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RESUME

Ce mémoire est consacré a l'étude des anisotropies magnétiques dans les réseaux de
nanofils magnétiques verticaux. L’objectif principal de ce travail est de quantifier
les champs d’interaction inter-fils (entre les nanofils) et intra-fils (& Vintérieur des
fils) présents dans les réseaux de nanofils. L’objectif secondaire consiste a vérifier
la possibilité d’ajuster la réponse magnétique des réseaux de nanofils a l'aide de

multicouches de métaux magnétiques et non magnétiques en alternance.

Des nanofils de Ni et de CogsFesB; sont obtenus par électrodéposition & courant
pulsé dans des matrices diélectriques nanoporeuses de copolymére dibloc et des
matrices commerciales Whatman d’alumine. Les résultats sont principalement axés
sur les nanofils dans les membranes d’alumine. Le CoFeB est un matériau doux et de
haute aimantation & saturation optimisé pour des applications hyperfréquences. Des
couches minces obtenues par électrodéposition ainsi que des microfils commerciaux

sont comparés aux réseaux de nanofils des mémes alliages.

Des réseaux de nanofils magnétiques constitués de couches magnétiques et non ma-
gnétiques en alternance (nanofils multicouches) sont ensuite obtenus par électrodé-
position a tension pulsée dans des matrices d’alumine. Des nanofils multicouches de

Ni/Cu et de CoFeB/Cu sont obtenus et comparés aux nanofils monocouches de Ni

et de CoFeB.

Un modéle de champ effectif est proposé afin de modéliser les interactions dipolaires
des réseaux de nanofils monocouches (alliage uniforme) et des réseaux de nanofils
multicouches. Le modéle tient compte des champs de désaimantation associés a la
forme, des interactions dipolaires entre les nanofils du réseau ainsi que des interac-
tions dipolaires entre les disques magnétiques d’un nanofil multicouches. Les effets

reliés aux anisotropies magnétocristallines, aux anisotropies magnétoélastiques et a
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linteraction d’échange entre les couches magnétiques d’un nanofil multicouches ne

sont pas pris en compte par le modéle.

Les techniques de résonance ferromagnétique (FMR) et de magnétométrie & échan-
tillon vibrant (VSM) sont utilisées pour caractériser le comportement magnétique
des échantillons. A 1'aide de la FMR et du VSM, le champ effectif qui agit sur les
nanofils est obtenu de maniére expérimentale. Les résultats expérimentaux obtenus
par FMR et par VSM sont comparés entre eux. De plus, le modéle de champ effectif

est confronté aux résultats expérimentaux obtenus par FMR et par VSM.

Les résultats obtenus par FMR, par VSM et par le modéle sont en accord pour les
réseaux de nanofils monocouches. Dans le cas des nanofils multicouches, il existe
un désaccord entre les différents résultats lorsque les couches métalliques sont trés
minces et lorsque les nanofils sont trés courts. Cependant, le modéle basé sur les
interactions dipolaires prédit qualitativement le comportement du champ effectif en
fonction du rapport épaisseur des couches magnétiques sur épaisseur des couches

non magnétiques (rapport Ay /hum)-

Dans le cas des nanofils multicouches, en faisant varier le rapport Ay /hnm, nous
trouvons qu’il est possible d’ajuster la réponse magnétique des réseaux de nanofils.
Notamment, lorsque le rapport Ay /hn, est réduit, axe facile dans la direction
paralléle aux fils devient un plan facile dans la direction perpendiculaire aux fils.
Ceci ouvre la voie & la conception de nouveaux dispositifs hyperfréquences ayant
une réponse magnétique ajustable en fonction de ’épaisseur des couches métalliques

du nanofils.
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ABSTRACT

Arrays of ferromagnetic nanowires are studied by ferromagnetic resonance (FMR)
and by vibrating sample magnetometry (VSM) caracterisation techniques in order
to understand the magnetic behaviour of the nanowire network and to determine
quantitatively the effect of the dipolar interactions on the magnetic response of the

network.

Ni and CogsFesB; alloy nanowires embedded in nanoporous dielectric templates
were obtained. CogsFe B is a soft and high saturation magnetization alloy specially
optimized for high frequency applications. Diblock copolymer membranes and com-
mercial Whatman alumina membranes served as templates for the growth of the
nanowires by pulsed current electrodeposition. Since the results for the nanowires
embedded in the polymer template are not fully understood, particular attention is

devoted to the results obtained from the nanowires grown in alumina templates.

Alternating layers of magnetic and non magnetic metals, called multilayers, were
also grown in alumina templates by pulsed voltage electrodeposition. Ni/Cu and
CoFeB/Cu multilayered nanowires were grown and were compared to Ni and CoFeB
nanowires. The multilayered nanowires were obtained in order to observe the effect
of the intra-wire field on the effective field and to exploit the tunability of the

magnetic response of the array via the thicknesses of the layers.

The dipolar interaction fields were modeled using an effective demagnetizing field
approach. A model was developed in order to take into account the geometry of the
membrane (interpore distance and pore diameter) and the structure of the wires
(layer thicknesses). The demagnetizing fields, the inter-wire dipolar fields and the
intra-wire dipolar fields between magnetic layers of the multilayers were taken into

account. Magnetocristalline anisotropy, magnetoelastic anisotropy and exchange in-



teraction between magnetic layers of the multilayer nanowire were neglected in this

work.

Ferromagnetic resonance (FMR) and vibrating sample magnetometry (VSM) mea-
surements were performed on the samples in order to extract the effective field acting
on the nanowires. The effective field obtained by FMR and VSM were compared,
and both were compared with the model. Good agreement was found between the
results obtained by FMR, VSM and the model for the monolayer nanowires. The
discripancy between FMR and VSM results was highest for very short multilayer
nanowires and for multilayers with very thin metallic layers. However, the model
does qualitatively predict the effective field behavior of the multilayer nanowires as

a function of the magnetic to non magnetic thickness ratio.

In the case of the multilayers, an easy axis along the wires or an easy plane per-
pendicular to the wires is found, depending upon the magnetic to non-magnetic
thickness ratio. This opens new possibilities for the engineering of tunable effective

materials for microwave applications.
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INTRODUCTION

Les nanocomposites formés a partir de matériaux magnétiques sont d’un intérét
grandissant au niveau de la physique fondamentale (Tomita et al. (2005), Chamber-
lin et al. (2002)) et pour des applications au niveau de I’enregistrement magnétique
(Skumryev et al. (2003), Ross et al. (2002)) ou des technologies hyperfréquences
(Encinas et al. (2002), Brosseau et al. (2004)). Parmi les différents types de nano-
composite, il y a les réseaux de nanofils qui sont définis de maniére générale comme
des particules de forme allongée ayant un diamétre inférieur ou égal a4 100 nm et
séparées entre elles par une matrice diélectrique. Seuls les réseaux de nanofils cylin-

driques et métalliques seront considérés dans le cadre de ce mémoire.

L’électrodéposition constitue une méthode de dépot efficace et économique pour
obtenir des réseaux de nanofils magnétiques monocouches (alliage uniforme) ou
multicouches (alternance de couches magnétiques et non magnétiques) (Fert et Pi-
raux (1999)). En utilisant des matrices nanoporeuses, il est possible de favoriser
I’électrodéposition au sein des pores et d’obtenir ainsi des nanofils ou I’arrangement
est le méme que celui des pores de la matrice hote. L'utilisation de nanofils mul-
ticouches nous offre un degré de liberté supplémentaire pour ajuster I’anisotropie
magnétique. De plus, V'effet de magnétorésistance dans les nanofils multicouches
(Fert et al. (2004),Kelly et al. (2003)) pourrait augmenter la fonctionnalité du ma-

tériau par 'ajustement de la réponse magnétodiélectrique des réseaux de nanofils.

Plusicurs types de membranes nanoporcuses peuvent servir & la croissance de na-
nofils par électrodéposition. Il existe notamment des membranes de polymeére ob-
tenues par lithographie interférentielle (Farhoud et al. (1999)), par bombardement
ionique (Ferain et Legras (1997)), par nanoindentation (Cross (2006)) ou par auto-
assemblage (Thurn-Albrecht et al. (2000)b). Il existe également des membranes



d’alumine obtenues par anodisation de l’aluminium (Jessensky et al. (1998)).

Les réseaux de nanofils ferromagnétiques obtenus par électrodéposition ont d’abord
été considérés comme des candidats potentiels & titre de mémoire magnétique a
haute densité pour le domaine de I'enregistrement magnétique perpendiculaire (Ka-
wal et Ishiguro (1976)). En effet, la possibilité d’obtenir des réseaux structurés de
nanofils cylindriques verticaux sur de trés grandes régions font de ces matériaux des

candidats intéressants.

Par ailleurs, nous avons vu au cours des derniéres années une recrudescence des
technologies micro-ondes (Pardavi-Horvath (2000)). Les besoins croissants dans ce
domaine favorisent la conception de nouveaux matériaux afin d’obtenir des disposi-

tifs hyperfréquences plus performants, plus légers et consommant moins d’énergie.

Les réseaux de nanofils ferromagnétiques sont des candidats prometteurs & titre de
composant dans les futurs circuits micro-ondes pour plusieurs raisons. D’abord, il
est possible d’obtenir des nanofils ferromagnétiques par électrodéposition dans des
matrices nanoporeuses planaires pouvant étre intégrées aux dispositifs micro-ondes
monolithiques a faible cofit. Ciureanu et al. (2005) et Béron (2005) ont démontré
que la méthode d’électrodéposition par courant pulsé s’avérait trés efficace a 1’ob-
tention de nanofils ferromagnétiques doux et de haute perméabilité pour les hautes
fréquences. De plus, aimantation & saturation élevée des métaux de transition fer-
romagnétiques permettrait des fréquences d’opération de plusieurs dizaines de giga-
hertz. Comme les nanofils ont un diamétre inférieur a la profondeur de pénétration
des micro-ondes et qu’ils sont entourés d’une matrice diélectrique, il y a diminution

des pertes par courant de Foucault en comparaison avec les métaux volumiques.

Les réseaux de nanofils sont considérés comme des métamatériaux, c’est-a-dire des
matériaux artificiels possédant des propriétés dont on ne peut retrouver dans la

nature. Depuis la premiére démonstration expérimentale des métamatériaux & in-



dice de réfraction négatif par Shelby et al. (2001), plusieurs dispositifs micro-ondes
prometteurs basés sur les métamatériaux ont été proposés par Caloz et Itoh (2006).
Dans les types de dispositif proposés par ces derniers, les réseaux de nanofils fer-
romagnétiques pourraient étre utilisés & titre d’inductances compactes de haute

perméabilité.

Lorsqu’ils sont en réseau, les nanofils sont sujets a des interactions dipolaires prove-
nant des nanofils avoisinants. La compréhension des champs d’interaction inter-fils
(entre les nanofils) et des champs intra-fils (a I'intérieur des nanofils) et leur effet sur
la réponse macroscopique du réseau est fondamentale afin de controler les propriétés
électromagnétiques du milieu. A cet effet, plusieurs études ont été menées dans le
but de quantifier les champs d’interaction dans les réseaux de nanofils magnétiques

verticaux similaires i ceux étudiés dans ce mémoire.

Des études effectuées dans les années 80 ont été discutées dans 'article de Ishii et
Sato (1989). Ceux-ci ont utilisé une distribution de monopoéles magnétiques régu-
liérement espacés & la surface des réseaux afin de modéliser les courbes d’hystérésis
pour des champs magnétiques appliqués perpendiculairement aux couches (paralléle
aux fils). Samwel et al. (1992) ont repris la méthode, y apportant quelques correc-
tions et en insistant sur la dépendance d’'un paramétre de champ interne sur les
paramétres géométriques du réseau (plus loin, nous ferons correspondre ce para-
métre avec un facteur de désaimantation effectif du réseau). Encinas-Oropesa et al.
(2001) et Ramos et al. (2004) décrivent la résonance ferromagnétique des réseaux de
nanofils en fonction de la fréquence et de 'angle du champ magnétique a I'aide d’un
modéle phénoménologique, considérant le champ d’interaction comme une anisotro-
pie uniaxiale effective fonction seulement de la porosité (facteur de remplissage) de
la membrane. Puis Dumitru et al. (2005) ont proposé un modéle ot I'interaction
inter-fils provient de monopoles magnétiques a I'extrémité et le long des cotés des

nanofils afin de modéliser la résonance ferromagnétique en fonction de 'angle du



champ. Ce modéle prend notamment en compte la longueur des fils ainsi que la
porosité de maniére explicite et montre que pour des longs fils, on retrouve ’expres-
sion phénoménologique d’Encinas-Oropesa et al. (2001). Récemment, Clime et al.
(2006)b ont modélisé les interactions dans les réseaux de nanofils ferromagnétiques
monocouches saturés par des simulations numériques en subdivisant les nanofils en
plusieurs dipdles. De plus, les auteurs ont établi une équation permettant de calcu-
ler les champs d’interaction inter-fils en tenant compte des paramétres géométriques
tels que la longueur, le diamétre des nanofils ainsi que la distance inter-fils (Clime
et al. (2006)a). Cette équation est basée sur une paramétrisation des résultats ob-

tenus suite aux simulations numériques.

Il n’existe cependant aucun modéle basé sur les interactions dipolaires qui permet
d’obtenir les champs effectifs agissant sur les réseaux de nanofils multicouches. De
plus, aucune caractérisation par résonance ferromagnétique n’a été faite sur les
réseaux de nanofils multicouches afin d’obtenir expérimentalement le champ effectif
agissant sur les fils. Des mesures par magnétométrie VSM ont été effectuées par
Chen et al. (2003)a sur des réseaux de nanofils multicouches Ni/Cu en fonction du
rapport de I’épaisseur des couches de Ni sur 'épaisseur des couches de Cu. Cette
étude montre I’évolution des courbes d’hystérésis et de 'aimantation rémanente
pour différentes épaisseurs de couches de cuivre et de nickel mais le champ effectif

agissant sur les nanofils n’est pas estimé.

L’objectif principal de ce mémoire est de comprendre les anisotropies magnétiques
dans les réseaux de nanofils ferromagnétiques et de quantifier les champs d’interac-
tion inter-fils et intra-fils. L’objectif secondaire est d’évaluer la possibilité d’ajuster
la réponse magnétique des réseaux de nanofils en variant la composition des na-
nofils a l'aide de multicouches de matériaux magnétiques et non magnétiques en

alternance.



Afin d’atteindre ces objectifs, nous avons 1) fabriqué et caractérisé les membranes
nanoporeuses, 2) fabriqué et caractérisé les nanofils, 3) modélisé le comportement
magnétique des ensembles de nanofils, 4) caractérisé la réponse magnétique des
réseaux de nanofils par magnétométrie a échantillon vibrant (VSM) et par résonance

ferromagnétique (FMR) et 5) confronté le modéle avec les mesures expérimentales.

Deux types de membranes ont été utilisés dans le cadre de cette recherche : des
membranes de copolyméres dibloc fabriquées en laboratoire ainsi que des mem-
branes commerciales d’alumine. Cependant, les résultats sont principalement axés
sur les nanofils dans les membranes d’alumine faute de résultats concluants pour
les membranes de copolymére dibloc. Le chapitre 1 de ce mémoire est voué a la

préparation et a la caractérisation structurale des membranes nanoporeuses.

Le chapitre 2 discute quant & lui de I'obtention des nanofils ferromagnétiques par
électrodéposition dans des membranes nanoporeuses. Nous avons d’abord effec-
tué la croissance de nanofils monocouches de Ni et de CogsFesB;. Le CogsFesBy
est un alliage ferromagnétique doux et de haute perméabilité utilisé par Ciureanu
et al. (2005). Ensuite nous avons fait croitre des nanofils multicouches de Ni/Cu
et CogsFesB;/Cu. Nous avons également utilisé des couches minces obtenues par
électrodéposition et des microfils commerciaux pour fins de comparaison. La ca-
ractérisation structurale des échantillons par microscopie électronique a balayage

complétera le chapitre 2.

Dans le cadre du chapitre 3, un modéle de champ effectif basé sur les interaction
dipolaires est présenté afin de quantifier les champs d’interaction inter-fils et intra-fil
dans les réseaux de nanofils monocouches et multicouches. Ce modéle tient compte
des paramétres géométriques du réseau et permet de quantifier les interactions
dipolaires présentes dans les réseaux de nanofils monocouches (nanofils constitués

d’'un seul alliage) et dans les réseaux de nanofils multicouches (nanofils constitués



de couches magnétiques et non magnétiques en alternance).

Le chapitre 4 est consacré a la caractérisation des échantillons & I’aide d’'un magné-
tométre a échantillon vibrant (VSM) afin de comprendre le comportement, quasi-

statique des nanofils et d’obtenir le champ effectif agissant sur les réseaux de nanofils.

Les mesures de magnétométrie seront complétées au chapitre 5 a 'aide de la réso-
nance ferromagnétique (FMR). Les courbes de résonance ferromagnétique en fonc-
tion de ’angle entre le champ magnétique et 'axe des nanofils ont été obtenues a
plusieurs fréquences entre 10 et 38 GHz. Les champs effectifs obtenus par FMR sont
comparés a ceux obtenus par magnétométrie VSM. De plus, les champs effectifs
calculés & I'aide du modéle sont confrontés a ceux obtenus expérimentalement par
VSM et FMR. Ceci concluera ’étude sur les interactions dipolaires magnétiques

dans les réseaux de nanofils ferromagnétiques.



CHAPITRE 1

FABRICATION DES MEMBRANES NANOPOREUSES

1.1 Obtention de matrices nanoporeuses de copolymére dibloc par au-

toassemblage

Les copolymeéres dibloc sont constitués de deux chaines de polymére attachées &
une extrémité par un lien covalent. Si A et B représentent des mers associés & deux
polyméres différents, alors un copolymeére dibloc poly A-bloc-poly B pourrait avoir
une configuration de type AAAAAAA-BBB, AAAA-BBBB ou bien AAAAA-B par
exemple. Comme les mers A et B sont généralement non miscibles, il y a ségrégation
du copolymére en domaines de A et de B. Lorsque la fraction de A est inférieure
a 15%, les mers A peuvent s’agglomérer en sphéres dans une matrice de B. Si la
fraction de A est égale a la fraction de B, les mers A et B peuvent s’agglomérer
en lamelles. S’il y a entre 20 et 30% de A, alors les mers A forment des domaines
cylindriques dans une matrice de B. Pour obtenir plus de détails sur les copolymeéres
diblocs, le lecteur est référé a des ouvrages de référence spécialisés (voir Abetz (2005)

par exemple).

Pour obtenir des nanofils cylindriques, il faut donc un copolymére dibloc ayant entre
20 et 30% de A et 70 4 80% de B. Le principal défi est d’aligner les domaines de A
dans la matrice B afin d’obtenir un réseau structuré. Il est possible d’y arriver en
appliquant une force sur les chaines polymériques lorsque ces derniéres sont libres de
se déplacer. Une fois les chaines alignées selon une direction donnée, la configuration
la plus compacte et qui minimise I’énergie totale du systéme est la configuration

hexagonale (Leibler (1980)). Par conséquent, si 'on parvient & aligner totalement



les chaines cylindriques A dans la matrice B, on obtient un réseau hexagonal de

cylindres A dans une matrice de B.

Il est possible d’utiliser un champ électrique afin d’aligner les chaines de poly-
meéres. En calculant 'énergie libre du systéme en présence d’un champ électrique, on
pourrait montrer (Thurn-Albrecht et al. (2000)a) que les micro-domaines peuvent
s’orienter dans la direction du champ électrique si les chaines de polymeéres sont
mobiles. Par conséquent, si 'on chauffe un polymére au-dessus de sa température
de transition vitreuse et que I'on applique un champ électrique suffisamment intense
(supérieur & 12 V/micron) pour vaincre ’énergie d’interface alors on peut aligner

les microdomaines dans la direction du champ (Thurn-Albrecht et al. (2000)b).

Il est également possible d’utiliser une force de cisaillement afin d’aligner les do-
maines (Villar et al. (2002)). Cependant, la technique la plus efficace consiste a
aligner les chaines en présence d’un solvant et en contrélant I’énergie d’interface. En
effet, Mansky et al. (1997) ont montré qu'il était possible de controler I’énergie d’in-
terface du copolymeére dibloc en fonctionnalisant d’abord une surface 4 I'aide d’un
copolymere aléatoire avant le dépot du copolymére dibloc. Le copolymeére dibloc
peut alors se structurer par lui-méme dans une atmosphére d’un solvant organique
(Kim et al. (2004)). Méme si cette technique est la plus efficace, elle ne fonctionne
bien qu’avec des couches minces inférieures & 1 micron. Par conséquent, la technique
d’alignement sous champ électrique est la plus appropriée pour obtenir des nanofils

ayant un rapport de forme (longueur sur diamétre) trés grand.

Une fois les domaines A alignés selon une direction particuli¢re ct positionnés pour
former un réseau hexagonal, il faut parvenir a attaquer puis a retirer les domaines
A de la matrice afin d’obtenir une membrane nanoporeuse. Il est alors possible
de déposer des nanofils par voie électrochimique dans les pores de la membrane

(Thurn-Albrecht et al. (2000)b).



1.2 Obtention de membranes de copolymeére dibloc

Nous décrirons le protocole expérimental pour obtenir des membranes nanoporeuses
a partir de copolymeéres dibloc de polystyréne-bloc-polyméthacrylate de méthyle
(PS-b-PMMA). Nous aurons deux types de polymeére différentiés par leur masse

moléculaire exprimée en daltons :

~ Type 1 => 70 700 : 146 700 = PMMA : PS
— Type 2 => 20 700 : 46 700 = PMMA : PS

1.2.1 Obtention du substrat

Pour les mesures de résonance ferromagnétique, 1'idéal est d’utiliser des substrats
de SiO, recouvert d’or car le SiO; perturbe faiblement les cavités résonantes. Il
est également possible d’utiliser des gaufres de Si intrinséque de faible conductivité

électrique.
La procédure pour le nettoyage du verre est la suivante :

— Nettoyer le verre dans une solution diluée 50% 3 HCl : 1 HNO; et 50% H,O
pendant 5 min (retrait des contaminants métalliques).

~ Rincer a I'eau déionisée.

— Dégraisser dans 1'acétone (5 min), puis dans I'isopropanol (5 min) et terminer
avec un rincage a I’eau déionisée (5 min).

— Sécher le verre & 120°C pendant 10 min.
Le nettoyage du Si est un peu différent :

— Nettoyer la gaufre dans une solution de 5% de HF pendant 5 min (retrait de

I'oxyde natif de la gaufre).
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— Rincer a I'eau déionisée pendant 2 min.

— Dégraisser a I'opti-clear pendant 5 min.

— Rincer dans 'eau déionisée pendant 2 min.

— Dégraisser & I’acétone pendant 5 min, & l'isopropanol pendant 5 min et rincer a
I’eau déionisée pendant 5 min.

— Sécher la gaufre a 120°C pendant 10 min.

Ensuite, une couche de 15 nm de Ti est évaporée sur la surface du substrat a ’aide
d’un évaporateur a faisceau d’électrons pour promouvoir I’adhésion. Puis une couche
de 250 nm d’or est évaporée sur la couche de Ti. La couche d’or sert alors d’électrode

pour I’électrodéposition et pour I'application d’'un champ électrique.

1.2.2 Obtention de la couche de polymére

Il faut d’abord nettoyer plusieurs pipettes Pasteur & 'acétone, au propanol, a ’eau
déionisée, a lacétone et au toluéne durant 1 min a chaque étape. Ensuite 5%
poids/poids du polymeére choisi est dissout dans le toluéne. Le bécher contenant
la solution de polymeére est recouvert d’un film de parafine pour prévenir I’évapora-

tion du solvant.

Pour obtenir une couche trés mince (inférieure & 2 micron}, la technique de la tour-
nette (spin coating) est couramment utilisée. Avec une pipette Pasteur, la solution
de polymeére est déposée sur le substrat puis ce dernier est tourné a 1500 tours/min
ce qui donne une couche d’environ 1 micron. Un recuit & 80°C pendant 5 minutes

permet d’évaporer le toluéne résiduel emprisonné dans la couche mince.

Afin d’obtenir une couche de polymeére d’épaisseur intermédiaire (entre 2 et 15 mi-
crons), une nouvelle approche a été développée. 1l s’agit de déposer le polymére en

solution sur le substrat et d’appliquer un champ électrique (10° V/m) pendant que
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le solvant s’évapore. La durée de séchage est augmentée et la surface du polymére est
trés lisse suite & ce traitement. L’application d’un champ électrique pendant 1’éva-
poration du solvant entraine un préalignement des chaines de polymére (Amundson
et al. (1991)) puisqu’elles peuvent se déplacer et s’orienter selon les lignes de champ
électrique. Cependant, la durée du séchage et l'intensité du champ électrique ne
permettent pas un alignement complet des chaines et il faut donc compléter avec
un recuit sous champ électrique. Avec cette technique, I'épaisseur du polymere est
entre 5 et 15 microns selon la quantité de solution déposée. Aprés le dépot de la
couche, un recuit & 80°C pendant 15 & 30 minutes permet d’évaporer les molécules

de toluéne toujours présentes dans la couche mince.

1.2.3 Alignement des chaines de polymeére sous champ électrique

Pour effectuer le traitement thermique sous champ électrique, le montage de la figure

1.1 est utilisé.

FIGURE 1.1 Montage utilisé pour effectuer le recuit thermique sous champ électrique
des membranes de copolymeére dibloc.

Légende :

1. Controleur de température Omega Eurotherm 2216



12

2. Thermocouple type Pt-Rh

3. Bloc de téflon isolant

4. Plaque d’aluminium

5. Bloc chauffant en aluminium

6. Source haute tension 0-2000 V

Le thermocouple placé & coté de ’échantillon permet d’obtenir la température de ce
dernier. Pour atteindre la température voulue, le contréleur de température alimente
une résistance chauffante encastrée dans le bloc d’aluminium. Un bloc de téflon
permet d’isoler thermiquement et électriquement le bloc d’aluminium chauffant
tandis que la plaque d’aluminium permet de dissiper la chaleur sous le bloc de

téflon et éviter d’endommager la table de travail.

L’échantillon est placé sur le bloc chauffant d’aluminium et un morceau de kap-
ton avec un revétement d’aluminium est placé sur la surface du copolymeére. Il est
préférable de déposer le kapton sur le polymére et non 'aluminium afin d’éviter la
possibilité de court-circuit. Puisque le kapton a une épaisseur de 60 microns, il faut
appliquer 'aluminium directement sur le polymére pour atteindre le champ élec-
trique critique si la couche mince est supérieure a 5 microns. Ensuite, ’échantillon
est chauffé 4 120°C afin d’assurer un bon contact entre la surface du polymére et le
kapton puis la température est diminuée. Une électrode de cuivre est positionnée sur
la surface d’aluminium et de la pate d’argent est déposée sur la jonction Cu/Al afin
de s’assurer d’un bon contact électrique. Cette étape peut cependant étre effectuée
au tout début. L’échantillon est ensuite chauffé a 170°C et un champ électrique de
40 V/micron est appliqué pendant 17h. La température est alors diminuée jusqu’a

la température de la piéce puis le champ électrique est retiré.
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1.2.4 Obtention de la membrane nanoporeuse

Une fois que les chaines de PMMA sont alignées dans la matrice de PS, il faut retirer
le PMMA. Pour ce faire, ’échantillon est exposé & la lumiére UV d’une lampe quartz-
mercure dont la raie principale est & 254 nm et & une fluence de 25 W/cm?. Pour
une couche mince de 1 micron, il faut une dose de 25 J/cm? ce qui correspond & une

exposition d’une heure. L’exposition aux UV a pour but de dégrader les chaines de

PMMA et de réticuler les chaines de PS.

Ensuite, ’échantillon est rincé pendant 30 minutes dans une solution d’acide acé-
tique afin de retirer le PMMA, est rincé pendant 5 minutes dans 1’eau déionisée et est

séché avec un jet d’azote a faible débit. Il ne reste alors que la matrice nanoporeuse

de PS.

1.3 Préparation des membranes nanoporeuses d’alumine

Les membranes nanoporeuses d’alumine utilisées sont des membranes commerciales
Anodisc25™ obtenues de la compagnie Whatman. Les membranes font 60 microns
d’épaisseur, ont un diameétre de 2,5 cm et ont des pores de 20 nm de diamétre nomi-
nal. Cependant, les mesures par microscopie électronique a balayage nous indiquent
plutot que les pores font 170 nm de diamétre comme il sera vu & la prochaine section.

Ces membranes sont obtenues par voie électrochimique®.

Une couche de 6 nm de titane et une couche de 800 nm d’or sont évaporées a surface
de la membrane & I'aide d’un évaporateur a faisceau d’électrons. La couche de Ti
sert & promouvoir ’adhésion de la couche d’or tandis que la couche d’or permet de

recouvrir totalement les pores et agit a titre de cathode lors de I’électrodéposition.

1Pour plus de renseignements, le lecteur est référé au site web http ://www.whatman.com
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1.4 Caractérisation structurale des membranes nanoporeuses

Cette section est vouée a la caractérisation des membranes nanoporeuses d’alumine
et de copolymére dibloc. Nous en déduirons la densité de pores a la surface ainsi

que le diamétre des pores et la distance interpore.

La figure 1.2 présente la surface d’une membrane commerciale Whatman prise avec

un microscope électronique a balayage (SEM) Strata DB 235 de la compagnie FEL

9T v ey~
9*&@»{? 3’??

FIGURE 1.2 Vue de dessus d’une membrane nanoporeuse d’alumine commerciale.

En ce qui concerne ’arrangement structural des pores, nous voyons qu’il n’y a pas
d’ordre a longue portée. De plus, nous en déduisons le diamétre moyen d, la distance
inter-pore moyenne D et donc la porosité P de la membrane. La fraction P a été
obtenue en prenant P = Npmﬂrd2 /4S ot Nygre est le nombre total de pores de

diamétre moyen d sur la surface totale S mesurée au SEM.

TABLEAU 1.1 Paramétres structuraux des membranes nanoporeuses d’alumine.
d (nm) | D (nm) | P (%)
170 £ 30 | 330 £+ 30 30
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La vue de section de la membrane d’alumine est présentée a la figure 1.3 afin de

mettre en évidence le profil des pores.

FI1GURE 1.3 Vue en section d’une membrane nanoporeuse d’alumine commerciale.

Il est possible de voir que les pores de la membrane sont alignés selon une direc-
tion préférentielle. Ensuite, dans la région centrale, il y a certaines ondulations de
Palumine. Ceci pourrait contribuer a élargir localement le diamétre des nanofils.
Cependant, la plupart des pores ne présentent pas cette anomalie. De plus, certains
pores ne parviennent pas a atteindre le bas de la membrane et ne contiendront donc
pas de nanofil. Ceci vient réduire la densité de nanofils dans la membrane. Men-
tionnons en terminant que la courbure dans le bas de la membrane est le résultat
d’un artéfact de détection di au fait que la membrane d’alumine est isolante. Une
accumulation locale de charges négatives repousse le faisceau électronique et crée

une distorsion de 'image.

Pour la caractérisation structurale des membranes de copolymére dibloc, des images
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de membranes non structurées ont été obtenues. Pour ce faire, quelques gouttes
d’une solution 5% vol./vol. de polymére type 2 ont été déposées sur une surface
d’eau déionisée. Comme la solution polymérique et I'eau ne sont pas miscibles,
le solvant s’évapore lentement laissant une couche de polymére d’une centaine de
microns & la surface de eau. L’échantillon ainsi obtenu présente une surface telle

que vue a la figure 1.4.

&
W
3 nm

FIGURE 1.4 Vue de dessus d’'une membrane de copolymeére dibloc (a) et vue agrandie
d’une des régions structurées (b).

Cette figure nous indique que pour une couche de polymeére sans traitement particu-
lier, uniquement la moitié de la surface est structurée, d’out la nécessité d’effectuer

un traitement pour aligner les chaines de PMMA dans la matrice de PS.

Maintenant, aprés un traitement thermique sous champ électrique d’une couche
mince de copolymére dibloc de type 1 et le retrait du PMMA, nous présentons a
la figure 1.5 une vue topographique prise & ’aide d’un microscope a force atomique

(AFM) multimode de Digital Instruments en mode contact.

Nous voyons qu’il y a un certain alignement induit par le champ électrique ce qui est
révélé par la présence de pores a la surface. Certaines régions montrent un désali-

gnement des chaines de PMMA par rapport a la verticale entrainant une élongation
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FIGURE 1.5 Vue topographique d’une membrane de copolymeére dibloc 2pum x 2um

type 1 aprés recuit thermique sous champ électrique et retrait du
PMMA.

des pores. Cependant, nous pouvons calculer le diamétre des pores circulaires et

ainsi que la distance inter-pores (tableau 1.2).

TABLEAU 1.2 Paramétres structuraux des membranes nanoporeuses de copolymére

dibloc.
Type de polymére | d (nm) | D (nm) | P (%)
Type 1 55 120 30
Type 2 30 70 30

Pour obtenir une vue de section de la membrane de copolymére, il faut d’abord
la couper puis la métalliser. Par conséquent, nous avons préféré ne pas présenter
d’image en vue de section. Néanmoins, nous verrons au prochain chapitre la mem-

brane en vue de section aprés électrodéposition de nanofils.
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1.5 Résumé

Au cours de ce chapitre, deux types de membranes ont été présentées : des mem-
branes commerciales d’alumine et des membranes de copolymeéres dibloc fabriquées
en laboratoire. La technique d’alignement sous champ électrique a été utilisée pour
structurer les chaines d’un copolymeére dibloc de PS-b-PMMA o1 la fraction de
PMMA est de 1/3 et la fraction de PS est de 2/3. La technique d’alignement devait
structurer les chaines de PMMA en un réseau hexagonal dans une matrice de PS.
Cependant, nous avons vu que le résultat obtenu n’était pas celui attendu. Les copo-
lyméres dibloc sont tout de méme prometteurs puisque plusieurs autres groupes de
recherche ont réussi a obtenir des réseaux structurés a partir de copolymeére dibloc.
Cependant, si 'on voulait poursuivre le travail sur 'obtention de membranes de
copolymére dibloc, on pourrait utiliser une autre technique d’alignement présentée
au cours de ce chapitre, telle que 'alignement dans une atmosphére d’un solvant
organique (Kim et al. (2004)). Méme si cette technique ne fonctionne qu’avec des
couches minces inférieures a 1 micron d’épaisseur, elle permettrait tout de méme
d’obtenir des nanofils avec un rapport de forme (rapport longueur sur diamétre)

entre 20 & 60 puisque le diamétre des nanofils varie entre 15 et 50 nm.
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CHAPITRE 2

OBTENTION DE NANOFILS MAGNETIQUES PAR
ELECTRODEPOSITION

2.1 Montage expérimental

L’électrodéposition consiste a faire croitre un matérian métallique a partir d’'une
solution électrolytique contenant différents ions. Les faibles cofits associés aux équi-
pements et aux matériaux ainsi que la possibilité de reproduire des formes complexes

sont les principaux avantages associés a cette technique.

Lorsqu’un courant électrique circule dans la solution, les ions métalliques se dirigent
dans la direction du champ électrique et viennent se déposer sur la surface conduc-
trice. Dépendamment de la polarité de I’électrode de travail (électrode ou se situe
I'échantillon), nous avons un processus cathodique (polarité négative) ou anodique
(polarité positive). L’électrodéposition est une réaction cathodique ou les ions mé-
talliques réduisent leur charge en acceptant des électrons de la cathode selon une
réaction de type I"t + ne” — I ou I™" est l'ion en solution, ne™ est le nombre

d’électrons et I est I’atome déposé & la cathode.

De maniére générale, on applique un potentiel par rapport & une électrode de réfé-
rence dont le potentiel est fixé a4 une valeur indépendante de la solution électroly-
tique. L’électrode de référence internationalement acceptée est 1’électrode standard
d’hydrogene (standard hydrogen electrode) nommée aussi électrode normale d’hy-

drogéne (normal hydrogen electrode) Pt / Hy / HY.

Une autre électrode de référence trés utilisée et que nous utilisons dans le cadre de
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cette recherche est I'électrode de calomel saturée (saturated calomel electrode) Hg /
HgCl, / KCl. Cette électrode posséde un potentiel de 0,242 V par rapport a 1'élec-
trode normale d’hydrogéne. Pour de plus amples renseignements sur les électrodes
de référence, le lecteur est référé a un livre d’électrochimie (voir Bard et Faulkner

(2000) par exemple).

La cellule utilisée pour Pélectrodéposition est schématisée a la figure ci-dessous.

)
©

FIGURE 2.1 Représentation schématique de la cellule électrochimique utilisée pour
I’électrodéposition.

Légende :
1. Bécher contenant de 'ean tempérée.
2. Bécher contenant la solution électrolytique.
3. Agitateur magnétique.
4. Plaque chauffante.

5. Entrée d’azote.
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(o

. Electrode de travail (échantillon).

. Electrode de référence (calomel).

-1

8. Sortie d’azote.
9. Contre-électrode (platine).
10. Couvercle de téflon

L’électrode de platine est maintenue & un potentiel positif par rapport a I’électrode
de travail tandis que ’échantillon est & un potentiel négatif ce qui permet de faire
passer un courant a travers les deux électrodes via la solution électrolytique. Le
platine constitue un matériau de choix puisqu’il demeure inerte dans les solutions

électrolytiques. Il ne fait que participer au transfert des électrons.

Nous voyons & la figure 2.1 qu’il y a une entrée et une sortie d’azote pour empécher
P'oxydation des ions métalliques par I’'oxygéne en solution. Pour le nickel, ’oxydation
étant faible, nous pouvons omettre ’azote. Cependant, pour les alliages de Co ou de
Fe nous devons utiliser I’azote gazeux car ces éléments sont plus sensibles a 'oxyda-
tion. La plaque chauffante permet de chauffer 'eau a 30°C. L’eau tempérée transfére
alors sa chaleur a la solution électrolytique. Nous ne chauffons pas directement la
solution par le bas afin d’éviter les gradients thermiques. L’agitateur magnétique
assure ’homogénéité de la solution et favorise la diffusion des électrolytes dans les

pores de la membrane nanoporeuse.

Les électrodes sont alimentées par un potentiostat/galvanostat EG&G Princeton
Applied Research modéle 263. Si on travaille en régime potentiostatique on main-
tient un potentiel constant et on mesure un courant tandis qu’en régime galvano-
statique on applique un courant et on mesure le potentiel de I’électrode de travail.
Généralement, nous travaillons en régime galvanostatique pour I'obtention de nano-
fils monocouches et en régime potentiostatique pour obtenir des multicouches. Nous

verrons & la prochaine section pourquoi nous travaillons en régime potentiostatique
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avec les nanofils multicouches.

2.2 Electrodéposition de nanofils monocouches

Dans le cas des nanofils monocouches, nous travaillons en mode courant pulsé pour
augmenter I’homogénéité de la déposition, pour diminuer la taille des grains, pour
remplir uniformément les pores et pour permettre la diffusion des ions de la solution
électrolytique dans les pores (Ciureanu et al. (2005)). Le courant i(t) est une onde
carrée dont le maximum de courant se situe a I, et le minimum a zéro. A partir de
ce courant pulsé, on définit le cycle de courant (duty cycle) comme étant to, /ton +tog
ol to, est le temps durant lequel i(t) = I, et tog le temps ou ¢(t) = 0. On cherche
ainsi & minimiser le cycle de courant pour obtenir un remplissage uniforme des
pores. Cependant, plus le cycle de courant est petit et plus le temps de déposition
est long. Par conséquent, il faut faire un compromis entre uniformité et temps de
déposition. Un rapport to, /tog de 12/392 & 24/392 permet un remplissage des pores
a 99% (Béron (2005)).

Lorsque i(t) = I,,, nous avons

I, = Serip (2.1)

ou I, est le courant, Spr la surface effective de I'électrode de travail et j, la densité
de courant. Nous définissons la surface effective comme étant Spr = SP ou S est

la surface mesurée et P est la fraction de la surface occupée par les pores.

Ensuite, la loi de Faraday nous dit que la quantité de matiére déposée a une électrode
est proportionnelle 4 la quantité d’électricité qui passe a cette électrode (Bard et

Faulkner (2000)). Par conséquent, on peut écrire que la masse déposée d’un élément
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7 durant un temps ¢ est donnée par

ou k; est un coefficient électrochimique définit par

ki = (2.3)

ol A; est la masse atomique en gramme de ’élément i, n; le nombre d’électrons
transférés a 1'élément ¢ et F' le nombre de Faraday (96 485,4 Coulombs). Le nombre
de Faraday est, par définition, le nombre de Coulombs nécessaire pour produire une
mole de matiére. Dans le cas ot ’'on dépose un alliage, le coeflicient électrochimique

est alors la somme pondérée des coefficients électrochimiques atomiques, i.e.

N
kalliage = Z miki (24)
i=1

avec z; la fraction de I’élément 7 dans l’alliage et /V le nombre d’atomes dans 1’alliage.

La masse déposée de 'alliage devient

Maliage = kalliage[pt (25)

Toutefois, la masse calculée plus haut n’est pas nécessairement la masse déposée sur
I’échantillon car il peut y avoir obtruction des pores par formation d’hydrogéne. On
peut alors définir une efficacité de déposition comme étant le rapport de la masse

réellement déposée sur la masse théorique, par exemple
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— [Mdep (2.6)
Miheo
Par conséquent,
SETLpalliage = Mdep = NMiheo = nkalliagefpt (27)

ou L est la longueur moyenne des fils et pajiage €st la masse volumique de 'alliage

définie par

N
Palliage = Z Tip; (2.8)
i=1

Par conséquent,

I — kalliagelpt

= 2.9
SETpalliage ( )

En mesurant le temps de déposition, la longueur des fils, ainsi que le courant, on
peut en déduire I'eficacité de dép6t dans les pores. Le paramétre Sgr de 'équation
(2.9) a été redéfini afin d’inclure & la fois le rendement de déposition ainsi que les

parameétres structuraux de la matrice (diamétre et distance inter-pores).

Pour obtenir des nanofils de Ni, nous utilisons une solution de 0,2 M NiSO,4-6H,0

et 0,5 M H3BOg3 & 30°C et & un pH de 2,80 = 0,05.

Pour des applications hautes fréquences il est intéressant d’avoir un matériaux doux
et amorphe. Un alliage de CoFeB (CogsFe;B;) a été optimisé a cet effet (Ciureanu

et al. (2005)). Le tableau 2.1 tiré du mémoire de Fanny Béron (2005) présente la
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recette a utiliser pour obtenir des nanofils de CoFeB.

TABLEAU 2.1 Constituants de la solution électrolytique pour 1’électrodéposition de
nanofils de CoFeB.

( Solution Constituant | Concentration (M) |
Solution 1 H3BO; 0,5
NaCl 0,5
NazCgH;07-2H,0 (Citrate de Na) 0,017
Solution2 CH4N,S (Thiourea) 0,028
Solution 3 (CHs);NH :BH3 (DMAB) 0,68
CoFeB (100mL) CoCly-6H50 0,35
FeCly-4H50 0,025
CH3(CH2)11)SO3N& (NaLS) 0,0005
Solution 2 (ImL)
Solution 3 (0,5mL)
Solution 1 (compléter & 100mL)

Pour le CoFeB, nous devons garder la solution & 30°C avec un pH de 3,50 +
0,05. De plus, il faut rajouter 0,005 g de sodium lauryle sulfate (NaLS) a chaque
utilisation de la solution car le NaLS tend a précipiter. Le NaLS est important car il
empéche la formation d’hydrogéne gazeux pouvant bloquer les pores de la membrane
pendant la déposition. A noter que le NaLS a été omis volontairement de la solution
électrolytique de Ni afin de comparer les nanofils de Ni avec les nanofils multicouches
de Ni/Cu et la solution électrolytique pour I'obtention de multicouches Ni/Cu ne

contient pas de NaLS (voir section suivante).

L’acide borique (H3BOj3) agit a titre de tampon dans la solution. Le DMAB (di-
méthyle aminoborane) sert a rendre le matériau amorphe en augmentant la teneur
en bore dans le nanofil par co-déposition induite (Ciureanu et al. (2005)). Le NaCl
augmente la conductivité de la solution tandis que le citrate de sodium empéche
I'oxydation des ions métalliques. Finalement, la thiourea agit comme un agent anti-

stress dans les nanofils afin d’éviter les contraintes induites par la déposition.
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2.3 Electrodéposition de nanofils multicouches

Nous allons maintenant décrire comment obtenir des réseaux de nanofils avec des
métaux magnétiques et non magnétiques en alternance. Nous appelerons tout sim-

plement nanofils multicouches ces types de nanofils.

Afin d’obtenir les nanofils multicouches, nous utilisons le montage expérimental
tel que décrit & la section 2.2 & 'exception que nous contrélons maintenant les
paramétres via un programme d’acquisition de données concu par une étudiante au
doctorat (Fanny Béron) ainsi qu'une associée de recherche (Mariana Ciureanu). II
s’agit d’un programme Matlab qui controle le potentiostat et permet d’intégrer le

courant pour obtenir la charge.

Les nanofils multicouches sont obtenus par tension controlée (Fert et Piraux (1999))
ou la tension v(t) est une onde carrée dont les deux plateaux sont & —Viax et —Vigin.
La tension —V,,, est la plus négative et correspond & la tension de déposition du
matériau le moins noble (Ni, Co ou Fe) tandis que —V,,;, est associée a la tension
de déposition du matériau le plus noble (typiquement le cuivre). Une seule solution
contient tous les éléments nécessaires i 'obtention des multicouches. Cependant,
le cuivre est gardé minoritaire en concentration 100 fois moins importante que le
matériau magnétique afin d’éviter la codéposition. La déposition du cuivre sera
alors limitée par la diffusion des ions dans les pores de la membrane alors que la
déposition du métal magnétique se fera avec une inclusion d’environ 1% de cuivre.
La figure 2.2 montre une étude de voltamétrie effectuée par Chen et al. (2003)b. Une
portion de l'image originale a été effacée par souci de clarté et nous avons rajouté

deux lignes verticales pour démarquer les différentes régions.

Nous voyons qu’entre 0 et -0,7 V (région 2), le courant est trés faible ce qui est

caractéristique d’une électrodéposition limitée par la diffusion, donc une déposition



27

0.002
0 T
“
& Vol Ol
E Uggg{Ni)
T o002}
<0.004 b
1.0 05 0
U (V vs. Ag/AgCh)
Région 1 Région 2 Région 3

FIGURE 2.2 Etude de voltamétrie pour I'obtention de nanofils multicouches Ni/Cu.
Image reprise de Chen et al. (2003)b.

de cuivre. A une tension de déposition inférieure & -0,7 V (région 1), le courant
augmente exponentiellement. Ce régime est associé a la déposition du Ni. Entre 0 et
0,2 V (région 3), un courant positif circule ce qui indique une dissolution du cuivre.
Il est donc essentiel de demeurer dans la région 2 pour déposer une couche de cuivre
pure, dans la région 1 pour déposer une couche de Ni,Cu, (avec y trés faible) et il

faut éviter la région 3.

Pour obtenir la longueur totale d’un nanofil contenant N couches métalliques, on a

simplement qu’a sommer I’épaisseur de toutes les couches déposées dans le nanofil :

N
knCn n
L= Z " (2.10)

ou ky, est le coefficient électrochimique de la couche n en gramme/Coulomb, C,, est
la charge mesurée pour la couche n en Coulomb, Sgr est la surface effective de 'élec-
trode de travail en cm? telle que définie 4 la section 2.2, 7, le rendement de déposition
de la couche n et p, est la densité atomique de la couche n en g/cm®. De maniére

énérale, nous définirons par h,, I’épaisseur moyenne des couches magnétiques et par
b
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ham épaisseur moyenne des couches non magnétiques pour que L = N(hy, + hpm).
Evidemment, ’épaisseur théorique d’une couche n’est pas I'épaisseur de matériel dé-
posée puisque le rendement de la déposition n’est pas de 100%. Par exemple, il peut
y avoir formation d’hydrogéne dans les pores, redissolution d’une couche métallique
par anodisation ou bien un échange entre les ions magnétiques a la surface et les ions
magnétiques de la solution. Par conséquent, nous définirons un rendement moyen
Nm pour 'ensemble des couches magnétiques et 7,, pour ’ensemble des couches
non magnétiques pour que hy = Nmhie i €6 Pom = TamPouue OU Plouue €6 Piotiue
sont les épaisseurs moyennes voulues des couches magnétiques et non magnétiques

respectivement.

L’épaisseur moyenne d’une bicouche (une couche magnétique et une couche non

magnétique) sera donc en moyenne

L knm Cnm nm km m m
L _ Ko (Com) o, Kin (i) 2.1)
N SETpnm SETpm

ol (Cyum) et (Cy) sont les charges moyennes transférées pour les couches non magné-
tiques et magnétiques respectivement. Les paramétres 7, et 1,y sont & déterminer
expérimentalement. Comme nous n’avons pas fait de mesures de microscopie élec-
tronique en transmission pour obtenir I’épaisseur des couches, nous prendrons le
rendement de déposition mentionné par Chen et al. (2003)a, soit de 0,70 pour le Ni

et de 0,82 pour le Cu.

Dans le cadre de cette recherche, des multicouches de Ni/Cu et CoFeB/Cu ont été¢
obtenus. Le tableau 2.2 résume les recettes a utiliser pour obtenir des multicouches
Ni/Cu ou CoFeB/Cu. Pour obtenir les multicouches de Ni/Cu, la déposition est
effectuée a la température de la piéce et 4 un pH de 2,80 + 0,05. A noter que le pH est

ajusté & laide d’ions sulfate (H2SO4) puisque les ions chlorure (provenant du HCl)
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feraient précipiter le cuivre. Pour obtenir les nanofils multicouches de CoFeB/Chu,

le pH est ajusté a 3,50 + 0,05 et les dépots sont faits & température de la piéce.

TABLEAU 2.2 Constituants de la solution électrolytique pour 'électrodéposition de
multicouches Ni/Cu ou CoFeB/Cu.

| Type de multicouche | Constituant l Concentration (M) [

Ni/Cu NiSO4-6H,0 0,2

H3BO; 0,5

CUSO4‘5HQO 0,003

CoFeB/Cu CoS04-6H20 0,176
FeSO4-6H20 0,03

H3BO; 0,7

CUSO4'5HQO 0,003

Diméthylaminoborane (DMAB) 0,007

Na saccharin 0,005

2.4 Préparation des membranes pour I’électrodéposition

En premier lieu, une membrane compléte d’alumine commerciale est coupée en deux
al’aide d’un scalpel. Pour couper la membrane, deux lamelles de verre sont appuyées
légérement sur la membrane et cette derniére est coupée en placant le scalpel entre
les deux lamelles. Ensﬁite un ruban de cuivre est collé sur 'or a I'arriére d’un des
morceaux de la membrane et celle-ci est fixée sur une lamelle de verre avec un
ruban adhésif. Les cotés de la membrane sont collés avec une colle époxy ou une
laque hydrofuge pour que seule la surface poreuse de la membrane soit exposée. La

membrane est préte pour I’électrodéposition.

Dans le cas des membranes de copolymére dibloc, des substrats de verre ou de
silicium recouvert d’or sont utilisés. Dans le cas du verre, un ruban adhésif de
cuivre est déposé sur l'or et les régions qui ne doivent pas étre exposées a la solution
électrolytique sont enduites de colle époxy. Avec un substrat de Si, il faut aussi isoler

le Si de la solution. A ce moment, un ruban adhésif de Cu est collé sur lor et de
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la colle époxy est déposée sur le Si ainsi que sur les régions a ne pas exposer a la

solution électrolytique.

La surface S de ’échantillon est ensuite mesurée. Pour les membranes d’alumine, la
surface effective est de Sgr = 0, 2355 tandis que pour les membranes de copolymeére
dibloc, nous n’avons pas fait suffisamment de tests pour pouvoir la déterminer avec

précision.

L’électrodéposition des couches minces magnétiques est effectuée sur des substrats
de verre revétus d’une couche d’adhésion de 15 nm de Ti suivie d’une couche de 250
nm d’or. Un ruban de cuivre est placé sur la surface de la couche d’or puis le ruban

est masqué a Vaide d’une colle époxy.

2.5 Caractérisation structurale des nanofils

Les nanofils magnétiques ont été caractérisés par microscopie électronique a ba-
layage (MEB) afin de déterminer la forme, la longueur ainsi que la distribution en
longueur des nanofils. Nous présenterons d’abord les nanofils obtenus dans les mem-
branes d’alumine puis nous présenterons les nanofils obtenus dans les membranes

de copolymeére dibloc.

La matrice d’alumine est coupée en morceaux de 1 mm x 1 mm et est légérement
dissoute dans une solution de 1M de NaOH pendant 30 secondes pour mettre en évi-
dence les nanofils. La figure 2.3 présente une vue en section de nanofils monocouches
de CoFeB obtenue avec un microscope électronique a balayage (SEM) modéle Strata

DB 235 de la compagnie FEI.

La longueur des fils est de 8 microns avec une distribution en longueur de 500 nm

autour de la valeur moyenne.
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FIGURE 2.3 Vue en section obtenue par SEM d’une membrane d’alumine contenant
des nanofils de CoFeB.

Afin d’obtenir un meilleur contraste sur I'image, il est possible de dissoudre complé-
tement la matrice d’alumine dans 1,25 M de NaOH pendant 12 heures (voir annexe
I pour plus de détails). C’est ce qui a été fait avec une matrice contenant des nanofils
multicouches Ni/Cu pour tenter d’observer les couches individuelles. Le résultat est

présenté & la figure 2.4.

La dissolution de la matrice permet de mettre en évidence des ramifications conte-
nant deux a trois branches de plus petit diamétre. Nous n’avons pas constaté de
phénoméne particulier associé aux ramifications des nanofils. Cependant, pour 1’ob-
tention future de nanofils, il serait recommandé de déposer 1 micron de cuivre dans

le fond des pores avant de déposer les métaux magnétiques.

Une vue agrandie d’un nanofil multicouches est présentée dans I’encadré de la figure
2.4. Les contrastes semblent indiquer la présence de multicouches dans le nanofil. Ce-

pendant, il pourrait y avoir des artéfacts de mesure puisque le grossissement est trés
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FIGURE 2.4 Observation de nanofils multicouches de Ni/Cu au SEM apreés dissolu-
tion de la matrice d’alumine. L’encadré de la figure représente une vue
agrandie d’'un nanofil.

élevé. Pour exclure la possibilité qu’il s’agisse d’artéfacts de détection, des clichés
ont été obtenus avec un autre type de microscope électronique a balayage (modéle
Hitachi S 4700) sur des nanofils multicouches Ni/Cu contenant 500 bicouches Ni(20
nm)/Cu(10 nm) et 500 bicouches Ni(100 nm)/Cu (10 nm) (voir figure 2.5). Les
épaisseurs des couches de Ni et de Cu ont été estimées avec 1’équation (2.11) et avec

les rendements d’électrodéposition rapportées par (Chen et al. (2003)a).

Selon la figure 2.5, il semble bien y avoir des multicouches Ni/Cu ot les zones grises
sont associées aux couches de Ni et les espaceurs noirs sont associés aux couches

de Cu. De plus, les couches de Ni de la figure 2.5b semblent plus épaisses que
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FIGURE 2.5 Vue en section de nanofils multicouches Ni(20 nm)/Cu(10 nm) (a) et
Ni(100 nm)/Cu(10 nm) (b).

celles de la figure 2.5a. Egalement, les épaisseurs des couches de Ni selon la figure
2.5 semblent étre du méme ordre de grandeur que les épaisseurs estimées. Pour
déterminer I’épaisseur des couches avec plus de précision, il faudrait d’une part
observer une plus grande surface (donc observer plus de nanofils) et d’autre part

observer les nanofils par microscopie électronique en transmission.

Pour 'observation de nanofils dans les matrices de copolymeére dibloc, on peut frac-
turer la membrane ou bien graver le polymére de la membrane & 'aide d'un plasma
d’oxygéne (Madou (2002)). Nous avons opté pour la premiére option (fracture de
la membrane). La figure 2.6 présente une vue en section de nanofils de Ni dans une

membrane de copolymére dibloc suite & la fracture de la membrane.

Il est possible de voir & la figure 2.6 que les nanofils ont une direction préférentielle
d’alignement mais qu’ils sont courbés. Cet effet est attribué au cisaillement de la

matrice de polymére pendant la cassure de I’échantillon.
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FIGURE 2.6 Vue en section obtenue par SEM d’une membrane nanoporeuse de co-
polymeére dibloc contenant des nanofils de Ni.

De plus, les nanofils de Ni ont débordé des pores jusqu’a la surface, ce qui modifie les
propriétés magnétiques de ’échantillon. Comme nous avons utilisé les mémes para-
métres de déposition pour les copolyméres que pour les membranes d’alumine, il est
donc possible que certains pores de la membrane soient obstrués ce qui diminuerait

la surface effective de déposition.

2.6 Résumé

Nous avons vu au cours de ce chapitre qu’il était possible d’obtenir des nanofils
magnétiques par électrodéposition & l'intérieure de membranes nanoporeuses. No-
tamment, des nanofils monocouches (un seul alliage) et des nanofils multicouches

(alternance de couches magnétiques et non magnétiques) ont été obtenus dans des



membranes commerciales d’alumine. Des nanofils monocouches ont également été
obtenus dans des membranes de copolymére dibloc. Trés peu de membranes nano-
poreuses de copolymére dibloc ont été obtenues avec succés. Par conséquent, les
analyses ont été poursuivies avec les réseaux de nanofils dans les membranes d’alu-

mine.

Les deux principales équations de ce chapitre sont les équations (2.9) et (2.11) puis-
qu’elles permettent d’obtenir la longueur des nanofils monocouches et multicouches

respectivement.

Il existe encore quelques défis associés a la croissance des nanofils. Notamment,
il serait intéressant d’obtenir des systémes tricouches (deux couches magnétiques
d’épaisseur ou de composition différente et séparées par un espaceur non magné-
tique) en forme de nanofil. Les systémes tricouches sont particuliérement intéres-
sants pour les études sur la manipulation de l'aimantation a 'aide de courant de

spins polarisés (Berger (1996), Slonczewski (1996), Krivorotov et al. (2005)).
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CHAPITRE 3

MODELISATION DES CHAMPS D’INTERACTION DES RESEAUX
DE NANOFILS MAGNETIQUES

Ce chapitre est voué & la modélisation des champs d’interaction agissant sur les na-
nofils magnétiques positionnés dans un réseau. Nous établissons certaines équations
permettant de déterminer les champs d’interaction par des mesures de magnétomé-

trie et de résonance ferromagnétique.

3.1 Energie d’interaction - modéle de champ effectif

Avant de débuter la modélisation, nous établissons une convention. Les angles po-
laires € et  seront associés & la direction de ’aimantation par rapport a 'axe du
nanofil alors que les angles polaires 0y et g seront associés a la direction du champ
magnétique par rapport a I’axe du nanofil. La figure 3.1 permet de représenter les
différents angles polaires ainsi que la convention adoptée pour décrire les paramétres

géométriques des réseaux.

L’angle polaire # = 0 correspondra 4 la direction OOP (pour out-of-plane) et I'angle
6 = 7/2 correspondra a la direction IP (pour in-plane). La direction OOP est donc
la direction paralléle 4 'axe des nanofils et la direction IP correspond a une direction

perpendiculaire aux fils.

Nous considérerons chaque nanofil comme un ensemble de disques magnétiques mo-
nodomaines de rayon a, d’épaisseur hy et de moment magnétique m = mahy, M;.

Le moment magnétique du disque est considéré comme rigide, c’est-a-dire d’am-
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FIGURE 3.1 (a) Définition des angles polaires par rapport au nanofil et (b) conven-
tion adoptée pour décrire la géométrie des réseaux de nanofils.

plitude m constante mais de direction angulaire 6 et ¢ variable. Dans le cas des
nanofils multicouches, les disques magnétiques sont séparés par des espaceurs non-
magnétiques d’épaisseur h,,, et de rayon a. Les fils sont considérés comme uniforme,
de méme longueur L, de méme diameétre d = 2a, de méme distance inter-fil D et

possédant tous un méme nombre N de bicouches out L = N(hy, + hnm) = NA.

Chaque disque de chaque nanofil subit un champ d’interaction dipolaire provenant
de tous les autres disques magnétiques. Dans tout ce qui suivra, nous ferons I'hy-
pothése que chaque disque le long de l'axe d’un nanofil se comporte de maniére
identique et que chaque disque magnétique peut étre décrit comme un dipdle posi-

tionné en son centre.

On considére tous les moments magnétiques comme étant paralléles et égaux en
amplitude. De plus, nous définissons le rayon vecteur tel que r; = ;& + ;49 + ;2.

Le rayon vecteur décrivant la position du dipdle 7 est schématisé a la figure 3.2.

Si ¢ et j sont deux dipéles suffisamment éloignés alors le champ magnétique B;
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FIGURE 3.2 Convention adoptée pour décrire le rayon vecteur r;.

décrivant 'interaction du dipoéle ¢ sur le dipble j peut étre écrit comme

B, — Ho

= 1% {3(m; - r;)r; — rim; } (3.1)

ou m; est le moment magnétique du dipéle . On note que (m; - r;) r; = rir; ' m; ou

;| est la transposée! du vecteur r; et rir; ' est une matrice 3 par 3 et donc

nnl = 2y y? oz (3.2)

On peut réécrire I’équation (3.1) comme

B; = —4?;5 {]l?"i2 - 3I‘iI‘iT} m; = —MoﬁiMi (3'3)

1Si r; est un vecteur colonne 3 par 1 alors r; | est un vecteur ligne 1 par 3.
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ou 1 est la matrice unitaire, M; est le vecteur aimantation associé au dipéle ¢ et N;j

est un tenseur de désaimantation effectif qui s’écrit

” r? — ?)ﬁvi2 3Y;; 32,25

— a’h

P = 4T;n Bz 18— 3y; 3z (3.4)
32 3y;z i — 327

En faisant la somme sur tous les dipoles, 'équation (3.3) devient

B= _MONdipM (3.5)

ol M est le vecteur aimantation et Ny, est le tenseur de désaimantation effectif
tenant compte des interactions dipolaires (autres que celles associées a la forme du

disque). Ce tenseur s’écrit

9 ri =31 3y 3z
— a“hpy, 1
Nayp = —— > 5| e ri=3y; 3y (3.6)
" 3z;2; 3y;z; 12— 322

On constate que la somme des éléments diagonaux de Ndip est nulle. Sil’on considére
un réseau infini de nanofils (c’est-a-dire qu’il y a une infinité de nanofils), s’il existe
un axe de symétrie selon = = 0 et y = 0 (par exemple si le réseau est carré, hexagonal
ou aléatoirement distribué) et que 'on se place au centre d’un nanofil particulier,
les termes hors diagonaux sont nuls en sommant sur tous les r; puisque les fonctions

sont impaires. De plus, due a la symétrie du réseau nous avons
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— 4r - 4rd
a’hy (r} — 322)
sz = Z 4TZ5 (38)

donc 2N, + N,, = 0.

En considérant les disques comme des ellipsoides de révolution, il est possible de
définir un champ de désaimantation Hy qui s’écrit Hy = —N4gM ou N, est le tenseur
de désaimantation qui est influencé par la forme des disques. Pour un ellipsoide
de révolution, les éléments hors diagonaux sont nuls et la somme des éléments
diagonaux du tenseur de désaimantation s'écrit 2N, + Noop = 1 (Osborn (1945)),
ol Nip (Noop) est le facteur de désaimantation perpendiculaire (paralléle) a I'axe

des nanofils. Le tenseur de désaimantation Hy s’écrit donc

Ny, 0 0
Ny = 0 N, 0 (3.9)
0 0 Noop

Si 'on combine le tenseur de désaimantation Ny relié a 'effet de forme au tenseur
de désaimantation effectif Ngy;, associé aux interactions dipolaires, on obtient le

tenseur le tenseur de désaimantation effectif total :
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La somme des éléments diagonaux du tenseur N s’écrit

ONip + Noop = 1 (3.11)
Le facteur de désaimantation Noop peut étre séparé en trois contributions. Une
contribution provient de la forme des dipoles (cylindre, couche mince ou sphére)
(Noop), une contribution provient de I'interaction dipolaire entre les fils du réseau
(Ninter) €t une contribution provenant de l'interaction dipolaire entre les couches

magnétiques a 'intérieur d’un nanofil multicouches (Nigtra)-

Lorsque le rapport hy,/a tend vers l'infini (cas d’un cylindre infini), alors N, tend
vers 1/2 et Nyop tend vers zéro. Si le rapport hy,/a tend vers zéro (cas d’un disque
mince infinie), alors N, tend vers 0 et Ny, tend vers 1. Pour un ellipsoide oblate,

Noop 8’écrit (Osborn (1945))

c? 1 V-1
Noop = 2—2—'_—1 <1 — —m arcsin —‘E‘—"—> (312)

ott ¢ est le rapport grand axe sur petit axe de 'ellipsoide. Dans le cas d’un ellipsoide

rolate, Ny, s’écrit
) p

1 c c+Vct—1
Noop = T“'I ( ) (313)

-1+ In
2Vt -1 c—+e2—-1
ou ¢ est le rapport grand axe sur petit axe de lellipsoide.

Le terme Njye correspond a N, de 'équation (3.8) lorsque p? = z2 + y2 # 0.
On peut montrer (voir annexe II) qu’une forme approchée de Njer dans le cas des

nanofils monocouches est donnée par
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2a2
Nipger = , (3.14)
t ;LQ [1+<2P1/L)2]3/2

ou p; est la position radiale des fils dans le réseau, a est le rayon du nanofil et L est
la longueur totale des fils. Dans le cas des nanofils multicouches, on peut montrer
qu'une forme approchée de Ny, s’écrit (voir annexe II), si = = [(2nh)? + (2p;)* +

h2 & dnhhgy)?/?

Np = Z Z a?{B+ (hm — 2nh) + O- (hm + 2nh)} (3.15)

B1f-

pi

ol n est la position de la n'*™¢ couche magnétique et h = hyp +hy. En posant n = 0
et hym = L (cas des nanofils monocouches), I'équation (3.15) devient 1’équation

(3.14).

La contribution intra-fil provient de 'interaction dipolaire entre les couches magné-
tiques d’un nanofil. Le facteur de désaimantation intra-fil Ny, peut étre obtenue

a partir de I’équation (3.8) lorsque p; =0 :

—a’hy,
]Vintra = Z ——-———2|ZZ|3 (316)

~1

Pour un nanofil multicouches, il y a N = L/h couches ou h = hyy + hy, est la

distance entre les disques magnétiques. Dans ce cas, I’équation (3.16) devient

N-1

—a?hy o~ 1
]Vintra = 3 2_3 (3 1 7)
i=1

1=

Lorsque le nombre de couche est trés grand (N — oo}, la somme sur i de équa-
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tion (3.17) tend vers la fonction ((3) de Riemann (Arfken et Weber (2001)), ou
¢(3) ~1,202.

L’hypothése de départ est que les disques sont des dipdles magnétiques positionnés
au centre de la couche donc I’équation (3.17) est valide lorsque h > a. Il est possible
de raffiner le modéle lorsque la condition i >> a n’est pas respectée en subdivisant
les disques en plusieurs éléments de volume dV et en intégrant sur tout le volume
du disque magnétique. Les détails mathématiques de cette procédure sont présentés

a 'annexe II. Le facteur de désaimantation intra-fil pour les nanofils multicouches

s'écrit, si 'on pose ax = +/(2nh)? + h2, + 4nhhy, + (2a)2 ol n fait référence a la

ni®me couche magnétique,

Mmh — hy) — o (2nh + hy,
Nintrazza+( “ ) a ( nht ) (318)

200,00

n

En résumé, pour les nanofils monocouches, le facteur de désaimantation effectif Nyop

s’écrit

oop - Noop + Z

3.19
1+ ‘)pl/L) }3/2 ( )

tandis que pour les nanofils multicouches, Ny, s’écrit

BiB-

Z ay (2nh — hy) — a_ (2nh + hy)
20,0

Noop = Noop+ Y > @ {Bs (i = 20h) + B (i + 20h)} (3.20)

Pi

n
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Le champ d’interaction dipolaire inter-fils Hiyer pour les réseaux de nanofils mono-
couches est schématisé a la figure 3.3. Si ’aimantation est selon 'axe du fil, le champ
d’interaction dipolaire provenant du réseau s’oppose & 'aimantation du fil tandis
que si I'aimantation est perpendiculaire au fil, le champ d’interaction est dans la

méme direction que ’aimantation.

H inter

N ~TN TN SRR o o
A N e _— . -
. 44 i L= Nedt =
\!_ A XA \"/ \?/ :/ \-\:
- -~ < » N = Nl
.y - . = - -
Lt > Lt N> L= Higer -
i 1 L = 2
1 1 1 N’ = (N
\.%/ - \%_/ S| = Mg
\T M1 i u L= = [Nt
Y | ‘L‘ - St Nene¥
\f” I~ \T/ S (Nt N
) ) w3 3 = =

~ ) Nanst L= Sl

(a) (b)

FIGURE 3.3 Représentation schématique du champ d’interaction dipolaire prove-
nant du réseau lorsque 'aimantation est (a) paralléle et (b) perpendi-
culaire a I'axe des fils.

Tout comme pour le nanofil monocouche, le champ d’interaction dipolaire provenant
des nanofils multicouches du réseau s’oppose a 'aimantation lorsque I’aimantation
est dans la direction axiale aux fils et elle favorise ’aimantation lorsque cette derniére
est perpendiculaire aux fils. Cependant, le champ d’interaction dipolaire intra-fil

Hingra est contraire a 'interaction inter-fils (provenant du réseau) comme nous le

montre la figure 3.4.

La densité d’énergie associée a l'interaction dipolaire Ugipolaire S écrit

1 _
Usipotare = —5M - B = M - NM (3.21)
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FIGURE 3.4 Représentation schématique de I'interaction dipolaire intra-fil Hj,., et
inter-fils Hiyer dans un nanofil multicouches lorsque I'aimantation est
(a) paralléle aux couches et (b) perpendiculaire aux couches.

Le facteur 1/2 permet d’exclure les interactions mutuelles entre les dipéles. 1l est
possible de décomposer I'aimantation en une composante paralléle a I'axe du fil
(Mg cos(#)) et une composante perpendiculaire au fil (Msin(#)). Dans ce cas,
I'équation (3.21) devient, en tenant compte du fait que ZNip + ]voop = 1 et que
sin? () + cos? (0) = 1,

o ]\452
2

M? ~
= % (1 - 3N00p) sin® (4) + constante

= K sin? () + constante (3.22)

Udipolaire (Nip Sin2 (9) + Noop 0052 (9)>

ou K est la constante d’interaction dipolaire. I1 est aussi possible de définir un

champ effectif tel que
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2K M, ~
= = 22 (1~ 3Noep) .
H {f /Jrojws 9 (1 3 oop (3 23)

Lorsqu’un champ magnétique Hy est appliqué sur le nanofil, 'aimantation tendra a

s’orienter dans la direction de H,. L’énergie associée a cet effet s’écrit

UZeeman = ",UOM : HO (324)

ol o est la perméabilité du vide.

Tous les effets reliés a 'interaction d’échange entre les couches magnétiques séparées
par des espaceurs non-magnétiques seront négligés dans le cadre de ce mémoire.
Dans le cas du Ni et du CoFeB, I'anisotropie magnétocristalline et magnétoélastique
sont trés faibles et elles seront également négligées (Ciureanu et al. (2005), Clime
et al. (2006)b, Clime et al. (2006)a). De plus, Wang et al. (2002) ont montré que
les anisotropies magnétiques de surface sont faibles pour des diamétres de nanofils

semblables & ceux considérés ici.

La densité d’énergie totale peut donc s’écrire sous la forme

U= —puM - Hy + K sin® (6) (3.25)

ot K = pgM2(1 — ?)Noop)/2 et Kfoop est donné par I’équation (3.19) ou (3.20) selon

que ’on a des nanofils monocouches ou multicouches respectivement.
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3.2 Configuration statique de ’aimantation

Dans le cas de 'approximation des moments magnétiques rigides, les dérivées pre-
miéres et secondes de I’équation (3.25) par rapport aux angles polaires 6 et ¢ per-
mettent d’obtenir la configuration statique de ’aimantation selon le modéle bien
établi de Stoner-Wohlfarth?. Dans le cadre du modéle de Stoner-Wohlfarth, les
dérivées par rapport aux angles polaires permettent de 1) déterminer la position
d’équilibre de laimantation a une valeur de champ magnétique donnée, 2) vérifier

la stabilité des solutions et 3) calculer les fréquences de résonance ferromagnétique.

Avec 'équation (3.25), on a

U = —poM;Hp {sin(8)sin(fy) cos(¢ — wn) + cos(f) cos(6y)} (3.26)
+ K sin?(6)

. . ya s U . BU P
Ensuite on trouve les angles d’équilibre 0y et ¢o en posant 37 et 9, €gaux a zéro.

Pour ¢, nous avons

%ygp_ = poMsHg sin(f) sin(fy) sin(p — ¢y) =0 (3.27)

et si ¢y = 0, cette équation se réduit a la condition ¢¢ = 0. Pour ’angle 6, nous

avons

2Le modéle de Stoner-Wohlfarth est généralement traité en détail dans les ouvrages de magné-
tisme récents, par exemple celui de O’Handley (2000).
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ou

¥ — oMz Hog {cos(8) sin(fy) cos(¢ — ¢y) — sin(f) sin(fy)}

+ 2K sin(f) cos(6) (3.28)

et st ¢y = v = 0, cette équation devient

Hysin( — 0y) + Hegsin(8) cos(f) =0 (3.29)
ou
2K
Heg = .
w= (3.30)

La résolution de I’équation (3.29) nous donne la position d’équilibre 6 de aiman-

tation.

Obtenons maintenant les dérivées secondes de I’énergie par rapport aux angles po-

laires. D’abord,

2
g—g = poMsHgsin(0) sin(fy) cos(p — vn) (3.31)

et avec pg = ¢ = 0, nous avons

o*U . ,
7 poMsHo sin(6) sin(6y) (3.32)
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Ensuite,

0*U

S = poMsHy {sin(8) sin(fy) cos(¢ — ¢n) + cos(d) cos(bn)}

+ 2K cos(26) (3.33)

et avec g = @ = 0, nous avons

0*U
=57 = poMsHg cos(6 — 0y) + 2K cos(26) (3.34)
La dérivée mixte s’écrit
02U . :
9007 = uoMsHycos(6) sin(fy) sin(¢ — ¢n) (3.35)

sauf que pour ¢y = ¢ = 0, la dérivée devient nulle.

La dérivée premiére de ’énergie par rapport aux angles polaires nous indiquent un
extremum local de I'énergie. En obtenant les dérivées secondes, il est possible de

vérifier la nature de I'extremum, 4 savoir s’il s’agit d’un minimum local ou non.

Prenons le cas ou 6 = 7/2. Dans ce cas, 'équation (3.29) nous indique que sin(f) =
Ho/Heg. Si 0y = 0 alors cos(f) = —Hp/ Heg. 11 faut alors distinguer le cas oit Heg > 0
(K > 0) du cas ou Heg < 0 (K < 0). Le premier cas (K > 0) correspond a une
anisotropie uniaxiale ou l’axe facile est selon la direction paralléle au fil (direction

OOQOP). Le deuxiéme cas (K < 0) nous indique un plan facile perpendiculaire a I'axe

du fil (direction IP).



Dans le premier cas (K > 0), si g = 0 alors § = 0 ou 7. Si 6y = 7/2, Péquilibre

est stable et m = M/M; = sin() = Ho/Heg.

Dans le second cas (K < 0), si 6y = 0, léquilibre est stable et m = M/M, =
cos(6) = |Ho/Heg|. Si 0g = 7/2, 6 = —7/2 ou 7/2. Les différentes courbes d’hysté-

résis résultantes sont schématisées a la figure 3.5.

K>0 K<0
(axe facile OOP) (plan facile IP)

JUESEN S : >
v\ u H0 i »\ u H o
of ‘ of

(a) (b)

FI1GURE 3.5 Courbes d’hystérésis de moment magnétiques rigides obéissant au mo-
déle d’anisotropie uniaxiale dans le cas ou la constante d’anisotropie K
est positive (a) et négative (b).

3.3 Modélisation de la résonance ferromagnétique des réseaux de nano-

fils

Dans cette section, nous décrirons les principes fondamentaux de la résonance fer-
romagnétique (FMR). Ensuite nous dériverons certaines équations permettant de
quantifier le champ d’interaction inter-fils et intra-fil pour les nanofils monocouches

et multicouches.



Le taux de changement du moment angulaire de spin S de I’électron est égal au

moment de force 7T exercé sur la particule selon I'équation

S

= =7 (3.36)

L’électron, lorsque soumis & un champ magnétique B, subira un moment de force
7 = m X B entrainant la précession de ’électron. Le moment magnétique m de
I’électron est relié & son moment angulaire de spin S par la relation m = ~S ou v
est le rapport gyromagnétique qui s’écrit v = gup = —gle|h/2m, on g est le facteur
de Landé, |e| est la charge de I'électron, A est la constante de Planck et m, est la

masse de 1’électron.

Dans un matériau ferromagnétique, la moyenne volumique de I’ensemble des spins
est 'aimantation et s’écrit M = (m) /V. Par conséquent, la dynamique de I’aiman-

tation pour un matériau ferromagnétique est

oM
e ~|v|oM x H (3.37)

ou H est le champ (statique et dynamique) per¢u par les spins.

Il existe un amortissement freinant la précession de aimantation qui n’est pas pris
en compte dans I’équation (3.37). Il y a plusieurs équations phénoménologiques
pour décrire la dynamique de I'aimantation en tenant compte de 'amortissement,

par exemple I'équation de Gilbert qui s’écrit

oM
ot

o oM



ol @ est nommé paramétre d’amortissement de Gilbert.

Expérimentalement, la précession de 'aimantation est entretenue grace & l'appli-
cation d’'un champ magnétique alternatif h perpendiculaire au champ statique. Au
moment ol la combinaison champ magnétique statique/champ magnétique alter-
natif satisfait a la condition de résonance naturelle du systéme, il y a une forte
absorption de 'énergie provenant du champ alternatif. C’est la condition de réso-

nance ferromagnétique ou tous les spins précéssent en phase.

Pour décrire la résonance ferromagnétique des nanofils, nous allons utiliser le for-

malisme de Smit et Suhl (Smit et Beljers (1955), Suhl (1955)).

A partir de I'équation (3.38) décrivant la dynamique de I’aimantation, on peut
montrer (Vonsovskii (1966)) que la fréquence de résonance wy pour le mode uniforme

s’écrit

( wo \° 1 U U ( 82U \* (3.3
polyl)  M2sin?(6y) \ Op? 962 0006) ) '
=0o,¥=®0o

ou M, est 'aimantation a saturation, 6y est l'angle d’équilibre de Paimantation
évalué a partir de 'équation (3.29), |y| est le rapport gyromagnétique et U est
Iénergie magnétique du systéme. Les angles 6 et ¢ représentent les angles polaires
de 'aimantation dans un champ magnétique statique, situation décrite a la section

3.1. L’équation (3.39) est valide si 'angle de précession de I’aimantation est faible.

Si nous remplacons les dérivées secondes (équation (3.31), (3.33) et (3.35)) dans

I'équation (3.39) nous obtenons la fréquence de résonance qui s’écrit, pour ¢y =

v =0,



( wo )2 _ Hosin(6)

tol| sin(0o) {Hqcos(fp — On) + Hegcos(26p) } (3.40)

Pour faciliter I’écriture, nous avons posé que

2K
Heyg = 41
"= ML (3:41)

et nous avons imposé ¢y = @ = 0 due & la symétrie de révolution des nanofils.

L’équation (3.40) peut s’écrire (voir annexe III) comme

2
(,Uz)ﬁﬂ) = {Hocos(0p — Ou) + Hegrcos(26o) } x
{Ho COS(GO - GH) -+ Heﬁ‘ COSQ(H())} (342)

oll f est obtenu avec I'équation (3.29). L’équation (3.42) contient les champs effectifs
H.g qui contribuent au champ total que subissent les nanofils. Par conséquent, en
mesurant expérimentalement les champs de résonance a fréquence fixe et en fonction

de I’angle 6y, il est possible d’obtenir les champs effectifs agissant sur les nanofils.

Dans le cas des nanofils, la situation 6y ~ 0y est souvent obtenue expérimentalement

puisque le champ appliqué est prés du champ de saturation. Lorsque 6y ~ 8y,

I'équation (3.42) devient

(sz; |>2 ~ (HO + Heg cos(zeH)> (Ho + Heg cos2(9n)> (3.43)



En particulier, si g = 0 (configuration OOP) 1’équation (3.43) devient

0~ Hy+ Hag (3.44)
tiol7|

alors que si 0y = 7/2 (configuration IP) I’équation (3.43) devient

(uﬁ\y = s - ) (3.4

Egalement, si 8y ~ 6, on note que I'équation (3.42) peut s’écrire sous la forme

wo Ho{l N Heg [cos(20g) + cos?(0y)] N H?Z: cos(260y) cos? (6 ) }1/2 (3.46)

poly] Hy H¢

Dans le cas ot Heg < Hy, le dernier terme entre crochets de I'équation (3.46)
devient négligeable en comparaison avec les deux premiers termes. On effectue alors
le développement en série de Taylor des deux termes qui restent entre crochets. A

ce moment, il est possible d’écrire ’équation (3.46) comme

~

Wo Heg [cos(26y) + cos?(0y)]
~ Hg+
tolv| 2

(3.47)

En utilisant I'identité trigonométrique cos(26y) + cos?(fy) = 3 cos?(0y) — 1, équa-

tion (3.47) s’écrit

W Heg [1 — 3 cos?(0y)]
N M0|7| 2

H (3.48)



L’équation (3.48) sera utile au chapitre 5 pour discuter les résultats obtenus par

FMR des réseaux de nanofils multicouches.

3.4 Détermination expérimentale du champ effectif agissant sur les na-

nofils

3.4.1 Détermination expérimentale du champ effectif par FMR

Le champ effectif obtenu par I'équation (3.42) dépend de la géométrie du maté-
riau via le paramétre d’interaction K & partir duquel le champ effectif est définit
(équation (3.23)). Des expressions pour K ont été développées a la section 3.1 en
s’appuyant sur 'hypothése des moments magnétiques rigides en rotation. Dans le
cadre d’une expérience de résonance ferromagnétique ou les champs magnétiques
appliqués sont suffisants pour saturer les échantillons, ’hypothése des moments ri-
gides en rotation est fondée. Par conséquent, le modéle devrait s’appliquer au cas

des réseaux de nanofils et le champ effectif sera donné par I’équation (3.23).

Pour estimer le champ effectif par FMR, nous procédons de la maniére suivante.

D’abord, nous constatons que ’équation (3.42) peut s’écrire comme

0 = Hg cos? (6o — Ou) + HoHeg cos(fo — 6n) (008(200) + 0082(90))
2
+  HZ cos(26,) cos?(6y) — (-“’—‘)) (3.49)
ol

ce qui représente une équation quadratique en Hy de la forme 0 = aHZ + bHy + c.
Par conséquent, les racines de cette équation du deuxiéme degré nous donnent le

champ de résonance. La solution physiquement acceptable s’écrit
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Ho — — eft 9 2(p
0 2 cos(fy — Ou) (cos(260) + cos”(bo))

9y 1/2
: 2 — cos? 2 wo
m {Heff (COS(290) (90)) +4 <,Mo|’7‘> } (3.50)

Cette équation permet d’obtenir le champ de résonance Hy en fonction de 'angle
Ay du champ magnétique par rapport aux nanofils. Par conséquent, en trouvant les
meilleurs paramétres qui permettent de reproduire 1’équation (3.50), nous aurons

obtenu le champ effectif agissant sur les nanofils.

La procédure pour trouver les deux variables inconnues |y| et Heg consistera en la
minimisation de ’écart quadratique moyen A entre le champ de résonance expéri-
mental Hey, et le champ de résonance H,,, provenant de la régression de '’équation
(3.50). Concrétement, ceci revient a déterminer les paramétres || et Heg permettant
de minimiser A = Y (H},, — H,,)* ot la somme sur les indices 7 référe aux angles

0%. Le A minimum nous indiquera que les parameétres |y| et Heg sont optimaux au

sens des moindres carrés.

3.4.2 Détermination du champ effectif par VSM

Dans le cadre d’une expérience de magnétométrie par échantillon vibrant (VSM),
le modéle des moments magnétiques rigides prédit des courbes d’hystérésis telles
que présentées a la figure 3.5. Ces courbes ne sont pas observées expérimentalement

(voir chapitre 4).

Lorsque le champ appliqué est inférieure au champ de saturation, il est possible

que les composantes de 'aimantation perpendiculaires au champ appliqué soient en



moyenne nulles ce qui change le champ effectif.

Considérons que la réponse de ’échantillon non saturé est décrite par une suscep-
tibilité intrinséque Yin qui fait exclusion des interactions dipolaires. L’aimantation

M peut s’écrire en terme du champ macroscopique Hy,e (Kittel (2004)) comme

]\lip,oop = Xinthac = Xint (Happ - j\vfip,oop]\’[ip,oop) (351)

ol Hypp est le champ magnétique appliqué et Kfip et Noop sont les facteurs de désai-
mantation effectifs dans la direction IP (6 = 7/2) et OOP (6 = 0) respectivement.
Ceux-ci incluent tous les champs d’interaction dipolaires (champ inter-fils, champ

intra-fil et champ de désaimantation) et dépendent des parameétres géométriques.

A T'aide de 'équation (3.51), nous pouvons isoler I’aimantation et écrire

M ip,o0p Xint
Xip.oop = 08 > 3.52
1p,00p Happ 1 + Xint ]\Gppop ( )

ol Xip (Xoop) €st la pente de la courbe d’hystérésis dans la direction IP (OOP) et
correspond & la susceptibilité apparente dans la direction IP (OOP). En résolvant

I’équation (3.52) pour ]voop et ]A\?ip, on obtient

~ 1— :
Noop — );oop/th (3.53)
oop
~ 1 — Xip/Xi
N, = _X;_/)i“_t (3.54)
ip

Si I'on soustrait (3.53) de (3.54), on élimine Xy €t on obtient
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7 g 1- i 00
]Vip - Noop = —XXp/X p (355)
ip

En utilisant I’équation (3.11), on peut aussi écrire 'équation (3.55) comme

N _ Xip — 2+ 2Xip/)(oop
oop — 3Xip

(3.56)

En multipliant équation (3.55) par M; et en utilisant I’équation (3.23), on a

Heup = M, (Nip - Noop) _ g, L Xiw/ Xoop (3.57)
Xip
A partir d’une courbe d’hystérésis, on obtient le graphe M/Mj en fonction du champ
appliqué. Par conséquent, les pentes des courbes d’hystérésis dans la direction IP
et OOP sont normalisées par My et s’écrivent Xip = Xip/Ms €t Xoop = Xoop/Ms.
L’équation (3.57) devient alors

=

1- ~i ~00
Hog = 22X/ Xoow (3.58)
Xip '

ce qui nous permet d’estimer le champ effectif par des mesures de magnétométrie

VSM.

Dans la mesure ou la méthode des susceptibilité apparente est applicable, c¢’est-a-
dire que les équations (3.52) et (3.51) sont valides, les courbes d’hystérésis seraient

celles présentées a la figure 3.6.

Ces courbes sont beaucoup plus fidéles aux courbes d’hystérésis expérimentales ob-

tenues par VSM, comme nous le verrons au chapitre suivant. Cependant, le présent
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FIGURE 3.6 Courbes d’hystérésis idéalisées de particules obéissant au modéle des
susceptibilités apparentes dans le cas ou la constante d’anisotropie K
est positive (a) et négative (b).

modéle ne permet pas d’expliquer la coercivité ni 'approche a la saturation.

3.5 Reésumé : procédure d’analyse

Un modéle de champ effectif basé sur les interactions dipolaires a d’abord été éta-
blit & la section 3.1 du présent chapitre. Les équations (3.19), (3.20) et (3.25) sont
les plus importantes de cette section. Les deux premiéres permettent de calculer
les facteurs de désaimantation effectifs (et donc le champ effectif) des réseaux de
nanofils monocouches et multicouches respectivement. La derniére équation (équa-
tion (3.25)) nous a permis d’écrire la densité d’énergie magnétique en terme des

interactions dipolaires et du champ magnétique appliqué.

Dans le cas de la résonance ferromagnétique et de la magnétométrie VSM, les

équations principales sont les équations (3.42) et (3.58) respectivement puisqu’elles
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nous permettent de déterminer le champ effectif expérimentalement.

Le champ effectif obtenu par FMR et par VSM est lié au facteur de désaimantation
effectif Noop par M; via I’équation (3.23). Nous avons donc deux facons indépen-
dantes d’obtenir le champ effectif. De plus, pour une configuration particuliere du
réseau, il est possible de calculer les facteurs de désaimantation effectifs a I’aide des

équations (3.19) et (3.20) et donc d’obtenir le champ effectif avec I’équation (3.23).

En résumé, les équations établies au cours de ce chapitre nous permettent de :

1. Quantifier les facteurs de désaimantation effectifs en fonction des parameétres

géométriques du réseau

2. Modéliser la résonance ferromagnétique des réseaux de nanofils a partir d’un

modéle de moments magnétiques rigides

3. Modéliser les courbes hystérésis a partir d’un modeéle de susceptibilité appa-

rente
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CHAPITRE 4

MAGNETOMETRIE DES RESEAUX DE NANOFILS
MAGNETIQUES

Depuis son invention par Foner (1959), le magnétométre a échantillon vibrant
(VSM) a connu plusieurs améliorations a tous les points de vu et il est maintenant
devenu un outil de caractérisation de routine pour les échantillons magnétiques. Au
cours de ce chapitre, nous effectuerons une revue du fonctionnement du VSM, nous
décrirons le VSM utilisé dans le cadre de cette recherche puis nous présenterons les

résultats de magnétométrie pour les réseaux de nanofils.

4.1 Montage et procédure expérimentale

4.1.1 Fonctionnement du magnétométre a échantillon vibrant

Nous savons par la loi de Lenz qu’une variation de flux magnétique dans une bobine
induit une force électro-motrice aux bornes de cette bobine de maniére & compenser
la variation de flux. C’est sur ce principe fondamental que fonctionne le VSM. Un
échantillon magnétique vibre a une fréquence angulaire w ce qui induit une variation
de flux magnétique et donc une différence de potentiel V' aux bornes des bobines

de détection. Il s’agit alors de relier le moment magnétique a cette différence de

potentiel.

Nous savons que la différence de potentiel V' générée aux bornes d’une bobine par

une variation de flux magnétique s’écrit
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9% _ 0B

V="%"%%

(4.1)

o ¢ est le flux magnétique, B est la densité de flux magnétique et C est une
constante. Comme la variation de flux est sinusoidale de fréquence angulaire w et

roportionnelle au moment magnétique m de ’échantillon, nous pouvons écrire que
b

V = Cwmsin(wt) (4.2)

ou C est une constante. En connaissant w et en mesurant la tension V', nous pouvons
déterminer la constante C' avec un échantillon de calibration de moment magnétique
connu. Lorsque C est obtenu, nous pouvons alors déterminer le moment magnétique

de P'échantillon inconnu.

4.1.2 Description du VSM

Dans le cadre de cette recherche nous avons utilise un VSM modéle EV9 de la

compagnie ADE Technologies pour effectuer les mesures de magnétométrie.

Légende :

—_

. Systéme d’acquisition de données
2. Cabinet de controle

3. Téte du VSM

4. Electroaimant

5. Réservoir d’azote liquide

La communication entre les appareils ainsi que la prise de données se fait a ’aide
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FIGURE 4.1 VSM modéle EV9 de la compagnie ADE Technologies utilisé pour les
mesures de magnétométrie.

d’un logiciel d’acquisition de données fourni par la compagnie ADE Technologies.

Pour des échantillons de trés faible moment magnétique, le signal enregistré par les
bobines peut étre de I'ordre de quelques dizaines de microvolts. Il faut donc amplifier
le signal pour obtenir un bon rapport signal sur bruit. A I’aide d’un amplificateur en
détection synchrone (Lock-in amplifier modéle SR830 DSP de la compagnie Stanford
Research Systems), il est possible d’isoler et d’amplifier le signal de fréquence w
provenant de 1’échantillon et de rejeter les signaux & des fréquences différentes de

Ww.

Dans le cabinet de controle, il y a également un gaussmétre congu par la compagnie
ADE Technologies. Une sonde a effet Hall située entre la bobine de détection gauche
et le pole gauche de 'électroaimant permet de récolter et d’acheminer le signal pro-
venant du champ magnétique statique au gaussmeétre. Le cabinet contient aussi un
amplificateur audio haute performance de type Crest Performance Power Amplifier
modéle CPX900 permettant de faire vibrer une membrane située a l'intérieur de la
téte de I'électroaimant. C’est cette membrane qui viendra faire vibrer la tige soute-

nant I’échantillon. De plus, la téte contient 1) des bobines de compensation pour les
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vibrations internes et externes a la téte et 2) des bobines pour mesurer I'amplitude
de vibration de la tige. Finalement, est attaché & la téte un systéme motorisé qui

permet de mesurer le moment magnétique de 1’échantillon en fonction de ’angle.

Finalement le cabinet de contréle contient la source de courant pour alimenter
les bobines de I'électroaimant. Une source de tension Power Ten P83C 160V-60A
alimente un amplificateur de puissance de type Copley Controls modéle 231P. L’en-
semble source de tension et amplificateur de puissance est ce qu’on appelle la source
de courant de I’électroaimant. Il s’agit d’une source bipolaire qui nous permet de

balayer de -2.7 & 2.7 T avec une transition continue & zéro Tesla.

Maintenant, regardons un peu plus en détail la forme des bobines de détection.
Nous savons qu’elles sont constituées de quatre bobines positionnées comme sur le

schéma suivant.

|
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FIGURE 4.2 Représentation schématique des bobines de détection d’un magnéto-
métre a échantillon vibrant.

Légende :
1. Bobines de détection

2. Tige de quartz



L’enroulement des bobines du haut est & contresens de I’enroulement des bobines
du bas. Ceci permet d’ajouter la contribution des bobines du haut et du bas de la
maniére suivante. Partant du milieu, si I’échantillon descend, les bobines du haut
percoivent une diminution de flux alors le courant généré compensera la diminution
de flux. Cependant, les bobines du bas percoivent une augmentation de flux alors
le courant généré doit compenser cette augmentation. Puisque le courant dans les
bobines du haut et du bas est de sens contraire mais que I’enroulement des fils
conducteurs est également de sens contraire, au total les signaux des bobines du

haut et du bas s’additionnent ce qui entraine une augmentation du signal pergu.

4.1.3 Définitions et unités de mesure

Pour la suite du document, nous allons établir quelques définitions & partir des
paramétres mesurés au VSM. A la figure 4.3 nous présentons une courbe d’hystérésis
idéalisée et une courbe mesurée au VSM d’un réseau de nanofils de Ni lorsque le

champ appliqué est paralléle aux fils.

FIGURE 4.3 Courbe d’hystérésis idéalisée (a) et mesurée au VSM (b).
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A partir des courbes d’hystérésis mesurées au VSM, il est possible de définir quelques

parameétres.

Définition des paramétres expérimentaux mesurés au VSM :

— Aimantation rémanente (Af;) : Partant de la saturation, ’aimantation rémanente
correspond & aimantation lorsque le champ appliqué est nul.

— Champ coercitif (H,) : Partant de la saturation, le champ coercitif correspond au
champ magnétique appliqué lorsque Vaimantation de ’échantillon est nulle.

— Susceptibilité apparente (xapp) : La susceptibilité apparente correspond a la pente
de la courbe prés de la coercivité.

— Champ de saturation (Hg,) : Sil'on trace une droite horizontale & haut champ, le
champ de saturation correspond au champ magnétique qu’il faut appliquer pour

que la droite associée a la susceptibilité apparente intersecte la droite horizontale.

Nous établirons également une convention pour décrire les échantillons. Lorsque le
champ magnétique est paralléle (perpendiculaire) & la couche mince, nous dirons
que nous sommes en configuration [P (OOP) pour in-plane (out-of-plane). Pour les
réseaux de nanofils, nous dirons que nous sommes en configuration IP (OOP) lorsque
le champ magnétique sera perpendiculaire (paralléle) aux nanofils. Dans le cas des
microfils, la configuration IA (OOA) sera la direction paralléle (perpendiculaire) a
I'axe du fil pour in-azis (out-of-axis). De plus, d sera le diamétre des nanofils, r le

rayon, D la distance interfils et L la longueur des nanofils.

Les unités de mesure dans le domaine du magnétisme sont souvent exprimés en
systéme CGS et non en systéme international SI. Dans ce qui suivra, le champ
magnétique H sera exprimé en Oe (1 Oe = 471072 A/m) et l'aimantation M sera

exprimé en emu/cm?® (1 emu/cm® = 1 kA /m).
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4.1.4 Procédure expérimentale

En premiére instance, nous calibrons le VSM & ’aide d’un disque de calibration de
Ni de moment magnétique connu. Ensuite nous mesurons la courbe d’hystérésis de
I’échantillon puis nous obtenons la courbe d’hystérésis de la tige sans échantillon.
Nous pouvons ensuite soustraire le signal provenant de la tige. Il faut également

soustraire la contribution du substrat.

A partir des courbes d’hystérésis, nous pouvons en déduire la susceptibilité appa-
rente et donc le champ effectif selon le modéle présenté au chapitre 3. La procédure
que nous utiliserons pour obtenir la susceptibilité apparente est la suivante. D’abord
nous choisissons une région linéaire prés de la coercivité du graphe M /M v.s. H et
nous déterminons la meilleure droite M /Mg = aH + b. Ensuite nous effectuons une
translation de la droite pour que I’équation devienne M /My = aH. Le paramétre a
correspond & la susceptibilité apparente normalisée (i, OU Xoop dans la direction IP
ou OOP respectivement). La région linéaire est choisie sur la branche inférieure de la
courbe d’hystérésis, donc celle qui va de — Hg,; vers +Hg,;. Dans la mesure ou il est
impossible de prendre la branche inférieure de la courbe d’hystérésis (par exemple

si la courbe d’hystérésis est trés arrondie), nous prendrons la branche supérieure.

Pour les couches minces, il est difficile de mesurer avec précision le volume total
alors une approche différente a été préconisée pour estimer M. La procédure ex-
périmentale est la suivante. D’abord une couche mince du méme alliage que les
nanofils est obtenue. Ensuite on obtient la courbe d’hystérésis lorsque le champ ma-
gnétique est appliqué perpendiculairement au plan de la couche. Nous supposons
que la couche mince obéit au modéle de Stoner-Wohlfarth (SW). Comme I’épaisseur
des couches minces est entre 300 et 400 nm et la largeur est environ 2 mm, le facteur
de désaimantation Ny, associé & la forme vaut 0,00 en utilisant ’équation (3.12).

Par conséquent, Heg vaut — M en utilisant ’équation (3.23). Dans le modéle de SW
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(section 3.2), Moop/Ms = |Happ/Ms| o0l Hypp est le champ magnétique appliqué.
L’aimantation M,,, atteint M lorsque le champ appliqué H,y,, atteint le champ
de saturation Hg,. Dans ce cas Hg,, vaut M. Pour obtenir Hg,, on débute avec
un graphe M/M; vs H,y,,, on trace une droite sur la région linéaire de la courbe
d’hystérésis prés de la coercivité et on extrapole la droite jusqu’a la ligne horizon-
tale correspondant a Moop/Ms = 1. Le champ magnétique a l'intersection des deux

droites est associé au champ de saturation et donc & M,.

Dans le cas des microfils, M est estimé en divisant le moment magnétique a haut
champ (prés de la saturation) par le volume du fil. La valeur de Af; obtenue de
cette facon sera comparée a celle obtenue selon le modéle de SW en effectuant la
méme procédure qu’au paragraphe précédent. Cependant, il faut utiliser I’équation
(3.13) pour déterminer N,o, des microfils puisque ces derniers sont associés a des

ellipsoides prolates.

Comme le champ effectif est estimé a partir des pentes des courbes d’hystérésis
dans la direction IP et OOP, I'erreur sur Heg est estimée en faisant varier les pentes
autours de celles donnant la meilleure droite. Ceci nous donne une estimation de
I'incertitude sur Heg. Comme le facteur de désaimantation effectif Nyq, est obtenu a
partir de Heg et M; en utilisant I’équation (3.23), I'incertitude sur Noop sera donnée

par la somme des incertitudes relatives de Heg et M.

4.2 Caractérisation des nanofils monocouches

Nous allons déterminer les propriétés magnétostatiques des ensembles de nanofils
monocouches par magnétométrie VSM et nous comparerons les ensembles de nano-
fils aux couches minces et aux microfils des mémes alliages afin de déterminer I'effet

du réseau sur les propriétés des nanofils.
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Les microfils de Ni ont été achetés de la compagnie Alfa Aesar, ils possédent une
pureté de 99,994%, ont un diamétre de 100 microns et ont été coupés pour obtenir
une longueur totale de 2 mm. Comme nous n’avions pas de microfils de CoFeB
ayant la méme composition que les nanofils, nous avons utilisé des microfils MXT
de Cogg.goFes385is.60B1.50Nby 50 de 34 microns de diamétre pour fins de comparaison
(Melo (2003)). Les microfils de CoFeSiBNb ont été coupés a une longueur de 2
mm. Puisque la composition atomique n’est pas la méme que pour les nanofils,
nous ne pouvons pas faire de comparaison entre les aimantations a saturation.
Cependant, les deux matériaux sont amorphes et trés doux alors nous pouvons

faire une comparaison qualitative entre les courbes d’hystérésis résultantes.

En ce qui concerne les couches minces de Ni et de CoFeB, elles ont été obtenues
par électrodéposition pulsée en mode galvanostatique selon la méthode décrite au
chapitre 2 et aucun traitement n’a été effectué sur les couches minces aprés le dépot.

Les épaisseurs sont environ 300 & 400 nm et la surface est environ 2 mm par 2 mm.

Les réseaux de nanofils dans la matrice d’alumine ont été coupés pour obtenir une
surface d’environ 2 mm par 2 mm. Les réseaux de nanofils de Ni font 15 microns de
longueur alors que les nanofils de CoFeB font 8 microns de longueur. Le diamétre
moyen des nanofils est de 170 nm alors que la distance inter-fils est de 330 nm (voir
section 1.4 et 2.5 pour obtenir plus de détails sur la membrane d’alumine et le réseau

de nanofils).

Nous présentons a la figure 4.4 les courbes d’hystérésis pour une couche mince, un
microfil et un réseau de nanofils de Ni. A toutes les courbes d’hystérésis, nous avons

juxtaposé un schéma indiquant la direction du champ magnétique appliqué.

Pour une sphére de calibration de Ni de 2.838 mm de diamétre provenant du Natio-
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FIGURE 4.4 Courbes d’hystérésis d’une couche mince (a), d’'un microfil (b) et d'un
réseau de nanofils de Ni (c¢) (1 Oe = 47107% A/m).

nal Institute of Standards and Technology!, M = 490 emu/cm? & température de la
piéce alors que nous avons 460 pour la couche mince en utilisant la procédure décrite
& la section 4.1.4. Pour le microfil, on obtient une aimantation & saturation de 470
emu/cm?® en divisant le moment magnétique par le volume. Les valeurs d’aimanta-
tion A saturation obtenues expérimentalement pour la couche mince et le microfil
sont semblables & celle du Ni massif (sphére de Ni). L’erreur sur 'estimation de M
dans le cas du microfil est estimée a 2%. Comme le seuil de sensibilité du VSM est

de 5 x 107% emu et que le moment magnétique des échantillons est d’au moins 1073

LPour plus d’informations sur la sphére de calibration de Ni, le lecteur est référé au site web
https ://srmors.nist.gov/.
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emu, erreur sur 'estimation de M; est principalement attribuée & I’estimation du
volume du fil. Dans le cas de la couche mince, il est difficile d’estimer 'incertitude
et donc nous serons un peu plus conservateur que dans le cas du microfil en posant

Verreur a 3% sur M.

Etant donnée la difficulté d’estimer adéquatement le volume des nanofils et donc
I’aimantation & saturation, nous considérerons que 'aimantation a saturation des

nanofils de Ni est la méme que celle de la couche mince de Ni (460 emu/cm?).

Le champ effectif a été obtenu a 'aide de I’équation (3.58) tandis que les facteurs de
désaimantation Kfoop et Nip ont été calculés en utilisant I’équation (3.23) et (3.11).
Pour la couche mince et le réseau de nanofils, aimantation a saturation a été
considérée égale & 460 emu/cm3 alors que pour le microfil de Ni nous considérons
une aimantation a saturation de 470 emu/cm®. Les résultats obtenus par VSM de
la couche mince de Ni, du microfil de Ni et du réseau de nanofils de Ni (15 microns

de longueur) sont résumés au tableau 4.1.

TABLEAU 4.1 Propriétés quasi-statiques des échantillons de Ni obtenues par magné-
tométrie VSM.

Géomeétrie M Nip | Noop | AN Hg
(emu/cm?) (Oe)

(kA /m) (x1000/47 A/m)
Couche mince Ni 460 0,01 | 0,97 | -0,96 -5500
Microfil Ni 470 0,50 { 0,00 | 0,50 3100
Nanofils Ni 460 0,42 | 0,16 | 0,26 1500

Le réseau de nanofils de Ni posséde un facteur de désaimantation effectif de 0,42 et
0,16 dans la direction OOP et IP respectivement, donc des valeurs entre celles pour
le microfil et la couche mince. Si les nanofils sont considérés comme des ellipsoides
prolates de 15 microns de longueur et de 170 nm de diamétre, alors le facteur de
désaimantation associé a la forme du nanofil vaut Nyo, = 0,00 en utilisant I’équation

(3.13). Par conséquent, 'interaction dipolaire inter-fils a pour effet d’augmenter
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le facteur de désaimantation selon 'axe du nanofil et de diminuer le facteur de

désaimantation dans la direction perpendiculaire au fil.

On note également la présence d’un champ coercitif sur les courbes d’hystérésis
présentées a la figure (4.4). On rappelle cependant que notre modéle ne permet pas

d’expliquer la coercivité des échantillons.

L’erreur sur le champ effectif est estimée en faisant varier la pente autour de celle
donnant la meilleure droite. On obtient typiquement une variation de 2% sur le
champ effectif pour le réseau de nanofils de Ni. En tenant compte de l'incertitude
sur 'aimantation (environ 3%), on obtient une incertitude sur le facteur de désai-

mantation Nyop, d’environ 5%.

Nous présentons a la figure 4.5 les courbes d’hystérésis pour une couche mince
de CoFeB, un microfil de CoFeSiBNb et un réseau de nanofils de CoFeB dont les

nanofils font 8 microns de longueur.

Pour la couche mince de CoFeB, nous obtenons une 'aimantation a saturation
de 1200 emu/cm?® en utilisant la procédure décrite a la section 4.1.4 ce qui est
trés semblable & celle rapportée par Ciureanu et al. (2005). En ce qui concerne le
microfil, nous obtenons une valeur de M, de 600 emu/cm?® & 1’aide du modéle de
Stoner-Wohlfarth (voir section 4.1.4). La valeur obtenue de cette fagon est inférieure

a celle rapportée par Melo (2003) (660 emu/cm?).

Etant donnée la difficulté & mesurer le volume des nanofils et donc a calculer I’aiman-
tation a saturation, nous considérerons que 1’aimantation a saturation des nanofils

de CoFeB est la méme que celle de la couche mince de CoFeB (1200 emu/cm?).

Le champ effectif a été obtenu & l'aide de ’équation (3.58) tandis que les facteurs
de désaimantation Nmp et ]ﬁ\vfip ont été calculés en utilisant I’équation (3.23) et

(3.11). Pour la couche mince et le réseau de nanofils, 'aimantation & saturation a
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FIGURE 4.5 Courbes d’hystérésis pour une couche mince de CoFeB (a), un microfil
de CoFeSiBNb (b) et un réseau de nanofils de CoFeB (c¢) (1 Oe =
471073 A/m).

été considérée égale & 1200 emu/cm? alors que pour le microfil de CoFeSiBNb nous
considérons une aimantation a saturation de 600 emu/cm®. Le tableau 4.2 résume
les résultats de magnétométrie VSM pour la couche mince de CoFeB, le microfil de

CoFeSiBNb ainsi que les nanofils de CoFeB.

Le réseau de nanofils de CoFeB posséde un facteur de désaimantation effectif de 0,42
et 0,17 dans la direction IP et OOP respectivement. Si les nanofils sont considérés
comme des ellipsoides prolates de 8 microns de longueur et de 170 nm de diamétre,
alors on calcule un facteur de désaimantation associé a la forme de Ny,, = 0,00 en

utilisant I’équation (3.13). Par conséquent, I'interaction dipolaire inter-fils a pour ef-
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TABLEAU 4.2 Propriétés quasi-statiques des échantillons de CoFeB obtenues par
magnétométrie VSM.

Géomeétrie M Nip | Noop | AN Heg
(emu/cm?) (Oe)
(kA/m) (x1000/47 A/m)
Couche mince CoFeB 1200 0,00 | 1,00 |-1,00 -15 500
Microfil CoFeSiBNb 600 0,50 | 0,00 | 0,50 3800
Nanofils CoFeB 1200 0,42 | 0,17 | 0,25 3800

fet d’augmenter le facteur de désaimantation dans la direction des fils et de diminuer

le facteur de désaimantation dans la direction perpendiculaire aux fils.

Comme pour le réseau de nanofils de Ni, erreur sur le champ effectif est estimée
en faisant varier la pente autour de celle donnant la meilleure droite. On obtient
typiquement une variation de 3% sur le champ effectif pour le réseau de nanofils
de CoFeB. En tenant compte de I'incertitude sur 'aimantation (environ 3%), on

obtient une incertitude sur le facteur de désaimantation Ny, d’environ 6%.

4.3 Caractérisation des nanofils multicouches

Nous allons maintenant étudier les propriétés magnétiques des réseaux de nanofils
multicouches par magnétométrie VSM. Nous étudierons les multicouches Ni/Cu et

ensuite les multicouches CoFeB/Cu.

Le champ d’interaction inter-fils et intra-fil peut étre trés important dans le cas des
nanofils multicouches et nous donne un moyen de contréler la réponse magnétique
des matériaux. Pour démontrer qu’il est possible de controler la réponse magnétique
par le biais des champs d’interaction dipolaires, nous avons obtenu des réseaux
de nanofils multicouches de Ni/Cu en faisant varier le rapport hyi/hc, (épaisseur
moyenne des couches de Ni sur I’épaisseur moyenne des couches de Cu). En faisant

varier le rapport hAyi/hcy, nous avons suivi Iévolution de axe facile et de 'axe
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difficile par des mesures de magnétométrie VSM. A la figure 4.6 nous retrouvons les
courbes d’hystérésis pour les nanofils multicouches Ni/Cu. Nous avons également
présenté les courbes d’hystérésis pour une sphére de Ni de 2,383 mm de diamétre
(provenant du National Institute of Standards and Technology) ainsi qu’'un réseau

de nanofils de Ni de 15 microns de longueur pour fins de comparaison.

Le champ effectif a été obtenu a 'aide de I’équation (3.58) tandis que les facteurs
de désaimantation Noop et ]A\?ip ont été calculés en utilisant I'équation (3.23) et
(3.11). L’aimantation & saturation des disques de Ni d’un nanofil multicouches est
considérée identique & celle des nanofils monocouches de Ni (460 emu/cm?®). Pour
tous les nanofils multicouches, le diamétre moyen des nanofils est de 170 nm, la
distance inter-fils moyenne est de 330 nm et les échantillons font environ 2 mm par 2

mm. Le tableau 4.3 résume les résultats obtenus par VSM des nanofils multicouches

Ni/Cu.

TABLEAU 4.3 Propriétés quasi-statiques des nanofils multicouches Ni/Cu, des na-
nofils de Ni et de la sphére de Ni obtenues par magnétométrie VSM.

Géomeétrie N h’Ni hCu Ni Noop AN Heff
(nm) | (nm) (Oe)
(x120 A/m)

Sphere Ni - - - 0,33 1 0,33 | 0,00 0,00
Nanofils Ni | 1 | 15000 - 0,42 | 0,16 | 0,26 1500
Ni/CuG |500| 100 | 10 |0,37] 0,26 | 0,17 900

Ni/Cu C | 500 | 20 10 10,35 0,30 | 0,05 300

Ni/Cu L 50 30 35 10,31 0,38 | -0,07 -400

La figure 4.6a montre les courbes d’hystérésis d'une sphére de Ni lorsque ’échantillon
est tourné de 0, 30, 60 et 90° par rapport au champ magnétique statique. Nous
voyons que les courbes d’hystérésis sont superposées pour tous les angles ce qui
signifie que la sphére est bien sphérique, que le facteur de désaimantation vaut
1/3 dans toutes les directions et que le champ effectif est nul. A la figure 4.6b,

nous voyons deux courbes d’hystérésis distinctes selon la direction OOP et IP pour
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FIGURE 4.6 Courbes d’hystérésis d’une sphére de Ni (a), de nanofils de Ni (b), de
nanofils multicouches Ni/Cu G (c), Ni/Cu C (d), ¢t Ni/Cu L (¢) (1 Oc
= 471073 A/m).

le réseau de nanofils de Ni. L’axe facile est selon la direction OOP ce qui nous
indique que le champ effectif est positif. En diminuant 1’épaisseur des couches de

Ni et en introduisant des espaceurs de Cu (figure 4.6¢), les courbes d’hystérésis
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dans la direction OOP et IP se rapprochent ce qui signifie que le champ effectif
est réduit. En réduisant davantage le rapport hxi/hcy & 2 (figure 4.6d), les courbes
d’hystérésis OOP et IP se rapprochent davantage 'une de 'autre. Le champ effectif
est légérement supérieur a zéro puisque la direction OOP correspond encore a un
axe facile. Si le rapport hyi/hcy est réduit a environ 1 (figure 4.6e), la direction OOP
correspond maintenant a un axe difficile et nous avons un plan facile perpendiculaire
a l'axe des nanofils. Dans ce cas, Noop > 1/3 (]Voop > Kfip) et le champ effectif est
maintenant négatif. Donc uniquement en variant le rapport hyi/hcy, il est possible
d’ajuster la réponse magnétique de maniére & obtenir un axe facile dans la direction

des fils ou un plan facile dans la direction perpendiculaire aux fils.

L’erreur sur le champ effectif est estimée en faisant varier la pente autour de celle
donnant la meilleure droite. On obtient typiquement une variation de 4% sur le
champ effectif pour les réseaux de nanofils multicouches. On obtient une incertitude

sur les facteurs de désaimantation Noop d’environ 7%.

Nous avons ensuite obtenu un réseau de nanofils multicouches de CoFeB/Cu et

lavons comparé a un réseau de nanofils monocouches de CoFeB (figure 4.7).

Le champ effectif a été obtenu a l'aide de I’équation (3.58) tandis que les facteurs de
désaimantation Noop et ng ont été calculés en utilisant 'équation (3.23) et (3.11).
L’aimantation & saturation des disques de CoFeB d’un nanofil multicouches est
considérée identique a celle des nanofils monocouches de CoFeB (1200 emu/cm?).
Pour tous les nanofils multicouches, le diamétre moyen des nanofils est de 170
ni, la distance inter-fils moyenune est de 330 nin et les ¢chantillous font cnviron
2 mm par 2 mm. Le tableau 4.4 résume les propriétés magnétostatiques des nanofils

multicouches CoFeB/Cu et des nanofils monocouches de CoFeB obtenues au VSM.

L’erreur sur le champ effectif est estimée en faisant varier la pente autour de celle

donnant la meilleure droite. On obtient typiquement une variation de 2% sur le
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FIGURE 4.7 Courbes d’hystérésis (a) d’un réseau de nanofils de CoFeB et (b) d'un
réseau de nanofils multicouches composée de 684 bicouches CoFeB(8
nm)/Cu(5 nm) (1 Oe = 47107% A/m).

TABLEAU 4.4 Propriétés quasi-statiques des réseaux de nanofils multicouches Co-
FeB/Cu et des réseaux de nanofils de CoFeB obtenues par magnéto-

métrie VSM.
Géomeétrie N hyi hcy | Nip | Noop | AN Heg
(nm) | (nm) (Oe)
(x1000/47 A/m)
CoFeB/Cu 684 8 5 0,38 | 0,24 10,14 2000
Nanofils CoFeB | 1 | 8000 0 0,42 | 0,17 | 0,25 3800

champ effectif pour les réseaux de nanofils multicouches CoFeB/Cu et on obtient

une incertitude sur les facteurs de désaimantation N,o, d’environ 6%.

Nous voyons & la figure 4.7 que le fait d’introduire des espaceurs non magnétiques de

Cu a pour effet de rapprocher les courbes d’hystérésis OOP et IP ce qui représente



une diminution du champ effectif. Comme I'aimantation & saturation des nanofils
de CoFeB est de 1200 emu/cm® comparée & environ 460 emu/cm?® pour le Ni,
I'interaction intra-fil devrait étre environ 1200/460 = 2,6 fois supérieure a celle
du Ni pour des couches d’égales épaisseurs. Il serait intéressant de faire varier le
rapport hcore/hcy afin de mettre en évidence la possibilité d’ajuster la réponse

magnétique comme pour les réseaux de nanofils multicouches Ni/Cu.

4.4 Résumé

La réponse quasi-statique des réseaux de nanofils monocouches de Ni et de CoFeB
a été comparée a celle des couches minces et & des microfils des mémes alliages. De
plus, les réseaux de nanofils monocouches de Ni et de CoFeB ont été comparés a

des réseaux de nanofils multicouches Ni/Cu et CoFeB/Cu respectivement.

Nous avons vu que le facteur de désaimantation effectif Noop dépend de la géométrie
de I’échantillon, selon que I'on ait une couche mince, un microfil, une sphére ou un
réseau de nanofils. La couche mince correspond a une densité infinie de nanofils
(]A\VfOop ~ 1) tandis que le microfil est associé au cas ou la densité de nanofils est
nulle (]V/'OOp ~ 0). Les réseaux de nanofils monocouches considérés dans ce travail

correspondent au cas intermédaire entre la couche mince et le microfil (Noyqp >~ 0,16),

c’est-a-dire au cas ou il y a une interaction entre les nanofils du réseau.

Le fait d’insérer des espaceurs non-magnétiques entre les couche magnétiques offre
un degré de liberté supplémentaire pour ajuster le comportement magnétique des
ensembles de nanofils. Notamment, la possibilité d’ajuster le champ effectif que
subit les nanofils en variant le rapport hyi/hcy a été démontrée dans ce chapitre.
En variant le rapport hy, /by, nous avons donc accés a une vaste gamme de réponses

magnétiques du réseau de nanofils ot N,,, peut varier entre 0 (cas d'un cylindre



isolé) et 1 (cas d’une couche mince).
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CHAPITRE 5

RESONANCE FERROMAGNETIQUE DES RESEAUX DE
NANOFILS ET CONFRONTATION DU MODELE

Depuis 1947, nous savons que la technique de caractérisation par résonance ferroma-
gnétique (FMR) est trés sensible & la présence de champs effectifs internes (Kittel
(1947)). C’est pour cette raison que la FMR sera utilisée afin d’obtenir le champ

effectif des réseaux de nanofils.

Les mesures de resonance ferromagnétique sont effectuées a ’'aide de cavités réso-
nantes dans les hyperfréquences (entre 9 et 40 GHz). Nous avons préconisé 1'ap-
proche de la mesure FMR par cavité résonante car le seuil de détection de maté-
riaux magnétiques avec cette technique est trés faible. Elle permet donc d’obtenir

les courbes de résonance pour les nanofils monocouche et multicouches.

De plus, les mesures de FMR & fréquence constante permettent d’obtenir 1'élar-
gissement de la courbe de résonance ce qui nous informent sur les mécanismes de
relaxation de l'aimantation (Gurevich et Melkov (1996)). Il est également possible
d’extraire la susceptibilité dynamique des matériaux magnétiques, I’aimantation a
saturation ainsi que la constante d’échange en observant le spectre des ondes de spin.
La FMR constitue donc un outil de caractérisation trés puissant et complémentaire

a la magnétométrie VSM.

Nous débuterons ce chapitre par la description du montage expérimental utilisé
pour les mesures de FMR & fréquence constante. Dans les sections subséquentes,
nous présenterons les résultats de résonance ferromagnétique pour les réseaux de

nanofils monocouches et multicouches.
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5.1 Montage expérimental

Nous présentons a la figure 5.1 le montage expérimental utilisé pour effectuer les

mesures de FMR & fréquence constante.

| |

Vers 1 Vers 2

FIGURE 5.1 Montage expérimental pour les mesures de résonance ferromagnétique.

Légende :
1. Analyseur de réseau vectoriel Agilent Technologies N5230A (10MHz a4 40GHz)
2. Gaussmeétre Bell (9900 Series)

Electroaimant (0 & 1,9 T)

-

Cavité résonante
5. Sonde a effet Hall
6. Support pour sonde & effet Hall

D’abord I'analyseur de réseau vectoriel (VNA) génére des micro-ondes qui sont ache-

minées vers la cavité résonante. Les ondes électromagnétiques interagissent avec
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I’échantillon, sont réfléchies sur les parois de la cavité et retournent au VNA. Nous
mesurons alors le coefficient de réflexion R (rapport entre le voltage de 'onde réflé-
chie et le voltage de 'onde émise) ainsi que la fréquence de résonance de la cavité.
Un programme informatique congu par un étudiant au doctorat (Christian Lacroix)
ainsi qu'un étudiant & la maitrise (Alexandre Ouimet) permet de contrdler & la
fois I'électroaimant, le VNA ainsi que le gaussmétre. Nous pouvons donc obtenir le
facteur de qualité de la cavité, le coefficient de réflexion ainsi que la fréquence de

résonance de la cavité en fonction du champ magnétique appliqué.

Pour effectuer les mesures de résonance ferromagnétique (FMR) a fréquence
constante, nous utilisons des cavités résonantes cylindriques de mode TEg;; a 9,
17, 24, 31 et 38 GHz. Les lignes de champ électrique et magnétique du mode TE;

sont représentées a la figure 5.2.

7N VRN
/0N LN
[ b )
I
| A S S
A
[ B B
Ve o
N/ N/

FIGURE 5.2 Distribution des lignes de champs électriques (lignes continues) et ma-
gnétiques (lignes pointillées) dans une cavité cylindrique de mode TEq;;
en vue de dessus (gauche) et en vue de coté (droite).

L’intensité du champ électrique est minimale au centre de la cavité TEgq; tandis que
I'intensité du champ magnétique y est maximale. Par conséquent, nous positionnons

I’échantillon au centre de la cavité. Cependant, ’échantillon doit étre suffisamment
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petit pour 1) demeurer dans le régime des faibles perturbations et 2) pour que le

champ magnétique alternatif soit uniforme sur toute la surface de I'échantillon.

Le mode de la cavité a 24 GHz est TEg;2 donc de la méme forme que TEg;; mais
avec deux boucles de champ magnétique au lieu d’une selon la direction de l'axe
du cylindre. Les cavités a 9 et 24 GHz sont des cavités commerciales alors que les

autres cavités ont été concues par Alexandre Ouimet, un étudiant a la maitrise.

5.2 Procédure expérimentale

Avant toute mesure, nous calibrons les cables coaxiaux. Ensuite, nous placons la

cavité entre les poles de I'électroaimant et nous procédons a la mesure.

Pour supporter I’échantillon, nous utilisons une tige de quartz cylindrique de 1 mm
de diamétre ou bien une tige de 2 mm hémicylindrigue. L’échantillon est ensuite
installé sur 'extrémité de la tige a 'aide d’une solution de polystyréne (polystyréne
a 4% vol./vol. dans un solvant de toluéne). Une petite goutte est déposée sur la
tige de quartz et ensuite nous plagons ’échantillons sur cette goutte. Lorsque le to-
luéne s’évapore, le polystyréne redevient solide et agit a titre d’agent adhésif entre
I’échantillon et la tige. La tige est ensuite positionnée dans la cavité et I’échantillon
se trouve au centre de la cavité. A la fin des expériences, nous pouvons dissoudre
le polystyréne dans un solvant (acétone ou toluéne) et ensuite récupérer ’échan-
tillon. La figure 5.3 représente schématiquement l’orientation du champ magnétique

alternatif hye et du champ magnétique statique Hy. par rapport aux échantillons.

Lorsqu’il y a résonance ferromagnétique, ’échantillon absorbe I’énergie provenant de
I’'onde électromagnétique. Ce phénomeéne se traduit par une diminution du facteur

de qualité (Qv) de la cavité. Le facteur QQy d’une cavité est défini par



FIGURE 5.3 Représentation schématique de Porientation du champ magnétique al-
ternatif h,. et du champ magnétique statique Hy, par rapport a (a) la
couche mince, (b) au microfil et (¢) aux réseaux de nanofils.

Us v
P, diss

QVZWO

ol wy est la fréquence centrale de la résonance, Uy est I’énergie emmagasinée dans
la cavité et Py la puissance dissipée dans la cavité. S’il y a une augmentation de
la puissance absorbée par I’échantillon et donc une augmentation de la puissance

dissipée dans la cavité alors le facteur @}y diminue.

L’expérience de résonance ferromagnétique se déroule en balayant le champ ma-
gnétique appliqué et en mesurant la position minimale du coefficient de réflexion
en voltage, Rni,. Une régression quadratique est effectuée prés du maximum de
la courbe Ry, v.s. H et le champ magnétique associé au maximum de la courbe
de régression est le champ magnétique de résonance. Le champ de résonance est
mesuré en fonction de 'angle entre le champ magnétique appliqué et I’échantillon
par pas de 10 degrés entre 0 et 180 degrés. Ensuite le champ effectif et le rapport

gyromagnétique sont obtenus en effectuant la procédure établit & la section 3.4.

Il est possible d’obtenir I’aimantation & saturation M; expérimentalement a l'aide
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de la résonance ferromagnétique. La procédure est la suivante. D’abord, en utili-
sant une couche mince du méme alliage que les nanofils, le champ de résonance est
obtenu a plusieurs fréquences lorsque le champ magnétique statique est appliqué pa-
rallélement au plan de la couche. Avec les dimensions des couches minces (épaisseur
d’environ 400 nm et largeur d’environ 2 mm), on évalue Noop = 1,00 avec 'équation
(3.12) et donc en utilisant I'équation (3.23), le champ effectif correspond a —M;. La

fréquence de résonance s’écrit donc

2
( =0 ) =H0<H0+MS> (5.1)
fiol7|

Les parameétres M et |y| sont obtenus en minimisant ’écart quadratique moyen

entre le champ de résonance expérimental et le champ de résonance provenant de
I'équation (5.1). De plus, nous considérerons que I’aimantation a saturation des

nanofils est la méme que pour les couches minces des mémes alliages.

On obtient I'incertitude sur 'aimantation & saturation de la maniére suivante. A
partir de I'écart quadratique moyen, on en déduit I'écart-type ce qui nous indique
I’erreur commise sur ’estimation du champ de résonance. L’erreur commise sur le
champ de résonance nous définit une courbe supérieure de régression. On fait ensuite
varier 'aimantation a saturation pour retrouver la courbe supérieure. La différence
entre les deux aimantations & saturation associées aux deux courbes nous donne une

estimation de l'incertitude sur Paimantation & saturation.

L’incertitude sur le champ effectif est estimée de la méme fagon que pour 'aiman-
tation a saturation. Le champ effectif est obtenu & partir d’une régression de la
courbe du champ de résonance en fonction de I'angle entre le champ appliqué et
I'échantillon en utilisant 1'équation (3.50). On obtient 1’écart quadratique moyen

a partir de la régression et donc 'écart-type sur le champ de résonance. L’écart-
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type nous permet de définir une courbe supérieure de régression. On fait varier le
champ effectif afin de retrouver la courbe supérieure. La différence entre les deux
champs effectifs associés aux deux courbes de régression nous donne une estimation

de l'incertitude sur le champ effectif.

Une fois que 'on obtient l'incertitude sur le champ effectif et sur I'aimantation a
saturation, on peut obtenir I'incertitude sur le facteur Noop a partir de I’équation
(3.23). L’incertitude relative associée a Noop est la somme des incertitudes relatives

associées au champ effectif et a4 'aimantation & saturation.

5.3 Résonance ferromagnétique des réseaux de nanofils monocouches

Cette section sera vouée 3 la présentation des résultats de résonance ferromagnétique
(FMR) des réseaux de nanofils monocouches. Les résultats obtenus par FMR seront
comparés & ceux obtenus par magnétométrie par échantillon vibrant (VSM). De plus,
les résultats obtenus a l'aide du modé¢le présenté au chapitre 3 seront confrontés aux
résultats expérimentaux obtenus par FMR et VSM. Nous comparerons les résultats
des nanofils & ceux obtenus pour les couches minces et les microfils des mémes
alliages. Les échantillons utilisés seront les mémes que ceux présentés a la section

4.2 du chapitre 4.

Nous présentons d’abord & la figure 5.4a le champ de résonance en fonction de I’angle
pour une couche mince de Ni, un microfil de Ni et un réseau de nanofils de Ni de 15
microns de longueur & 17 GHz et a la figure 5.4b le champ de résonance en fonction

de I’angle a plusieures fréquences pour le réseau de nanofils de Ni.

Les courbes de fréquence de résonance en fonction du champ de résonance ont
également été obtenues pour la couche mince, le microfil et le réseau de nanofils de Ni

(figure 5.5). Les courbes pour le microfil et le réseau de nanofils seront discutées plus
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FIGURE 5.4 Comparaison entre les champs de résonance en fon

ction de l'angle pour

une couche mince, un microfil et un réseau de nanofils de Ni & 17 GHz

N

(a) et champ de résonance a plusieurs fréquences pour un réseau de

nanofils de Ni (b) (1 Oe = 471072 A/m).
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loin dans le texte. Pour la couche mince dans la direction IP, nous avons superposé
aux points expérimentaux une courbe de régression en utilisant I’équation (5.1), ce

qui nous permet de déterminer I’aimantation a saturation.

LN
(=

Nanofils Ni OOP

w
w
 —

W
[«

-

; Couche mince Ni IP

[\
W

Nanofils Ni IP

[T
W

Nanofils de Ni IP (expérience)

Nanofils de Ni OOP (expérience)

Couche mince de Ni IP (expérience)}

Microfil de Ni IA (expérience)

—— Modéle

" ! " | L 1 i 1 1 " 1 L

0 2 4 6 § 10 12 14
Champ magnétique de résonance (kOe)

[
(=]

Fréquence de résonance (GHz)
i S

A

1P : IP : OOP :

FI1GURE 5.5 Comportement en fréquence d’un réseau de nanofils de Ni, d’une couche
mince de Ni et d’un microfil de Ni (1 Oe = 47107% A/m).

L’aimantation & saturation a d’abord été obtenue pour la couche mince de Ni en
utilisant la procédure décrite a la section 5.2. L’aimantation & saturation obtenuc
par FMR est de 440 emu/cm?® ce qui est prés de la valeur obtenue par VSM (460
emu/cm?) au chapitre précédent. On estime une incertitude d’environ 2% sur lai-

mantation & saturation obtenue par FMR pour la couche mince de Ni.

Le modeéle présenté a la section 3.1 a ensuite été utilisé pour obtenir le champ effectif
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agissant sur les nanofils. D’abord, I'équation (3.19) a été utilisée pour déterminer
le facteur de désaimantation effectif Noop des réseaux de nanofils monocouches.
Dans le cas des membranes commerciales d’alumine, les pores sont aléatoirement
distribués, le diamétre moyen d = 2a des pores est de 170 nm et la distance inter-
pore moyenne est de 330 nm (voir section 1.4). Pour modéliser la géométrie des
pores de la membrane d’alumine, nous supposerons qu’il y a en moyenne Jn pores
a chaque fois que l'on s’¢loigne de n fois la distance inter-pore moyenne D. Pour
estimer J, nous avons utilisé la figure 1.2 du chapitre 1 et nous avons fait une
moyenne du nombre de plus proches voisins & chaque pore. On trouve qu’il y a en

moyenne 5,3 proches voisins a chaque pore.

Pour estimer le champ effectif avec le modéle, on utilise les paramétres géométriques
suivants pour les nanofils de Ni : 15 microns de longueur, 170 nm de diamétre, 330
nm de distance inter-pore et J vaut 5,3. Le microfil est de 2 mm de longueur et
100 microns de diamétre tandis que la couche mince est environ 400 nm et 2 mm
de largeur. On obtient le facteur de désaimantation effectif Noop avec les équations
(3.19), (3.12) et (3.13). Dans le cas des nanofils, nous avons utilisé une sommation
sur 10 000 distance inter-fils (10000D) puisque Noop demeure pratiquement constant,
aprés cette valeur. Ensuite, le champ effectif est calculé avec I’équation (3.23) en
considérant que l'aimantation a saturation pour la couche mince et le réseau de
nanofils est une moyenne de celle obtenue par VSM et par FMR, donc de 450

emu/cm’. Pour le microfil, on utilise la méme aimantation & saturation que celle

obtenue par VSM (470 emu/cm3).

Ensuite les champs effectifs ont été obtenus par FMR en effectuant une régression
des données expérimentales présentées a la figure 5.4 selon la méthode décrite a
la section 3.4 en utilisant I’équation (3.50). Ceci a permis de déterminer par FMR
le champ effectif pour la couche mince, le microfil ainsi que le réseau de nanofils.

Le facteur Noop est calculé avec I'équation (3.23) en considérant l'aimantation a
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saturation des réseaux de nanofils comme identique & celle de la couche mince.
L’incertitude sur les champs effectifs est de 3, 4 et 4% pour le réseau de nanofils,
le microfil et la couche mince respectivement ce qui nous donne une incertitude sur

Noop d’environ 6, 6 et 7% pour le réseau de nanofils, le microfil et la couche mince

respectivement.

Au tableau 5.1, les parameétres expérimentaux de la couche mince, du microfil et du
réseau de nanofils de Ni obtenus par FMR sont comparés a ceux obtenus par VSM.

De plus, le modéle de champ effectif est confronté aux résultats expérimentaux.

TABLEAU 5.1 Comparaison entre les champs effectifs obtenus par FMR, par VSM

et par le modéle de champ effectif pour une couche mince, un microfil
et un réseau de nanofils de Ni (1 Oe = 471073 A/m).

FMR VSM Modéle
Géométrie Heg Noop | Hes  Noop Heg Noop
(kOe) (kOe) (kOe)

Couche mince Ni | -5,30 007 | -5,50 097 | -5,65 1,00
Microfil Ni 320 0,00 | 3,00 000 302 0,01
Nanofil Ni 1,40 0,16 | 1,50 0,16 | 1,34 0,17

Pour les échantillons présentés au tableau 5.1, il y a un accord entre les champs
effectifs obtenus par FMR, par VSM et par le modéle de champ effectif. On rappelle
que l'estimation du facteur de désaimantation effectif selon le modéle dépend du
carré du diamétre du nanofil (équation (3.19)). Si I'on fait varier le diamétre de +
10 nm autour de 170 nm, Noop varie de £ 0,02 autour de 0,17 ce qui fait varier le
champ effectif de £ 170 Oe autour de 1340 Oe. Par conséquent, le champ effectif
obtenu selon le modéle dépend beaucoup des paramétres géométriques que 'on

prend pour faire le calcul.

Regardons maintenant le comportement en fréquence des réseaux de nanofils (figure
5.5). Sur les points expérimentaux dans la direction OOP et IP, nous avons super-

posé une courbe obtenue & partir des équations (3.44) et (3.45) respectivement en
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utilisant les parameétres de régression de la colonne FMR du tableau 5.1.

Il est possible de voir que le modéle de champ effectif permet de reproduire le
comportement en fréquence des réseaux de nanofils de Ni dans la direction OOP
(paralléle aux nanofils) mais il y a une déviation importante des résultats expérimen-
taux par rapport au modeéle dans la direction IP (perpendiculaire aux fils) lorsque
la fréquence est inférieure & 17 GHz. Cette différence est attribuée au fait que les
nanofils ne sont pas complétement saturés dans la direction IP a basse fréquence. Le
modéle de champ effectif basé sur les aimantations rigides est donc surtout valide a

plus haute fréquence lorsque 1’échantillon est prés de la saturation.

A la figure 5.5, nous voyons que la fréquence de résonance pour le microfil de Ni
dans la direction TA (champ appliqué paralléle 4 'axe du microfil) est la méme que
la fréquence de résonance pour la couche mince de Ni dans la direction IP (champ
magnétique appliqué dans le plan de la couche). Puisque le diamétre du microfil
(100 microns) est beaucoup plus grand que la profondeur de pénétration, le champ
magnétique alternatif ne pénétre que partiellement dans le microfil ce qui donne
lieu 4 une résonance non-uniforme. Par conséquent, la formule de Kittel pour un

cylindre infini n’est pas applicable dans le cas du microfil de Ni.

Nous présentons ensuite les courbes du champ de résonance en fonction de I’angle
pour une couche mince de CoFeB & 9 GHz (figure 5.6a), un microfil de CoFeSiBNb
a 31 GHz (figure 5.6a) et un réseau de nanofils de CoFeB a plusieurs fréquences

(figure 5.6b).

Les courbes de fréquence de résonance en fonction du champ de résonance ont
également été obtenues pour la couche mince et le réseau de nanofils de CoFeB
(figure 5.7). Les courbes pour le réseau de nanofils seront discutées plus loin dans le
texte. Pour la couche mince dans la direction IP, nous avons superposé aux points

expérimentaux une courbe de régression en utilisant 'équation (5.1), ce qui nous
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FIGURE 5.6 Champs de résonance en fonction de ’angle pour unc couche mince de
CoFeB a 9 GHz et un microfil de CoFeSiBNb a 31 GHz (a), un réseau
de nanofils de CoFeB a plusieurs fréquences (b) (1 Oe = 471072 A/m).

permet de déterminer ’aimantation a saturation.

L’aimantation a saturation obtenue par FMR pour la couche mince de CoFeB est
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FIGURE 5.7 Comportement en fréequence d’un réseau de nanofils de CoFeB de 8

microns de longueur et d’une couche mince de CoFeB (1 Oe = 471073
A/m).

de 1110 emu/cm? ce qui est relativement prés de la valeur obtenue par VSM (1200

emu/cm?). On estime U'incertitude sur M; & environ 3%.

Le facteur de désaimantation Noop a ensuite été calculé en utilisant ]Voop avec les
équations (3.19), (3.12) et (3.13). Les nanofils de CoFeB font 8 microns de longueur,
170 nm de diameétre, la distance inter-fils moyenne est de 330 nm et le facteur J
(défini plus haut dans le texte) vaut 5,3. Tout comme pour les nanofils de Ni, nous

avons utilisé une sommation sur 10 000 rayons (10000D) puisque Noop demeure

pratiquement constant aprés cette valeur. Ensuite le champ effectif est calculé a



partir de I’équation (3.23). Pour le modéle, 'aimantation & saturation de la couche
mince et du réseau de nanofils CoFeB est considérée comme étant une moyenne

entre celle obtenue par FMR et par VSM (1160 emu/cm?).

Le champ effectif de la couche mince, du microfil et du réseau de nanofils de Co-
FeB ont ensuite été obtenues par FMR selon la procédure établit a la section 3.4
en utilisant I'équation (3.50). Le facteur de désaimantation Noop est calculé avec
I'équation (3.23). L’aimantation & saturation du réseau de nanofils est considérée
égale & celle de la couche mince (1110 emu/cm?®). Pour le microfil de CoFeSiBNb,
I'aimantation & saturation sera considérée la méme que celle obtenue par VSM (600
emu/cm®). On estime Perreur sur le champ effectif de Uordre de 3, 4 et 5% pour le
réseau de nanofils, le microfil et la couche mince respectivement. En considérant une
incertitude de 3% sur I'aimantation & saturation, ’erreur commise sur I’estimation
de ]’\Vfoop est d’environ 6, 7 et 8% pour le réseau de nanofils, le microfil et la couche

mince respectivement.

Au tableau 5.2, les paramétres expérimentaux de la couche mince de CoFeB, du
microfilde CoFeSiBNb et du réseau de nanofils de CoFeB obtenus par FMR sont
comparés a ceux obtenus par VSM. De plus, les résultats calculés selon le modéle
de champ effectif sont confrontés aux résultats expérimentaux obtenus par VSM et

FMR.

TABLEAU 5.2 Comparaison entre les champs effectifs obtenus par FMR, par VSM
et selon le modéle pour une couche mince de CoFeB, un microfil de
CoFeSiBNb et un réseau de nanofils de CoFeB (1 Oe = 47107* A/m).

FMR VSM Modéle
Géomeétrie Heg Noop | Her  Noop Heg Noop
(kOe) (kOe) (kOe)
Couche mince CoFeB | -14,1 1,01 | -15,5 1,00 | -14,6 1,00
Microfil CoFeSiBNb | 4,15 -0,03 | 3,80 0,00 3,80 0,00
Nanofils CoFeB 3,40 0,17 | 3,80 0,17 3,45 0,17
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Il y a un écart entre les valeurs obtenues par FMR et VSM pour la couche mince
de CoFeB. Cet écart est attribué au fait qu’a cette fréquence de résonance (9 GHz),
I’échantillon n’est pas totalement saturé dans la direction OOP (champ magnétique
perpendiculaire & la couche mince), comme on peut le voir a la figure 4.5a du
chapitre précédent. Nous avons vu un peu plus haut dans cette section que le
modéle de champ effectif appliqué & la résonance ferromagnétique est valide lorsque
I’échantillon est prés de la saturation, ce qui n’est pas le cas 4 9 GHz pour la couche
mince de CoFeB lorsque le champ magnétique est perpendiculaire au plan de la

couche.

Les champs effectifs obtenus expérimentalement par FMR, par VSM et par le modéle
sont en accord pour le réseau de nanofils de CoFeB. Tout comme pour le réseau de
nanofils de Ni, si I'on fait varier le diamétre de & 10 nm autour de 170 nm, N’oop
varie de £+ 0,02 autour de 0,17 ce qui fait varier le champ effectif de £ 450 Oe
autour de 3450 Oe. Par conséquent, le champ effectif obtenu selon le modéle est trés

sensible aux parameétres géométriques que ’on prend pour faire le calcul.

Comme pour le microfil de Ni, le microfil de CoFeSiBNb se comporte comme une
couche mince et non comme un cylindre. La formule de Kittel pour le cas du cylindre

infini n’est donc pas applicable au microfil de CoFeSiBNb.

Regardons maintenant le comportement en fréquence du réseau de nanofils de Co-
FeB (figure 5.7). Aux données expérimentales dans la direction OOP et IP obtenues
par FMR sont superposées les courbes obtenues & partir des équations (3.44) et
(3.45) en utilisant les parameétres de régression présentées au tableau 5.2 dans la
colonne FMR. Aux fréquences inférieures a 31 GHz, il y a une déviation importante
du champ de résonance par rapport a I’équation (3.45) lorsque le champ magnétique
est appliqué dans la direction perpendiculaire aux fils (direction IP). La raison est

que 1'échantillon n’est pas saturé a des fréquences inférieures & 31 GHz. A partir
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de 31 GHz, ’échantillon est prés de la saturation et le comportement en fréquence
semble étre bien reproduit par les équations (3.44) et (3.45) ce qui nous indique que
le modéle pour décrire la résonance ferromagnétique des nanofils monocouches est

valide lorsque les nanofils sont prés de la saturation.

5.4 Résonance ferromagnétique des réseaux de nanofils multicouches

Nous terminons le présent chapitre en présentant les résultats de résonance ferro-

magnétique des réseaux de nanofils multicouches.

D’abord, nous présentons a la figure 5.8 les courbes du champ de résonance en fonc-
tion de 'angle pour les nanofils multicouches Ni/Cu. Ces derniers sont comparés a
un réseau de nanofils monocouches de Ni de 15 microns de longueur. Les échantillons

sont coupés afin d’obtenir une surface d’environ 2 mm par 2 mm.

Le modéle présenté au chapitre 3 a été utilisé pour déterminer le champ effectif agis-
sant sur les réseaux de nanofils multicouches. D’abord, le facteur de désaimantation
]VOOP est obtenu en utilisant 'équation (3.20). Les paramétres géométriques utilisés
sont ceux présentés au tableau 5.3. Nous utilisons un diamétre moyen de 170 nm,
une distance inter-fil moyenne de 330 nm et nous considérons que le paramétre J
vaut 5,3 (voir section précédente pour obtenir plus de détails sur la signification
du paramétre J). La somme est effectuée sur 10 000 distances inter-fils. Le champ
effectif est calculé a 'aide de I’équation (3.23). Pour tous les échantillons, nous
considérons dans le modéle que 'aimantation a saturation des disques magnétiques
des nanofils multicouches est la méme que celle des nanofils monocouches de Ni
(450 emu/cm?). Le champ effectif a ensuite été tracé 4 la figure 5.9 en fonction du

rapport hni/hcy pour 500 bicouches Ni/Cu lorsque hc, vaut 10 nm. Cette figure

sera utile pour la discussion des résultats un peu plus loin dans le texte.
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FIGURE 5.8 Comparaison entre les champs de résonance en fonction de 'angle a 31
GHz pour un réseau de nanofils multicouches Ni/Cu G, C, L et pour
un réseau de nanofils de Ni (1 Oe = 471073 A/m).

Pour obtenir le champ effectif des échantillons par FMR, nous avons utilisé la pro-
cédure établit a la section 3.4 en utilisant 'équation (3.50). Le facteur de désai-
mantation effectif est ensuite obtenu a laide de l'équation (3.23) en considérant
que l'aimantation des nanofils multicouches est la méme que celle des nanofils de
Ni (440 emu/cm?). L’erreur sur le champ effectif est estimé a 3, 3, 5 et 6% pour
les nanofils de Ni, pour les nanofils multicouches Ni/Cu G, Ni/Cu C et Ni/Cu L
respectivement. L’erreur commise sur 'estimation de Noop est d’environ 5, 5, 7 et
8% pour les nanofils de Ni, pour les nanofils multicouches Ni/Cu G, Ni/Cu C et

Ni/Cu L respectivement.
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FIGURE 5.9 Champ effectif agissant sur un réseau de nanofils multicouches Ni/Cu
en fonction du rapport épaisseur des couches de Ni sur épaisseur des
couches de Cu (hni/hcy) lorsque hey, = 10 nm pour 500 bicouches
Ni/Cu.

Les valeurs expérimentales obtenues par FMR et par VSM sont présentées au ta-
bleau 5.3. Les résultats obtenues par le modéle sont également présents pour fins de

comparaison.

TABLEAU 5.3 Comparaison entre les champs effectifs obtenus par magnétométrie
VSM, par FMR et par le modéle pour les nanofils multicouches Ni/Cu
et pour le réseau de nanofils de Ni (1 Oe = 471073 A/m).

FMR VSM Modéle
Géo- N hni hecy Heg Noop Heg Noop Heg Noop
métrie (nm) (nm) | (Oe) (Oe) (Oe)
Ni 1 15000 0 1400 0,17 | 1500 0,16 1340 0,17
G 500 100 10 900 0,23 | 800 0,26 850 0,23
C 500 20 10 400 0,29 | 300 0,30 -620 0,41
L 50 30 35 -900 0,44 | -400 0,38 | -1980 0,57

Il y a un accord entre les champs effectifs expérimentaux obtenus par VSM et
par FMR pour le réseau de nanofils monocouches de Ni et le réseau de nanofils

multicouches Ni/Cu G. La différence entre les valeurs obtenues par FMR et par VSM
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est la plus grande pour I'échantillon Ni/Cu L. D’une part, les courbes d’hystérésis
pour I’échantillon Ni/Cu L sont trés arrondies prés de la coercivité ce qui rend
difficile l'estimation de la susceptibilité apparente (voir figure 4.6 du chapitre 4). De
plus, cet échantillon est également le plus court. Une des hypothéses de départ est
que tous les disques le long d’un nanofil percoivent le méme champ d’interaction ce
qui n’est pas nécessairement le cas lorsque les nanofils sont trés courts. Il est possible

que pour I’échantillon Ni/Cu L les hypothéses de départ ne soient pas respectées.

Au tableau 5.3, nous voyons que 'accord entre le modéle et les données expéri-
mentales est le meilleur pour le réseau de nanofils de Ni et le réseau de nanofils
multicouches Ni/Cu G. Le désaccord entre le modéle et les données expérimentales
est le plus grand pour le réseau de nanofils multicouches Ni/Cu C et Ni/Cu L. Il est
possible de voir a la figure 5.9 que le champ effectif varie trés rapidement lorsque le
rapport hxi/hcy est petit alors qu’il tend vers une valeur constante lorsque le rap-
port hy;/hcy est grand. Ceci pourrait expliquer en partie I'accord entre les résultats
pour P'échantillon Ni/Cu G (hyi/hcy = 10) et le désaccord entre les résultats pour
I'échantillon Ni/Cu C (hyi/hcy = 2). Il est possible que Péchantillon Ni/Cu C ait un
rapport hy;/hcy plus grand que celui estimé. Si, au lieu d’avoir hx;/hc, = 20/10 = 2
nous avions hy;/hcy = 23/7 ~ 3,3, le champ effectif deviendrait positif et serait de
I'ordre de 400 Oe ce qui serait plus prés de la valeur expérimentale. En déterminant,
plus précisément le rapport hy;/hcy, On pourrait calculer avec plus de précision le
champ effectif et vérifier s’il y a un meilleur accord avec les valeurs expérimentales.
Pour l'instant, le modéle ne permet que de prédire qualitativement la tendance du

champ effectif en fonction du rapport hni/hcy-

Considérons de nouveau la figure 5.8. Le champ de résonance en fonction de I'angle
pour le réseau de nanofils de Ni a la forme d’une cloche ce qui nous indique que
le champ effectif est positif et que I’axe des nanofils correspond a4 un axe facile.

En diminuant I’épaisseur des couches de Ni et en introduisant des espaceurs non-
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magnétiques de cuivre, le champ effectif diminue ce qui se traduit par un aplanis-
sement de la courbe du champ de résonance en fonction de I'angle (figure 5.8). En
réduisant davantage le rapport hx;/hcy, il y aurait un point de compensation au-dela
duquel 'axe facile dans la direction OOP devient un plan facile dans la direction IP.
Avec léchantillon Ni/Cu L, nous voyons que la courbure est inversée par rapport
aux autres courbes ce que nous indique que le champ effectif est négatif et donc que
la direction IP correspond & un plan facile. Par conséquent, il est possible d’ajuster

la réponse magnétique en ajustant le rapport hxi/hcy des nanofils multicouches.

Reprenons maintenant I'équation (3.48) lorsque HZ < Hp :

_ wo  Heg[l —3cos*(0n)]
B tolv| 2

Hy (5.2)
Il est possible de voir a la figure 5.8 que les courbes du champ de résonance en
fonction de 'angle se chevauchent aux alentours de 55 degrés. Prés de 55 degrés,
cos?(fy) = 1/3 donc le terme de droite de I'équation (5.2) s’annule. Le champ de

résonance devient donc indépendant du champ effectif prés de 55 degrés.

Les courbes de résonance ferromagnétique en fonction de ’angle ont ensuite été
obtenues pour un réseau de nanofils multicouches CoFeB/Cu et ont été comparées

a celle d’un réseau de nanofils monocouches de CoFeB (figure 5.10).

On peut calculer le facteur de désaimantation effectif des nanofils multicouches
CoFeB/Cu en utilisant I’équation (3.20). Les paramétres géométriques utilisés pour
le calcul sont ceux présentés au tableau 5.4. Nous utilisons un diamétre moyen de
170 nm, une distance inter-fil moyenne de 330 nm et nous considérons que J vaut 5,3
(voir section précédente pour obtenir plus de détails sur la signification du paramétre
J). La somme est effectuée sur 10 000 distances inter-fils. De plus, I’aimantation a

saturation des disques de CoFeB des nanofils multicouches CoFeB/Cu est considérée
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38 GHz pour un réseau de nanofils multicouches CoFeB/Cu et pour
un réseau de nanofils de CoFeB (1 Oe = 471072 A/m).

identique a celle des nanofils monocouches de CoFeB (1160 emu/cm?®). On peut

ensuite calculer le champ effectif en utilisant 1’équation (3.23).

On peut extraire le champ effectif par FMR en utilisant 1'équation (3.50) selon la
procédure établie & la section 3.4. Ensuite on obtient Noop avec 'équation (3.23)
en considérant que les disques magnétiques de CoFeB du nanofil multicouches ont
la méme aimantation & saturation que les nanofils monocouches de CoFeB (1100
emu/cm®). L'incertitude sur le champ effectif est estimé & 3 et 5% pour le réseau
de nanofils de CoFeB et le réseaux de nanofils multicouches de CoFeB/Cu respecti-

vement. Ceci nous donne une incertitude sur Nyo, d’environ 6 et 8% pour le réseau
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de nanofils de CoFeB et le réseaux de nanofils multicouches de CoFeB/Cu respecti-

vement.

Au tableau 5.4 sont comparés les résultats expérimentaux obtenus par FMR et par
VSM du réseau de nanofils multicouches CoFeB/Cu et du réseau de nanofils mo-
nocouches de CoFeB. De plus, le modéle est confronté aux résultats expérimentaux

pour ces deux échantillons.

TABLEAU 5.4 Comparaison entre les résultats obtenus par FMR, par VSM et par
le modéle pour le réseau de nanofils multicouches CoFeB/Cu et pour
le réseau de nanofils monocouches de CoFeB (1 Oe = 47107* A/m).

FMR VSM Modéle
Géométrie | N hgore  hcu Heg Noop Heg Noop Heg Noop
(nm) (nm) | (kOe) (kOe) (kOe)
CoFeB/Cu | 684 8 5 250 0,21 | 2,00 0,24 -2,99 0,47
CoFeB 1 8 000 0 3,40 0,17 | 3,80 0,17 3,45 0,17

Au tableau 5.4 nous voyons que contrairement au réseau de nanofils monocouches
de CoFeB, il existe un écart important entre les champs effectifs obtenus par FMR,
par VSM et selon le modéle pour le réseau de nanofils multicouches CoFeB/Cu.
Il est possible que pour des couches trés minces les champs dipolaires ne soient
pas uniformes selon I’axe du nanofil ce qui serait contraire a '’hypothese de dé-
part. Une étude du comportement magnétique en fonction du rapport Acores/hcu
nous permettrait de mieux comprendre le comportement des réseaux de nanofils

multicouches CoFeB/Cu.

5.5 Résumé

Au cours de cette section, les réseaux de nanofils monocouches de Ni et CoFeB ont
été comparés aux couches minces et aux microfils des mémes alliages. De plus, les

réseaux de nanofils monocouches de Ni et CoFeB ont été comparés aux nanofils
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multicouches de Ni/Cu et aux nanofils multicouches CoFeB/Cu.

Les champs effectifs ont d’abord été obtenus par FMR puis ont été calculés a 1’aide
du modéle établit au chapitre 3. Les champs effectifs obtenus par FMR ont été
comparés a ceux obtenus par VSM. De plus, les champs effectifs calculés a partir

du modéle ont été confrontés aux résultats expérimentaux obtenus par FMR et par

VSM.

Nous avons vu que pour les réseaux de nanofils monocouches de Ni et CoFeB, il y

a un accord entre les valeurs obtenues par FMR, par VSM et par le modéle.

Pour les réseaux de nanofils multicouches, il existe une différence entre les valeurs
obtenues par FMR et par VSM lorsque les couches magnétiques sont trés minces et
lorsque le rapport épaisseur des couches magnétiques sur épaisseur des couches non

magnétiques est petit.



CONCLUSION

Le but visé de ce mémoire était de quantifier les champs effectifs dans les réseaux de
nanofils ferromagnétiques monocouches et multicouches. De plus, il était question
de démontrer la possibilité d’ajuster la réponse magnétique a I’aide de réseaux de

nanofils constitués de multicouches de métaux magnétiques et non magnétiques.

Deux types de membranes nanoporeuses ont été considérées dans cette étude : une
membrane nanoporeuse obtenue & partir d’autoassemblage de copolymére dibloc et

une membrane nanoporeuse commerciale d’alumine (chapitre 1).

Dans ce travail, I'accent a été mis sur les réseaux de nanofils monocouches et multi-
couches obtenus par électrodéposition dans les membranes d’alumine. Des nanofils
monocouches de Ni et de CoFeB ont été obtenus par électrodéposition & courant
pulsé tandis que des nanofils multicouches Ni/Cu et CoFeB/Cu on été obtenus par
électrodéposition a tension pulsée. La fabrication et la caractérisation des réseaux

de nanofils ont été présentés au chapitre 2 de ce mémoire.

Les interactions dipolaires dans les réseaux de nanofils ont d’abord été traités a
I’aide d'un modéle de champ effectif discuté au chapitre 3. Ce modéle permet de te-
nir compte des paramétres géométriques du réseau tels que le diamétre des pores, la
distance inter-pores, la longueur des nanofils et 1’épaisseur des couches métalliques
dans le cas des nanofils multicouches. Ce modéle inclut le champ de désaimantation
associé a la forme des nanofils, le champ d’interaction dipolaire inter-fils ainsi que
le champ d’interaction dipolaire intra-fil entre les couches magnétiques d’un nano-
fil multicouches. L’anisotropie de surface, I’anisotropie magnétocristalline ainsi que
Panisotropie magnétoélastique n’ont pas été considérées dans le modéle. De plus,
I'interaction d’échange entre les couches magnétiques d’'un nanofil multicouches n’a

pas été considérée dans le modéle. La validité du modéle repose sur le fait que
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I'échantillon est constitué d’une infinité de nanofils d’une certaine longueur et dis-
tribués de maniére symétrique (réseau hexagonal, carré ou aléatoirement distribué).
De plus, le modéle considére le champ d’interaction comme étant constant selon

I'axe du nanofil.

A Tannexe II, le modéle de champ effectif développé au chapitre 3 a été briévement
comparé au modéle proposé par Clime et al. (2006)a dans le cas des nanofils mo-
nocouches. Il y avait un accord entre les deux modéles. Une étude plus approfondie

est présentement en cours sur la comparaison de ces deux modéles.

Le champ effectif a été déterminé expérimentalement a 'aide de deux méthodes
de caractérisation : la résonance ferromagnétique (FMR) et la magnétométrie par
échantillon vibrant (VSM). Il a été vu que la FMR et le VSM nous donne directement
le champ effectif (équations (3.50) et (3.58) du chapitre 3). Il était possible de relier
le champ effectif aux facteurs de désaimantation effectifs & 'aide de ’aimantation
a saturation (équation (3.23) du chapitre 3). Le modéle a également permis de
calculer les facteurs de désaimantation effectifs des réseaux de nanofils monocouches
et multicouches (équations (3.19) et (3.20)). Le champ effectif a donc été déterminé
de trois maniéres indépendantes : par FMR, par VSM et a I'aide d’un modéle basé

sur les interactions dipolaires.

Les résultats de magnétométrie VSM ont d’abord été présentés au chapitre 4 et les
résultats obtenus par FMR et VSM ont été comparés entre eux au chapitre 5. De
plus, les résultats obtenus par le modéle de champ effectif ont été confrontés aux
résultats expérimentaux obtenus par FMR et par VSM (chapitre 5). Nous avons vu
qu’il y avait un accord général entre les champs effectifs obtenus par FMR, par VSM
et par le modéle de champ effectif pour les réseaux de nanofils monocouches. Ces
résultats semblent indiquer que I’anisotropie des réseaux de nanofils est dominée par

I'interaction dipolaire magnétostatique. Dans le cas des réseaux de nanofils multi-
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couches, il y avait un désaccord entre les champs effectifs obtenus expérimentalement
et calculés par le modéle lorsque le rapport des épaisseurs des couches magnétiques
et non magnétiques était petit et que les couches métalliques étaient minces. Ce-
pendant, le modéle a permis de prédire qualitativement le comportement du champ
effectif en fonction du rapport épaisseur des couches magnétiques sur épaisseur des
couches non magnétiques (rapport hy,/hym). Des études plus approfondies devront
étre réalisées afin de déterminer si le désaccord provient des approximations du mo-
déle ou d’une autre source d’anisotropie (par exemple une anisotropie de surface ou

Vinteraction d’échange entre les couches) qui n’a pas été prise en compte.

Il a été démontré aux sections 4.3 et 5.4 du mémoire qu’il était possible de controler
le champ effectif agissant sur les nanofils multicouches en faisant varier le rapport
P/ ham- Le contrdle du champ effectif a permis de mettre en évidence la possibilité
d’ajuster la réponse magnétique du réseau de nanofils afin d’obtenir un axe facile

dans la direction des fils ou un plan facile dans la direction perpendiculaire aux fils.

Il existe certaines limites associées au modéle et ce dernier pourrait étre amélioré de
plusieurs facons. Notamment, le modéle n’explique pas le champ coercitif non nul
dans les réseaux de nanofils ni I’approche lente a la saturation dans les courbes d’hys-
térésis. De plus, le modéle n’inclut pas I’anisotropie magnétocristalline. L’anisotro-
pie magnétocristalline intervient dans I’énergie magnétique et puisque la condition
de résonance ferromagnétique dépend de I’énergie magnétique via I’équation (3.39),
on pourrait en principe tenir compte de I'anisotropie magnétocristalline dans les
réseaux de nanofils. Dans le cas de la magnétométrie VSM, nous avons supposé
a l'équation (3.51) qu’il existait une susceptibilité intrinséque excluant les autres
anisotropies alors il faudrait redéfinir I’équation (3.51) afin de tenir compte de I’ani-

sotropie magnétocristalline.

Une autre limitation du modéle est associée 4 ’évaluation du facteur de désaiman-
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tation inter-fils Niper (équation (3.14) pour les nanofils monocouches et (3.15) pour
les nanofils multicouches) lorsque les nanofils sont trés prés les uns des autres. Ce
facteur a été évalué en considérant une infinité de disques plats selon la direction
axiale. Plus les nanofils sont prés les uns des autres et plus l'erreur commise est
grande en utilisant 'approximation des disques plats. Pour améliorer le calcul de
Ninter, il faut intégrer sur tout le volume du nanofil pour tenir compte de la géomé-
trie du nanofil. Les équations associées a cette approche ont été posées en annexe
(voir annexe II, équation (IL.8) et (II.12)) mais les intégrales n’ont pas été résolues,
faute de temps. Il faudrait d’abord résoudre les intégrales de ces équations et calcu-
ler les facteurs de désaimantation effectifs en fonction du rapport distance inter-fils
sur diameétre des fils (rapport D/d). Les résultats obtenus de cette fagon devraient
ensuite étre comparés a ceux obtenus avec les équations (3.14) et (3.15) afin de

vérifier Uerreur commise en fonction du rapport D/d.

Dans ce document, nous avons mis I’emphase sur les propriétés magnétiques dans
ensembles de nanofils par I'intermédiaire de la susceptibilité magnétique. L’étude
de la réponse magnétodiélectrique est tout aussi intéressante. Notamment, 'effet
de magnétorésistance dans les nanofils multicouches nous offre un degré de liberté

supplémentaire pour ajuster la réponse diélectrique du milieu.

La technique de caractérisation par résonance ferromagnétique est une technique
trés puissante et n’a pas été exploitée & fond pour extraire tous les paramétres phy-
siques des réseaux de nanofils. Grace aux mesures FMR, il est possible d’extraire
la susceptibilité dynamique ainsi que le paramétre d’amortissement des réseaux de
nanofils. Ces paramétres doivent étre considérés lors de I'utilisation des matériaux
magnétiques dans les dispositifs hyperfréquences mais trés peu d’études y ont été
consacrées a ce jour sur les nanofils magnétiques. La premiére étape serait de déter-
miner la susceptibilité hyperfréquence des réseaux de nanofils en fonction du champ

magnétique appliqué et de comparer la réponse des nanofils a celle des matériaux ac-
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tuellement utilisés. Ensuite il faudrait déterminer les contributions a I’¢largissement
de la résonance dans les réseaux de nanofils. On pourrait par exemple déterminer
la largeur de la résonance a plusieurs fréquences (et & plusieurs températures si

nécessaire) ce qui nous permettrait de déterminer les différentes contributions a

I’élargissement.

Une meilleure compréhension de la réponse magnétique des réseaux de nanofils
nous permettrait de controler les propriétés électromagnétiques du réseau et ainsi

concevoir de nouveaux dispositifs ayant une réponse magnétique ajustable.
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ANNEXE I

Dissolution des membranes nanoporeuses d’alumine

Nous discuterons ici de la maniére d’obtenir des nanofils individuels sur un substrat
pour d’éventuelles mesures au microscope électronique en transmission, pour des
mesures électriques ou pour des mesures de magnétométrie (VSM ou FMR) sur des

nanofils individuels.

Nous effectuons en premier lieu I'étape d’électrodéposition des nanofils dans les
membranes nanoporeuses selon la méthode décrite au chapitre 2. S’il y a une couche
de ruban adhésif sous la surface, il est préférable de la retirer a I’aide d’une solution
de toluéne. Cette étape est facultative mais recommandée car le ruban pourrait
contaminer la solution. Ensuite nous retirons la couche d’or sous la membrane
d’alumine. Cette étape demeure également facultative mais préférable encore une
fois pour une raison de propreté de la solution. Si I’électrodéposition a été effectuée

sans ruban, ’étape de retrait de la couche d’or est relativement aisée.

Voyons comment nous pouvons retirer ’or derriére la membrane. Nous prenons
d’abord la membrane et nous déposons de la colle époxy uniquement sur le pourtour
de Vor. Ensuite nous préparons une solution de 1/10 de solution concentrée d’iodure
de potassium (KI), nous pipetons une partie de la solution et nous la déposons sur la

couche d’or. A cause de la tension de surface, la colle époxy garde le liquide en place.
Au bout d’une minute, nous retirons la solution de la couche d’or avec la pipette et
nous jetons cette solution. Nous nettoyons la surface avec de 'eau déionisée (DI) et
nous grattons légeérement la couche d’or & 'aide d’une pince métallique pour voir si
elle délamine de la surface. Nous répétons ces étapes environ dix fois jusqu’a ce que

la couche d’or décolle. Lorsque nous constatons que l'or délamine, il faut gratter
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la couche partout sur la surface pour retirer totalement 'or. Aprés avoir nettoyé la

surface avec de I'eau DI, il nous reste seulement les nanofils et la matrice d’alumine.

Nous préparons ensuite une solution (environ 1mL) de 1,25M de NaOH dans une
fiole. Ensuite nous plongeons un échantillon d’environ 2mm par 2mm dans la fiole
pendant 12 heures. Nous pouvons agiter la fiole une ou deux fois pour assurer

I’homogénéité de la gravure.

Aprés avoir dissout la matrice, nous attirons les nanofils dans le fond de la fiole &
I’aide d’un aimant permanent et nous pipetons le NaOH. Ensuite nous ajoutons de
Peau DI, nous attirons les fils avec ’aimant et nous pipetons I’eau. Nous effectuons
cette étape 3 fois puis nous refaisons la procédure avec de 'acétone et du toluéne.
Une solution finale de 1 mL de toluéne donne de trés bons résultats. Nous utilisons
le toluéne car les solvants organiques n’endommagent pas les nanofils. Pour puri-
fier davantage la solution, nous pouvons effectuer une agitation ultrasonique entre

chaque ringage.

Lorsque nous avons obtenu la solution de nanofils dans le toluéne, nous pouvons
disperser les nanofils sur un substrat tel que du Si, du SiO; ou un autre substrat
qui ne réagit pas avec le toluéne. Nous pouvons également utiliser de '’eau ou un
alcool (méthanol, propanol, ...) comme solvant si le substrat réagit avec le toluéne.
Cependant, la vitesse d’évaporation de I’eau ou de Valcool est inférieure a celle du

toluéne alors les nanofils pourraient s’agglomérer pendant le procéder de séchage.

Pour aligner les nanofils sur la surface du substrat, nous utilisons la technique
suivante. Avant d’effectuer le dépot, nous agitons manuellement la solution et ensuite
nous agitons la solution & I'aide d’un bain ultrasonique pendant 10 secondes. Nous
utilisons un échantillon rectangulaire trés allongé et nous déposons une goutte a
une des extrémités de la surface. Nous envoyons alors un flux d’azote de maniére a

faire glisser la goutte sur la surface de ’échantillon. A cause de la force visqueuse
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qui agit sur les fils, les nanofils ont une direction préférentielle d’alignement selon

la direction de séchage.

Voici ce que 'on obtient au MEB si I'on effectue la technique de séchage par flux
d’azote aprés avoir déposé 2 gouttes de solution sur un substrat de Si de 0,5 cm
par 4 cm. Avant les dépot, toutes les gaufres de Si sont nettoyées a 'acétone, iso-
propanol, eau déionisée (DI), acide sulfurique 25% et eau DI puis sont séchées a

I’aide d’un jet d’azote.

AccV  Spot Magn  Det WD F—————— 200 pm
150kV 40 200x SF 148

F1GURE 1.1 Alignement des nanofils par séchage par flux d’azote.

Nous voyons que les nanofils (encerclés) ont une direction préférentielle d’alignement
entre 15 et 30 degrés. Pour augmenter la quantité de fils sur la surface, on pourrait

augmenter la quantité de dépots.

Nous avons également essayé la technique par immersion (ou dip coating) en plon-
geant une gaufre de Si de 0,7 cm par 4 cm dans une solution de nanofils. Les nanofils

ne semblent pas adhérer a la surface car nous n’avons vu qu'un nombre trés faible
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de nanofils aprés le dépot.

Ensuite, nous avons déposé les nanofils directement sur la surface d’une gaufre de
Si de 0,6 cm par 1,2 cm et d’une gaufre de SiO5 100nm sur Si et nous avons laissé
sécher la goutte sous hotte chimique pour augmenter la vitesse d’évaporation de la

goutte. Voici ce que nous obtenons.

Spot Magn  Det wii p————=—=d 50 pm
80 1900k - SE 4y

(a)

FIGURE 1.2 Dispersion de nanofils par dépot d’une goutte sur un substrat de Si (a)
et de SiO4/Si (b).

Nous constatons qu’il y a beaucoup plus de nanofils sur la surface si 'on compare
avec la technique de séchage par flux d’azote. Cependant, peu importe le substrat
les nanofils ont tendance a s’agglomérer pour former des petits ilots. Si nous voulons
des nanofils isolés, cette technique n’est pas adéquate pour les dispersions mais elle

conviendrait dans le cas ou la quantité de nanofils est importante.

Nous avons ensuite déposé une goutte sur une surface de Si et de SiO, puis nous
avons rincé immeédiatement la goutte dans 'acétone. Nous avons constaté que les
nanofils sont beaucoup plus isolés et que la surface du substrat est beaucoup plus

propre. Cependant, la quantité de nanofils est trés faible.

Finalement, nous avons utilisé la technique de la tournette (spin coating). Nous

avons déposé une goutte sur une surface de Si d’environ lem par lem puis nous avons
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tourné 'échantillon a une certaine vitesse. Comme le séchage est trés rapide, nous
accélérons et décélérons immeédiatement. L’échantillon était positionné i 'extrémité
d’une plaque de maniére & centrifuger pour aligner les nanofils sur la surface. Voici

ce que nous avons obtenu.

Y

AV Spat Mag Dot WR et L g s EO0

AotV gt Magn Dot Wi b—————— 100 m
IHOKY 40 BRIX  SE M4

(a) (b)

WOKY 20 Bu0x  BE 143

FIGURE 1.3 Dispersion a Paide de la tournette. (a) 1 dépét, (b) 3 dépéts et (c) 5
dépots.

Plus la quantité de dépots augmente et plus il y a de nanofils mais plus il y a
d’agglomération. 11 semble y avoir une légére direction préférentielle d’alignement
des nanofils pour 1 et 3 dépdts. De plus, la dispersion est trés uniforme et les nanofils

sont trés bien isolés. Cependant, 'agglomération domine I’alignement pour 5 dép6ts.

En conclusion, nous pouvons dire que les techniques de dispersion par flux d’azote
et de la tournette permettent d’aligner les nanofils dans une certaine direction et
permettent d’obtenir une trés bonne répartition de nanofils isolés les uns des autres.
La technique par immersion ne donne pas de bons résultats et la technique de

dépét directe donne une trés grande quantité de nanofils sur une surface mais sans

alignement.



ANNEXE II

Estimation des champs d’interaction dipolaires des réseaux de nanofils

Estimation du champ d’interaction dipolaire inter-fil des nanofils mono-

couches

Partant de I’équation (3.8), on peut écrire

2Py (02 — 222
Nistes = 3 2 Lo 572) (IL.1)
25,04 4 (pl + )

En prenant des disques suffisamment petits, il est possible de faire tendre la somme

sur les z; en une intégrale, de sorte que I’équation (II.1) devienne

Qh L/2 . 2

p yA
Ninter —dz I1.2
te Z 12 p 42 72 5/2 ( )

Si l'on évalue 'intégrale sur z, on obtient

2

a
Ninter = E (II.3)
T+ 2o/

Une fois que 1'on a le facteur de désaimantation, il faut choisir une configuration du

réseau de nanofils et sommer sur tous les p; du réseau.

Clime et al. (2006)a ont proposé une équation de la forme
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Hiy, = Mga® |A(D)L + B(D) tanh <L£)] (IL.4)
D

ot M; est aimantation & saturation du matériau, a est le rayon du nanofil, L est la
longueur du nanofil, Ly est la longueur dipolaire et A(D) et B(D) sont des fonctions

polynomiales de la distance interfils moyenne D.

Les fonctions A(D) et B(D) sont données par

(IL5)

et

1 1
EECgDB -+ C4D2 +ec5D+1

B(D) = (11.6)
ot les ¢; sont des constantes données par co = 1074 pm?, ¢, = 17,8 pm, c; = 1,2

pm?, c3 = 2200 pm™3, ¢y = 2270 um~2 et ¢5 = 200 pm™>.

Comme la longueur dipolaire se situe aux alentours d’un micron et que les nanofils
que nous étudions possédent des longueurs typiques d’une dizaine de microns, nous

pouvons faire 'approximation tanh(L/Lp) ~ 1 alors I’équation (I1.4) devient

Hin = Mgr? [A(D)L + B(D)] (IL.7)

Voyant maintenant comment se comporte 1’équation (I1.3) par rapport a I’équation
(IL.7). Pour des nanofils ot L vaut 10 microns, d vaut 170 nm, D vaut 330 nm et M;
est de 460 emu/cm®, Hy,, vaut 1240 Oe en utilisant I'équation (I1.7). En utilisant
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l'équation (I1.3) avec les mémes parameétres et en sommant sur un réseau carré (1
cm par 1 cm) de nanofils, on calcule Hy,, & 1203 Oe. La différence entre le résultat

obtenu selon I'équation (II.3) et 'équation (I1.7) est de moins de 3%.

Si les nanofils sont assez prés les uns des autres, il faut intégrer sur tout le volume
du nanofil pour tenir compte de la géométrie du fil. Dans ce cas, le facteur Njpyte,

est évalué comme suit :

L/2 27 ra
Nin er — / / / IIS
' zp; -r2Jo  Jo (IL8)

(x; + pcos 1/1)2 + (y; + psin ¢)2 —2z°
47 [(afz + peosh)’ + (yi + psing)’ + 32]

573 pdpdidz

Dans le cas présent, les nanofils sont suffisamment éloignés pour utiliser ’équation

(I1.3) ce qui ne nécessite pas la résolution des intégrales de 'équation (II.8).

Estimation du champ d’interaction dipolaire inter-fil des nanofils multi-

couches

Partant de 1’équation (3.8), on peut écrire

V (p} —2z])
Ninter = Z > 5/2 (119)

Considérons un disque n dont le centre est situé & une position z; du disque qui
subit Vinteraction. Considérons maintenant un petit élément du disque n situé a

une distance (nh + t)Z du centre du disque et dont I’élément de volume dV est
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donné par dV = mwa?dt. En prenant des disques suffisamment petits, il est possible

de faire tendre la somme sur les z; en une intégrale sur ¢, de sorte que 1’équation

(I1.9) devienne

hm/2
p2 =2 (nh+t)?
ZZ / it (11.10)

hm/2 (p? + (nh + 1) )5/2

Si P'on évalue 'intégrale sur ¢, on obtient

Nuter =YY 0 {B+ (hm — 2nh) + B (hm + 2nh)}

55 (I1.11)

ot By = [(2nh)? + (20:)% + h2 £ dnhhy)?/2.

Si les nanofils sont assez prés les uns des autres, il faut intégrer sur tout le volume
du nanofil pour tenir compte de la géométrie du fil. Dans ce cas, le facteur Nyt

est évalué a partir de I’équation suivante :

hm/2 27 ra
1nter / / / (1112)
hm/2 0

(:z:i + peosp)’ + (y; + psine))® — 2 (nh +t)*
Ar [(z; + pcosth)? + (y; + psiny) + (nh +t) ]

57 pdpdipdt

Estimation du champ d’interaction dipolaire intra-fil des nanofils multi-

couches

Lorsque les couches magnétiques sont suffisamment minces, la condition h < a n’est

plus valide. A ce moment, il est impossible de considérer les disques magnétiques
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comme des dipoles ponctuels. Il faut donc subdiviser les disques en éléments de

volume plus petit et intégrer sur tout le volume du disque magnétique.

Considérons un disque n dont le centre est situé a une position 2; du disque qui
subit I'interaction. Considérons maintenant un petit élément du disque n situé a
une distance r; = p;p + (nh +t)2 du centre du disque ¢ et dont I’élément de volume
dV est donné par dV = pdpdydt. L’angle v; est défini pour que r; = 2;2+y,9+22 =
p; cos(V;)E + pysin(y)g + =2

En intégrant sur tout le volume du disque n et en sommant sur tous les n, le facteur

de désaimantation intra-fil N, est donné par

hom /2 2 —2(nh+t
Nintra = Z / / / i i s pdpdipdt (IL13)

hom /2 ar [(nh+1)* + p?]

L’intégrale sur ¢ donne

—hm/2 2 nh+t

hom [2 —2(nh +1
Nintra =) / / A )} 5 pdpdt (11.14)
n 0 p

L’intégrale sur p donne

hm/{) 2

a?
1ntra = Z/ 3 2dt (1115)

hm/2 2 [(nh + ) + a?] /

Si 'on pose ax = /(2nh)2 + h2, £ 4nhhy, + (2a)2, alors I'intégrale sur ¢ donne
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1 ay (2nh — hy) — a- (2nh + hy)
Nintra = 5 Z ’ aLa- (1116)

n
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ANNEXE III

Simplification de la formule de la fréquence de résonance pour les

réseaux de nanofils magnétiques

Partant de I'équation (3.40) et en réécrivant la condition 25 (équation 3.29) sous la

forme

sin(0y)
H =H
%sin(6p) 0

cos(fy)
cos(fy)

+ Heg (I1L.1)

nous avons, en sachant que sin?(f) + cos?(6) = 1,

o sin(fu) o cos(fy)

“sin(fg)  * cos(by) + Her (sin®(60) + cos*(60)) (IIL.2)

En multipliant (II1.1) par sin®(f,) et en I'insérant dans (II1.2), nous avons

sin(fy) Hcos(GH)

H = Hysin(#y) sin(6
O Sin(6o) O cos(o) + Ho sin(fh) sin(6n)
sin?(g) cos(fu)
— H, Hegcos® (6 I11.
0 cos(fo) + Heg cos®(6p) (111.3)
ce qui peut aussi s’écrire comme
sin(fy) 5
HO = HO COS(H() — HH) + Heﬁ‘ COS (90) (1114)

sin(fyp)
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En insérant ’équation (II11.4) dans I'équation (3.40), nous obtenons la fréquence de

résonance en fonction du champ magnétique Hy pour les réseaux de nanofils :

2
<ﬂ> = {Hqcos(bp — Ou) + Her cos(26p) } x
KoY
{Hqcos(0o — 6u) + Hegcos® (o) } (I1L.5)



