanostructure d’une couche du film continu et d’une couche

du nanoplot illustrant la présence de petits grains aux bords du nanoplot.

Film continu

A\

Nanoplot

Figure IIL2 : Vue de dessus de la nanostructure d’une couche du film continu contenant 10*

grains et d’une couche du nanoplot contenant 289 grains générées par tesselation de

Voronoi.

Sur la figure III.3 nous présentons les distributions volumiques des grains intérieurs et en

bordures pour une couche du film continu et une couche du nanoplot. Sur la figure de droite,

on voit que le volume moyen des grains en bordures du nanoplot (= 150 nm®) est presque deux

fois plus petit que celui des grains intérieurs (= 270 nm?) ce qui n’est pas le cas dans le film

continu (figure de gauche) ou le volume moyen des grains est le méme en bordures et a

lintérieur (= 270 nm?).

900 = Grains en bordures

B Grains a l'intérieur

600

Film continu

300

Nombre de grains

0 100 200 300 400 500 600 700

Volume (nm?3)

Nombre de grains

27

0

B Grains en bordures
B Grains a l'intérieur

100 200 300 400 500 600 700

Volume (nm3)

Figure I11.3 : Distribution log normale des volumes des grains obtenue par tesselation de
Voronoi dans le cas du film continu (a gauche) et du nanoplot (a droite).
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I11.2.2 Modélisation magnétique

Apres avoir modélisé la nanostructure des deux couches (F et AF), il est nécessaire de
déterminer les différents parametres magnétiques de chaque grain.

I11.2.2.1 Caracteristiques des films continus et des nanoplots

Plusieurs études expérimentales sur les bicouches F/AF ont montré qu’il existe des
« régions » moins stables a I’interface F/AF dans la couche AF qui ont été assimilées a des
phases magnétiques désordonnées 843463364 Ces phases interfaciales désordonnées qui sont
dues a de la frustration magnétique induite par les défauts a l'interface F/AF (interdiffusion,
défauts d'empilement...) peuvent affecter significativement les propriétés d'anisotropie
d’échange. Nous modélisons ces phases interfaciales désordonnées par la présence de petits
grains (PG), d’épaisseur epc inférieure a celle de la couche AF (ear), répartis aléatoirement a
l'interface F/AF au sein de la couche AF *3° (figure 111.4).

R

- —_ — —
- N , , | GrainF

I -_ —_—

Zoom el S T — ’ -

—_— -, —~_— | Phase désordonnée
e —_— —> —
— | . 0 Grain AF

Figure I11.4 : Schéma représentant des moments magnétiques atomiques désordonnés a
linterface d’un grain F et d’'un grain AF (a droite) et le macro-moment correspondant
suivant [’axe Oy (a gauche).

En se basant sur des données expérimentales °>7, les phases interfaciales désordonnées peuvent
s'étendre sur 3-4 plans atomiques, pour cela nous avons pris epg=2 nm. De plus, il a été
démontré expérimentalement ®® que la fraction de phases désordonnées a I’interface (xpg)
dépend des méthodes d’élaboration des bicouches et peut varier entre 20 et 80%. Dans nos
simulations nous avons fixé la fraction de PG a I’interface a une valeur moyenne de 50% aussi
bien dans les nanoplots que dans le film continu (xpc = 50%). En outre, une étude récente >® sur
les nanoplots a montré que les propriétés magnétiques des grains en bordures dans la couche
AF sont altérées par le processus de fabrication. Cette étude a montré que les bords de la couche
AF constituent des emplacements supplémentaires pour la formation de phases magnétiques
désordonnées similaires a celles qui existent a l'interface F/AF. Pour modéliser ces phases
magnétiques désordonnées en bordures du nanoplot dans la couche AF, nous considérons que

43



les grains des bords de la couche AF qui ont des surfaces réduites appelés PGs ont les

mémes propriétés magnétiques que les PG de interface F/AF. Il est a noter que ces PGp

sont supposés avoir la méme épaisseur que la couche AF (epcs = ear) et avoir des propriétés
magnétiques altérées par rapport a celles des grains AF que nous préciserons ci-dessous. En
conséquence, la fraction de grains ayant des propriét€s magnétiques altérées dans le cas des
nanoplots est plus grande que celle du film continu en raison de la présence des PGs.

I111.2.2.2 Hamiltonien

Dans notre modele les dimensions des grains sont a 1’échelle nanométrique, donc nous
considérons que chaque grain est monodomaine et que le retournement des moments
magnétiques s’effectue par rotation uniforme. Ainsi, nous avons pu modéliser chaque grain F,
PG ou PGs par un vecteur unitaire o; qui représente la direction et le sens de 1’aimantation du
grain. Pour les grains AF, a; représente la direction et le sens de I’aimantation interfaciale non
compensée. Dans notre modele, les grains F sont couplés entre eux (Jr) et il existe deux types
de couplage a I’interface : un couplage Jr.ar entre les grains F et les grains AF et un couplage
Je-pG entre les grains F et les PG (ou les PGg dans le cas des nanoplots). De plus, les PG sont
couplés aux grains AF du dessous (Jar.pc). Nous considérons une anisotropie uniaxiale suivant
I’axe Oy pour tous les grains. Nous considérons que la barriere d’énergie est grande devant
I’agitation thermique, donc les vecteurs a; sont toujours colinéaires a 1I’axe facile (Oy) (vers la
gauche ou la droite).

|

Jr T
— | )
[ JEar -
\

— )
Oz PGB‘ AF :

Figure IILS : Schéma représentant un nanoplot F/AF avec la présence des PG dans la

JF—PG

I—8

(—
—
A—

JAF -PG

[UINER
1y
4

couche AF a l'interface et des PGp dans la couche AF en bordures.

L’énergie magnétique totale de la bicouche est la somme de plusieurs contributions :
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ZJUG, o — ZKV(aley) — uoH z m; (3.1)

<i,j> iEF,PG,PGg

ou Jij = Jr, JE-AF, JEPG ou Jar-pG sont les intégrales d’échange effectives entre les grains, Vi est
le volume du grain, H est le champ appliqué suivant I’axe Oy, mi est le moment magnétique du
grain F, ou du PG ou du PGg (dans le cas des nanoplots) et K; est la constante d’anisotropie
effective par unité de volume incluant les différents types d’anisotropie (anisotropie magnéto-
cristalline, anisotropie de forme ...). K; dépend de la température. L’intégrale d’échange
effective entre le grain i et le grain j est proportionnelle a la surface « de contact » entre deux
grains voisins (S;; ) : Jij = JijxS;; ou ji est le couplage effectif par unité de surface (voir I111.3.2.4).
La dépendance des constantes d’anisotropie des grains F, AF, PG et PGg en fonction de la

température s’écrit sous la forme®:

Ke(D= KA-p (2
Kar(T) = K& (1- 1) 33)

Koe (M= K§° (1-1) G4

ou K&, K& et K¢ sont les constantes d’anisotropie effective par unité de volume a 0 K des
grains F, AF, PG (et PGg) respectivement, et 7c, T~ et T sont respectivement la température de
Curie, la température de Néel et la température de gel des phases magnétiques désordonnées

Dans notre modele, le retournement du macro-moment o; de la direction + Oy vers — Oy
(ou de — Oy vers + Oy) nécessite de franchir une barriére d’énergie (figure I11.6). Pour un grain
F la barriere d’énergie a franchir lors du retournement s’écrit sous la forme :

|H+H|

AEL, = Kp(T)V; (1 )2 (3.5)

ou H; est la valeur algébrique du champ local percu par le grain F :

1
H; = oMV, [F z or+ Jp-x.0x

] (3.6)
Voisins F X=AF ou PG
2Kp(T)

HoMF
Le signe + dans la formule (3.5) correspond au cas ol g; est dans le méme sens que H + Hi et

oll Mr est ’aimantation d’un grain F et HY = est le champ d’anisotropie des grains F.

le signe — au cas ou g; est dans le sens opposé a H + Hi.

De méme, pour les PG et les PGg la barriere d’énergie a franchir est :

|H+ H;l
AEfpe = Kpg (M V; (1 £ HIG — 5 )’ (3.7)
ou H; est la valeur algébrique du champ local percu par le PG ou le PGs :

1

H; = woMpaV Ur-pc OF + Jar—pc Oar ] (3.8)
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2Kpg(T)

oll Mpg est I’aimantation d’un PG (et PGg) et HE¢ =
HoMpg

PG (et PGg).

est le champ d’anisotropie des

Pour un grain AF la barriere d’énergie a franchir lors du retournement du macromoment s’écrit
sous la forme :

H;
MEfye = Kap(T) Vi (1 £ pg)? (3.9)

ou H; est la valeur algébrique du champ local percu par le grain AF :

H;= Y6,  avecY =F ou PG (3.10)
HoHAF
2Kar(T)V;

avec HAF = (uaF est la norme du moment magnétique interfacial des grains AF qui

HolAF
est proportionnelle a la surface « de contact » F/AF ).

Energie ,

/2 0 /2 T 372 7

Figure IIL.6 : Courbe de variation de | 'énergie en fonction de ['angle 0 entre le
macromoment F et [’axe facile Oy.

I111.2.2.3 Tempeératures de blocage

Comme on I’a vu dans le chapitre I, la température de blocage intrinseéque (TFY) est la

température pour laquelle le temps de relaxation Tt en absence de champ appliqué et

d’interaction est égal au temps de mesure Imes, c’est-a-dire
KV . . .
Tp = oI () Le temps de mesure dans nos simulations s’écrit sous la forme fmes = nmvcs 0t
Bin o .
(3.11) ou &t est le temps physique associé 4 un pas MC. Des études antérieures '° ayant montré
que &7 ~ 219 (3.12), la température de blocage intrinseéque T devient donc :
KV

kg In(2npycs)

(3.13)

int _
Tz =

46



Comme les constantes d’anisotropie effective K dépendent de la température (Eqs (3.2) a (3.4)),

alors TE™ s’écrit :

Tint,F — KgVFTC (3 14)
B kBTcll’l(ZnMCS)+K5VF )
Tint,AF — K(I)4FVAFTN (3 15)
B kTN ll’l(ZTlMcs)+K64FVAF )
PG
Tint,PG _ Ko “ VpgTg (3.16)
B kpTq ll’l(ZTlMcs)+KgG Vpe ’

Par conséquent, la distribution volumique des grains entraine une distribution des températures
de blocage intrinséques TS . Donc la distribution de T&* du nanoplot est différente de celle du
film continu a cause de la présence des PGg en bordures.

Dans la suite de ce mémoire nous étudierons les propriétés d’anisotropie d’échange des
bicouches F/AF les plus étudiées d’un point de vue expérimental : les bicouches NiFe/IrMn et
Co/IrMn.

I11.3 Résultats sur les bicouches NiFe/IrMn 7!

Dans cette partie nous étudions ’effet du couplage F sur le mécanisme de retournement de
la couche F et sur la variabilité de Hg d’un nanoplot a 1’autre. Ensuite, nous examinons les
propriétés d’anisotropie d’échange a température ambiante des nanoplots par rapport a celles
des films continus pour différentes épaisseurs de la couche AF (IrMn). Puis, nous présentons
les effets de la taille latérale des nanoplots sur Hg et Hc pour différentes températures de mesure.

II1.3.1 Procédures expérimentales

Nos simulations sont effectuées de maniere a reproduire deux procédures expérimentales :

1- la procédure de Soeya ’* afin d’étudier la variabilité de He entre les nanoplots et de
comparer les propriétés d’anisotropie d’échange des nanoplots avec celles de films continus.
Cette procédure consiste a faire un premier refroidissement de I’échantillon sous champ positif
(« field cooling ») noté Hrc d’une température To (d’environ 500 K) jusqu’a Tm=4 K (ou
298 K). Tous les grains en contact avec la couche F (des grains AF, les PG et PGg) qui ont une
température de blocage inférieure a 7o sont alors « polarisés » dans le sens du champ appliqué
(car Jr.ar et Jepg > 0), c’est-a-dire vers la droite. Puis on fait des recuits successifs a des
températures intermédiaires croissantes (7,) comprises entre Twm et 7o sous un champ négatif.
Chaque recuit permet de « repolariser » vers la gauche les grains en contact avec la couche F
qui vérifient T < Ta. Les recuits successifs permettent donc de « repolariser » progressivement
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vers la gauche les grains en contact avec la couche F (des grains AF, les PG et PGg). Apres
chaque recuit a 75, un cycle d'hystérésis est mesuré a 7m. La variation de Hg en fonction de T,
est représentée figure III.7. Hg varie entre —Hmax lorsque tous les grains en contact avec la
couche F sont initialement « polarisés » vers la droite et +Hmax lorsque tous les grains en contact
avec la couche F ont été « repolarisés » vers la gauche par les recuits successifs.
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)
<4
—)

e

—)
—
4=

-

—) | — ——)
— | — ——
| — —)

Il

Il

recuits successifs pour réorienter les entités qui
sont en contact avec la couche F etayant Ty <T,

Figure I11.7 : Courbe de variation de HE en fonction de Tq dans la procédure de Soeya.

2- une autre procédure qui consiste a faire un seul refroidissement sous champ positif Hrc
de To jusqu’a 5 K afin d’étudier I’effet de taille dans les nanoplots. Puis des cycles d'hystérésis
successifs sont mesurées a des températures croissantes Tm (Tm > SK).

I1 est important de noter qu’il existe trois catégories de grains dans la couche AF qui peuvent

contribuer ou pas sur Hg suivant la valeur de leur 7g (figure II1.8) :

1- la premiere catégorie correspond aux grains qui vérifient 7g > To. Ces grains ne sont pas
« polarisés » par la procédure de refroidissement et ils restent orienter aléatoirement. Ils ont un
moment interfacial résultant nul. Par conséquent, ils ne contribuent pas a Hg en moyenne.

2- la deuxieme catégorie correspond aux grains qui vérifient 7 < Twm. Ces grains sont
polarisés par la procédure de refroidissement, mais comme 7 < 7Twm alors ils sont
superparamagnétiques a Twv et ne contribue pas non plus a He.

3- la troisieme catégorie correspond aux grains pour lesquels 7w < T8 < Tp. Ces grains sont
polarisés par la procédure de refroidissement et contribuent sur Hg car ils sont bloqués a Twm.
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Figure I11.8 : Schéma représentant les différentes catégories de grains contribuant ou non a

HE en fonction de leur température de blocage.

I11.3.2 Parameétres numériques

La plupart des parametres de notre modele peuvent étre trouvés dans la littérature ou
raisonnablement estimés a partir de données expérimentales.

111.3.2.1 Parameétres magnétiques de la couche F

Dans notre cas le matériau F est I’alliage NiFe qui a une température de Curie de 850 K '°,
L’aimantation a saturation de NiFe est Mp= 8,3x10° A/m '°. Afin d’avoir une valeur réaliste de
Hc > 2 0K, de I’ordre de 500 Oe, la constante d’anisotropie effective 2 0 K a été prise égale a
1,66x10* J/m’.

111.3.2.2 Parameétres magnétiques de la couche AF

Dans cette theése, le matériau AF est I’alliage IrMn qui a une température de Néel de 690 K
14 La constante d’anisotropie effective 2 0 K est égale a 4x10° J/m>. Cette valeur a été choisie
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de facon a reproduire la distribution de 7 trouvée expérimentalement par V. Baltz et al. °* pour

ear=9 nm. L’aimantation interfacial des grains AF est Mar = 1,31x10°% A/m.

111.3.2.3 Parameétres magnétiques des PG et PGp

Les parametres des PG et des PGp sont inconnus. Nous supposons que la constante
d’anisotropie des PG ou PGg est la méme et est plus faible que celle des grains AF. Cela peut
se justifier par I’étude expérimentale *® qui a montré que les températures de blocage 75 des
phases magnétiques désordonnées a l'interface ou en bordures des grains AF sont plus faibles
que celles des grains AF de volume. D'un point de vue théorique, cela peut se justifier par la
non colinéarité des moments magnétiques dans ces phases qui entraine une diminution de la

constante d'anisotropie effective. Nous avons arbitrairement pris K§¢= K£% = 0,75 K. De
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méme, nous avons pris une valeur identique pour I’aimantation a saturation des PG et PGg:
Mpg = Mpcg = 1,64x10°> A/m.

111.3.2.4 Interactions d’échange effectives interfaciales

Les valeurs des interactions d’échange effectives a I’interface ne sont pas connues. Dans nos
simulations, le couplage effectif a I’interface par unité de surface entre les grains F et les grains
AF (jr.ar) a été choisi de facon a ce que le modele permette de retrouver la valeur maximale de
|Hg| pour ervn=9 nm mesurée dans la référence °'. Nous avons constaté que jr.ar= 1,5%10"
4J/m? est une valeur raisonnable pour les bicouches NiFe/IrMn. Les couplages effectifs a
I’interface par unité de surface entre les grains F et les PG (jr-pc) et celui entre les grains F et
les PGg (jr-pgB) ont été pris identiques : jr.pc = jrpge. Ce couplage est un parametre ajustable.
En raison de la non-colinéarité des moments magnétiques dans les phases magnétiques
désordonnées, nous supposons que jr.pG < JF-AF.

I11.3.2.5 Bilan des parameétres numériques

Les parametres utilisés dans nos simulations sur les bicouches NiFe/IrMn sont regroupés
dans le tableau III.1.

K& =1,6x10*J/m? Mr=0,83x10° A/m Tc=850K xpG = 50%

K§F =4x10° J/m® | Mar=1,31x10° A/m Tn =690 K erG =2 nm

KPG=3x10°J/m® | Mpg=1,64x10°A/m Ty =690 K €PGB = CAF
KF6B = k¢ Mpcs = Mpg jrar=1,5x10" J/m? JF-PGB = JF-PG

Tableau II1.1 : Valeurs numériques des paramétres fixés dans nos simulations sur les
bicouches NiFe/lrMn.

I11.3.3 Effet du couplage effectif entre les grains F

Dans cette partie nous étudions I’effet du couplage entre grains F par unité de surface jr sur
la variabilité de He d’un nanoplot a 1’autre et sur le mécanisme de retournement de la couche
F. Nous appliquons la procédure de Soeya a des nanoplots NiFe (12 nm) / IrMn (5 nm) avec un
refroidissement initial (Hrc=0,24T) de To=550K a Tm=4K (ou 298 K). Dans nos
simulations, chaque nanoplot contient 289 grains et a une taille latérale L égale a 130 nm. Nous
considérons que jr.pc= 8,5x107 J/m? Les paramétres utilisés dans cette partie sont résumés
dans le tableau III.2.

er=12nm Tv =4 K (ou 298 K) JjE-PG (ouPGB) = 8,5x10° J/m?
ear =5 nm To=550K 4x10” < jr (J/m?) < 4x10*

Tableau II1.2 : Valeurs numériques des paramétres de simulation.
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Nombre de grains

Puisque les valeurs de Hg sont liées directement aux valeurs de 7 des grains qui sont en contact
avec la couche F (grains AF, PG ou PGg dans le cas des nanoplots), nous présentons les
distributions de 7B intrinseque des grains qui sont en contact avec la couche F d’un nanoplot et
d’un film continu dans la figure I11.9. 1l est important de noter que les températures de blocages
effectives ne sont pas tout a fait égales aux températures de blocages intrinseques, compte tenu
des interactions entre grains et, dans le cas des PG et PGg, du champ appliqué. Cependant, des
études antérieures ont montré que le couplage entre grains ne modifie pas beaucoup la
distribution de T 7. Cette figure montre que la Ts maximale de ces grains est inférieure a To
(550 K) dans les deux cas (film continu et nanoplot), ce qui signifie que tous ces grains sont
polarisés lors du premier refroidissement et peuvent donc contribuer a Hg suivant la valeur de
Twm.

20

400 I Film continu Nanoplot
| PG + PGs
300{ PG e 15 -
AF d
(V]
©
200- 2 101
€
o
=2
100+ 5 ||-|_|
0 . oMl
0 100 200 300 400 500 600 700 0 100 200 300 400 500 600 700
TB,int(K) TB,int (K)

Figure I1L.9 : Distributions de Tp intrinséque des grains en contact avec la couche F pour un
film continu (a gauche) et pour un nanoplot de taille L =130 nm (a droite).

I111.3.3.1 Température de mesure Ty = 4 K

Selon la figure II1.9, tous les grains qui sont en contact avec la couche F sont bloqués a
Tm = 4 K et vont donc contribuer a He a Tm = 4 K. Tout d’abord, nous étudions I’effet de jr sur
la variabilité de Hg d’un nanoplot a I’autre. La variation de Hg (simulé a 7v = 4 K) en fonction
de T, pour plusieurs nanoplots est tracée figure II1.10 pour jr = 4x10” J/m? (couplage faible par
rapport au terme d’anisotropie) et pour jr = 4x10* J/m? (couplage fort par rapport au terme
d’anisotropie). On voit que la variabilité de Hg entre les nanoplots est importante lorsque jr est
grand (4x107*J/m?), elle diminue lorsque jr diminue (pas montré ici) et disparait pour jr faible
(4x107 J/m?). Ensuite nous présentons figure IIL.11 la variation de He (moyennée sur 60
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He(Oe)

nanoplots) en fonction de Ta, pour 4x107° J/m? < jr < 4x10™* J/m?. Nous avons vérifié que la
moyenne sur un nombre de nanoplots supérieur a 60 ne modifie pas les résultats.

300 300
iF = -4 2 e = -5 2
200- Jg =4x10-4 J/m 200 Jg =4x10° J/m
100 ~ 100 +
8
0 o 0
I
-100 -1001
-200 -200
-300 T T T T T T T T T T _300 T T T T T T T T
0 100 200 300 400 500 0 100 200 300 400
Ta (K) Ta (K)

Figure I11.10 : Variation de HE(Tu = 4 K) en fonction de Ta pour plusieurs nanoplots NiFe
(12 nm) /IrMn (5 nm) pour jr= 4x107 J/m? (fort) et pour jr = 4x107 J/m? (faible).

2
00 —— 4x10™ J/m?

—— 2x10™* J/m?
—— 8x10° J/m?
100 +—m— 4x10° J/m?
=—{ = Théorie

He(Oe)

-100

'200 T T T T
0 100 200 300 400 500

Ta(K)
Figure II1.11 : Variation de He (Tu = 4 K) (moyenné sur 60 nanoplots NiFe (12 nm) /IrMn (5
nm)) en fonction de T, pour 4x107 J/m? <jr < 4x10™ J/m?.

Nous avons comparé nos résultats avec 1'expression théorique de Hg lorsque la couche F se
comporte comme un macro-moment qui est couplé avec la couche AF avec un couplage

interfacial moyen <jine> :

_ <jint>

= 3.17
E HoMFeFr ( )

. 1 . IN -
avec <j . >= E[(l —2r)jp_p+ (1 —2r )]F_PG] (3.18)

ou r est la fraction de grains AF en contact avec la couche F « repolarisés » vers la gauche et r’
désigne la fraction de PG et PGp « repolarisés » vers la gauche *°. Ces fractions augmentent
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lorsque 7, augmente. Il est important a noter que les valeurs théoriques de Hg (3.17) ne
dépendent pas de jr car on suppose que la couche F se retourne par rotation uniforme. On voit
sur la figure III.11 que les valeurs simulées de Hg coincident avec la courbe théorique de Hg
(comportement de couplage moyen), donnée par (3.17), uniquement si jr est suffisamment
faible (jr=4x10" J/m?). Nos simulations mettent clairement en évidence 1’existence de deux
régimes différents :

- un comportement de couplage moyen sans variabilité de Hg d’un nanoplot a I’autre lorsque
Jr est suffisamment faible ;

- un comportement dépendant de jr ou il y a une forte variabilité de Hg d’un nanoplot a
I’autre lorsque jr est grand. Cette dépendance de HE vis-a-vis de jr est plus marquée pour Ta
comprise entre 150 K et 400 K.

Pour mieux comprendre ces deux régimes, nous présentons figure I1I.12 le mécanisme de
retournement de la couche F en fonction de jk.

Figure II1.12 : Séquence de retournement des grains F a Ty = 4K dans le nanoplot NiFe (12
nm)/IrMn (5 nm) pour jr= 4x10* J/m? (jr fort, a gauche) et pour jr = 4x107° J/m? (jr faible, a
droite). Les premiers grains qui se retournent sont en rouge. Le code des couleurs
correspondant a [’ordre de retournement est indiqué.

Nous pouvons voir que dans le cas ot jr est grand (4x10* J/m?) le retournement de la couche F
débute a 1'un des coins du nanoplot (Figure II1.12 a gauche). Ce grain agit comme un centre de
nucléation car il présente une barriere énergétique faible en raison du manque de voisins F et
de son faible volume. Puis, a cause de la forte valeur de jr, le retournement de 1'aimantation de
la couche F se propage a partir de ce coin. Ainsi, les champs de retournement négatif (Hc ) et
positif (Hc*) dépendent de type de voisins du centre de nucléation (AF, PG ou PGg en dessous)
et du nombre de voisins F ainsi que des surfaces de contact F-F. Comme cet environnement
differe d'un nanoplot a l'autre, cela entraine la variabilité de Hg observée figure I11.10 a gauche.
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Cette variabilité de Hg entre les nanoplots est en accord avec des résultats expérimentaux
antérieurs "4,

D’autre part, nous pouvons voir que pour jr faible (4x 107 J/m?) le retournement de la couche
F commence a différents endroits sans propagation (plusieurs centres de nucléation illustrés par
les grains rouges de la figure I11.12 de droite). Dans ce cas, le couplage interfacial effectif est
une valeur moyennée sur ces différents centres de nucléation égale a <jin>. Par conséquent,
puisque HE est proportionnel a ce couplage moyen (éq 3. 17) alors il n’y a pas de variabilité
d’un nanoplot a Iautre. Ces résultats sont intéressants d’un point de vue technologique car la
variabilité entre les nanoplots n’est pas souhaitable lors de 1’utilisation de capteurs magnétiques
de petite taille. Enfin, nous pouvons conclure que le comportement du couplage moyen (jr
faible) est associé a un retournement initié par plusieurs centres de nucléation sans propagation,
tandis que le comportement dépendant de jr (jr grand) correspond a un retournement a partir
d’un seul centre de nucléation situé a 1'un des coins du nanoplot suivi d’une propagation.

I111.3.3.2 Température de mesure Ty = 298 K

Pour Tm = 298 K, les grains qui peuvent contribuer a Hg sont les grains qui sont en contact
avec la couche F a l'interface et vérifient 298 K < Tg < 550 K. Selon la figure I11.9 nous pouvons
voir qu’une grande partie des grains AF peut contribuer a Hg, alors que les PG et les PGg ne
contribuent pas a Hg car ils sont superparamagnétiques. La variation de Hg (mesuré a
Ty =298 K) en fonction de T, pour plusieurs nanoplots est tracée figure II1.13 pour jr= 4x10
J/m? (couplage faible par rapport au terme d’anisotropie) et pour jr= 4x10*J/m? (couplage fort
par rapport au terme d’anisotropie). Comme pour 7m =4 K, nous observons que la variabilité
de He d’un nanoplot a I’autre est importante pour jr grand et s’annule pour jr faible.

He(Oe)

200 . ) 200+
.= - . -5 2
Jg =4x107 Jim jr =4x10° J/m
100 - 1004
8 1
0 -2 9
T
-100- -100
-200 - -200 -
300 350 400 450 500 550 300 350 400 450 500 550
T, (K) T, (K)

Figure I11.13 : Variation de He (Tu = 298 K) en fonction de Ta pour plusieurs nanoplots NiFe
(12 nm) /IrMn (5 nm) pour jr= 4x107 J/m? (fort) et pour jr = 4x107 J/m? (faible).
L’incertitude sur les valeurs de H est de |’ordre de 20 Oe.
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Ensuite nous présentons figure I11.14 la variation de Hg (moyenné sur 60 nanoplots) en fonction
de Ty, pour 4x107 J/m? < jr < 4x10™* J/m>. Nous avons vérifié que la moyenne sur un plus grand
nombre de nanoplots ne modifie pas les résultats. Nous comparons nos valeurs simulées avec
les valeurs théoriques du comportement de couplage moyen (3.17) :

1-2r) .
2 jear (3.19)

<Jint > =

car tous les grains AF en contact avec la couche F contribuent a Hg alors qu’aucun PG ou PGg
ne contribue. De méme que pour 7m =4 K, nous trouvons que le comportement du couplage
moyen est satisfait si jr est suffisamment faible. Il est important de noter que pour le cas jr fort,
le retournement des grains ne s’amorce pas nécessairement sur un grain situé a un coin du
nanoplot, contrairement au cas 7vm =4 K, en raison de I’agitation thermique.

100
50 -
")
- 0
T
-50 - —— 4x10™ J/m?
——2x10* J/m?
8x10°5 J/m2
-100 1 —m— 4x10°5 J/m?
== Théorie
300 350 400 450 500 550

Ta (K)
Figure I11.14 : Variation de Hr (Tu = 298 K) (moyenné sur 60 nanoplots NiFe (12 nm) /IrMn
(5 nm)) en fonction de T, pour 4x107° J/m? <jr <4x10* J/m>.

II1.3.4 Comparaison avec les résultats expérimentaux

Afin de comprendre la différence des propriétés d’anisotropie d’échange entre les nanoplots
et les films continus, nous étudions des bicouches NiFe/IrMn et nous comparons nos résultats
aux résultats expérimentaux '3, Les résultats expérimentaux correspondent 2 une moyenne
sur un grand nombre de nanoplots, nous avons donc fait la moyenne de nos résultats sur
plusieurs nanoplots. Nous avons constaté qu’une moyenne sur 60 nanoplots était suffisante pour
la convergence. Nous avons pris jr= 4x10° J/m? et jr.pg = 1,510 J/m?.

111.3.4.1 Effet de I’épaisseur de la couche AF sur Hr (Ty = 298 K)

Dans le but d’étudier I’effet de I’épaisseur de la couche AF (IrMn) sur les propriétés
d’anisotropie d’échange des bicouches NiFe (12 nm)/IrMn (exmn), nous appliquons la
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procédure de Soeya a des nanoplots et au film continu avec To= 550 K et Tm =298 K. Les
parametres utilisés dans cette partie sont résumés dans le tableau II1.3.

er=12nm Tv =298 K jepg = 1,510 J/m?
ear=5,9et 16 nm To=550K jr=4x107 J/m?

Tableau II1.3 : Valeurs numériques des paramétres de simulation.

Sur la figurelll.15 nous présentons la variation de He en fonction de 7. pour différentes
épaisseurs de la couche AF (5, 9 et 16 nm) en comparaison avec les résultats expérimentaux°'.

Nos simulations Résultats expérimentaux
40 100}
20| 50|
0 0
-20 - -50 |
—o— Film continu -o- Film continu
0] —=— Nanoplots -100F ‘ ‘ -m- Nanqplots ‘
' ' ' 8o0f
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__ 40 _ o
L )
< o C o
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Figure IIL.15 : Variation de He(Tu = 298 K) simulé en fonction de T, pour des bicouches
NiFe (12 nm)/IrMn (ermn = 5, 9 et 16 nm) (a gauche), comparés aux données expérimentales
(a droite).

Pour le film continu et les nanoplots, on observe que la courbe Hg se décale vers les hautes
températures lorsque ermn augmente, ce qui est en bon accord qualitatif avec les résultats
expérimentaux. Afin de comprendre ce décalage, nous présentons sur la figure II1.16 les
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distributions de 73 intrinseque des grains qui sont en contact avec la couche F dans le cas du

film continu pour ermn = 5 nm et 16 nm avec la fenétre de température comprise entre 7o et Tm.

En fait, seuls les grains qui sont inclus dans la fenétre (70 < T8 < Tm) contribuent a Hg alors que

les autres grains sont soit superparamagnétiques (78 < 7m) ou n’ont pas été « repolarisés » lors

du refroidissement initial (78 > Tp).
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Figure I11.16 : Distributions de Tp intrinséque des grains en contact avec la couche F pour

un film continu avec eymn = 5 nm (a gauche) et ermn = 16 nm (a droite).

Selon la figure II1.16 nous constatons que :

- ladistribution des grains AF se décale vers les hautes températures lorsque ermn augmente ;

- tous les PG sont superparamagnétiques et ne contribuent pas a Hg alors qu’une grande

partie des grains AF contribue a HE.

Ensuite nous présentons figure III.17 les distributions de 7B intrinseque des grains qui sont en

contact avec la couche F dans le cas des nanoplots pour ervn =5 nm et 16 nm.
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Figure I11.17 : Distributions de Tp intrinséque des grains en contact avec la couche F pour

un nanoplot avec eymn = 5 nm (a gauche) et ejrmn = 16 nm (a droite).

Nous constatons que :
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- la distribution des grains AF et des PGg se décale vers les hautes températures lorsque enmn
augmente ;

- pour ermn =5 nm, la plupart des PG et PG sont superparamagnétiques et ne contribuent
pas a Hg, par contre il y a une contribution des PGg a Hg pour ermn = 16 nm.

De ce qui précede, nous pouvons expliquer le décalage de la courbe Hg vers les hautes
températures (figure I11.15) comme suit :

1) la principale contribution a Hg est due aux grains AF (298 K <Tg <550 K). Par contre
les PG ne contribuent pas a Hg et les PGg ne donne qu’une petite contribution pour les
nanoplots a ermn = 16nm.

ii) la distribution de 7 des grains AF qui contribuent a Hg est proportionnelle a la dérivée
dHE/dT, de H par rapport a T, “**°. Par conséquent, puisque la distribution des grains
AF se décale vers les hautes températures lorsque ermn augmente alors la courbe de
dHE/dT, se décale vers les hautes températures et la courbe Hg également.

De plus, conformément aux résultats expérimentaux, la valeur maximale de |Hg| simulée (c’est-
a-dire pour 72 =298 K ou 550 K) pour exmn= 5 nm et 9 nm est plus petite dans les nanoplots.
Ce qui s’explique par la présence de PGg dans les nanoplots qui ne contribuent pas a Hg pour
ces épaisseurs. Par contre, la valeur maximale de |Hg| simulée pour eymn = 16 nm est 1égérement
plus grande dans les nanoplots. Ce résultat provient de la contribution des PGg pour cette
épaisseur car leur 7 (7B o exmn) peut étre comprise entre 550 K et 298 K (figure III.17 de
droite). Nous insistons sur le fait que tous les parametres (sauf ermn) ont été conservés pour les
six courbes simulées de la figure I11.15 ce qui atteste de la validité de notre modele pour rendre
compte des résultats expérimentaux.

I11.3.4.2 Effets de taille sur les propriétés d’anisotropie d’échange a Ty

variable

Dans cette partie, notre objectif est d’étudier 1’effet de la taille latérale (L = 130 nm, 300 nm,
500 nm et le film continu) sur Hc et He dans les bicouches NiFe/IrMn avec enire = ervn = 8 nm
en comparaison avec les résultats expérimentaux de la Ref 3. Nous appliquons une procédure
qui consiste en un seul refroidissement sous un champ positif Hrc =500 Oe de Tpo=300 K
jusqu’a 5 K. Ensuite, des cycles d'hystérésis successifs sont mesurées a des températures
croissantes Tm > 5 K. Les valeurs des parametres sont résumées dans le tableau I11.4.

er = 8 nm 5K >Tw>300 K jrpc = 1,5x10* J/m?
ear = 8 nm To = 300 K jE=4x107 J/m?

Tableau I11.4 : Valeurs numériques des parameétres de simulation.
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He(Oe)

La variation de Hg en fonction de 7Tm pour différentes tailles latérales est présentée figure I11.18
en comparaison avec les résultats expérimentaux. Nous trouvons un bon accord qualitatif avec
les données expérimentales :

- He a Tm= 5 K augmente lorsque la taille latérale diminue, alors que c'est 1'inverse lorsque 7m
augmente (pour Tv =~ 150 - 200 K). Ceci est di au fait qu’a Tm=5 K, il y a une contribution
supplémentaire dans les nanoplots a cause des PG alors que la contribution due aux grains AF
(ceux avec 5 K < T < 300 K) et PG (tous les PG contribuent sur Hg, figure II1.19) est la méme
dans les nanoplots et dans le film continu.

Par ailleurs, la fraction des PGg diminue avec I’augmentation de la taille des nanoplots, donc
HEg diminue lorsque la taille latérale des nanoplots augmente (figure II1.19).

- lorsque Twm augmente, la fraction de PG et de PGg contribuant sur Hg diminue, ce qui explique

la diminution de HE.

Nos simulations Résultats expérimentaux
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Figure I11.18 : Variation de Hg simulé en fonction de Tu pour des bicouches NiFe (8 nm) /
IrMn (8 nm) pour différentes tailles latérales (a gauche), comparées aux résultats
expérimentaux (a droite). L incertitude sur les valeurs de HE est de |’ordre de 10 Oe.

Il est important de noter que la différence entre nos valeurs simulées de Hg et les valeurs
expérimentales est due au choix de la valeur de jr.ar. En effet, nous avons choisi la valeur de
JE-AF, dans les bicouches NiFe/IrMn, pour ajuster la valeur maximale de Hg pour ervn=9 nm
de 1a Ref >!. Cependant les résultats expérimentaux de la fig. ITI1.18 3 et de la fig. ITI.15 >' ont
été obtenus dans deux laboratoires différents sur des échantillons distincts. Donc, la qualité de
l'interface F/AF n'est probablement pas la méme en raison des différences dans le processus de
fabrication et le couplage interfacial F-AF effectif dans les échantillons de la Ref. > est plus
grand que dans ceux de la Ref.’!.
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Figure I11.19 Distributions de Tg intrinséque de grains en contact avec la couche F pour des
nanoplots NiFe (8 nm)/IrMn (8 nm) de différentes tailles et le film continu.

Nous présentons figure I11.20 la variation de Hc en fonction de 7w pour les différentes tailles
latérales. Nous trouvons que les valeurs de Hc diminuent lorsque 7m augmente et présentent un
maximum vers 7Ty = 150 K. Ce maximum est dG a la contribution des grains en contact avec la
couche F qui se retourne avec un léger retard par rapport a la couche F, ¢’est-a-dire des grains
qui ont une 7y légerement supérieure a Tv. En d’autres termes, le maximum de Hc apparait a
une température 7v 1égerement inférieure a la température correspondant au maximum de la
distribution de température de blocage (7 ~ 180 K d’apres la figure 1I1.19). De plus nous
voyons que le maximum de Hc dans les nanoplots est plus prononcé que celui du film continu,
ceci est dii au fait que la fraction de grains contribuant sur Hc dans les nanoplots est plus grande
que dans le film continu a cause de la contribution des PGg.
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Figure I11.20 : Variation de Hc simulée en fonction de Ty pour des nanoplots NiFe (8 nm) /
IrMn (8 nm) de différentes tailles latérales.

I11.4 Résultats sur les bicouches Co/IrMn’>

Dans cette partie nous étudions I’effet de 1’épaisseur de la couche AF et de la température
sur les propriétés d’anisotropie d’échange des bicouches Co/IrMn en comparaison a des
résultats expérimentaux. Pour cela, nous avons simulé la procédure expérimentale qui consiste
a faire un seul refroidissement, sous un champ positif Hrc, de To jusqu'a 7. Ensuite des cycles
d'hystérésis sont mesurés a Ty =298 K (§ 111.4.2) ou a Twm croissante (7r < Tm < To) (§ 111.4.3).
Comme précédemment, les résultats présentés correspondent a une moyenne sur 60 nanoplots.
Nous rappelons que, comme nous ’avons expliqué dans la partie II1.3.1, seuls les grains qui
ont 7g compris entre 7o et Tm peuvent contribuer a Hg.

I11.4.1 Parametres numériques

Les parametres magnétiques de la couche AF et des PG (ou PGg) sont les mémes que ceux
utilisés dans les parties I11.2.2.3 et I111.3.2.3 car nous utilisons toujours ’alliage [rMn comme
matériau AF.

111.4.1.1 Parameétres magnétiques de la couche F

Le matériau F dans cette partie est le cobalt (Co) qui est plus anisotrope que le NiFe. La
constante d’anisotropie a 0 K du Co est 7,2 x 10* J/m*® ** avec une température de Curie qui

vaut 1360 K ', L’aimantation a saturation Mr du cobalt est 1,44 x 10® A/m '*.

111.4.1.2 Interactions d’échange effectives interfaciales

Comme nous avons dit dans la partie 111.4.2.3, les valeurs des interactions d’échange a
I’interface ne sont pas connues. Donc dans nos simulations, le couplage effectif a I’interface
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par unité de surface entre les grains F et les grains AF (jr.ar) a été choisi de facon a reproduire
la valeur expérimentale de Hg a 0 K (de I’ordre de 600 Oe) pour un film continu d’épaisseur
9 nm °'. Nous avons constaté que jrar=4,5x10* J/m? est une valeur raisonnable pour les
bicouches Co/IrMn. Comme précédemment, le couplage effectif a I’interface par unité de
surface entre les grains F et les grains PG (ou PGg) (jr-pG = jr.pGB) €st un parametre ajustable.
En raison de la non colinéarit¢ des moments magnétiques dans les phases magnétiques

désordonnées, nous sUpposons que jE-pG < jr-AF, NOUs avons pris jrp = 3x10* J/m?.

111.4.1.3 Bilan des parametres numériques

Les parametres utilisés dans nos simulations sur la bicouche Co/IrMn sont résumés dans le
tableau II1.5.

KE=72x10"J/m® | Mrvm=1,44x10° A/m Tc=1360 K xpG = 50%

K&F = 4x10° J/m® | Map= 1,31x10° A/m Tn =690 K epG =2 nm

K§C =3%x10° J/m? | Mpc = 1,64x10°A/m T, =690 K PGB = €AF
KLGB = KEC Mprcs = Mpg jepc=3x10"*J/m? | jrar=4,5%10"* J/m?

Tableau IIL.5 : Valeurs numériques des parameétres fixés dans nos simulations sur les
bicouches Co/lIrMn.

111.4.2 Effet de I'épaisseur de la couche AF sur les propriétés d’anisotropie
d’échange (Tm = 298 K)

Dans cette partie, nous étudions I’influence de I’épaisseur de la couche AF (3 nm < ervn <14
nm) sur les propriétés d’anisotropie d’échange dans les bicouches Co(5Snm)/IrMn(ermn), puis
nous comparons nos résultats aux données expérimentales de la Ref. >°. Pour chaque valeur de
erMn, les cycles dhystérésis sont simulés a 7m=298 K apres un refroidissement sous
Hrc=2kOe de To=473 K jusqu’a Tr= 298 K. Sur la figure II1.21 nous présentons les cycles
d'hystérésis pour différentes valeurs de exmvn (4, 8 et 14 nm) dans le cas des films continus et le

cas des nanoplots.

Film continu Nanoplots
1,04 1,01 L=130 nm
0,5 0,5+
(%) %)
§ 0.0 § 0.0
-0,5 -0,54
—A— ey, =4 Nm —A— ey, = 4 Nm
-1,0 —=— Ep =8 NM -1,01 = €y, =8 M
—*— € = 14 Nm —e— ey, = 14 Nm
-0,2 -0,1 0,0 0,1 0,2 -0,2 -0,1 0,0 0,1 0,2
B(M B(M

Figure 11121 : Cycles d'hystérésis simulés a Tu = 298 K pour des films continus (a gauche)
et des nanoplots (a droite) pour différentes valeurs de epmn.
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La variation de Hg en fonction de ermn, dans le cas du film continu et des nanoplots, en
comparaison avec les résultats expérimentaux °° est présentée figure I11.22. En accord avec les
données expérimentales, nos résultats montrent que la courbe de Hg présente un maximum dans
les deux cas.

300 —=&— Film continu 300 — T ———
—m— full sheet
250 A— Nanoplots —e— 200nm dots
—A—100nm dots
—w— 50nm dots
© 200
o _
% ~
T 1504 1
100 |
50- ]
0- : : : : : 6 8 10 12 14 18
2 4 6 8 10 12 14 IrMn thickness (nm)

eIrMn (nm)
Figure I11.22 : Variation de Hg simulé a Ty = 298 K en fonction de ejmn dans les bicouches
Co/IrMn (a gauche) en comparaison aux résultats expérimentaux 36 (a droite).

Pour mieux comprendre ces résultats, nous présentons figure I11.23 les distributions de 7B
intrinseque des grains qui sont en contact avec la couche F pour différentes valeurs de ermn dans
le cas du film continu. Nous rappelons que seuls les grains dont la T vérifie To=473 K > T >
Tm =298 K (rectangle gris) contribuent a He. Par contre, les autres grains sont des grains
superparamagnétiques (78< 7m) ou de gros grains qui n’ont pas €t€ «repolarisés » lors du
refroidissement initial (78> 7Tp). Plus précisément, les PG ne contribuent pas a Hg (car
T < 298 K) alors qu’une fraction des grains AF, qui dépend du ermn, contribue sur Hg. On voit
que pour les petites épaisseurs (figure 111.23), la fraction des grains AF qui contribue a HE est
faible et donc la valeur de HE est faible. Lorsque ermn augmente, cette fraction augmente et
atteint un maximum pour epMn = 9 nm (figure I11.23) conduisant 2 un maximum pour He. Pour
erMn > 9 nm, la fraction des grains AF qui contribuent diminue (figure II1.23) et donc Hg
diminue. On remarque que le maximum des courbes de Hg simulés se trouve a une épaisseur
légérement supérieure a la valeur expérimentale. Ceci peut s’expliquer par un faible décalage
de la distribution des Tg des grains AF dans notre modéle par rapport a celle de I’expérience’®.
Il est a noter que les résultats expérimentaux ne permettent pas de mettre en évidence une
différence entre les valeurs de He des nanoplots et des films continus a cause des incertitudes
de mesure. Par contre, nos résultats indiquent que Hg dans les nanoplots est plus petit que dans
les films continus pour exrmn <12 nm, et indiquent le contraire pour exma >12 nm. Cela s'explique
par la présence des PGg dans les nanoplots qui sont superparamagnétiques pour exmn < 12 nm,
et ne contribuent pas a Hg. Par contre, pour ermn > 12 nm, les PGg contribuent a Hg, et donc les
valeurs simulées de Hg dans les nanoplots sont légerement plus grandes que celles des films
continus.
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Figure I11.23 : Distribution de Tg intrinseques des grains en contact avec la couche F dans
un film continu Co/IrMn pour epmn = 4 nm, 9 nm et 14 nm. Les rectangles gris représentent

les grains qui contribuent a HE.

Nous présentons figure II1.24 la variation de Hc simulé a Tm= 298 K en fonction de ermn €n
comparaison avec les résultats expérimentaux. Nos résultats reproduisent qualitativement les
données expérimentales >® dans le cas du film continu avec la présence d’un maximum pour Hc
vers exmn = 3-4 nm. En effet, la contribution sur Hc provient des grains qui sont en contact avec
la couche F dont la température de blocage vérifie 7Tg légerement supérieure a Twm. Plus
précisément, dans le cas du film continu, les PG ne contribuent pas a Hc car 78 < Tm (voir figure
II1.23). Par contre il y a une partie des grains AF qui contribue a Hc (ceux qui ont 7 légerement
supérieure a Twv). Selon la figure I11.23, on peut voir que la fraction de ces grains est maximale
pour ervn =4 nm et au-dela de 4 nm cette fraction diminue, ce qui explique le comportement
de Hc.

Ensuite, nous comparons les valeurs de Hc simulé du film continu a celles des nanoplots. Nos
résultats montrent que Hc est plus petit dans les nanoplots pour ermn < 7 nm, alors qu’il est plus
grand pour exvn > 7 nm. Cela di au fait que pour ermn < 7 nm, la fraction de grains contribuant
a Hc dans les nanoplots est plus petite que celle du film continu a cause de la présence des PGg
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H(Oe)

dans les nanoplots qui sont tous superparamagnétiques a Tm =298 K. Alors que pour
ervn > 7 nm, les Tg des PGp augmentent et deviennent proches de 7m et donc les PGg
contribuent a Hc.

, , 250
3004 —&— Film continu
] —A— Nanoplots
200 -
250 +
200+ g 1501
1 O
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Figure I11.24 : Variation de Hc simulé a Ty = 298 K en fonction de e;mn dans les bicouches

Co/IrMn (& gauche) en comparaison avec les résultats expérimentaux>® (a droite).

111.4.3 Effet de la température et de 1'épaisseur de la couche AF sur les
propriétés d’anisotropie d’échange

Dans cette section, nous étudions 1’effet de la température sur les propriétés d’anisotropie
d’échange dans les bicouches Co (4nm) / IrMn (eirmn) pour différentes valeurs de ermn (3, 9 et
15 nm) et nous comparons nos résultats avec les données expérimentales de la Ref. ®!. La
procédure simulée consiste en un refroidissement sous Hrc=4 kOe de To=550 K jusqu’a
Tr= 2 K. Ensuite, des cycles d'hystérésis sont mesurés a des températures croissantes 7v > 2 K.
Sur la figure II1.25 nous montrons la variation de Hc et de He simulés en fonction de 7w dans
le cas du film continu pour différentes valeurs de exmn €n comparaison aux résultats

expérimentaux °!.

Concernant Hg, nous avons trouvé un bon accord qualitatif avec les données expérimentales
au-dessus de 100 K, a savoir une diminution puis I’annulation de Hg lorsque la température de
mesure augmente. La température d’annulation de Hg augmente avec emmn, ce qui est également
en accord avec I’expérience. La diminution de Hg s’explique par I'augmentation de la fraction
de grains superparamagnétiques (grains AF et PG) qui sont en contact avec la couche F lorsque
Tm augmente. La température d’annulation de Hg correspond donc a la température de blocage
maximale des grains AF donnée par (a condition que les interactions soient négligeables) :
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Figure I11.25 : Variation de Hc et Hg simulés en fonction de Ty dans les bicouches Co/lIrMn
pour epmn = 3 nm, 9 nm et 15 nm (a gauche) en comparaison avec les résultats expérimentaux
1 (a droite).

En dessous de 100 K, nos résultats sont en bon accord avec les résultats expérimentaux sauf
pour ermn = 2,6 nm 1 En particulier, la valeur simulée de Hg a Tm= 2 K, diminue légerement
avec ’augmentation de ernn. Cela est dii au fait que la fraction de grains qui contribue a Hg
diminue lorsque ermn augmente comme le montre la figure I11.26.
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Figure I11.26 : Distributions de Tp intrinséque des grains en contact avec la couche F dans
un film continu Co/IrMn pour epmn = 3, 9 et 15 nm. Les rectangles gris représentent les

grains qui contribuent a Hg pour Ty = 2 K.

En ce qui concerne Hc, nous avons encore trouvé un bon accord qualitatif avec I’expérience
%! En particulier, nos résultats reproduisent la présence d’un maximum de Hc a la température
d’annulation de Hg. Ce maximum se décale vers les hautes températures et son amplitude
diminue lorsque ervn augmente. En fait, comme nous I’avons déja expliqué, ce maximum se
produit a la température correspondant au maximum de la distribution des températures de
blocage qui se déplace vers les hautes températures lorsque ervn augmente (figure I111.26).

Afin de voir I’effet de la diminution de la taille latérale, nous avons effectué des simulations
sur des nanoplots (ervin =9 nm). La variation de Hc et de Hg en fonction de Twv est tracée figure
I11.27 en comparaison avec le film continu.
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Figure I11.27 : Variation de Hg (a gauche) et Hc (a droite) simulés en fonction Ty dans les

nanoplots Co(4nm)/IrMn (9nm) en comparaison avec le film continu.

Nous observons que le comportement des nanoplots est similaire a celui du film continu. La
valeur de HE dans les nanoplots est plus petite que celle du film continu a 7v= 2 K en raison
de la présence des PGgp en bordures des nanoplots qui sont plus faiblement couplés avec les
grains F que les grains AF présents dans le film (jr-pGB < jr-ar). La position du minimum et du
maximum de Hc dans les nanoplots est décalée vers les basses températures car la fraction de
grains contribuant sur Hc a basses températures augmente dans les nanoplots a cause de la
présence des PGg (figure I11.28).
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Figure II1.28 : Distributions de Tp intrinséque des grains en contact avec la couche F dans

un film continu Co/IrMn (a gauche) et dans un nanoplot (a droite) pour epyn = 9 nm.

68



Chapitre IV

Effets de ’'interdiffusion et des joints de grains
sur les propriétés d’anisotropie d’échange

de nanoplots F/AF : Approche atomique

IV.1 Introduction

L’anisotropie d’échange a fait I’objet de nombreuses études expérimentales et théoriques.
Certains résultats expérimentaux, en particulier la dépendance en température du champ
d’échange et du champ coercitif, sont bien compris et expliqués par des modeles a 1’échelle
granulaire en termes de distribution de températures de blocage des entités magnétiques dans
la couche AF. Notamment, I’existence de phases magnétiques désordonnées a I’interface F/AF

333864 qui sont modélisées comme des petits grains 2 faible température de blocage #7173,

a
été proposée pour interpréter ces résultats expérimentaux. Cependant, ces phases magnétiques
désordonnées sont tres difficiles a observer et a caractériser expérimentalement. Il est donc
nécessaire d’étudier ces phases désordonnées a I’interface a I’aide de simulations numériques
sur des modeles appropriés, tels que les modeles a 1’échelle atomique. En effet, ces modéles
doivent permettent de mettre en évidence des régions ou les moments magnétiques sont non
colinéaires et désordonnés en raison de la frustration magnétique et des défauts (rugosité,
interdiffusion, joints de grains, fautes d’empilement ...). Il n’existe pas a notre connaissance
d’études numériques sur des modeles a I’échelle atomique prenant en compte les joints de
grains. La présence de joints de grains dans la couche AF favorise la présence de désordre
magnétique lorsqu’il y a de frustration dans la couche AF 7°. Plusieurs études ont également
mis en évidence que l’interdiffusion favorise la présence de moments non colinéaires a
I’interface et diminue les valeurs du champ d’échange "7°. La présence de moments
magnétiques désordonnés a I’interface pose également la question du réarrangement de ces
moments magnétiques lors des cycles d’hystérésis. De plus, la modélisation a 1’échelle
atomique des nanoplots est envisageable compte tenu du nombre raisonnable d’atomes dans ces
systeémes (une simulation de durée raisonnable est limitée a des nombres d’atomes de 1’ordre
de 10%). C’est pourquoi nous proposons ici la modélisation a 1’échelle atomique de nanoplots
F/AF présentant des joints de grains et de I’interdiffusion.

De plus, parmi les résultats expérimentaux qui sont encore mal compris figure 1’influence
de I’épaisseur de la couche AF sur I’anisotropie d’échange. Dans certaines études sur des films
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minces %, le champ d’échange (Hg) diminue lorsque 1’épaisseur de la couche AF augmente

tandis que d’autres études 66061

montrent que HE passe par un maximum puis diminue. Une
des explications pourrait étre la présence de domaines magnétiques dans la couche AF comme
le propose le modele de Malozemoff '® et le « Domain State Model » 18083, Le modele de
Malozemoff '8 montre qu’une interface compensée « rugueuse » peut entrainer une anisotropie
d’échange. Cette rugosité interfaciale engendre la création de domaines dans la couche AF qui
sont responsables de la dépendance de HE vis-a-vis de I’épaisseur de la couche AF. Il est a noter
que ce modele conduit a des valeurs de champ d’échange réalistes contrairement au modele de
Meiklejohn et Bean qui prévoit des valeurs trop grandes. Plus récemment, Nowak et al. '-8083
ont montré que I’existence de domaines dans la couche AF est liée directement a la présence de
défauts non magnétiques dans cette couche. Cette hypothese a été validée par plusieurs études
expérimentales et numériques?*2!.

Dans ce chapitre, nous allons d’abord décrire notre modele structurale et magnétique.
Ensuite, nous nous sommes intéressés aux effets combinés des joints de grains, de
I’interdiffusion et la frustration magnétique sur les propriétés d’anisotropie d’échange. Plus
précisément, nous montrons 1’effet des configurations magnétiques interfaciales non colinéaires
complexes dans la couche AF, qui résultent de la frustration magnétique, des joints de grains et
de D’effet de surface sur 1’anisotropie d’échange. Puis, nous étudions 1’effet de I’interdiffusion
sur ces configurations magnétiques complexes AF et sur 1’anisotropie d’échange. Nous avons
également examiné 1’effet de la température. Pour cela, nous avons eu recours a la méthode MC

quantifiée en temps dont le principe a été expliqué dans le chapitre II.

1V.2 Modele

Dans cette partie, nous présentons notre modele structural puis magnétique.

IV.2.1 Modélisation structurale

Le systeme considéré dans ce chapitre est une bicouche (nanoplot) F/AF. La structure
atomique du nanoplot est obtenue par simulations basées sur la méthode du champ de phases
dans laquelle les positions des atomes sont définies par des probabilités de présence 3*. Cette
méthode permet de simuler des structures a I’échelle atomique réalistes contenant des joints de
grains (JG). Pour des raisons de simplicité, nous avons considéré une structure cubique centrée
(CC), il existe donc deux types de plans atomiques. Compte tenu de I’hypothese de croissance
colonnaire, chaque couche a la méme structure et est formée de trois grains (figure IV.1).
Contrairement aux atomes a ’intérieur de chaque grain, il existe un désordre topologique au
niveau des joints grains. Dans cette these, 1’épaisseur de la couche F est constante (er = 2 plans
soit Ng =2922), I’épaisseur de la couche AF (ear) pouvant varier. Au niveau de ’interface
F/AF, nous avons considéré deux cas :
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- il n’y a pas d’interdiffusion (interface abrupte) et tous les plans atomiques sont constitués
d’un seul type d’atome (F ou AF) (cas idéal) ;

- il y a de I’interdiffusion et le 1°" plan de la couche AF (en « contact » avec la couche F)

contient une fraction xg d’atomes F et une fraction (1—xr) d’atomes AF.

Ox

1¥" grain  28megrain  3eme grain

Figure IV.1 : Représentation d’un plan atomique contenant des joints de grains
(chaque plan contient 1461 atomes).

IV.2.2 Modélisation magnétique

Dans ce chapitre, nous avons utilisé le modele de Heisenberg classique qui est un modele
réaliste pour décrire un systeme de spins en interactions. Dans ce modele, chaque atome est
représenté par un spin S = (Sx, Sy, Sz) qui peut prendre toutes les directions de l'espace. Le
Hamiltonien de notre systeéme est composé de trois termes : un terme d’échange, un terme
d’anisotropie et un terme Zeeman. Dans ce qui suit nous allons présenter chaque terme.

1V.2.2.1 Energie d’échange

Ce terme contient les différents types de couplage entre les spins et s’écrit sous la forme
suivante :

Een=—Jr > SuSi=JF > Si.S-J >SS Jm ). Si.8 (41)

<i,j>€F <i,j>€ AF <i,j> € AF iEF, JEAF
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N

ou :

- Jrest ’intégrale d’échange entre deux atomes F 1°"* voisins. Dans un grain, Jr correspond aux

.. av3 P N N .
« liaisons » de longueur —~ (entre deux plans consécutifs) ol a est le parametre de maille

(figure IV.2). Au niveau des joints de grains, deux atomes distants de 15% et qui

appartiennent a deux plans consécutifs sont considérés comme 1°* voisins ;

- Jine est ’intégrale d’échange entre un atome F et un atome AF 1°° voisins a I’interface F/AF.

1CI'S

Les liaisons entre voisins a I’interface sont déterminées de la méme maniere que pour les

atomes F ;

- JAF et J9F représentent les intégrales d’échange entre atomes AF « premiers » et « deuxiemes
voisins », respectivement. On détermine les liaisons entre 1°* voisins dans la couche AF
(]{*F) de la méme maniere que les liaisons entre 1°*® voisins dans la couche F. Les liaisons entre

28mes yoisins ( J5F), dans un grain, correspondent aux « liaisons » de longueur a (figure IV.2).

Au niveau des joints de grains, il existe des distances entre atomes différentes de aT et a. Pour

ces liaisons, nous avons fait le choix suivant :

. 3 . . N P
- deux atomes distants de [ telle que % <[ <aetqui appartiennent a deux plans consécutifs

sont considérés comme 2™ voisins ;

- deux atomes distants de [/ <a et qui appartiennent au méme plan sont considérés comme
2 yoisins.

Jr et Jin sont positifs et favorisent donc un alignement parallele des moments. Par contre, JAF
est négatif ce qui conduit a une configuration magnétique dans laquelle les moments AF d’un
plan atomique sont paralleles. Deux plans de la couche AF consécutifs ont des aimantations
antiparalleles (figure IV.3). De méme J5F est négatif ce qui engendre de la frustration
magnétique et peut éventuellement conduire a des configurations magnétiques non colinéaires.

Figure IV.2 : Distances entre 1 et 2°™ voisins dans la structure cubique centrée.
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1V.2.2.2 Energie d’anisotropie

Le terme d’anisotropie s’écrit :

Eq= —Dp Yier(S))" = Darp Sicar(s?)’ (4.2)

ou Dk > 0 et Dar > 0 représentent respectivement les constantes d’anisotropie par atome dans
la couche F et la couche AF. Les moments F et AF possedent donc un axe facile suivant Oy.

1V.2.2.3 Energie Zeeman

Le terme Zeeman qui correspond a I’interaction avec un champ extérieur est de la forme :
E; = poupH. Z giS; (4.3)
i

ou H est le champ extérieur appliqué suivant 1’axe facile et g; est le facteur de Landé.

(074
———) — —) —) ) ) —) —)
\ J / ep=2 plans
) ) —) TJint)'— ) ———) —)
——) T M— —) \4 ) ——) ——)
l]].A
m— e < < < ] < < -
~ = e, r= 4 plans
—) —) —) —JZA— e —) ——)
J AF
4 e m— < _2 (—— < ——
Ox Oy

Figure IV.3 : Configuration magnétique stable d’un nanoplot F/AF avec interface abrupte
dans le cas J5F = 0. Les fleches rouges représentent les moments F et les fleches bleus
représentent les moments AF. Pour des raisons de simplicité, les joints de grains ne sont pas

représentés.

1V.2.2.4 Champs de retournement selon le modéle de Meiklejohn et Bean "

Le modele de Meiklejohn et Bean est le premier modéle théorique qui permet d’expliquer
I’anisotropie d’échange. Ce modele valable a température nulle est basé sur plusieurs
hypotheses :

- une interface F/AF idéale c’est-a-dire parfaitement plane (sans rugosité et sans diffusion) ;
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- une interface F/AF non compensée, ¢’est-a-dire que I’aimantation du plan AF d’interface
est non nulle ;

- I’axe facile de la couche F est colinéaire a celui de la couche AF. Cet axe est dans le plan
des couches ;

- les couches F et AF sont monodomaines ;
- le retournement des moments magnétiques F s’effectue par rotation uniforme ;

- les moments de la couche AF sont bloqués lors du retournement de la couche F (forte
anisotropie de la couche AF).

En nous basant sur ce modele, nous souhaitons déterminer les expressions du champ
d’échange et du champ coercitif a 0 K d’une bicouche F/AF dont I’aimantation de la couche F
fait un angle S avec I’axe facile Oy et I’aimantation du plan interfacial de la couche AF fait un
angle « avec I’axe facile (figure 1V.4). La direction du champ appliqué fait un angle & avec
I’axe facile. L’énergie totale du systéme s’écrit :

_ 2 AF o2 AF o2
E=—JpSEZp_r — J1" Sir Liar—-ar —J2 Sir Zaar-aF — Jint Sk SaF Zp—_ar cos(a —

B) — Dg Ng S§ (sinB)? — Dap Nap Sap (sina)® + poupH N gg Spcos(0 — B) (4.4)

N

ou :

- Zrr et Zp.ar sont les nombres de liaisons des atomes F et le nombre de liaisons F-AF a
I’interface ;

- Z1 Ar-AFet Z Ar-AF sont respectivement le nombre de liaisons 1°* et 2°™ voisins dans la couche
AF ;

- Sr et Sar sont les normes des spins F et AF respectivement ;

- Nr et Nar sont les nombres de spins F et AF ;

X

Figure IV.4 : Schéma représentant les orientations des moments magnétiques de la couche F,
du plan interfacial de la couche AF et du champ appliqué par rapport a [’axe facile Oy.
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On suppose que le champ magnétique est appliqué suivant 1’axe facile Oy (6= 0) et que la
couche AF est bloquée suivant Oy dans la direction de 1’axe d’anisotropie donc & =0 ou 7. Les
orientations stables de I’aimantation de la couche F s’obtiennent par minimisation de 1’énergie
totale du systeme par rapport a 8 :

dE _ |
G

d’E(B)

g O

Il est a noter que la dérivée seconde de 1’énergie totale est liée a sa courbure locale. Une
courbure positive indique un état stable. Par contre, une courbure négative indique un état
instable, c’est le retournement de 1’aimantation. La dérivée seconde s’écrit :

d’E(B)
dap?

= Jint Sar Sk Zp-ar cos(a — B) + 2 Dp Np S§ (1 — 2(cos B)?) +
totsH Ng gp Sg cos(p) (4.5)

Les états stables sont obtenus pour f = 0 ou m. En remplacant f = 0 ou m dans I’équation
(4.5) on trouve les expressions des champs de retournement :

_ 2Dp Sp Zp_ar SaF Jint

H- = 4.6
Holp g gr N gr (4.6)
2Dg Sg Zp_ar Sar Jint
popgHE = + - 4.7
olpHc o Ne g (4.7)

Il est important de rappeler que le phénomene d’anisotropie d’échange n’est observé que si la
couche AF ne se retourne pas lors du retournement de la couche F. Cette condition de non
retournement s’écrit :

Nar Dar SAF > ZE-AF Jint Sk (4.8)

Dans le cas ou le critere de non retournement de la couche AF est satisfaite, les champs
d’échange et coercitif s’écrivent sous la forme suivante :

2Dy S
HotpHc = (4.9)
9r
Zr_ar SAF Jint
H=—-——""7"-—"7-—" 410
HUoUpIlg N gr ( )
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IV.3 Parametres numériques

IV.3.1 Parametres de la couche F

Nous avons choisi un matériau F dont la température de Curie Tc est proche de 1360 K (celle
du cobalt) '°. Le moment atomique du Co valant 1,7 ug '°, nous avons choisi une valeur du spin
Sk = 0,85 (g = 2). Afin de trouver la valeur du couplage ferromagnétique (Jr), nous avons utilisé
la formule qui établit une relation entre 7c et Jr dans le cas d’un réseau cubique centré de spins

k8T¢ . 2.054 (4.11). Nous avons choisi Jr= 1,256 x 10729 J. L’anisotropie

JeSE

d’Heisenberg % :

du matériau F a été choisie uniaxiale suivant ’axe Oy. La valeur de la constante d’anisotropie
par atome (Dr) retenue est 1,1 X 10723 J/atome *°.

IV.3.2 Parametres de la couche AF

Pour le matériau AF, nous avons choisi une température de Néel 7T~ égale a 690 K (celle de

187

Ialliage IrMn) '° et une valeur du spin Sar= 1 . De méme que pour Jr, nous avons choisi la

. » N . kgT
valeur du couplage antiferromagnétique aux 1°* voisins a partir de la formule % T A];|SN2 ~ 2,054
1 AF

(4.12) et nous avons donc pris JAF = —4,63x10721]. La valeur du couplage

antiferromagnétique aux 2™ voisins J>F < 0 est un paramétre variable dans notre étude (0 <

|]§AF | < 0,6 [JAF|). I est important de noter que ce couplage entraine de la frustration
magnétique. L’axe facile de la couche AF a été également choisi suivant I’axe (Oy) et nous
avons pris arbitrairement Dar = 10 Dr.

1V.3.3 Bilan des parametres numériques

Pour des raisons pratiques dans notre code, nous avons utilis€ les parametres
magnétiques divisés par ks (Jij/ks et D/kg), ce qui donne des constantes en Kelvin (K) dont les
valeurs sont résumées dans le tableau IV.1.

SF=0,85 Dr=1K JE=910K Tc=1360 K
Sar=1 Dar=10K AF — 335K In =690 K

Tableau IV.1 : Valeurs numériques fixées dans nos simulations.

IV.4 Résultats préliminaires (couche F uniquement : er = 2

plans)

Tous les cycles d’hystérésis sont simulés apres un recuit sous un champ positif en partant de

To qui est largement supérieur a la température de transition de la couche F jusqu’a 7y= 0,1 K.
Il est a noter que compte tenu du faible nombre d’atomes dans la couche F, la température a
laquelle s’annule I’aimantation, qui correspond a Tc, est de I’ordre de 550 K (figure IV.5), nous
avons donc choisi 7p= 800 K. Dans cette partie, chaque cycle représenté est la moyenne de
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plusieurs cycles. Aprés différents tests, nous avons trouvé qu’il suffisait de moyenner sur 28
cycles. Dans cette partie nous avons eu recours a la simulation MC quantifiée en temps. Nous
présentons les résultats préliminaires obtenus sur une couche F contenant deux plans atomiques
que nous comparons aux résultats théoriques afin de vérifier la fiabilité de notre méthode de
simulation.

1,01 Couche F

0 200 400 600 800
T (K)

Figure IV.5 : Variation de ’aimantation de la couche F en fonction de la température.

IV.4.1 Influence du nombre de pas MC sur le champ coercitif (7v = 0,1 K)

Nous avons simulé plusieurs cycles d’hystérésis pour différentes valeurs du nombre de pas
MC a chaque valeur du champ et R = 0,01. La variation de Hc avec le nombre de pas MC est
reportée sur la figure IV.6 :

- Hc diminue avec 1’augmentation de nucs, ce qui est logique car, a température non nulle, la
probabilité de retournement a chaque valeur du champ augmente avec le nombre de pas MC.

Up HoHc
kp

- Pour nucs > 6x10%, Hc est presque constant et ~1 K qui est 1égerement supérieur a la

valeur théorique 2 0 K :
UptoHc _ 2Dg X Sg
kg 9r

=0,85K

Cette 1égere surestimation de Hc dans les simulations par rapport a la valeur théorique est due
a la nature de I’algorithme (rotation individuelle des moments) 3. En effet, comme 1’algorithme
réactualise un seul spin a la fois, ’interaction Jr intervient dans le calcul de la variation
d’énergie et elle empéche les rotations individuelles des moments, ce qui retarde le
retournement de 1’aimantation. Il est a noter que cette surestimation augmente lorsque le rapport

J¥/(ksT) augmente.
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Figure IV.6 : Variation du champ coercitif en fonction du nombre de pas de MC a Tm= 0,1 K
(R =0,01).

Donc a partir de ces tests, on trouve que nucs = 6x10* est une valeur convenable lorsque
R = 0,01 pour avoir des résultats acceptables pour deux plans atomiques. Dans la suite, nous

travaillerons donc avec nucs = 6x10*.

IV.4.2 Impact de R sur le champ coercitif (nyics = 6x10%)

Dans la méthode MC quantifiée en temps, les résultats sont fortement liés a la valeur du
rayon du cdne R. Il est donc nécessaire d’étudier la variation de Hc avec R (figure IV.7) pour
trouver la valeur de R pour laquelle la simulation donne la valeur la plus proche de la valeur
théorique. D’apres la figure IV.7, nous constatons que Hc diminue lorsque R augmente jusqu’a
atteindre un minimum pour R = 0,02. Au-dela de cette valeur, Hc augmente avec R. La valeur
de Hc simulé la plus proche de la valeur théorique est obtenue pour R = 0,02.

4-
E 3.
=
~=
~
S
T 24
=
s
x
2
1-
R =0.02
0 T T T T
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20

R

Figure IV.7 : Variation du champ coercitif a Tm = 0,1 K en fonction du rayon du cone R
(nmcs = 6x10%).
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Afin de comprendre cette variation, rappelons qu’a 1’équilibre thermodynamique, la densité de
probabilité P(0) de trouver un moment magnétique faisant un angle @ avec I’axe facile Oy est

donnée par :
_E@®)
P(0) =2me kBT sinf (4.13)

ou E(6) est la somme de I’énergie d’anisotropie, de I’énergie Zeeman et de 1’énergie d’échange.
Cela revient a dire que les moments magnétiques sont contenus dans un cone de demi-angle
Bhermique que nous appellerons « cone d’agitation thermique ». Il est a noter que le maximum de
la densité probabilité a lieu pour un angle & qui est différent de 0 et augmente avec la
température (figure IV.8). Par exemple, dans notre cas a 7= Tv= 0,1 K, on trouve &~ 0,35°
et Ghermique ® 1,25°. Ce qui signifie qu’a cette température, les moments magnétiques fluctuent

approximativement dans un cone d’axe Oy et de demi-angle ~ 1,25°.

T, =0,1K
s
Q
gthermique
T &) T T
0,0 0,3 0,6 0,9 1,2 1,5

0 (degré)
Figure IV.8 : Densité de probabilité en fonction de l’'angle 6a T = 0,1 K.

Comparons maintenant a Germique 1’angle de rotation maximum 6sim proposé dans 1’algorithme
qui vérifie tan(fsim) ~ R et augmente donc avec R (tableau IV.2). On constate alors que le
minimum de Hc, obtenu pour R = 0,02 donc pour &im = 1,14°, est atteint précisément lorsque
Gsim est proche du demi-angle du cone d’agitation thermique (Gnermique ® 1,25°). Ainsi, lorsque
R est faible (R < 0,02), les moments magnétiques fluctuent a I’intérieur du cone d’agitation
thermique (Gsim < Ghermique). Ceci semble expliquer pourquoi I’algorithme est « peu efficace »
pour modéliser le retournement d’aimantation et la valeur de Hc est surestimée. Lorsque
R > 0,03, im > Bhermique alors les rotations proposées seront souvent en dehors du cone
d’agitation thermique et donc refusées, ce qui explique que I’inefficacité de 1’algorithme
augmente au-dela de R = 0,03 et que Hc simulé augmente.

R 0,001 | 0,005 | 0,01 | 0,02 | 0,03 | 0,05 | O,1 0,2 0,3 0,5
Osim(®) 0,06 | 0,29 | 0,57 | 1,14 | 1,72 | 2,86 | 5,7 | 11,3 | 16,7 | 26,6
Tableau IV.2 : Valeurs de Gsim pour chaque valeur de R.
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Afin de préciser ces points, nous présentons sur la figure IV.9 la variation du nombre de
transitions acceptées et refusées par 1’algorithme en fonction de R. Il est important de rappeler
que dans la méthode MC, les transitions acceptées proviennent de deux cas :

- soit elles correspondent a une variation d’énergie négative (AE < 0) ;

- soit elles correspondent a une variation d’énergie positive (AE > 0) et un nombre aléatoire tiré
r < W(AE) (probabilité de transition).

Les transitions refusées correspondent a une variation d’énergie positive (AE > 0) et un nombre
aléatoire tiré r > W(AE) (probabilité de transition).

2,0x10°8

1,5x108

—O— Nombre de transitions acceptées avec AE < 0
Nombre de transitions acceptées avec AE > 0
—/— Nombre de transitions refusées avec AE > 0

1,0x108

5,0x107

Nombre de transitions

0,0 : : . .
0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5

Figure IV.9 : Variation du nombre de transitions acceptées et refusées en fonction de R a
Tm=0,1K.

On peut expliquer ces résultats a partir des faits suivants :
- les rotations correspondant a AE < 0 consistent a ramener le moment magnétique sur son
champ local et sont donc des rotations d’angle faible (rotation a I’intérieur du cone d’agitation
thermique) ;
- les rotations correspondant a AE > 0 qui sont acceptées sont également des rotations d’angle
faible contenues dans le cone d’agitation thermique. Ces rotations consistent a éloigner le
moment magnétique de son champ local. Donc ces transitions sont responsables du
retournement de moment ;
- les rotations correspondant a AE > 0 qui sont refusées sont des rotations d’angle plus grand
qui « sortent » le moment magnétique du cone d’agitation thermique (figure IV.10) ;

Ainsi lorsque R augmente :

- la proportion de rotations qui « sortent » le moment magnétique du cone d’agitation thermique
augmente et donc le nombre de rotations refusées augmente car ce type de rotations colitent
beaucoup d’énergie ;
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- en conséquence, la proportion de transitions qui « maintiennent » le moment magnétique
(transitions acceptées) dans le cone d’agitation thermique diminue. Parmi ces transitions, il y
en a, a priori, autant qui augmentent ou diminuent 1’énergie. C’est pourquoi, le nombre de
transitions acceptées avec AE > (0 ou AE <0 diminue lorsque R augmente et suit la méme
évolution.

On constate que pour R = 0.02, valeur pour laquelle Hc est minimum, le nombre de transitions

acceptées est encore assez grand et le nombre de transitions refusées n’est pas trop grand.

R g]"and N esimulafion >> thermique

Figure IV.10 : Schéma représentant une rotation Si = S « sortant » le moment magnétique
du cone d’agitation thermique qui sera refusée.

Il est important de noter que dans la suite de ce travail, nous avons choisi la valeur de R de

N

facon a avoir le méme temps de mesure quelle que soit la température. Compte tenu de

. . , e R? | . . p
I’expression de ¢ (éq. 2.8), cela signifie que - doit étre constant. En se basant sur les résultats

2
de la figure IV.7, nous avons choisi R? = 0,004, c’est-a-dire 87 ~ 2,5 x 107 s.

IV.4.3 Influence de Dr (R = 0,02 - nyvcs = 6x10%)

Nous examinons ici I’effet de la constante d’anisotropie ferromagnétique Dr sur le champ
coercitif simulé sachant que la valeur théorique du champ coercitif a 0 K est proportionnelle a
Dr. Les cycles d’hystérésis simulés a 7m = 0,1 K pour différentes valeurs de Dr et la variation
de Hc en fonction de Dr sont présentés sur la figure IV.11. On constate que les cycles
d'hystérésis obtenus sont carrés et symétriques, ce qui est logique car Jin=0 K. Plus on
augmente Dr et plus le cycle d’hystérésis s’élargit. De plus, on trouve que Hc augmente
linéairement avec Dr (équation de la régression linéaire : Hc = 0,86 Dg + 0,2) ce qui est en bon
accord avec la théorie (Hc = 0,85 Dr). Cependant, la courbe des valeurs simulées est Iégerement
au-dessus de la courbe théorique (environ 0,2 K) en raison du processus de rotation individuelle
utilisé dans I’algorithme.
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Figure IV.11 : Cycles d’hystérésis pour différentes valeurs de la constante d’anisotropie Dr
(a gauche) et variation du champ coercitif simulé en fonction de Dr (a droite) a Tm= 0,1 K
(R = 0,02 et nycs = 6x10%).

Dans la suite, nous fixerons les paramétres R = 0,02, nycs = 6x10* et Dp=1 K.

1V.4.4 Effet de la température sur le champ coercitif

La figure IV.12 montre la variation de Hc simulé en fonction de la température 7m en
comparaison avec les valeurs théoriques de Hc. Théoriquement, pour une température non
nulle, la barriére d’énergie a franchir lors du retournement par rotation uniforme (norme de
I’aimantation constante au cours du retournement) de la couche F s’écrit :

2

AE = Np Dp(T) Sp (1 - H:([T)>

N

ou :
- Dp(T) = Dg (1 - TL) est la constante d’anisotropie effective qui dépend de la température.
Cc

En effet, les fluctuations thermiques diminuent 1’anisotropie effective du systeme ;

2 Dp(T) Sp

-Ha(T) == 5

est le champ d’anisotropie ou m(7) est le moment magnétique moyen par

atome F a chaque température.

AE
Par hypothese, la couche F se retourne lorsque le temps de relaxation T = 1, e*BT est égal au

temps de mesure (fmes). On en déduit alors que le champ de retournement H ., qui est égal au

champ coercitif Hc, vérifie la relation :
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tmes _ NFDF(T) S; HC(T) 2
(==~ T ( - Ha(T))

soit finalement :

2
Ho(T) = 22205 19 _ J il ln(t‘;‘:s)] ¥ o@.14).

40 m(T) Ng Dg(T) Sg

.t . . . o
En fait, ':es est inconnu, c’est pourquoi nous présentons les courbes de Hc théorique pour
0

différentes valeurs de t‘:es et Tc = 550 K (voir figure IV.5).

0

1,5 —— H, simulé
— Hc théorique (i,,../4) = 10
| H. théorique (f,../4f) = 100
—
X 0- — H, théorique (i, /4§) = 1000
= —— H théorique (f,,./4g) = 10000
~
~
S~
=
2 0,51
Q
S8
0,0
0 50 100 150 200
Tu (K)

Figure IV.12 : Variation de Hc simulé en fonction de la température en comparaison avec les

valeurs théoriques pour différentes valeurs de t./1.

On constate que :
- Hc simulé diminue lorsque la température augmente comme prévu ;

. . L. t £
- la courbe simulée est proche de la courbe théorique avec % = 10 lorsque la température
0

augmente ;

- la surestimation de Hc dans les simulations a basse température, c’est-a-dire lorsque ks7/Jr
est petit, est due a la nature de 1’algorithme qui effectue des rotations individuelles des
moments.

IV.5 Résultats sur les nanoplots F/AF avec joints de grains

IV.5.1 Interactions limitées aux 1¢ voisins dans la couche AF (J>AF = 0 K)

Dans cette partie, les interactions dans la couche AF sont limitées aux 1°* voisins
uniquement. Dans ce cas, la configuration magnétique stable de la couche AF est constituée de
plans atomiques dans lesquelles les moments magnétiques sont paralleles entre eux et deux
plans atomiques adjacents ont des aimantations antiparalleles (figure IV.3). Nous présentons
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I’effet du couplage interfacial Jin sur Hc et Hg a Tm = 0,1 K apres avoir refroidi sous champ

%Href =1K (uoHwr= 1,49 T) a partir de To= 800 K. Ensuite, nous étudions 1’effet de la
B

température pour différentes valeurs de Jin.

1V.5.1.1 Effetde Jina Ty = 0,1 K

Les cycles d’hystérésis simulés a T = 0,1 K pour différentes valeurs de Jine sont présentés
(figure 1V.13). La variation de Hg et Hc en fonction de Jin est représentée figure IV.14.

45 10 5 0 5 10 15
uppoH/kp (K)
Figure IV.13 : Cycles d’hystérésis simulés a Tu = 0,1 K pour différentes valeurs du couplage
interfacial Jin. (J3F = 0 K).

En absence de couplage interfacial, les cycles d’hystérésis sont symétriques comme attendu.
Sur la figure 1V.14, nous avons tracé les courbes de Hg et Hc prédites par le modele de
Meiklejohn et Bean (voir partie IV.2.2.4) :

H~ .
Floc — 0,85 -0,96 Jint (4.15)
kg kg
H -
Helollc _ g5 0,96 Jint (4.16)
kg kg
H .
FloTE _ —0,96]‘—“t (4.17)
ks kg
H
| hotolle _ 4 o5 (4.18)
ks

Le critere de non retournement de la couche AF (Eq. 4.8) s’écrit % < 12,225 K
B
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Figure IV.14 : Variation de Hg et Hc pour différentes valeurs de Jin (J&F = 0K) en
comparaison avec les valeurs prédites par le modéle de Meiklejohn et Bean [Eqs 4.17 et

4.18].

En augmentant la valeur du couplage a l'interface, nous trouvons :

Pour Jint <75 K :

- le décalage (champ d’échange) augmente linéairement lorsque Jinc augmente car la couche AF
est bloquée, ceci est en tres bon accord avec la variation donnée par le modele théorique de
Meiklejohn et Bean.

- la largeur du cycle (champ coercitif) diminue lorsque Jine augmente et s’éloigne de la valeur
théorique. Ces résultats sont expliqués page suivante.

Pour 7.5 K< Jint <11 K :

- La couche AF est toujours bloquée et on trouve que |Hg| augmente avec Jin mais cette fois
moins rapidement que le comportement prévu par le modele Meiklejohn et Bean.
- Hc est nul.

Pour Jint> 12K :

- L’annulation de HE s’explique par le retournement de la couche AF lors du retournement de
la couche F, ce qui est en excellent accord avec le critere de non retournement de la couche AF

Jint - 12225 K.
kp

- Hc augmente avec Jing, ce qui est logique car la couche AF se retourne avec la couche F.

Pour mieux comprendre le comportement de Hc nous présentons sur la figure IV.15 la variation
des champs de retournement positif HZ et négatif Hg simulés en comparaison avec les valeurs
du modele Meiklejohn et Bean (Eqs 4.15 et 4.16).

85



—eo— Hg" simulé
12+

—&— H:* simulé

H¢ théorique

H.* théorique

upuoH/kg (K)
o
1

o 5 10 15 20
int (K)
Figure IV.15 : Variation des champs de retournement positif et négatif pour

différentes valeurs de Jun (J4F = 0 K) en comparaison avec les valeurs prédites par le modeéle
de Meiklejohn et Bean [Eqs 4.15 et 4.16].

Pour Jint <3 K:

- Les valeurs des champs de retournement sont en bon accord avec les valeurs théoriques car le
retournement de la couche F s’effectue par rotation uniforme.

Pour Jint > 3K :

- H¢ s’¢loigne du comportement linéaire du modele Meiklejohn et Bean et devient quasiment
indépendant de Jine pour les grandes valeurs de Jin. Ceci s’explique par le fait que le
retournement de la couche F se déclenche sur la surface supérieure libre de 1a couche F en raison
du manque de voisins lorsque Jine augmente. En effet, H; ne dépend quasiment pas de
I’interface F/AF et c’est pourquoi il n’y a pas de variation brutale de H¢ lorsque la couche AF
se retourne et He ne dépend quasiment pas de Jint lorsque celui-ci augmente.

- Concernant H¢ il suit quasiment le comportement linéaire du modele Meiklejohn et Bean
jusqu’a ce que la couche AF se retourne. Ceci est logique car le retournement a H s’amorce a
I’interface F/AF (tant que la couche AF est bloquée) car Jine favorise le retournement des
moments d’interface par rapport a ceux de la surface supérieure libre. Ceci est confirmé par
’augmentation brutale de H¢ lorsque la couche AF se retourne.

Ces résultats sur H et HY permettent d’expliquer la variation de Hc simulé de la figure IV.15.
En particulier, 1a dépendance de Hc avec Jint (décroissance puis annulation pour Jine < 11 K) qui
n’est pas prédite dans le modéle Meiklejohn et Bean s’explique par 1’effet de la surface
supérieure libre qui peut se produire dans les échantillons réels pour les faibles épaisseurs de la
couche F.
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1V.5.1.2 Effet de la température

Nous souhaitons étudier ici I’effet des fluctuations thermiques des moments dans la couche

AF sur le champ d’échange et le champ coercitif pour différentes valeurs de Jin. La dépendance

en température de Hc et Hg pour différentes valeurs de Jin est présentée sur la figure IV.16.

8 o4 =1K o4 =2K 1,5
—o—J =3K —o—J = 4K
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Figure IV.16 : Variation de Hg et Hc en fonction de Ty pour différentes valeurs de Jint

e Champ coercitif

(J3F =0K).

- Hc décroit lorsque Tm augmente comme attendu ;

- Hc diminue lorsque Jinc augmente car le 1°' retournement (H¢ ) s’amorce a la surface supérieure

libre et le deuxieme retournement (HY) s’amorce a linterface F/AF comme expliqué

précédemment (§ IV.5.1.1).

o Champ d’échange

- |Hg| augmente avec Jine quelle que soit 7 comme attendu (couche AF bloquée) ;

- |Hg| diminue avec I’augmentation de 7w, quel que soit Jin (contrairement au modele granulaire

ou Hg est constant tant que les grains AF sont bloqués). Cela peut s’expliquer par

I’augmentation des fluctuations thermiques des moments AF a ’interface avec la température.

Dans une approche granulaire, cela revient a dire que le couplage d’interface effectif /

e

par Eech = ] I

int

0.0, diminue, ce qui tend a diminuer |Hg|.

eff

ime défini

Afin de voir si 'on peut généraliser la formule de Meiklejohn et Bean pguoHg =

__ Zp_AF Jint SAF
NFf gF

UptoHE (1) =-

valable uniquement a O K de la fagon suivante :

Zp_pr Jint < Sar >71

N gr

(4.19)
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nous présentons figure IV.17 la variation du spin moyen <Sar>7 des atomes du 1°" plan de la
couche AF (plan interfacial). On voit comme attendu que <Sar>r diminue avec 1’augmentation
de Twm, de plus la décroissance est linéaire.

1,0

0,0 T T T T
0 50 100 150 200

Tu (K)

Figure IV.17 : Variation du spin moyen des atomes du 1°" plan de la couche AF (plan

interfacial) en fonction de la température Tw.

Nous avons alors tracé figure IV.18, la formule généralisée du champ d’échange (Eq. 4.19) en
fonction de la température en comparaison avec nos résultats de simulations. On peut voir que
I’accord est excellent montrant ainsi que la formule de Meiklejohn et Bean peut étre généralisée
a température non nulle en remplacant simplement Sar par <Sag>r.

J=1K =0 [Hel simue — |Hel théorique
6 - Jint =3 K1 =O— |He gimue — |Hl théorique
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Figure 1V.18 : Variation de Hg simulé en fonction de Tu pour différentes valeurs de Jin: en
comparaison avec les valeurs théoriques données par la relation (4.19).
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IV.5.2 Prise en compte des interactions aux 2™ voisins dans la couche AF

!,leF 0 K)

Pour étre plus réaliste, nous prenons en compte les interactions aux seconds voisins en plus

de celles aux premiers voisins. Comme J5F < 0, la prise en compte de ces interactions entraine
I’apparition de frustration magnétique dans la couche AF qui peut engendrer des configurations
magnétiques non colinéaires. Dans cette partie, nous présentons I’effet de J2F sur les
configurations magnétiques a Tm= 0,1 K, ensuite nous examinerons ’effet de Jin et de la

température sur les propriétés d’anisotropie d’échange pour différentes valeurs de J2F .

1V.5.2.1 Effet de JAT sur les configurations magnétiques a Ty= 0,1 K

. . - . H
Dans cette partie, nous faisons un refroidissement sous champ positif w =1K
B

(to Hret = 1,49 T) en partant de To= 800 K jusqu’a 7t=0,1 K avec un pas de refroidissement
AT =5 K.

.Jint=0K

Les configurations magnétiques du 1° plan (plan interfacial) de la couche AF obtenues a la
fin du refroidissement (Tm=0,1 K) pour Jin=0K et différentes valeurs de J5F sont
représentées sur la figure IV.19. Le code couleur représente la composante des spins (le spin

est opposé au moment magnétique car m = — gupS) suivant I’axe perpendiculaire au plan

(axe 02).

- Pour J5F = 0 K, les moments sont orientés dans le méme sens en formant un seul domaine, ce
qui est logique car il n’y a pas de frustration.

- Pour J2F =0,5J2F, a cause de la compétition entre J2F et J2F | les moments ne sont plus
colinéaires. Dans la partie centrale, 1’angle entre les moments est ~ 60°. On peut voir qu’au
niveau des joints de grains et des bords, certains moments sont hors du plan Oxy.

- Pour 0,5 JAF < JAF < 0,6 JAF | 1a proportion de moments hors du plan augmente. De plus, on
voit la formation de plusieurs domaines magnétiques dans le plan interfacial de la couche AF.
On remarque qu’il y a plusieurs domaines dans chaque grain. De plus, il semble qu’un domaine
ne puisse pas traverser un joint de grains.

Afin de vérifier que ces résultats sont reproductibles, nous avons fait les mémes simulations
mais avec différentes configurations magnétiques initiales et aussi avec plusieurs vitesses de
refroidissement, nous avons toujours trouvés des domaines magnétiques dans le plan interfacial
pour 0,5 JAF < JAF < 0,6 JAF 11 est a noter que pour J53F =0,6 JAF | les moments du second
plan de la couche AF sont légerement désalignés mais reste globalement dans le plan Oxy
(figure 1V.20). Par contre, le dernier plan de la couche AF présente sensiblement la méme
configuration que le plan interfacial ce qui montre que 1’effet de surface et la présence de joints
de grains sont les causes des configurations en domaines observées.

89



JAF =0,5 JAF

el eyl 2.8 A 2

t it
+
ff'{ﬁ
[T
LE IRRE IRRE

ot

4
1

Oy

T

0z

L S B

Tt

+(0z)

T

T e T .
S Sl Sl g Ao,
DA AT, AN A AN IS 2

| AT =064

t
+

t
+
+
!
L ;

L]
)
o
J
-
“»
\
‘

. P 24 8y

P A Tl U
LR

o x, \"’:,b" AL R LT

L4

(Oy) ou (Ox)

L1
5 -5
*
-5 vy trytey

.

-(02)

L]
Ty ¥y ¥ W
B B

re
=

Figure IV.19 : Configurations des spins (les spins sont opposés aux moments magnétiques)
du premier plan de la couche AF (plan interfacial) a Tmi = 0,1 K pour Jine= 0 K et différentes
valeurs de J2F .
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Figure IV.20 : Configurations des spins (les spins sont opposés aux moments magnétiques)
du second plan de la couche AF a Tvi= 0,1 K pour Jum = 0 K et différentes valeurs de J5F .

90



Pour calculer la frustration dans la couche AF résultant de la compétition entre J2F et JAF |

nous avons utilisé la formule suivante :

simulation

Emin
F=1- Ethéorique (4'20)

min
ou ESimulation oot 1*¢nergie de 1’état fondamental obtenue dans nos simulations, ¢’est-a-dire &
la fin du refroidissement et E;ﬁe;lorique
interactions sont pleinement satisfaites (qui correspond a 1’énergie de 1’état fondamental dans

est I’énergie correspondant au cas ou toutes les

le cas d’un systéme non frustré) :

théor
E 0" = —Zp Jp SE = Zy pp-ar J2F SAr — Zoar-ar J5F SAr — Zp—ar Jint S¢ Sar — Np D SE

min
— Nag Dar Sig + g B N gr Sk (4.21)

N P i i théorique
Dans le cas des systémes non frustrés, ESmulation — piootiaie “qone F = 0. Cependant que

dans les systémes frustrés ESimulation ~ Ertgliflorlque, ce qui nous donne F > 0. Dans la figure
IV.21, nous présentons la variation de la frustration dans la couche AF en fonction de J5'F . On

voit clairement que F augmente avec J2F, ce qui est logique.

1,0
c
S
<
® 0,51
=)
i
0,0 T T T
0,0 0,2 0,4 0,6

IJZAF / J1 AF

Figure IV.21 : Variation de la frustration dans la couche AF en fonction de J5F JJRF .

D’apres la figure IV.22, on voit que la température de transition (7n) de la couche AF, qui
correspond a la position du maximum de la courbe de chaleur spécifique, se décale vers les
basses températures lorsque J5'F augmente. Ceci montre la diminution de stabilité de la couche

AF par rapport a I’agitation thermique lors 1’augmentation de J5'F .
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Chaleur spécifique de la couche AF pour :

- JZAF 0K O JZAF =05 JIAF = JZAF = 0,6 JlAF

Cv/kB (K)

200

400 600 800
T (K)

Figure IV.22 : Dépendance en température de la chaleur spécifique de la couche AF pour

o Jimz (0K

plusieurs valeurs de J5F .

Sur la figure IV.23 nous présentons les configurations magnétiques du 1° plan (plan interfacial)

de la couche AF obtenues a la fin du refroidissement (7v= 0,1 K) pour Jinc= 20 K et différentes

valeurs de J2F.

perpendiculaire au plan (axe Oz).
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Le code couleur représente la composante des spins suivant |’axe

Ox

+(0z)
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-(0z)

Figure IV.23 : Configurations des spins (les spins sont opposés aux moments magnétiques)
du premier plan de la couche AF (plan interfacial) a Tm = 0,1 K pour Jinn= 20 K et différentes

valeurs de J5F .

On remarque que les configurations magnétiques sont similaires a celles observées lorsque

Jint = 0 K (pour les valeurs de Jin étudiées, c’est-a-dire Jine< 25 K) ce qui est logique car on

travaille avec des valeurs de Jiy faibles par rapport aux valeurs de J2F :
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-pour J&F =0,6 JAF, les moments du second plan de la couche AF sont légerement

désali

te globalement dans le plan Oxy (figure IV.24) ;

7z

ignés mais res

- le dernier plan de la couche AF a sensiblement la méme configuration que le plan

interfacial.
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Figure IV.24 : Configurations des spins (les spins sont opposés aux moments magnétiques)

= 20 K et différentes valeurs de J5F .

0,1 K pour Jint

du second plan de la couche AF a Twm

0,1 K)

1V.5.2.2 Effet de Jin sur Hg et Hc pour différentes valeurs de J-A* (Tu

Dans cette partie, nous étudions I’effet de Jine sur Hg et Hc a Tm= 0,1 K pour différentes

valeurs de J2F . Les résultats de cette étude sont présentés sur la figure IV.25.
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Figure IV.25 : Variation de Hg et Hc en fonction de Jin pour différentes valeurs de J>F

0,1 K).
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e Champ d’échange

On trouve un comportement similaire de He quelle que soit la valeur de J2F avec une
augmentation (quasiment linéaire) pour les faibles valeurs de Jiy puis I’annulation de Hg lorsque
la couche AF se retourne avec la couche F. Cependant, on remarque deux effets dus a
I’augmentation de J5F :

- pour les faibles valeurs de Jin, |HE| diminue en raison de la non-colinéarité des moments AF
de I’interface. Tout se passe donc comme si le couplage effectif entre les deux couches diminue
lorsque les moments AF sont non colinéaires. Afin de voir si I’on peut généraliser la formule
théorique de Meiklejohn et Bean (Eq. 4.10), qui a été établie dans le cadre d’un plan interfacial

contenant des moments AF colinéaires, de la fagon suivante :

Ze-ar Jint < Sap >
Ng gr

ou < SXF > désigne ici la valeur moyenne de la composante suivant Oy des spins AF du 1¢

pppoHg(T) = — (4.22)

plan de la couche AF (plan interfacial) dont la variation en fonction de J5'F est présentée sur la
figure IV.26. On voit comme attendu que <3S XF > diminue lorsque J5F augmente

conformément aux observations des figures IV.19 et IV.23.

1,0 1
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<S,'>
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o0 01 02 03 04 05 06

J2AF/J1AF
Figure IV.26 : Variation de la valeur moyenne de la composante suivant Oy des spins du 1°
plan de la couche AF (plan interfacial) en fonction de J3F .

Nous avons alors tracé sur la figure IV.27, la variation de Hg donnée par la formule théorique
(Eq. 4.22) en fonction de Jine en comparaison avec la partie linéaire de nos résultats de
simulations. On peut voir que l’accord est excellent montrant ainsi que la formule de
Meiklejohn et Bean peut étre généralisée dans le cas de moments AF non colinéaires a
I’interface en remplacant Sar par la valeur moyenne de la composante du spin AF, suivant la
direction des moments F.

94



SLAF=0K : —A— Hg simulé He théorique
10+

J,AF = 0,5 J,AF : —B— H simulé He théorique
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Figure IV.27 : Variation de Hg simulé en fonction de Jin: en comparaison avec les valeurs

théoriques données par la relation (Eq 4.22).

- la couche AF devient moins stable, c’est-a-dire qu’elle se retourne pour une valeur de Jin plus
faible que lorsque J2F =0. Par exemple pour J2F=0,6 JAF, 1’annulation de Hg a lieu vers
Jint =7 K alors qu’il s’annule pour Jin = 12 K dans le cas J>F = 0. En fait, en raison de la non-
colinéarité des moments AF, la barriere a franchir lors du retournement est plus faible ce qui
rend la couche AF moins stable. Tout se passe donc comme si la constante d’anisotropie

effective K, {:f définie par AE = K, ;f V4 est plus faible en présence de J2F .

e Champ coercitif

On trouve un comportement similaire de Hc quelle que soit la valeur de J2&F avec une
diminution puis annulation de Hc pour les faibles valeurs de Jin et une augmentation brutale de
Hc lorsque la couche AF se retourne avec la couche F. Plus précisément, on remarque encore

deux effets dus a I’augmentation de J2F :

- tant que la couche AF ne se retourne pas (c’est-a-dire pour les faibles valeurs de Jint), Hc ne
dépend pas de J5F ;

- lorsque la couche AF se retourne, on trouve que Hc diminue lorsque J5F augmente. Ceci est
da au fait que le couplage effectif, qui est responsable de I’augmentation de Hc lorsque la
couche AF se retourne, diminue avec 1’augmentation de J5F .
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o Configuration magnétique du 1°" plan de la couche AF avant et aprés retournement de
la couche F

Pour les valeurs de Jin [égeérement inférieures a celle qui correspond a I’annulation de Hg, ¢’est-
a-dire pour laquelle la couche AF se retourne avec la couche F, les moments magnétiques AF
du 1* plan (plan interfacial) subissent des réarrangements au cours du cycle d’hystérésis. Sur
la figure IV.28 nous présentons la configuration des spins AF de ce plan au début et a la fin du
cycle pour J2F=0,5 JAF et Jin= 9 K (la couche AF se retourne pour Jin > 10 K).

| Début du cycle dhystérésis | Fin du cycle d’hystérésis
o S g S S B

g Ty &7 & TN
T st e, e,
I X O et et et = g g S
P, et T e T  a
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i i g e e Dt me e b S
Pog P ﬁ#"‘o—“"p—“"o—'r’:. g g, e

g,
e
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?

Figure 1V.28 : Configuration des spins (les spins sont opposés aux moments magnétiques) du
premier plan de la couche AF (plan interfacial) avant et apres le retournement de la couche F
pour J8¥ =05 JF et Jin = 9 K.

Nous voyons que I’orientation de la plupart des moments magnétiques AF de I’interface au
début du cycle n’est pas laméme qu’a la fin du cycle. En particulier, on remarque que le nombre
de moments magnétiques hors du plan augmente a la fin du cycle.

1V.5.2.3 Effet de la température sur Hr. et Hc pour différentes valeurs de J,AL
et Jint

Dans cette partie nous étudions 1’effet de la température sur Hg et Hc pour différentes valeurs
de Jin lorsque J2F =0,5 JAF et JAF =0,6 JAF. Nous rappelons que la configuration des
moments du premier plan de la couche AF (plan interfacial) a basse température est non
colinéaire dans les deux cas mais qu’il y a beaucoup plus de moments hors du plan lorsque

2F =0,6 JAF (figures IV.19 et IV.23).

IV.5.2.3.a J2AF = 0,5 J1AF
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ugpo|Hg|/kg (K)

Sur la figure IV.29 nous présentons 1’évolution de Hc et Hg en fonction de 7Twm pour
JAF = 0,5 JAF . On observe un comportement différent du cas J2F = 0 K (figure IV.16). En effet,
on observe ici I’annulation du champ d’échange a une température Tpic comprise entre 85 et
170 K suivant les valeurs de Jinc pour laquelle le champ coercitif présente un maximum. Ces
deux faits sont dus au retournement de la couche AF.

Tm < Tpic (Tpic est 1a température ou Hc présente un maximum)

- la couche AF ne se retourne pas et on retrouve des résultats similaires au cas ]QL\F =0K, a
savoir une légere diminution de Hg lorsque 7m augmente, quel que soit Jin,, qui est due aux
fluctuations thermiques des moments AF a I’interface ;

- on observe une légére diminution de Hg par rapport au cas J>F =0 qui s’explique par la
présence de domaines dans le premier plan de la couche AF (plan interfacial) ;

- on observe aucune influence de J2F sur Hc.

6 5
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5 —O—din=2K —o—Jy=2K
| —o—J,;=3K 41—, =3K
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L»Q\O\Q Jn=5K ..‘5_': 31 Jin=5K
34 | Jni=6K = Jni=6K
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Figure IV.29 : Variation de HE et Hc en fonction de Ty pour différentes valeurs de Jins
(J2F = 0.5 J1F).
ZM = TQiC

- le champ d’échange s’annule en méme temps que le champ coercitif présente un maximum a
Tv = Thic 5

- ’annulation de HE est due au retournement complet de la couche AF avec un léger retard par
rapport a la couche F (figure IV.30). Puisque la couche AF se retourne légerement en retard par
rapport a la couche F, elle retient celle-ci de la méme fagon lors des deux retournements et
I’annulation de Hg s’accompagne d’une augmentation de Hc (figure IV.29). La valeur
maximale de Hc augmente avec Jine car la couche AF retient plus la couche F lorsque Jin est
grand ;

- le retournement de la couche AF en présence de J2F confirme le fait que la couche AF est
moins stable en présence de J4F . Cela s’explique par le fait que les moments AF du plan
interfacial avant le retournement ne sont pas orientés suivant 1’axe facile Oy, donc la barriere
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d’énergie AE a franchir lors de leur « retournement » est plus faible que dans le cas ou les
moments AF sont colinéaires. Cela confirme que dans un modele a 1’échelle granulaire, la
constante d’anisotropie effective est plus faible.

- on observe que la température d’annulation du champ d’échange Tpic se décale vers les basses
températures lorsque Jine augmente. Ceci indique que la couche AF est moins stable lorsque Jin
augmente.

ZM > Tpic

- lorsque la température continue d’augmenter, la couche AF se retourne en méme temps que
la couche F (la couche AF devient superparamagnétique) (figure IV.30). Donc tout se passe
comme si la couche F était libre. Il est a noter que le retournement de la couche AF s’amorce
sur les bords du nanoplot.
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Figure IV.30 : Cycles d’hystérésis de la couche F et du 1¢" plan de la couche AF au voisinage
de Tpic = 100 K pour Jim= 5 K (J5F = 0,5 JAF).

1V.5.2.3.b J2AYF = 0,6 J1AY

Sur la figure IV.31 nous présentons I’évolution de Hc et He en fonction de 7Twm pour
AF = 0,6 JAF . On retrouve les mémes comportements que pour J2F =0,5 JAF | mais avec des
valeurs de HE plus faibles, quel que soit la valeur de Jin, car les moments du premier plan AF
(plan interfacial) sont plus hors du plan Oxy (figure IV.19). Ceci explique également pourquoi
la couche AF est moins stable (Tpic (J5F = 0,6 JAF) < Tpic G2F = 0<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>