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Resume 

Les materiaux magnetiques nanostructures se retrouvent de plus en plus integres 

dans divers dispositifs, etant donne leur versatilite et le progres des techniques de 

fabrication. Selon leur geometrie, les interactions dipolaires entre les nano-entites 

magnetiques peuvent etre tres elevees et modifier considerablement le comportement 

magnetique de la structure entiere. La connaissance des proprietes magnetostatiques 

individuelles des entites et du champ d'interaction percu par chacune est done 

primordiale pour pouvoir atteindre les proprietes magnetiques globales specifiques que 

requiert un dispositif. 

En ce sens, la technique des courbes de renversement du premier ordre (FORC) a 

ete amelioree et utilisee pour caracteriser le comportement magnetique de divers reseaux 

de nanofils ferromagnetiques. Tous possedaient une direction preferentielle 

d'aimantation selon l'axe des nanofils et un rapport longueur sur diametre eleve 

(diametre = 15 a 175 nm, longueur = 1 a 60 um, distance inter-fil = 50 a 300 nm). 

L'influence du materiau et des dimensions geometriques a ete etudiee a l'aide de 

nanofils composes uniformement de Ni, de CoFeB et de CoFe, tandis que l'influence de 

la structure a ete etudiee en utilisant des nanofils possedant une structure multicouche, 

soit une alternance de nanodisques de Ni et de Cu. La technique des courbes de 

renversement du premier ordre est basee sur une analyse statistique du comportement 

magnetique de chaque entite magnetique dans un systeme. 

La presentation des resultats provenant de la methode FORC a ete modifiee afin 

qu'ils representent graphiquement l'ensemble du renversement de l'aimantation, 

reversible et irreversible. Pour ce faire, un indicateur de reversibilite a ete defini a partir 

de la susceptibilite initiate des courbes de renversement du premier ordre, tandis qu'une 

methode de calcul adequate pour les processus irreversibles de faible coercivite a ete 

mise au point. Les valeurs de coercivite FORC et de champ d'interaction global peuvent 
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etre extraites de cette representation graphique. Afin de pouvoir dormer un sens 

physique a ces valeurs, le modele sous-jacent a 1'interpretation des resultats a ete 

remplace par un nouveau modele, specifiquement developpe pour la caracterisation de 

nanostructures magnetiques. 

La caracterisation de reseaux de nanofils ferromagnetiques par la technique 

FORC a permis de degager plusieurs resultats et d'emettre certaines hypotheses 

concernant leur comportement magnetique. Les resultats concernant les nanofils 

uniformes soumis a un champ applique parallelement a l'axe des nanofils sont coherents 

avec l'hypothese du renversement de l'aimantation des nanofils par nucleation-

propagation. Avec un champ magnetique perpendiculaire, le renversement s'effectuerait 

plutot par rotation coherente vers l'axe des nanofils, lorsqu'ils sont de diametre 

uniforme et relativement eleve (175 nm). Dans le cas des reseaux de nanofils 

multicouches, l'indicateur de reversibilite s'est avere caracteriser adequatement 

l'anisotropie des reseaux. Lorsque le champ est applique selon l'axe des nanofils, le 

champ d'interaction est proportionnel a l'epaisseur des nanodisques de nickel, tandis 

que le renversement de l'aimantation dans la direction perpendiculaire s'effectue via un 

melange de renversement coherent et incoherent. Finalement, dans tous les cas, le 

champ d'interaction dipolaire n'est pas uniforme au sein du reseau, ni dans le plan, ni en 

hauteur. 
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Abstract 

Nanostructured magnetic materials are increasingly integrated into various 

devices, given their versatility and the advance of fabrication techniques. Depending on 

their geometry, dipole interactions between the magnetic nano-entities can be very high 

and alter the magnetic behavior of the entire structure. Knowledge of the individual 

magnetostatic properties of the entities and of the interaction field acting on each is 

therefore essential if we are to achieve the specific overall magnetic properties required 

for devices. 

In this sense, the first-order reversal curve (FORC) technique has been improved 

and used to characterize the magnetic behavior of various ferromagnetic nanowire 

arrays. All exhibited an axially preferential direction of magnetization and a high aspect 

ratio (diameter = 15 to 175 nm, length = 1 to 60 urn, interwire distance = 50 to 300 nm). 

The influence of composition and of geometrical dimensions was studied with 

nanowires of uniform composition of Ni, CoFeB, and CoFe, whereas the structure effet 

was studied by using nanowires with a multilayer structure, alternating nanodiscs of Ni 

and of Cu. The first-order reversal curve technique is based on a statistical analysis of 

the magnetic behavior of each magnetic entity in a system. 

The results from the FORC method have been modified so that they graphically 

represent the whole reversal of the magnetization, reversible and irreversible. To do so, 

a reversibility indicator was defined from the initial susceptibility of the first-order 

reversal curves, whereas a calculation method suitable for the irreversible processes with 

a low coercivity has been developed. The values of FORC coercivity and global 

interaction field can be extracted from this graphical representation. In order to give a 

physical meaning to these values, a new interpretation model was specifically developed 

for the characterization of magnetic nanostructures. 
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The characterization of ferromagnetic nanowire arrays by the FORC technique 

yielded several results and hypotheses about their magnetic behavior. The results for 

uniform nanowires submitted to an applied field parallel to the axis of the nanowires are 

consistent with the hypothesis of a reversal of the nanowire magnetization by 

nucleation-propagation. With a perpendicular field, the reversal would rather be a 

coherent rotation toward the nanowire axis, in the case of uniform and relatively high 

diameter (175 nm). In the case of multilayer nanowire arrays, the reversibility indicator 

proved to adequately characterize the array anisotropy. When the field is applied along 

the axis of nanowires, the interaction field is proportional to the thickness of the nickel 

nanodiscs, whereas the magnetization reversal in the perpendicular direction is through a 

mixture of coherent and incoherent reversal. Finally, in all cases, the dipolar interaction 

field is not uniform within the array, neither in the plane, nor in length. 
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Introduction 

Avunt clone d'ecrire, apprenez apenser. 
- Nicolas Boileau (Art Poetique, 1674) 

Tout comportement d'une foule ne peut etre uniquement reduit a la somme des 

individus.1 Les exemples abondent dans la nature : le banc de poissons ou l'essaim 

d'insectes agit comme un seul individu, mais possedant des proprietes emergentes, 

i.e. des proprietes qu'aucun des individus du groupe ne possedent, mais qui apparaissent 

lorsque ces individus sont regroupes en un systeme. Cette caracteristique n'est pas 

seulement reservee au monde animal: par exemple, une foret constitue un systeme en 

soi, ou l'organisation spatiale et temporelle de chaque plante depend des autres plantes. 

Un des elements cle qui caracterise une foule est que les individus doivent savoir qu'ils 

font partie d'un ensemble.1 En d'autres termes, il faut qu'il y ait des interactions entre 

les individus, a courte ou longue portee, sinon ce n'est qu'un systeme de plusieurs 

individus isoles sans propriete emergente. 

Selon ces criteres, le comportement magnetique de structures constitutes 

d'entites magnetiques imbriquees dans une matrice doit etre considere comme celui 

d'une foule. En effet, les entites magnetiques se «parlent» entre elles via les 

interactions d'echange ou dipolaires, selon la distance qui les separe. La presente etude 

s'interesse plus particulierement a une geometrie specifique de nanostructure 

magnetique, soit les reseaux de nanofils ferromagnetiques (figure 1). Dans ce cas-ci, de 

fortes interactions dipolaires sont presentes, car la distance entre les nanofils est faible. 

Les reseaux etudies sont caracterises par un rapport longueur sur diametre eleve (entre 

30 et 350) et par un axe facile d'aimantation parallele a l'axe des nanofils, i.e. la 

direction qu'il est plus facile d'aimanter. La composition des nanofils peut etre uniforme 

ou multicouche, ou chaque nanofil est constitue de nanodisques ferromagnetiques et 

non-magnetiques en alternance. Leurs principales applications presentement envisagees 

sont des dispositifs a haute frequence , des memoires magnetiques a haute densite et 
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des senseurs magnetiques4. Etant donne que la frequence de resonance des reseaux se 

situe dans les gigahertz, ceux fabriques pour ce projet sont destines au developpement de 

dispositifs novateurs fonctionnant a haute frequence. Finalement, a cause de la nature 

ferromagnetique des materiaux employes pour fabriquer les nanofils, leur comportement 

est hysteretique, i.e. depend de l'histoire de l'application du champ magnetique. 

Figure 1 : Schema d'un reseau de nanofils ferromagnetiques. 
Les dimensions geometriques (diametre d, distance inter-fil D et longueur L) sont indiquees, 

ainsi que les deux directions principales d'application du champ magnetique, soit axiale et transverse. 

Peu importe le systeme, il est habituellement beaucoup plus simple d'avoir acces 

a son comportement global, comparativement au comportement des individus et aux 

moyens qu'ils utilisent pour se «parler». Cependant, la comprehension du 

comportement global, pour etre en mesure de le controler par la suite, passe 

obligatoirement par la connaissance des comportements individuels et de leurs 

interactions. Ainsi, la conception d'un dispositif a haute frequence requiert de connaitre 
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les relations entre les proprietes magnetiques des nanofils individuels, leurs interactions 

dipolaires et les parametres geometriques des reseaux, par exemple. 

La mesure de l'aimantation du reseau en fonction du champ magnetique applique 

est simple a acquerir et donne le comportement global du reseau lors du renversement de 

son aimantation. Ceci correspond done a 1'observation du comportement de la foule. La 

meme mesure experimentale mais effectuee sur un seul nanofil ou nanodisque est non 

seulement beaucoup plus difficile a realiser (manipulation du nanoaimant, necessite 

d'utiliser un appareil de mesure a tres haute sensibilite, tel un SQUID {Superconducting 

Quantum Interference Device)), mais pourrait differer de son comportement magnetique 

dans le reseau, puisque l'environnement a change. En effet, il faut se rappeler qu'un 

meme individu agit differemment lorsqu'il est isole et lorsqu'il se trouve dans une foule.1 

Des techniques experimentales comme la resonance ferromagnetique (FMR)5'6 et 

la spectroscopic Mossbauer permettent de caracteriser les interactions dipolaires entre 

les nanofils, ainsi que l'anisotropie de forme, une caracteristique des nanofils 

individuels. Elles sont basees sur l'absorption d'une onde electromagnetique, soit de 

basse energie (micro-ondes pour la resonance ferromagnetique) ou de haute energie 

(rayons gamma pour la spectroscopic Mossbauer). Ceci permet de savoir, entre autres, 

dans quelle direction l'echantillon s'aimante le plus facilement. Cependant, dans les 

deux cas, la technique ne permet pas de distinguer directement quelle proportion du 

champ interne de l'echantillon provient de l'anisotropie de forme et quelle proportion 

provient des interactions dipolaires. 

La methode 8M8, aussi appelee Henkel modifiee, permet d'obtenir la valeur des 

interactions dipolaires dans un materiau. Elle necessite uniquement un magnetometre, 

mais demande de demagnetiser l'echantillon, ce qui peut modifier les resultats obtenus 

selon la technique de desaimantation employee. 

Pour parvenir a connaitre a la fois le comportement individuel des nanofils et 

leurs interactions, une methode experimentale differente et novatrice a ete utilisee pour 

cette etude. Elle ne necessite egalement que l'utilisation d'un magnetometre, mais s'est 
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averee plus precise dans 1'evaluation des champs d'interactions que la methode 8M.9 De 

plus, elle permet de decoupler les effets provenant d'un champ d'interaction de type 

moyen (uniforme dans l'ensemble de l'echantillon) d'un champ d'interaction local, tout 

en renseignant sur les proprietes magnetiques des nanoflls individuels. La technique 

repose sur le principe de mettre le systeme dans un certain etat, puis de changer l'etat 

d'une seule entite a la fois et de repeter ce genre de mesure pour l'ensemble des etats 

possibles du systeme, afm de connaitre le comportement de toutes les entites. Ce type de 

mesure se nomme un ensemble de courbes de renversement du premier ordre (FORC, 

First-Order Reversal Curves) et leur utilisation en ce sens a ete imaginee par Mayergoyz 

en 1985.10 

Mon memoire de maitrise11, intitule Proprietes magnetostatiques de nanoflls 

ferromagnetiques et interactions dues a I'effet du reseau, traite principalement de la 

fabrication des reseaux de nanoflls ferromagnetiques et de 1'implementation 

experimentale de cette technique de mesure avec un champ applique axialement. 

L'analyse quantitative y est limitee a l'observation de relations entre certains parametres 

definis sur les resultats obtenus via la technique et les parametres geometriques des 

reseaux utilises. En effet, le principal defi rencontre lors de 1'application de la methode 

des courbes de renversement du premier ordre reside dans 1'interpretation des resultats. 

Premierement, le modele mathematique qui sous-tend cette technique se base sur des 

entites mathematiques possedant uniquement deux etats, soit ±1, ce qui n'est pas 

necessairement le cas des entites magnetiques du systeme mesure.10 Deuxiemement, un 

champ d'interaction proportionnel a l'aimantation globale induit des deformations dans 

les resultats.12 Finalement, plusieurs systemes physiques differents peuvent mener a des 

resultats identiques.13 

Presentement, la technique des courbes de renversement du premier ordre est peu 

utilisee afin d'etudier les reseaux de nanoflls ferromagnetiques. Spinu et al. ont ete les 

premiers a presenter des resultats de nanofils de nickel en 2004.u Ces nombreux 

avantages font en sorte qu'elle tend a se repandre de plus en plus. En effet, durant 

l'ecriture de cette these, deux groupes differents ont presente des resultats preliminaires, 
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egalement sur des reseaux de nickel.15'16 Cependant, dans les trois cas, 1'interpretation 

des resultats reste tres superficielle, notamment a cause du manque de modele 

d'interpretation incluant des champs d'interaction proportionnels a l'aimantation 

globale. II est done primordial de positionner l'Ecole Polytechnique de Montreal parmi 

les joueurs importants dans ce domaine en plein essor. L'expertise acquise au cours des 

dernieres annees a rendu les courbes de renversement du premier ordre un outil de 

caracterisation couramment employe dans le Laboratoire de Magneto-Electronique. 

L'objectif general de cette etude consiste a comprendre le comportement 

magnetique des reseaux de nanofils ferromagnetiques. Pour ce faire, il faut done 

parvenir a determiner le comportement des nanofils individuels et les interactions dans 

un reseau. La voie preconisee est via le developpement d'une methode d'interpretation 

des courbes de renversement du premier ordre, permettant d'en extraire des informations 

quantitatives specifiques au renversement de l'aimantation dans des reseaux de nanofils. 

Cette these comporte ainsi deux volets, puisqu'il a premierement fallu developper les 

outils necessaires a 1'utilisation de la methode de caracterisation. Concernant les courbes 

de renversement du premier ordre, les objectifs specifiques sont: 

• Developper des outils de traitement des donnees, afin de calculer 1'information 

provenant des differents processus de renversement de l'aimantation : 

• Processus reversibles 

• Processus irreversibles 

• Batir un modele d'interpretation applicable pour des resultats experimentaux, fonde 

sur les caracteristiques d'entites magnetiques de base. 

Ce n'est qu'une fois ces objectifs atteints que le volet d'interpretation des 

resultats provenant de reseaux de nanofils a pu etre commence. Les objectifs specifiques 

relies aux reseaux de nanofils ferromagnetiques sont: 

• Mesurer et calculer les resultats FORC experimentaux de divers reseaux de nanofils, 

avec un champ magnetique applique parallelement et perpendiculairement a l'axe 

des nanofils. 
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• Interpreter les resultats obtenus experimentalement en termes de phenomenes 

physiques se produisant lors du renversement de l'aimantation. 

• Caracteriser quantitativement ces phenomenes afin de simuler et predire le 

comportement magnetique des reseaux de nanofils. 

La structure du texte suit cet ordre. L'utilisation des courbes de renversement du 

premier ordre comme methode de caracterisation experimentale de materiaux 

hysteretiques constitue la partie I. Le fondement mathematique des courbes de 

renversement du premier ordre et la philosophic actuelle d'utilisation sont presentes dans 

un premier temps (chapitre 1). La methodologie a suivre concernant la mesure et les 

calculs est ensuite expliquee dans le chapitre 2. Puis, dans le chapitre 3, des resultats, 

simules a l'aide d'un modele developpe dans le cadre de ce projet, permettent de dresser 

une liste des aspects importants a regarder dans un but d'interpretation en termes 

physiques. 

La partie II, pour sa part, traite des informations obtenues par l'application 

specifique de cette methode a des reseaux de nanofils ferromagnetiques. Elle debute par 

une presentation generate des reseaux, de leurs avantages pour des dispositifs a haute 

frequence, ainsi que leur fabrication et caracterisation experimentale (chapitre 4). Les 

deux derniers chapitres presentent les resultats obtenus via les courbes de renversement 

du premier ordre et leur analyse, mesurees parallelement et perpendiculairement a l'axe 

des nanofils, pour respectivement des nanofils uniformes (chapitre 5) et multicouches 

(chapitre 6). 

Les resultats de cette these ont directement mene a la publication de cinq articles 

dans des revues scientifiques avec comite de lecture " , ainsi que cinq presentations 

dans des conferences specialises d'envergure mondiale, trois presentations orales21"23 et 

deux par affiche24'25. 
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Partie I 

Courbes de renversement du premier ordre 

Ij you can't explain it to a six year old, 
yon don't really understand it. 

- Karl Popper 
/ learned very early the difference between knowing 

the name of something and knowing something. 
- Richard Feynman 

Avant d'etre en mesure de s'attaquer a la comprehension du comportement 

magnetique dans les reseaux de nanofils, il faut s'assurer d'avoir en main des outils de 

caracterisation ou de simulation adequats. Ces outils etant notre seule source 

d'information possible, il est extremement important de bien les comprendre, puisqu'une 

erreur d'interpretation peut aisement mener a des conclusions erronees. De meme, si les 

outils existants ne sont pas totalement appropries pour l'etude entreprise, c'est la 

responsabilite du chercheur de prealablement developper les outils qu'il emploiera par la 

suite, afin qu'ils repondent aux besoins specifiques de l'etude. 

Dans le cas de la technique des courbes de renversement du premier ordre, l'outil 

principalement manquant est un modele d'interpretation des resultats pouvant etre 

employe pour des resultats experimentaux provenant de nanostrucrures magnetiques. 

Sans un tel modele d'interpretation, l'analyse des resultats demeure limitee a une 

interpretation qualitative et sans fondement physique. 

Ainsi, les objectifs specifiques enonces pour le volet des courbes de 

renversement du premier ordre sont de developper des outils de traitement des donnees, 

afin de calculer 1'information provenant des processus reversibles et irreversibles de 

renversement de l'aimantation, puis de batir un modele d'interpretation applicable pour 

des resultats experimentaux, fonde sur les caracteristiques d'entites magnetiques de base. 
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Chapitre 1: Revue de litterature 

The aspccl of I he subject which has been dwelt on is that scientific progress 
considered historically, is not a strictly logical process, and does proceed by 
syllogisms. New ideas emerge dimly into intuition, come into consciousness 

from nobody knows where, and become the material on which mind operates, 
forging them gradually into consistent doctrine, which can be welded on to 
existing domains of knowledge. But this process is never complete: a crude 

connection can always be pointed to by a logician as an indication of the 
imperfection of human constructions. 

- Joseph Larmor (preface de Science and hypothesis (1952), par Henri Poincare) 

Les courbes de renversement du premier ordre referent a des courbes d'hysteresis 

dites mineures, e'est-a-dire dont les extremums ne sont pas des points de saturation. 

Dans notre cas, elles permettent d'obtenir les caracteristiques individuelles des nanofils, 

ainsi que les interactions entre eux. Un modele mathematique pouvant decrire les 

courbes engendrees par les phenomenes hysteretiques, quels qu'ils soient, est 

premierement presente. Ce modele repose sur une distribution d'operateurs, dont la 

fonction de ponderation peut etre determinee en mesurant les courbes de renversement 

du premier ordre. Dans un second temps, un apercu de la philosophie d'utilisation 

actuelle des courbes de renversement du premier ordre sera donne. 

1.1 Concepts de base 

1.1.1 Phenomenes hysteretiques 

Un phenomene est dit hysteretique lorsque, pour une meme valeur de la variable 

d'entree, il existe plusieurs valeurs possibles pour la variable de sortie. Dans le cas 

etudie ici des hysteresis « statiques », le choix de la valeur sortante ne depend que de la 

sequence des valeurs d'entree precedentes, plus precisement, des valeurs d'entree 

auxquelles le sens d'application de l'entree a ete inverse. L'hysteresis est plutot 

considered comme « dynamique » lorsque la vitesse de transition entre les valeurs 

d'entree modifie la valeur de sortie. La consequence principale reside dans la division en 
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parcours « aller » et« retour » entre les points de saturation, selon le sens de variation de 

la variable d'entree. L'ensemble de ces deux branches est appele cycle d'hysteresis ou 

courbe d'hysteresis majeure, tandis que le terme plage d'hysteresis refere a l'intervalle 

entre les points de saturation, i.e. ou les parcours aller et retour ne sont pas superposes 

(figure 1.1). La remanence represente l'etat pour une valeur d'entree nulle, tandis que la 

coercivite est la valeur d'entree devant etre appliquee au systeme afin de retrouver un 

signal de sortie nul. Finalement, la pente de la courbe d'hysteresis est appelee 

susceptibilite (%). 

Saturation 
Sortie, f(t) 
Remanence/ 

Plage / 
d'hysteresis ,/ 

Susceptibilite / 

//Coercivite 

7 
// Entree, u(t) 

Saturation 

Figure 1.1 : Caracteristiques d'un cycle d'hysteresis 

De maniere mathematique, un phenomene hysteretique peut etre decrit comme 

un transducteur dont la relation entre Pentree u(t) et la sortie flit) est composee de 

plusieurs branches, une transition de branche survenant pour chaque valeur extremum 

d'entree appliquee. Un modele mathematique d'hysteresis se doit done de conserver en 

memoire, d'une maniere ou d'une autre, les extremums de valeur d'entree qui ont ete 

appliques.1 
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La nature du phenomene physique presentant une hysteresis peut etre tres variee : 

magnetique, mecanique, optique, etc. Toutefois, de par sa nature mathematique, le 

modele presente ci-dessous et les conclusions en decoulant demeurent valables peu 

importe le phenomene physique. II suffit d'ajuster les variables d'entree et de sortie avec 

les parametres en cause, par exemple, le champ magnetique applique et l'aimantation 

dans le cas des materiaux magnetiques, ou la tension appliquee et la deformation 

engendree pour un materiau plastique. 

1.1.2 Modele de Preisach-Krasnoselskii 

Ce modele est l'oeuvre de deux scientifiques. Le premier, un physicien du 

nom de Preisach, proposa en 1932 un modele scalaire de l'hysteresis, fonde sur des 

hypotheses concernant les differents mecanismes d'aimantation.26 Ce modele fit l'objet 

de plusieurs discussions et transformations au fil des annees.27 Trente ans plus tard, un 

mathematicien du nom de Krasnoselskii reprit l'idee derriere le modele de Preisach et en 

degagea un modele mathematique d'hysteresis completement affranchi de quelque 

consideration physique que ce soit. 

II repose sur la base d'un ensemble infini d'operateurs denotes yap. Chaque 

operateur peut etre represente dans le plan (u, f) par un cycle d'hysteresis rectangulaire 

allant de +1 a -1 et se renversant en a et en (3 (figure 1.2). Puisque si une valeur de 

sortie f(to) et les valeurs d'entree ulterieures u(t > to) sont donnees, les valeurs de sortie 

ulterieuresX^ > to) sont definies de maniere unique, les operateurs sont dits posseder une 

memoire locale. L'operateur d'hysteresis F, pour sa part, possede une memoire globale 

et est defini de la maniere suivante : 

f(t) = fu(t)= \\M{a,P)yapu(t)dad/3 (1.1) 
a>p 

ou |x(a,P) represente la fonction de ponderation des operateurs fa„ .10 
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f 

+1 

-1 

p a 

Figure 1.2 : Operateur ya„ 

La comprehension de l'equation (1.1) peut etre facilitee par une representation 

geometrique dans le plan (a, p), ou chaque operateur yap est represente de maniere 

unique dans la partie a > P (figure 1.3). Le triangle inferieur droit definit 1'ensemble des 

operateurs yap . Pour chaque instant t, il se retrouve divise en deux sous-regions, 5+(?) et 

S~(t), representant les zones ou les operateurs sont respectivement en position +1 et —1. 

L'equation (1.1) peut done etre vue comme la soustraction des aires respectives de S?(f) 

et S~(t), ponderee par u{a,P): 

/ ( / ) = \\n{a,fi)dadl3- jjju(a,j3)dad/3 (1.2) 
s+(0 s-«) 
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Figure 1.3 : Interpretation geometrique du modele de Preisach-Krasnoselskii. 

La fonction de ponderation des operateurs fa„ (u(a,P)) est representee par le degre de luminosite. 

Les sous-regions S+(t) (en bleu) et S~(t) (en rouge) sont separees par l'interface L(t) (en blanc). 

C'est dans l'interface L(t) entre les deux sous-regions que les valeurs extremums 

d'entree sont conservees en memoire. En effet, lorsque la valeur d'entree augmente, les 

operateurs qui etaient en position -1 et dont a est inferieur a la valeur finale d'entree u 

ont bascule en position +1. Ce processus est represente geometriquement par un 

deplacement vers la droite du segment horizontal de L(f) attache a la droite a = P 

[figure 1.4 (a)]. A l'inverse, une diminution de la valeur d'entree va renverser des 

operateurs en +1 si P est superieur a la valeur finale d'entree u, ce qui se traduit par la 

descente du segment vertical de L{i) attache a la droite a = P [figure 1.4 (b)].10 
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Figure 1.4 : Mecanisme de creation de 1' interface L(t) 
(a) Augmentation de u (b) Diminution de u 

Ceci amene aux deux conditions necessaires et suffisantes pour qu'un 

phenomene hysteretique puisse etre modelise par le modele de Preisach-Krasnoselskii.10 

La premiere propriete est celle dite d'effacement, puisque l'atteinte d'un extremum de 

valeur d'entree va « effacer » de la memoire les extremums inferieurs ou superieurs, 

selon le sens de la variation de u. Cette condition est experimentalement respectee pour 

les materiaux magnetiques. La deuxieme est celle de congruence, i.e. les cycles 

d'hysteresis entre deux extremums identiques restent identiques (figure 1.5). Cette 

condition n'etant pas respectee pour la majorite des systemes magnetiques connus, cela a 

mene a 1'elaboration de plusieurs variantes du modele relachant la contrainte de 

congruence. 
29 
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f 

U 

Figure 1.5 : Condition de congruence pour un systeme hysteretique. 
Les cycles d'hysteresis entre deux extremums demeurent identiques. 

1.1.3 Determination de lafonction de ponderation 

En 1985, Mayergoyz proposa un moyen afin de determiner la fonction de 

ponderation des operateurs ya/3.
10 L'idee sous-jacente est de creer un point de 

renversement dans la direction de l'application de l'entree, afin d'obtenir deux points 

entre lesquels un seul operateur s'est retourne, ce qui permet d'en deduire sa 

ponderation. Selon l'hypothese que le systeme est constitue d'un nombre fini 

d'operateurs de telle sorte qu'il soit possible de les placer tous en position +1 pour une 

valeur d'entree assez grande (saturation), une courbe de renversement du premier ordre 

est obtenue en diminuant u jusqu'a une certaine valeur P, puis en augmentant u jusqu'a 

la valeur initiale d'entree, i.e. la saturation (figure 1.6). 
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Figure 1.6 : Courbe de renversement du premier ordre. 

Soit /p et ypa les valeurs de sortie respectivement en u = p et en u = a sur 

courbe, leur difference definit la fonction suivante : 

F{a,P) = fpa-fp (1 

ce qui, selon 1'interpretation geometrique, est equivalent a (voir figure 1.7): 

F{a,p) = 2 ft ^ju(x,y)dx \dy (1 

La fonction de ponderation (i(a,p) peut done etre determinee par : 

1 d2F(x,y) 
M(a,fi) = 

2 dxdy 
(1 

x = a,y = f3 
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Figure 1.7 : Region (en gris) des hysterons s'etant renverses entre u = |3 et u = a 
sur la courbe de renversement du premier ordre. 

1.1.4 Modele classique de Preisach 

Le modele de Preisach-Krasnoselskii peut etre employe pour decrire tous types 

de processus hysteretiques, quelle que soit leur nature, tant qu'ils respectent les 

conditions d'effacement et de congruence. Dans le cas specifique des materiaux 

magnetiques, ce modele est baptise modele classique de Preisach.26 Les variables 

d'entree et de sortie sont le champ magnetique applique (H) et l'aimantation moyenne 

parallele au champ (M). Le terme «hysteron mathematique» est employe pour 

representer un operateur yap, ou les parametres a et p sont respectivement remplaces 

par les variables H et Hr (figure 1.8). Les hysterons sont ainsi caracterises par un champ 

coercitif Hc et un champ d'interaction Hu selon lesquels : 

H = HC-HU 

Hr=-(HC+Hu) 
(1.6) 
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M4 

Hu 

H H 

Figure 1.8 : Hysteron mathematique du modele classique de Preisach. 

L'epithete « mathematique » est accole au terme « hysteron » afin de mettre 

l'emphase sur le fait qu'ils n'ont pas necessairement de signification physique. 

1.2 Philosophie d'utilisation actuelle 

Les courbes de renversement du premier ordre ont ete utilisees par plusieurs 

groupes de recherche pour etudier differents systemes magnetiques. Le but ici n'est 

point de faire une revue exhaustive de l'ensemble de ses utilisations, mais plutot de 

montrer la philosophie actuellement en vigueur dans ce domaine. 

Ce fut Pike qui, en recuperant l'idee de Mayergoyz de mesurer les courbes de 

renversement du premier ordre afin d'obtenir la fonction de ponderation, fit connaitre la 

technique de caracterisation experimentale en 19999, meme si quelques groupes les 

avaient deja employees, notamment sur des rubans amorphes30. Elle connut un premier 

essor en geomagnetisme31"37, ou elle avait l'avantage de permettre de savoir si les 

echantillons geologiques etudies contenaient plusieurs distributions de particules 

ferromagnetiques. Elle a ete ensuite appliquee a diverses structures magnetiques : 

medium d'enregistrement magnetique , superposition d'une couche magnetique dure et 
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douce {exchange-spring magnets) ' , verres de spin , films ferroelectriques , reseaux 

de nanopoints43,44, de nanopiliers45 et de nanofils14,17'18'20, entre autres. 

Cependant, la plupart de ces etudes ont ete limitees a considerer la fonction de 

ponderation calculee comme une signature particuliere de l'echantillon etudie. En effet, 

pour pouvoir associer le diagramme de la fonction de ponderation a la distribution 

statistique des caracteristiques Hc et Hu du systeme, il faut que le modele de Preisach 

puisse le representer. II faut done qu'il soit constitue d'entites magnetiques non correlees 

dont le cycle d'hysteresis est rectangulaire. En termes experimentaux, cela suppose de 

mesurer des particules monodomaines selon leur axe facile et assez espacees les unes 

des autres pour que leurs interactions dipolaires soient negligeables. 

Pour tout autre type de systeme, e'est-a-dire la grande majorite, 1'interpretation 

du diagramme selon le modele classique de Preisach ne peut etre faite. Une appreciation 

qualitative de la coercivite et de l'interaction entre les particules peut parfois etre 

effectuee, mais seulement pour certains cas relativement simples. 

En ce sens, le groupe de Stancu, en collaboration avec Andrei, a effectue au 

cours des dernieres annees un travail admirable de parametrisation de la fonction de 

ponderation et d'identification de parametres pouvant servir de valeurs d'entree dans des 

modeles de Preisach modifies29' 46~49. 

A l'Ecole Polytechnique de Montreal, les courbes de renversement du premier 

ordre ont ete introduites en 2004 par Liviu Clime, un ancien etudiant du professeur 

Alexandra Stancu, lors de son doctorat. Au fil des annees, j 'ai developpe une 

philosophie concernant ces courbes qui consiste plutot a considerer le resultat obtenu 

comme une representation de tous les etats possibles du systeme etudie lors du 

renversement de son aimantation. II peut ensuite etre possible d'extraire de cette 

representation des valeurs caracterisant des processus physiques, comme la coercivite 

moyenne des particules et le champ d'interaction en vigueur. 
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Les bases de la theorie pour obtenir les proprietes magnetiques des nanofils et la 

valeur des interactions dipolaires dans un reseau sont maintenant en place. A partir de la 

mesure des courbes de renversement du premier ordre d'un reseau de nanofils, il est 

possible de calculer la fonction de ponderation des hysterons mathematiques. Le 

prochain chapitre traite de la methodologie a suivre pour acquerir ces courbes, ainsi que 

des calculs pouvant etre effectues sur les donnees afin d'obtenir une representation 

complete des processus de renversement de l'aimantation. La maniere d'interpreter cette 

representation, pour en extraire des valeurs reliees a des phenomenes physiques, est 

presentee au chapitre 3. 
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Chapitre 2: Methodologie 

/ believe there is no philosophical high-road in science, 
with cpistemological signposts. No, we are in a jungle and find our 
way by trial and error, building our road behind us as we proceed. 

- Max Born 

Afin d'etre en mesure d'utiliser le concept des courbes de renversement du 

premier ordre pour determiner la fonction de ponderation des hysterons mathematiques, 

quatre etapes sont requises. II faut premierement acquerir un ensemble de courbes de 

renversement du premier ordre, soit par mesure experimentale ou par simulation. Deux 

fonctions mathematiques peuvent ensuite etre appliquees sur cet ensemble, pour rendre 

compte des processus reversibles et irreversibles se produisant lors de l'hysteresis. 

Finalement, l'ensemble des resultats calcules precedemment peut etre combine dans une 

representation graphique de la fonction de ponderation des hysterons mathematiques. 

La methodologie presentee dans cette section est generate et peut etre appliquee 

telle quelle sur tout phenomene hysteretique. Cependant, la notation employee 

correspond au phenomene d'hysteresis magnetique, puisque les resultats experimentaux 

presentes dans la partie II proviennent de materiaux magnetiques. 

2.1 Acquisition d'un ensemble de courbes de renversement du premier ordre 

Une courbe de renversement du premier ordre est une courbe d'hysteresis 

mineure mesuree entre un champ dit de renversement (Hr) et le champ de 

saturation (Hsat) (voir figure 1.6). Ce dernier joue le role d'une remise a zero de l'histoire 

magnetique de l'echantillon. Ainsi, meme si tant la saturation positive que negative 

peuvent etre utilisees, l'usage general privilegie la saturation positive. De plus, pour des 

echantillons saturant a tres haut champ, il n'est pas essentiel d'atteindre la saturation 

complete. L'important reside dans le fait d'appliquer un champ magnetique superieur a 

la fin de la partie hysteretique de la courbe. 



21 

Afin d'obtenir la fonction de ponderation de l'ensemble des hysterons, il est 

necessaire d'acquerir un ensemble de courbes de renversement du premier ordre, 

i.e. plusieurs courbes debutant a des champs de renversement differents (figure 2.1). 

Apres une saturation positive (Hsat), un champ de renversement (Hr) est applique et un 

temps d'attente est impose avant que la mesure de l'aimantation soit prise, pour 

s'assurer que le systeme est bien stabilise. Une attente de cinq secondes s'est averee etre 

un bon compromis entre le temps d'acquisition et la stabilite de la mesure. 

L'aimantation est mesuree sur le trajet de retour jusqu'a Hmax, avec un intervalle de 

AH Oe. Cette mesure est ensuite repetee plusieurs fois, pour des valeurs de champs de 

renversement distantes de AHr Oe. Afin d'obtenir une representation complete du 

renversement de l'aimantation, les valeurs de champ de renversement couvrent la partie 

hysteretique de la courbe majeure d'hysteresis (de Hmin a Hmax). Pour accelerer le temps 

d'acquisition, aucune mesure n'est done effectuee entre Hmax et le champ de saturation. 

Les courbes peuvent etre acquises dans n'importe quel ordre, puisque que chacune se 

termine par 1'application d'un champ de saturation. 
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Figure 2.1 : Ensemble de courbes de renversement du premier ordre. 

Pour des raisons pratiques, seulement une courbe sur quatre est representee. (AHr =100 Oe, AH = 50 Oe) 
(Reseau de nanofils de CoFe, d= 15 nm, D = 55 nm, L = 1,6 urn, direction axiale) 
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La precision des resultats extraits depend de deux parametres fixes 

experimentalement: l'ecart entre deux points consecutifs sur une courbe (AH) et celui 

entre deux champs de renversement (AHr). II est preferable d'utiliser un ratio AHr/AH 

entre 1 et 2,5, afin d'obtenir une grille de points relativement uniforme dans le plan 

utilise pour la representation des resultats, soit (H, Hr).
u De petites valeurs augmentent 

la precision, mais augmentent aussi le nombre de mesures a acquerir et done le temps 

d'acquisition. Le nombre de points totaux est donne par la relation suivante : 

Nb Points = 
2 

m o v m ' " " max mm max mm 

A// AH + 
max mm 

AH. 
(2.1) 

Apres une premiere acquisition rapide d'un ensemble de courbes, avec peu de 

points experimentaux, il est possible de venir augmenter localement la precision dans 

certaines regions d'interet du plan (H, Hr), en augmentant le nombre de points mesures 

dans ces zones. Un gain de temps permettant d'acquerir des mesures 5 a 10 plus 

rapidement peut ainsi etre atteint, comparativement a une acquisition a haute precision 

effectuee sur l'ensemble du plan (H, Hr).
w 

Le lecteur interesse par des details complementaires concernant l'acquisition des 

courbes de renversement du premier ordre est refere au chapitre 5 de la reference [11]. A 

partir d'un ensemble de courbes, deux representations peuvent etre ensuite calculees, 

celle des processus reversibles et celle des processus irreversibles. 

2.2 Processus reversibles 

Lorsqu'il y a un balayage du champ magnetique d'un champ de saturation a 

l'autre, le renversement de l'aimantation peut se faire via des processus reversibles (sans 

perte d'energie) et irreversibles (avec perte d'energie). Les processus reversibles peuvent 

provenir de deux sources : 1) des entites magnetiques en soi, l'aimantation de certaines 

se renverse en tout ou en partie de maniere reversible (nommee reversibilite intrinseque) 

et 2) du systeme, par exemple, du a une grande variance de champ d'interaction, des 

entites de faible coercivite se renversent de maniere reversible (nommee reversibilite 



23 

effective). Le pourcentage de reversibilite intrinseque (xrev) refere a la proportion des 

processus reversibles intrinseques versus ceux irreversibles. 

2.2.1 Indicateur de reversibilite rj 

La susceptibilite (pente) au debut des courbes de renversement du premier ordre, 

i.e. aH = Hr (XFORC) (figure 2.2), est influencee par la reversibilite. Etant donne que la 

variation du champ applique change de signe a Hr, l'hypothese avancee est que, pour un 

retournement de l'aimantation completement reversible, elle est egale a celle de la 

courbe majeure d'hysteresis (a H = Hr, %Hyst), tandis qu'elle est nulle pour un 

retournement completement irreversible. Un indicateur de reversibilite (r\) en fonction 

du champ applique peut alors etre exprime comme le ratio de ces susceptibilites :19 

%Hyst{H = Hr) 
(2.2) 
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Figure 2.2 : Calcul de l'indicateur de reversibilite r| en fonction du champ. 
(Reseau de nanofils de CoFe, d= 15 nm, D = 55 nm, L = 1,6 um, direction axiale) 
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Cette methode est generate et est sensible autant a la reversibilite intrinseque 

qu'effective. Le resultat obtenu permet de comparer la proportion de reversibilite de 

deux echantillons, raais pas d'en obtenir une valeur exacte. Selon le systeme, plusieurs 

approches sont possibles pour extraire le pourcentage de reversibilite intrinseque xrev a 

partir des courbes de renversement du premier ordre. 

2.2.2 Courbes purement reversibles et irreversibles 

Une premiere approche n'est valable qu'en l'absence de champ d'interaction 

proportionnel a l'aimantation totale. Elle repose sur le principe de reconstruction des 

courbes d'hysteresis majeures des phenomenes purement reversibles et irreversibles. 

Premierement, la courbe de XFORC en fonction de Hr [figure 2.3 (b)] est extraite a partir 

des courbes de renversement du premier ordre [figure 2.3 (a)]. La courbe d'hysteresis 

creee par les processus reversibles (Mrev) peut etre reconstruite via l'integrale de cette 

courbe [figure 2.3 (c)] :50 

H 

MrJH) = \xFORc(Hr)dHr - 0,5MrJcc) (2.3) 
- c o 

La courbe d'hysteresis purement irreversible (Mirr) correspond alors a la 

difference entre la courbe d'hysteresis totale (Mtot) et celle purement 

reversible [figure 2.3 (c)] :50 

Mirr(H) = Mtot(H)-Mrev(H) (2.4) 

En l'absence de reversibilite effective, le pourcentage de reversibilite 

intrinseque xrev correspond a la valeur de Mrev a la saturation. Le resultat est cependant 

fausse si l'echantillon n'est pas completement sature a la fin de la plage couverte par les 

courbes de renversement du premier ordre. En effet, le zero de l'integrale sous la courbe 

est deplace par rapport a sa veritable position dans ce cas-ci. 
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Figure 2.3 : Separation en courbes purement reversible et irreversible 
(a) Courbe d'hysteresis totale et courbes de renversement du premier ordre 

(b) XFORC e n fonction de Hr 

(c) Courbes d'hysteresis purement reversible et irreversible 

Cependant, il s'est avere que cette technique n'est pas applicable en presence d'un 

champ d'interaction proportionnel a l'aimantation globale, puisqu'il modifie la pente 

XFORC et la plage d'hysteresis. L'integrale de XFORC en fonction de Hr ne correspond done 

plus a la courbe purement reversible. Visuellement, il est possible de s'en rendre compte 

puisqu'elle presente une hysteresis [figure 2.4 (a)]. Une autre situation pour laquelle une 

hysteresis est obtenue dans la courbe purement reversible est lorsque le signe de la courbure 

de celle-ci differe selon la branche parcourue [figure 2.4 (b)]. Dans ce cas, les processus de 

renversement de l'aimantation reversibles et irreversibles ne peuvent pas etre separes, car ce 

sont les memes spins qui executeront successivement les deux types de renversement. 
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Figure 2.4 : Cas presentant une hysteresis dans la courbe reversible. 
(a) Presence d'un champ d'interaction proportionnel a l'aimantation totale (Hint = -500M) 

(b) Signe de la courbure de la courbe reversible changeant selon la branche parcourue 

2.2.3 Parametre specifique de reversibilite ?JSH 

Pour obtenir le pourcentage de reversibilite intrinseque xrev pour un systeme 

contenant des interactions, il faut done developper geometriquement une equation 

specifique a ce systeme. Par exemple, soit un systeme compose d'hysterons irreversibles 

et reversibles, dont les courbes d'hysteresis sont representees a la figure 2.5, et soumis a 

un champ d'interaction du type Hint = kmteM, avec kinter < 0, xrev est ainsi egal a la 

proportion d'hysterons du type B. 

M 
Type A 

(irreversible) 

H 

TypeB 
(reversible) 

Figure 2.5 : Types d'hysteron du systeme considere. 
Le champ de saturation des deux types d'hysteron est identique et vaut kintra. 

Dans ce cas particulier, il est possible de montrer que les susceptibilites dans la 

zone indiquee sont respectivement equivalentes a (figure 2.6): 
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Figure 2.6 : Geometrie des courbes de renversement du premier ordre pour le systeme considere. 
(xrev = 0,4, kMm = 250 Oe, kinter = -500 Oe) 

Ainsi, en calculant le parametre de reversibilite TJSH en fonction du champ via 

1'expression suivante : 

rjSH(H = Hr) = 
XHyst (H = Hr)x XFQRC (H = Hr)x kin 

XHyAH = Hr) - XFORC(H = Hr) 
(2.7) 
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la valeur minimum de T|SH correspond alors a xrev (figure 2.7). Pour eviter les divisions 

par zero, TJSH est fixe a 1 lorsque XHyst = %FORC- Cette methode n'est toutefois valable que 

lorsqu'il n'y a pas de distributions de valeurs de champs coercitifs et d'interaction, ce 

qui limite son application pour des courbes experimentales. 
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Figure 2.7 : Parametre specifique de reversibilite r|SH en fonction du champ. 

{Xrev ~ "»^? kintra~ ^ j " vJ6j Winter JvV KJQ) 

2.3 Processus irreversibles 

2.3.1 Fonction de distribution FORC 

Lorsqu'un phenomene irreversible se produit, il y a degradation de l'energie et 

ainsi une augmentation de l'entropie. Pour un materiau magnetique, ceci se traduit par 

une hysteresis lors de la mesure de l'aimantation en fonction du champ applique, 

c'est-a-dire que les trajets d'aller et de retour different. Cette difference depend de la 

fonction de ponderation \i des hysterons mathematiques, presentee a la section 1.1.4. 

Seuls les hysterons mathematiques irreversibles, c'est-a-dire de coercivite non nulle 
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(Hc > 0, i.e. H>Hr) participent au phenomene d'hysteresis. La fonction generate u. mene 

ainsi a la fonction de distribution PFORC, OU les caracteristiques des processus de 

renversement de l'aimantation irreversibles sont calculees via une derivee seconde de 

l'aimantation (M), en fonction de H et de Hr :
9 

PmjH,H^-\d^p. (H>H,) (2.8) 
2 cHoHr 

Une surface doit etre interpolee autour de chaque point afin de pouvoir calculer 

numeriquement cette derivee sur le reseau de points.51 La grandeur de cette surface, et 

ainsi le facteur de lissage de PFORC, est controlee par le nombre de plus proches voisins 

utilises pour 1'interpolation de la surface.11 

La fonction de distribution est presentee par un diagramme de contour, appele 

diagramme FORC, sur lequel l'echelle verticale est traduite par un code de couleur 

allant de 0 (bleu) a la valeur maximale (rouge) (figure 2.8). II est a noter que seul le 

triangle inferieur droit correspond aux points mesures par les courbes de renversement 

du premier ordre. La fonction de distribution donne directement la distribution 

statistique des hysterons mathematiques, selon leurs parametres H et Hr [figure 2.8 (a)]. 

II est cependant plus aise d'utiliser un systeme d'axes diagonaux lors de 1'interpretation 

du diagramme FORC, a la maniere d'un plan de Preisach. La coordonnee selon l'axe Hc 

represente la coercivite de l'hysteron, tandis que celle selon l'axe Hu donne le decalage 

de l'hysteron (voir figure 1.8), d'ou les noms respectifs d'axe de coercivite et d'axe de 

champ d'interaction. Les hysterons reversibles sont ainsi localises enH = Hr, tandis que 

ceux irreversibles se situent dans le reste du triangle [figure 2.8 (b)]. Les deux systemes 

de coordonnees sont relies par les relations suivantes : 

Hc=^^- / / M = - ^ ± ^ (2.9) 
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(a) 

Figure 2.8 : Diagramme FORC. 
(a) Representation tridimensionnelle 

(b) Representation dans un plan de Preisach, ou trois hysterons mathematiques sont representes. 
(Reseau de nanofils de CoFe, d= 15 nm, D = 55 nm, L = 1,6 (xm, direction axiale) 
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2.3.2 Diagramme FORC extrapole 

L'application numerique de la derivee seconde sur le reseau de points est 

problematique pres de H = Hr, puisqu'il n'y a pas de points mesures pour H < Hr. Les 

deux options generalement employees pour contourner ce probleme sont soit de ne pas 

calculer PFORC pour quelques points au debut de chaque courbe (diagramme FORC 

tronque, figure 2.9 (a)), soit d'etendre les courbes de renversement du premier ordre en 

ajoutant des points de telle sorte que (diagramme FORC etendu, figure 2.9 (b)) :52 

M{Hmia <H< Hr)=M(H = Hr) (2.10) 

H u l 

V 2J 

o 
[HO 

V-Ti 

Figure 2.9 : Diagrammes FORC (a) tronque (b) etendu et (c) extrapole 
Les diagrammes sont presentes dans le plan (Hc, Hu) afin de pouvoir examiner les consequences du calcul 
de l'equation (2.8) dans la region quasi-reversible (pres de Hc = 0). L'echelle est normalised selon (c), les 

valeurs superieures et inferieures apparaissant respectivement en blanc et noir. 
(Reseau de nanofils de CoFeB, d = 200 nm, D = 285 nm, L = 22 um, direction transverse) 
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Cependant, ces deux options ne permettent pas d'obtenir la representation de 

PFORC dans la region dite « quasi-reversible », i.e. pres de Hc = 0. En effet, soit cette 

information n'est pas calculee, soit, si l'echantillon n'est pas totalement irreversible, elle 

est recouverte pas l'elargissement, du a 1'interpolation numerique de la surface, du 

changement de susceptibilite entre l'extension des courbes et le debut des courbes mesurees.19 

Comme montre sur la figure 2.9, cette perte d'information peut etre cruciale si 

des processus irreversibles surviennent dans la region quasi-reversible. Une troisieme 

option, appelee diagramme FORC extrapole19, a done ete developpee afin d'obtenir une 

representation de l'ensemble des phenomenes irreversibles [figure 2.9 (c)]. Le principe 

est d'ajouter des points dans la region H < Hr, mais en extrapolant les courbes de 

maniere a minimiser les derivees selon H et selon Hr a la frontiere H = Hr. 

Pour ce faire, dans un premier temps, deux fonctions sont calculees en H = Hr, 

i.e. sur l'axe Hu. II s'agit deJ[Hu), l'aimantation, et de g(Hu), sa derivee directionnelle 

selon la direction de l'axe Hc{Df[ ) : 

f(Hu) = M(H = Hr) (2.11) 

g{Hu) = Df{M(H = Hr) (2.12) 

Lors du calcul de l'equation (2.12), il est preferable d'interpoler une grille 

(H, Hr) en utilisant les valeurs minimales des ecarts AH et AHr utilises dans la region 

quasi-reversible. Puisque ces differentes valeurs de pente calculees ne forment pas une 

courbe lisse et que meme une tres faible discontinuite va produire un pic sur le diagramme 

FORC, les deux fonctions, J[HU) et g(Hu), sont transformers en spline cubique. Ensuite, 

une valeur d'aimantation est extrapolee pour chaque point de la grille (H, Hr) ou H < Hr: 

M(H,Hr) = f(Hu)-g(Hu)xd(H,Hr) (2.13) 

ou d{H,Hr) = (Hr -H)H2 est la distance entre le point (H, Hr) et l'axe HuouH = Hr. 

Ceci donne un ensemble complet de points sans discontinuite (ou le moins possible) en 

H= Hr. L'application de l'equation (2.8) est ensuite effectuee, mais uniquement sur les 

points mesures, la distribution PFORC etant fixee a zero pour H < Hr. 
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2.4 Presentation et caracterisation des resultats FORC 

Par souci de clarte et de concision, une representation graphique de 1'ensemble 

des resultats provenant de la mesure des courbes de renversement du premier ordre a ete 

mise au point. Les processus irreversibles sont represented par une distribution coloree 

dans un diagramme FORC extrapole, ou les deux systemes d'axes utilises, (H, Hr) et 

(Hc, Hu), sont indiques. L'indicateur de reversibilite r\ en fonction de Hr est montre sous 

la forme d'une bande diagonale localisee dans la partie H < Hr du diagramme FORC, 

uniquement pour les valeurs de champ ou il y a un renversement de l'aimantation 

(XHystnon nulle). La valeur de rj est symbolisee par des tons de gris allant de blanc 

(100 % reversible, rj = 1) a noir (0 % reversible, r| = 0). Ce graphique est refere 

ulterieurement par l'appellation « resultat FORC » (figure 2.10). 

Deux parametres quantitatifs extraits de la courbe de reversibilite en fonction du 

champ et des diagrammes FORC caracterisent les differentes parties (reversible ou 

irreversible, selon le cas) constituant un resultat FORC. Pour chaque partie, 

l'emplacement de son maximum sur l'axe Hc est appele coercivite FORC (Hc
FORC), 

tandis que la moitie de son elargissement de hauteur uniforme, selon l'axe Hu, est 

appelee champ d'interaction global (AHU) (figure 2.10).11, 17' 18 Cette valeur refere au 

champ d'interaction vu de maniere homogene par 1'ensemble des hysterons a la 

saturation. Le chapitre 3 traite plus en details des interpretations possibles de ces 

parametres. 



34 

Reversible 

Irreversible 

Figure 2.10 : Resultat FORC representant les parametres HC
F0RC et AHU. 

Les informations concernant les processus irreversibles sont representees par le diagramme FORC 
extrapole, tandis que celles se rapportant aux processus reversibles sont representees par la bande 

diagonale, symbolisant l'indicateur de reversibilite en fonction du champ. 
(Resultat FORC calcule a partir des courbes de renversement presentees a la figure 2.6) 
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Chapitre 3: Interpretation des resultats FORC via le modele 

d'analyse physique 

Science may he described as the art of systematic oversimplification: 
the art of discerning what we may with advantage omit. 

- Karl Popper 

Tel que mentionne precedemment dans le chapitre 1, la technique de 

caracterisation des courbes de renversement du premier ordre est fondee sur le modele 

classique de Preisach. II est neanmoins possible de mesurer experimentalement les 

courbes de renversement du premier ordre de n'importe quel echantillon magnetique et 

d'ainsi obtenir sa fonction de distribution PFORC- Cependant, son interpretation en termes 

de quantites physiques peut etre difficile a effectuer. En effet, PFORC donne la 

distribution statistique d'hysterons mathematiques de parametres Hc et Hu qui n'ont pas 

necessairement de signification physique. De plus, la presence d'interaction entre les 

hysterons (phenomenes elementaires d'hysteresis) va deformer cette distribution 

statistique des hysterons mathematiques. En consequence, la plupart des etudes 

experimentales faites a partir des courbes de renversement du premier ordre sont limitees 

a faire une interpretation des resultats uniquement qualitative et sans fondement physique. 

II est done primordial de premierement construire un modele pouvant refleter le 

comportement magnetique de Pechantillon a analyser. Des resultats FORC sont ensuite 

simules a partir de ce modele, ce qui permet de definir les regies reliant les 

caracteristiques des resultats FORC et les parametres d'entree du modele. Si necessaire, 

le modele peut etre raffine afin de mieux rendre compte du comportement reel de 

Pechantillon analyse. 

Historiquement, la plupart des modeles developpes pour les materiaux 

magnetiques sont des derives du modele classique de Preisach. Les plus utilises sont le 

modele mobile de Preisach53, le modele de Preisach a variance variable54 et le modele de 
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Preisach pour medium structure . Le plus simple d'entre eux est le modele mobile de 

Preisach, ou un champ d'interaction proportionnel a raimantation est pris en compte. 

L'annexe A en presente les resultats FORC simules pour divers parametres, ainsi que les 

relations entre les parametres d'entree et les parametres Hc
FORC et AHU. Cependant, ils 

demeurent tous fondes sur les hysterons mathematiques. Ceci ne resout pas le premier 

probleme souleve lors de 1'interpretation des resultats, a savoir le lien entre une 

distribution statistique de phenomenes elementaires mathematiques et celle de 

phenomenes elementaires physiques. De plus, 1'utilisation d'hysterons mathematiques 

exclut la prise en compte des processus reversibles dans les modeles ci-dessus. 

Afin d'etre en mesure d'interpreter correctement les resultats FORC en termes 

physiques, un nouveau modele, base sur une idee innovatrice et dit d'analyse physique, a 

ete developpe durant ce doctorat. La base du modele a ete publiee dans la reference [13]. 

Au lieu de partir de distributions statistiques des parametres Hc et Hu decrivant les 

hysterons mathematiques, la premiere etape consiste plutot a definir les courbes 

d'hysteresis des phenomenes elementaires physiques pouvant se produire lors du 

renversement de l'aimantation. Par souci de simplicite, le modele d'interpretation decrit 

ici est limite a des systemes d'entites magnetiques constituees chacune d'un seul 

domaine magnetique. Ainsi, les hysterons utilises decrivent directement le 

comportement magnetique individuel des entites magnetiques presentes dans une 

nanostructure. Les hysterons peuvent done etre reversibles ou irreversibles, selon le 

comportement de la nano-entite simulee, et il est possible d'additionner plusieurs types 

d'hysteron differents, en proportion variable, afin de simuler adequatement la 

nanostructure voulue. La deuxieme etape demande de definir le terme d'interaction 

present entre les entites magnetiques. Dans cette etude, le champ d'interaction a ete 

considere comme proportionnel a l'aimantation pour des raisons de simplicite, puisque les 

hysterons ont ete utilises sans localisation dans l'espace. Cependant, 1'implementation 

d'autres types d'interaction et d'une localisation spatiale des hysterons est relativement 

aisee a faire. 
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Une fois le systeme defini, il est possible de simuler son comportement et done 

de tracer les courbes de renversement du premier ordre. Les relations quantitatives entre 

les caracteristiques du systeme simule et celles du resultat FORC obtenu peuvent ensuite 

etre extraites par comparaison. Par la suite, en utilisant le systeme simule approprie, ces 

relations permettront de quantifier les phenomenes physiques dans un systeme 

experimental, tandis que le resultat FORC simule permettra de s'assurer que les 

phenomenes physiques presumes intervenir lors du renversement de l'aimantation sont 

effectivement presents. 

Apres avoir decrit la base du modele d'analyse physique et comment les 

simulations ont ete effectuees, les resultats FORC et leur comportement en termes de 

Hc
FORC et de AHU sont presentes pour divers hysterons, en allant de la situation la plus 

simple a la plus complexe. Une recapitulation des resultats, ainsi que la marche a suivre 

pour interpreter en termes physiques un resultat FORC d'une nanostructure magnetique 

selon le modele d'analyse physique, cloturent le chapitre. 

3.1 Description du modele 

Un spin a 0 K constitue physiquement l'unite magnetique de base. Les 

interactions d'echange induisent ensuite une interaction positive (alignement 

ferromagnetique) ou negative (alignement anti-ferromagnetique). Le modele le plus 

general possible devrait done partir d'un spin et des interactions d'echange. Cependant, 

puisque la technique des FORC est frequemment employee pour caracteriser des 

nanostructures composees d'entites magnetiques, le modele a ete simplifie et adapte en 

ce sens. II utilise le modele de Stoner-Wohlfarth55, qui decrit le renversement de 

l'aimantation d'une particule ferromagnetique monodomaine, i.e. dont tous les moments 

magnetiques (spins) sont alignes en permanence dans la meme direction. La particule 

possede cependant une anisotropie uniaxiale, qui peut etre creee par la forme de la particule, 

sa structure cristallographique, une contrainte, etc. Cette anisotropie definit ainsi une 

direction selon laquelle l'aimantation a naturellement tendance a s'aligner et qui est appelee 

axe facile. Le modele de Stoner-Wohlfarth donne la direction de l'aimantation qui est la plus 
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favorable en termes d'energie, selon Tangle entre l'axe facile et le champ magnetique. 

L'aimantation de la particule etant considered comme un seul vecteur, l'ensemble des 

moments magnetiques demeure done en tout temps aligne parallelement entre eux. La 

rotation de l'aimantation est ainsi qualifiee de coherente, tandis que le terme renversement 

non-coherent refere aux situations ou les spins executent des rotations vers des directions 

differentes. 

Une sphere ferromagnetique a 0 K, isotrope et monodomaine, constitue l'unite 

physique de base employee dans le modele d'analyse physique. Sa courbe d'hysteresis 

peut etre modelisee par un hysteron vertical, reversible en H = 0, refere ensuite par 

« hysteron fondamental» [figure 3.1 (a)]. En ajoutant a cette sphere une anisotropic 

uniaxiale, comme une anisotropic de forme, par exemple, les cas extremums du modele 

de Stoner-Wohlfarth (en termes d'angle entre la direction d'anisotropie et le champ 

magnetique) donnent deux autres types d'hysterons, soit vertical irreversible 

[figure 3.1 (b)] et lineaire [figure 3.1 (c)]. lis represented respectivement des entites 

soumises a un champ applique dans la direction de l'axe facile et de l'axe difficile et 

seront done appeles « hysteron facile » et« hysteron difficile ». 

(a) (b) (c) 

M 4 M 4 

H 

|Kjntra| 

H 

Figure 3.1 : Formes des entites magnetiques et hysterons de base associes. 
(a) Vertical reversible (hysteron fondamental) (b) Vertical irreversible (hysteron facile) 

(c) Lineaire (hysteron difficile) 
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Ces trois types d'hysterons constituent les hysterons dits de base du modele 

d'analyse physique, puisqu'ils sont soit completement reversibles soit completement 

irreversibles. Les hysterons donnes par les directions intermediaries dans le modele de 

Stoner-Wohlfarth (hysterons Stoner-Wohlfarth) seront etudies a la section 3.3.1.3. Pour 

faciliter le traitement, l'aimantation de chaque hysteron est normalisee. 

Chaque hysteron de base est caracterise par le parametre kintra, dont la norme 

egale la valeur du champ de saturation, en reference a un champ d'interaction moyen 

intra-entite. Les hysterons faciles ont une valeur de kintra positive, tandis qu'elle est 

negative pour les hysterons difficiles. Par mesure de simplicity, les hysterons n'ont pas 

de localisation dans l'espace. Ainsi, l'interaction entre les particules n'est pas definie via 

les interactions dipolaires, ce qui necessiterait la connaissance de l'endroit ou se trouve 

chaque particule. Un champ d'interaction moyen, i.e. identique sur toutes les particules, 

a plutot ete employe pour les simulations presentees ici. Sa valeur est proportionnelle a 

l'aimantation globale, selon le parametre kinter. Un champ d'interaction anti-parallele 

s'oppose a l'aimantation et est caracterise par une valeur negative de kinter 

[figure 3.2 (a)]. De la meme maniere, une valeur positive de kinter rend compte d'un 

champ d'interaction parallele, i.e. dans la meme direction que l'aimantation 

[figure 3.2 (b)]. 

(a) ^ ^ ^ — H , . (b) 

Figure 3.2 : Representation schematique d'un champ d'interaction moyen. 
(a) Anti-parallele (kinter < 0) (b) Parallele {kinler > 0) 
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3.2 Simulation 

Les parametres a definir dans le modele d'analyse physique sont le nombre total 

d'hysterons (typiquement 1000), la valeur de kintra de chaque hysteron, la valeur du coefficient 

du champ d'interaction kinter, et finalement, la proportion de chaque type d'hysteron. On 

peut ainsi simuler la presence d'hysterons reversibles avec des hysterons irreversibles. 

L'aimantation et l'etat (branche superieure ou inferieure de la courbe 

d'hysteresis) sont gardes en memoire pour chaque hysteron. L'aimantation normalisee 

du systeme (M) est calculee de maniere quasi-statique, i.e. pour des petits increments de 

champ applique (typiquement chaque unite de champ), par un procede iteratif. Pour 

chaque champ applique Happi, le champ total Htot percu par les hysterons est 

premierement calcule : 

Htot=Happl+kinterxM (3.1) 

Puis, dans l'eventualite ou ce champ total serait assez eleve pour inverser l'etat 

de certains hysterons, un hysteron parmi ceux-ci est choisi au hasard et change d'etat. La 

nouvelle valeur de champ total est alors calculee et ainsi de suite jusqu'a ce qu'il n'y ait 

plus d'hysteron pouvant changer d'etat. Parmi les hysterons dont la valeur de 

l'aimantation conservee en memoire ne correspond pas a l'aimantation sur leur courbe 

d'hysteresis pour le champ total, la moitie (choisie au hasard) corrige alors ce fait en 

modifiant leur aimantation. Le champ total est ensuite recalcule et les etapes precedentes 

sont repetees jusqu'a parvenir a un point d'equilibre. Le script employe pour effectuer 

les simulations du comportement magnetique est retranscrit a 1'annexe B. 

3.3 Resultats 

Dans un premier temps, des resultats FORC simules a l'aide d'hysterons 

identiques sont presentes, puis l'influence d'une distribution de valeur de kintra. lis sont 

discutes en fonction des parametres Hc
FORC et de AHU. L'influence sur la coercivite de la 

courbe d'hysteresis (champ ou l'aimantation est nulle) et la reversibilite extraite des 

courbes de renversement du premier ordre sont ensuite abordees. 
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3.3.1 Hysterons identiques 

3.3.1.1 Hysterons de base 

Pour chaque type d'hysteion de base, les courbes de renversement du premier 

ordre ont ete simulees avec des champs d'interaction nul, anti-parallele et parallele. La 

figure 3.3 montre le comportement des hysterons fondamentaux, mis en evidence par les 

fleches tiretees. De maniere generate, il change drastiquement selon le signe de 

l'interaction, passant d'une extension reversible a un pic de Dirac sur l'axe de coercivite. 

-800 -400 400 800 

H (Oe) 
-800 

H(Oe) 
400 800 

Figure 3.3 : Resultats FORC simules pour des hysterons fondamentaux 
soumis a un champ d'interaction externe. 

(a) kiruer = 0 Oe (b) kMer = -500 Oe et (c) kinter = 500 Oe 
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En l'absence de champ d'interaction, le resultat FORC est conforme a la 

distribution statistique des hysterons, presentant un pic de Dirac a l'origine 

[figure 3.3 (a)]. L'interpretation correspondant a un systeme physique est que l'ensemble 

des particules se renverse en meme temps a champ nul. Sous Tinfluence d'un champ 

anti-parallele, la partie reversible s'etend le long de l'axe d'interaction, selon les 

relations suivantes [figure 3.3 (b)]: 

HFORC=0 
' . (fc^SO) (3.2) 

Cette elongation provient du fait que les particules se renversent successivement 

les unes apres les autres, lorsque chacune percoit un champ nul localement. Le 

renversement est ainsi distribue, puisque le renversement d'une particule modifie le 

champ d'interaction, et done le champ percu par chaque particule. En consequence, le 

resultat FORC peut etre considere comme une representation globale du renversement 

de l'aimantation selon le champ applique, plutot que comme la distribution statistique 

des proprietes magnetostatiques des particules constituant un systeme. 

A l'inverse, sous Faction d'un champ d'interaction parallele, le pic de Dirac est 

translate sur l'axe de coercivite, ce qui conduit a un comportement globalement 

irreversible [figure 3.3 (c)]. En effet, 1'interaction positive entre les particules repousse a 

un champ plus eleve le moment pour lequel une particule percoit un champ nul et done 

se renverse. Encore une fois, le renversement d'une particule change le champ percu par 

les autres particules. Cependant, dans ce cas, la diminution du champ d'interaction force 

les autres particules a se renverser elles aussi. Finalement, l'ensemble des particules se 

renverse pour la meme valeur de champ applique. La translation sur le resultat FORC 

peut etre quantified par : 

TTFORC = k 

(kinter^0) (3.3) 
AH = 0 
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Les resultats pour des hysterons faciles identiques (kj„tra = 250 Oe) sont presentes 

a la figure 3.4. Le comportement general suit la meme tendance que pour les hysterons 

fondamentaux, mais avec une translation de kintra selon l'axe de coercivite de la partie 

irreversible. 

H (Oe) 
-800 

*•* 
H(Oe) 

IH (Oe) H (Oe) 

p u p m* 

-800 -400 

/ rH (Oe) 
4.0(3* 800 -800 -400 

H (Oe) 
400 800 

-400 \ 

Figure 3.4 : Resultats FORC simules pour des hysterons faciles identiques {kintm = 250 Oe) 
soumis a un champ d'interaction externe. 

(a) kinter = 0 Oe (b) kinter = -500 Oe et (c) kinter = 500 Oe 
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En effet, sans champ d'interaction, le resultat FORC presente un pic de Dirac en 

Hc = kintra, ce qui correspond effectivement a la coercivite des hysterons mathematiques 

(un hysteron facile etant de meme forme qu'un hysteron mathematique) [figure 3.4 (a)]. 

Un champ d'interaction anti-parallele va deformer cette distribution irreversible, en 

l'allongeant selon l'axe d'interaction [figure 3.4 (b)] : 

HF0RC = t 
intra 

AZJ . ( * * ^ 0 ) , (3.4) 
inter 

tandis qu'un champ d'interaction parallele va avoir pour effet de repousser plus loin le 

pic de Dirac sur l'axe de coercivite [figure 3.4 (c)] : 

rjFORC = k r 

< in,er Mra (kimer>0) (3.5) 
AHu=0 

Les interpretations en termes du comportement physique des particules restent 

identiques a celles enoncees plus haut a propos des hysterons fondamentaux. La seule 

difference est que sous l'influence d'un champ d'interaction anti-parallele, le 

renversement successif des particules spheriques (hysterons fondamentaux) est 

reversible, tandis qu'il est irreversible pour les particules anisotropiques 

(hysterons faciles). 

Le champ d'interaction utilise dans ces simulations etant de type moyen, 

l'elongation de la partie irreversible selon l'axe Hu (kmter < 0, figure 3.4 (b)) presente une 

hauteur uniforme (valeur de la fonction de distribution PFORC identique). Ceci est 

attribuable au fait que, chaque hysteron etant soumis a la meme valeur de champ 

d'interaction, la meme quantite d'hysterons se renverse en meme temps. Une 

non-uniformite dans cette hauteur proviendrait d'une distribution dans la valeur de 

champ d'interaction percue par les hysterons. 
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Finalement, pour les resultats FORC d'hysterons difficiles identiques 

(kjntra = -250 Oe), kinu-a se trouve a etre additionne au champ d'interaction exteme 

(figure 3.5). 

Figure 3.5 : Resultats FORC simules pour des hysterons difficiles identiques (kinlm = -250 Oe) 
soumis a un champ d'interaction exteme. 

(a) kinter = 0 Oe (b) klnler = -500 Oe et (c) kinter = 500 Oe 
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La transition entre un comportement reversible et irreversible ne s'effectue done 

plus lorsque le champ d'interaction change de signe, mais plutot lorsqu'il est compense 

par le champ de saturation des hysterons difficiles. Les deux situations possibles sont 

ainsi quantitativement decrites par : 

JJFORC _ Q 

. , r , , , . (J1 inter ~ ~Kintra) (3-6) 

&H« =-(kinter + kintJ 

pour un comportement global reversible, et 

inter intra 

AH„ = 0 
(Knter^-KtJ (3-7) 

pour un comportement global irreversible. 

II est a noter que la partie reversible visible sur les figures 3.5 (a) et (b) indique 

que le seul renversement s'effectuant pour une valeur de champ de renversement donne 

est totalement reversible, i.e. qu'il n'y a pas de processus irreversible. L'indicateur de 

reversibilite ne donne pas une mesure de la proportion globale des hysterons qui se 

renversent a ce champ ou de la quantite d'aimantation renversee. En effet, dans le cas des 

hysterons difficiles, ils ne se renversent generalement pas completement instantanement. 

Les figures 3.3 (b) et 3.5 (a) et (b) montrent chacune un comportement 

semblable, soit uniquement reversible, bien qu'elles representent des systemes 

differents. De la meme maniere, les figures 3.3 (c), 3.4 (a) et (c), ainsi que 3.5 (c), sont 

toutes constitutes d'un comportement irreversible tres localise. Ainsi, un resultat FORC 

exhibant l'un ou l'autre de ces comportements ne correspond pas a une seule situation 

physique. La technique FORC ne peut done pas etre utilisee toute seule afin de 

caracteriser le systeme en question, d'autres techniques de caracterisation 

complementaires sont necessaires afin de discriminer les differents systemes possibles. 

La seule figure montrant un comportement unique est la figure 3.4 (b), soit des 

hysterons faciles soumis a un champ d'interaction anti-parallele. Dans ce cas-ci, il est 

possible de deduire les caracteristiques du systeme, puisque le resultat FORC obtenu 

correspond de maniere unique a une situation physique particuliere. 
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3.3.1.2 Super-hysterons 

Puisqu'il n'est pas rare qu'un echantillon contienne plus d'une distribution de 

particules, et done, d'hysterons de base, des combinaisons lineaires de plusieurs 

hysterons differents (appelees « super-hysterons ») ont ete etudiees par simulation. Ces 

simulations ont permis de montrer que le fait de simuler N hysterons de base, avec une 

proportion x d'un type A et (l-x) d'un type B, est equivalent, en terme de resultats, a 

simuler N hysterons, chacun possedant sur x les caracteristiques de l'hysteron A et sur 

(l-x), celles de B (figure 3.6). Ce resultat est une des consequences du fait que les 

hysterons ne sont pas localises dans l'espace dans les simulations presentees ici. Parmi 

les cas les plus simples, soit une combinaison lineaire de deux hysterons, seuls les 

resultats provenant d'un super-hysteron compose d'hysterons faciles et difficiles de 

meme parametre kintra, en valeur absolue, sont presentes dans cette section. Les 

conclusions peuvent etre extrapolees aux autres cas. 

M 4 M I 

V • +(1-x) 
H 

M 4 

H S H 

Figure 3.6 : Formation d'un super-hysteron a partir d'hysterons de base difficile et facile. 

La figure 3.7 presente les resultats pour des valeurs de champ d'interaction 

externe nulle, negative et positive pour un super-hysteron compose de 40 % d'hysterons 

difficiles identiques et de 60 % d'hysterons faciles identiques (\kj„tra\ = 250 Oe). 
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Figure 3.7 : Resultats FORC simules pour des super-hysterons 
(40 % difficiles, 60 % faciles, \kintra\ = 250 Oe) soumis a un champ d'interaction exteme. 

(a) khuer = 0 Oe (b) kMer = -500 Oe et (c) kimer = 500 Oe 
La trace de la partie irreversible attendue pour uniquement des hysterons faciles est representee en (b). 

Puisque les super-hysterons considered sont composes a la fois d'hysterons 

reversibles (difficiles) et irreversibles (faciles), les resultats FORC attendus devraient 

presenter deux parties, une reversible et une irreversible, ce qui s'avere exact. 

Effectivement, le comportement du systeme demeure identique a celui decrit pour les 

hysterons de base, la seule difference etant que le renversement reversible des particules 

s'effectue dans un premier temps, suivi ensuite du renversement irreversible. 
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Cependant, sous l'influence d'un champ d'interaction, le resultat FORC du 

super-hysteron ne correspond pas a la combinaison lineaire des resultats FORC des 

hysterons de base. Pour un champ d'interaction externe negatif ou nul, (et, plus 

generalement, pour un champ de saturation irreversible inferieur a celui reversible, i.e. 

k-inter - ® e t k intra (facile) < -kin1ra (difficile)), les caracteristiques de la partie reversible 

sont identiques a celles qui seraient obtenues pour uniquement des hysterons difficiles : 

HrC(rev) = HrC (difficile) 

AHU (rev) = AHU (difficile) 

tandis que celles de la partie irreversible different de celles qui seraient obtenues pour 

uniquement des hysterons faciles (avec xrev la proportion d'hysterons difficiles): 

fFORCr;,„,^,\ _ TjFORCtf„„;l„\ , „ U ^intra\faCl'e) H UKL (irrev) = H UKL (facile) + x t 
c v / c vy / rev inter 1 / r • rr- • i \ ,«. rt x 

KtraWficile) (3.9) 
AHu (irrev) = (1 - xrev)AHu (facile) 

Plus precisement, a cause de la presence des hysterons reversibles, la partie 

irreversible se retrouve a etre moins etendue selon l'axe Hu et translatee vers des valeurs 

de Hc superieures (figure 3.7 (b), ou la partie irreversible attendue pour uniquement des 

hysterons faciles est representee en gris). L'explication de ces differences, qui est de 

nature geometrique, est resumee a l'aide de la figure 3.8. Dans cette situation, la valeur 

de champ magnetique necessaire pour passer du point de renversement A a la fin du 

renversement de l'aimantation (point B, ou PFORC > 0) est plus grande que le double de 

la coercivite des hysterons faciles. Sachant que la pente de la courbe d'hysteresis 

majeure est de -\lkinter et que la difference d'aimantation entre A et B est de 2xrev, le 

champ supplemental pour atteindre le point B est done de 2xrevki„ter (si 

fe«?ra(facile) = ^^(difficile)). L'elongation AHU, pour sa part, est reduite d'un 

facteur xrev puisque Hu correspond, en valeur absolue, a la moyenne entre Hr et H [voir 

equation (2.9)]. A cause des hysterons difficiles, la valeur maximale de Hu est situee a 

une aimantation egale a M= 1 - xrev et non a M= 1. 
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Figure 3.8 : Zoom sur les courbes de renversement du premier ordre, montrant les changements de la 
partie irreversible induits par les super-hysterons soumis a un champ d'interaction negatif. 

(xrev = 0,4, \kinlm\ = 250 Oe, kinter = -500 Oe) 

Ainsi, plus le systeme considere est compose de particules dont les courbes 

d'hysteresis individuelles s'eloignent de la forme des hysterons mathematiques et qu'il y 

regne un champ d'interaction, moins la fonction de distribution FORC obtenue 

represente directement les distributions statistiques des proprietes des particules 

individuelles. Dans ces cas-ci, il est ainsi d'autant plus important de considerer le 

resultat FORC dans son ensemble (i.e. les parties reversible et irreversible) comme la 

representation du renversement de l'aimantation. Cependant, le nombre de parametres 

necessaire, afin de caracteriser un systeme donne constitue de plusieurs types de 

particules, fait en sorte que leurs valeurs ne peuvent pas etre extraites de maniere unique 

a partir du resultat FORC. Des techniques de caracterisation magnetiques 

complementaires, comme la resonance ferromagnetique, s'averent done necessaires dans 

ce cas-ci. 
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3.3.1.3 Hysterons Stoner-Wohlfarth 

Le meme algorithme de simulation permet aussi de simuler des courbes de 

renversement du premier ordre a partir d'hysterons modelises via le modele de 

Stoner-Wohlfarth, pour des angles entre l'axe facile et le champ applique differents de 

0°(axe facile) et 90° (axe difficile). Ce type d'hysterons n'est pas inclus dans les 

hysterons de base ni dans les super-hysterons. En effet, puisque ce sont les memes spins 

qui executent successivement les renversements reversibles et irreversibles, ils ne 

peuvent pas etre considered comme une combinaison lineaire de renversement reversible 

et irreversible (figure 3.9). 

(a) (b) MA 
axe facile 

» 

Figure 3.9 : Modele de Stoner-Wohlfarth. 
(a) Champ magnetique H applique selon un angle 0 avec l'axe facile d'une particule anisotropique 

(b) Hysteron Stoner-Wolhfarth resultant 

Les resultats en fonction du champ d'interaction externe sont presentes ci-dessous 

pour un angle 0 de 30° par rapport a l'axe facile et un champ d'anisotropie Hk de 500 Oe. 
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Figure 3.10 : Resultats FORC simules pour des hysterons Stoner-Wohlfarth (Hk = 500 Oe, 0 = 30°) 
soumis a un champ d'interaction externe. 

(a) kinter = 0 Oe (b) kin,er = -500 Oe et (c) kinter = 500 Oe 

Le comportement qualitatif est semblable a celui du super-hysteron etudie dans la 

section precedente. Ces resultats sont representatifs d'hysterons Stoner-Wohlfarth, une 

augmentation de Tangle 6 ayant les memes consequences qu'une diminution de la 

proportion xrev. Neanmoins, etant donne la presence d'une courbure changeant de signe 

selon la branche parcourue dans la composante reversible, quelques differences 

ressortent, et ce, plus clairement pour un champ d'interaction negatif [figure 3.10 (b)]. 
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La partie irreversible, au lieu d'etre parallele a l'axe Hu et uniforme en hauteur, 

presente un pic dans la region Hu > 0 et une distribution en Hc dans la region Hu < 0. 

Pour chaque valeur de Hr, Pintegrale sous la courbe selon H est equivalente, ce qui 

revient a dire que la quantite de processus irreversibles demeure constante selon Hr. Le 

pic visible sur la partie irreversible provient du fait que c'est la partie reversible de 

chaque hysteron qui est renversee avant qu'un hysteron ne se renverse completement 

(M= -1). Sur la courbe de renversement du premier ordre de ce champ de renversement, 

l'aimantation va d'abord se retourner de maniere reversible, via une courbure negative. 

Pour des valeurs de Hr inferieures, une plus grande quantite d'hysterons se sont 

renverses completement (M = -1). Sur la courbe de renversement du premier ordre, 

l'aimantation se retourne aussi en premier de maniere reversible, mais via une courbure 

positive, ce qui resulte en la distribution en Hc visible sur la partie irreversible. 

3.3.2 Distribution d'hysterons 

L'influence d'une distribution de valeurs de kintra est presentee ci-dessous pour 

les hysterons faciles et difficiles. Les conclusions demeurent valables pour les 

super-hysterons et les hysterons Stoner-Wohlfarth. Les distributions sont gaussiennes, 

centrees en \kintra\ et avec une variance de 75 Oe. 

H (Oe) 
-800 

H fOe^ 



54 

H (Oe) 
-800 

H Oe 

-800 -400 
HJOe) 

400 800 

-400 \ IT 

H (Oe) 

H (Oe) 
-800 

H (Oe) 
-800 

H(Oe) 
-800 -400-

H(Oe) 

400 800 

Figure 3.11 : Resultats FORC simules pour des hysterons ayant une distribution gaussienne 
de champ de saturation (u = 250 Oe, <r = 75 Oe) et soumis a un champ d'interaction externe. 

kinter = 0 Oe : (a) hysterons faciles (b) hysterons difficiles 
ktnter = -500 Oe : (c) hysterons faciles (d) hysterons difficiles 

kimer= 500 Oe : (e) hysterons faciles (f) hysterons difficiles 

Les effets engendres par une distribution des valeurs de kintra different selon la 

partie observee. Dans tous les cas simules ci-dessus, la distribution allonge legerement la 

partie reversible, puisque l'ensemble des hysterons ne commencent plus a se renverser 

pour la meme valeur de champ applique. Les consequences d'une distribution sont 

cependant plus importantes sur la partie irreversible, et ce, peu importe le type 

d'hysteron utilise. 
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En l'absence de champ d'interaction, la partie irreversible creee par des 

hysterons faciles presente un elargissement selon l'axe Hc [figure 3.11 (a)]. Une coupe 

en section selon cet axe donne directement la distribution de coercivite des hysterons, 

puisque la distribution FORC correspond dans ce cas-ci a la distribution statistique 

d'hysterons mathematiques. Dans un tel systeme, les particules se renversent les unes a 

la suite des autres, en commen9ant par celles possedant la plus faible coercivite. 

C'est sous l'influence d'un champ d'interaction anti-parallele que les 

changements observables sur le resultat FORC d'hysterons faciles sont les plus marques. 

Cependant, le comportement physique des particules n'est pas drastiquement altere par 

la distribution de champ de saturation. Les particules de plus faible coercivite se 

renversent en premier. Ce renversement modifie encore une fois le champ d'interaction, 

ce qui a pour consequence d'etaler le renversement de l'ensemble des particules. Sur le 

resultat FORC, la distribution de valeurs de kintra provoque 1'apparition d'une deuxieme 

branche irreversible [figure 3.11 (c)]. La branche I est creee par le commencement du 

renversement des hysterons, tandis que la fin de leur renversement, survenant avant la 

fin de Physteresis, produit la branche II.17 Cette derniere est done un artefact du a la 

distribution de coercivite et ne doit pas etre considered dans la suite de 1'interpretation 

du resultat FORC. La branche I est rectiligne mais non parallele a l'axe Hu. Une etude 

plus complete de ce type de distribution se trouve a l'annexe A, qui mene aux resultats 

suivants pour la branche I : 

HF
c
ORC < n 

(3.10) 

Avec un champ d'interaction externe parallele, forcant l'attraction mutuelle des 

hysterons jusqu'a un pic de Dirac sur l'axe de coercivite, cette attraction demeure, mais 

le pic de Dirac est translate sur Hc selon que le seuil critique pour qu'il y ait renversement 

de l'ensemble des hysterons se trouve a une valeur inferieure (hysterons faciles) ou 

superieure (hysterons difficiles) de \kintra\ [figures 3.11 (e) et (f)]. 
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3.3.3 Coercivite de la courbe d"hysteresis majeure 

Le modele d'analyse physique permet de simuler n'importe quelle courbe 

d'hysteresis, dont la courbe d'hysteresis majeure. II est ainsi possible de comparer 

egalement des valeurs caracteristiques de la courbe d'hysteresis majeure avec les 

parametres de simulation. La coercivite sur la courbe d'hysteresis (Hc
Hyst) correspond au 

champ devant etre applique pour ramener l'aimantation a une valeur nulle. 

Lorsque le champ d'interaction externe est nul ou negatif (kinter ^ 0), la coercivite 

sur la courbe d'hysteresis simulee est generalement egale a la coercivite moyenne des 

hysterons irreversibles utilises, tant que ceux-ci sont majoritaires dans le systeme 

considere. En effet, lorsqu'il y a davantage de particules se retournant de maniere 

reversible qu'irreversible, le systeme atteint la situation pour laquelle son aimantation 

globale est nulle avant que les particules irreversibles ne commencent a se renverser. 

II n'y a qu'une seule autre situation qui resulte en une diminution de Hc
Hyst par 

rapport a la coercivite moyenne des hysterons irreversibles. Pour cela, il faut que le 

systeme contienne a la fois des hysterons reversibles et irreversibles, ces derniers 

presentant une distribution de valeurs de coercivite. Cette situation peut etre representee 

par des super-hysterons pour lesquels a(A:,„fra(facile)) * 0. La diminution de coercivite 

reste independante de la valeur du champ d'interaction et d'une possible distribution de 

valeurs de ^^(difficile). Dans ce cas-ci, lorsque le systeme global exhibe une 

aimantation nulle, les particules reversibles et celles irreversibles de faible coercivite se 

sont renversees. Cependant, ce stade survient pour un champ inferieur au champ moyen 

necessaire pour renverser les particules irreversibles. La figure 3.12 presente la 

difference de coercivite &;„fro(facile) - Hc
Hyst pour divers super-hysterons, selon la 

proportion d'hysterons difficiles, xrev, et la variance de la distribution de coercivite des 

hysterons faciles, G(&;„fra(facile)). 
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Figure 3.12 : Evolution de la difference &;„/ra(facile) - Hc
Hysl pour un super-hysteron (\kintra\ = 250 Oe) 

(a) xrev, avec kinler = -250 Oe, a(^,M(ra(difficile)) = 75 Oe) 
(b) afeUfarile)) avec kinter = [0, 0, -250] Oe, a(\„(ra(difficile)) = [0, 75, 75] Oe 

=> symbole = [triangle, carre, cercle] 

Pour un champ d'interaction positif assez eleve pour provoquer une irreversibilite, 

Hc
Hyst diminue lorsqu'il y a une distribution de kintra, peu importe le type d'hysteron. 

3.3.4 Reversibilite 

Un dernier point a considerer lors de 1'interpretation des resultats FORC est 

l'intensite de la partie reversible. La figure 3.1.3 rassemble les resultats provenant des 

simulations presentees precedemment. Pour des raisons de facilite de lecture, ce sont les 

courbes de la mesure de reversibilite en fonction du champ qui sont presentees. Dans 

tous les cas, un champ d'interaction externe positif induisant une irreversibilite tres 

localisee dans le systeme, la mesure de reversibilite est nulle a ce champ. L'indicateur de 

reversibilite r| s'avere adequat pour caracteriser le pourcentage de reversibilite 

intrinseque d'un systeme compose d'hysterons de base, identiques ou non [figure 3.13 

(a)]. Pour les super-hysterons, r| donne un resultat qualitativement correct, mais il faut 

prendre le minimum de la courbe du parametre specifique de reversibilite r|SHpour 

obtenir la veritable proportion de processus reversibles, tel que mentionne dans la 

section 2.2.3. Les figures 3.13 (b) et (c) montrent aussi la difficulte d'obtenir xrev 

lorsqu'il y a une distribution d'hysterons, que ce soit a partir de r| ou de T|SH. 
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Figure 3.13 : Courbes de reversibilite en fonction du champ pour des hysterons simules (\kj„,m\ = 250 Oe) 

[courbe pleine = hysterons identiques, courbe pointillee = distribution d'hysterons, a = 15 Oe] 
(a) T|, hysterons faciles (b) r\, super-hysterons, xrev = 0,25 (c) TISH, super-hysterons, xrev = 0,25 

3.4 Discussion et recapitulation 

Les hysterons faciles etant identiques aux hysterons mathematiques, les resultats 

obtenus avec le modele d'analyse physique sont equivalents a ceux simules avec le 

modele mobile de Preisach, presentes a l'annexe A. II est toutefois preferable d'utiliser 

le modele d'analyse physique a des variantes du modele de Preisach. Les simulations y 

sont plus rapides et moins bruitees, puisqu'il n'y a pas d'equation implicite a evaluer. Le 

principal avantage du modele d'analyse physique est cependant qu'il est beaucoup plus 

versatile, permettant d'etre modifie et complexifie aisement puisque les caracteristiques 

de chaque hysteron sont controlees individuellement. Ceci permet de simuler plusieurs 

types d'hysterons ensemble, dont des hysterons reversibles. De plus, il est possible 
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d'assigner une localisation a chaque hysteron, en vue de simuler un champ d'interaction 

fonction de la distance. La representation d'un systeme en termes de caracteristiques 

physiques est ainsi beaucoup plus directe avec le modele d'analyse physique qu'avec un 

modele de Preisach modifie. Ce point crucial simplifie 1'interpretation subsequente d'un 

resultat FORC experimental, puisque les parametres controles dans la simulation 

correspondent directement a des caracteristiques physiques d'un systeme. 

La figure 3.14 resume le comportement des distributions FORC pour des 

hysterons de base identiques, ou trois zones sont delimitees dans le plan (kintra, kinter). Ces 

trois zones sont nominees respectivement H„, Hc et combinee. Les distributions FORC y 

subissent soit une extension (reversible ou irreversible) selon l'axe Hu, soit une 

translation sur l'axe Hc. 

Cette figure montre que plusieurs situations physiques differentes peuvent mener 

au meme resultat FORC, ce qui n'est pas avantageux lors de 1'interpretation de resultats 

FORC experimentaux. C'est seulement dans la zone combinee que le resultat est defini 

de maniere unique, ce qui correspond a des hysterons faciles soumis a un champ 

d'interaction externe anti-parallele (kintra > 0, kinter < 0). Dans les deux autres zones, il y a 

une sommation des deux parametres de champ d'interaction, kintra et kinter- Selon le signe 

de 1'interaction totale, les hysterons ont soit tendance a s'attirer (interaction positive) ou 

a se repousser (interaction negative). Ce comportement general demeure inchange 

malgre une distribution de ki„tra ou la presence de plusieurs types d'hysteron. 
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Zone combinee 

Figure 3.14 : Recapitulation du comportement des distributions FORC selon les parametres kintm et kinler. 

Afin de faire une interpretation correcte d'un resultat FORC, il est imperatif 

d'employer en parallele d'autres techniques de caracterisation magnetique (resonance 

ferromagnetique (FMR), microscopie a force magnetique (MFM), magnetometrie 

vectorielle, etc.) pour valider les hypotheses emises a propos des caracteristiques du 

systeme etudie. Ci-dessous se trouve une liste des points importants a regarder sur le 

resultat FORC. 
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Tableau 3.1 : Points importants a regarder sur un resultat FORC et leur cause 

Observation 
visuelle 

Presence de 
plusieurs parties 

Elongation de la 
partie irreversible 

selon l'axe Hu 

Partie irreversible 
rectiligne mais non 
parallele a l'axe H„ 

Partie irreversible 
non rectiligne 

Elargissement de la 
partie irreversible 

selon l'axe Hc 

Cause 

Courbes de renversement du 
premier ordre saturent avant 

la courbe inferieure de la 
boucle d'hysteresis 

Autant de distributions 
d'hysterons differents qu'il y 

a de parties 

Presence d'un champ 
d'interaction de type moyen 

Distribution dans la valeur 
de champ d'interaction 
percue par les hysterons 

Distribution de coercivite des 
hysterons avec champ 

d'interaction de type moyen 

Hysterons reversibles non 
rectilignes 

(possedant un changement de 
signe de courbure) 

Distribution de coercivite des 
hysterons sans champ 

d'interaction de type moyen 

Information additionnelle 

Branche representant la fin du 
retournement des hysterons 

Pour la partie irreversible, Hc
FORC 

superieure et AHU inferieur aux 
valeurs attendues sans partie 

reversible 

Hauteur uniforme 

Hauteur non-uniforme (pic) 

Coordonnees Hc de la partie vont 
de la coercivite minimale des 

hysterons (extremite superieure) 
a la coercivite moyenne des 

hysterons (extremite inferieure) 

Diminution de Hc
Hyst et de Hc

FORC 

(par rapport a la coercivite 
moyenne des hysterons 

irreversibles) 

Distribution de coercivite donnee 
par la section selon l'axe Hc 

Neanmoins, il est primordial de se rappeler que ces interpretations ne sont 

valables que dans le cas ou le systeme etudie peut etre decompose en hysterons de base ou 

Stoner-Wohlfarth. Dans le cas contraire, le resultat FORC demeure une representation 

des differents processus de renversement de l'aimantation dans le systeme, mais un 

modele adequat doit etre employe afm d'interpreter correctement le resultat FORC. 
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Ceci complete le premier volet de cette these. Mes contributions a la technique 

de caracterisation des FORC se situent done a plusieurs niveaux : 

• Optimisation de la methodologie a suivre lors de l'acquisition des courbes pour 

obtenir un resultat FORC precis dans un temps raisonnable, 

• Elaboration d'outils dormant une indication de la proportion de processus reversibles 

(indicateur de reversibilite r\ et parametre specifique de reversibilite T|SH), 

• Conception d'une methode de calcul permettant d'obtenir la representation complete 

des processus irreversibles, sans perte d'information dans la region quasi-reversible 

(diagramme FORC extrapole), 

• Elaboration d'une representation graphique complete des informations tirees des 

courbes de renversement du premier ordre (resultat FORC), 

• Developpement d'un modele servant de cadre d'interpretation aux resultats FORC 

provenant de nanostructures (modele d'analyse physique). 

Les trois objectifs specifiques concernant les courbes de renversement du 

premier ordre ont ainsi ete atteints. Le diagramme FORC extrapole permet d'obtenir la 

representation complete des processus irreversibles, l'indicateur de reversibilite r| et le 

parametre specifique de reversibilite nSH donnent une indication de la reversibilite en 

fonction du champ, tandis que le modele d'analyse physique permet 1'interpretation des 

resultats FORC selon les caracteristiques d'entites magnetiques de base. Ce travail s'est 

avere necessaire pour etre en mesure d'appliquer la technique des FORC sur des reseaux 

de nanofils et d'en extraire des informations pertinentes, ce qui constitue le prochain 

volet de cette these. 
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Partie II 

Reseaux de nanofils ferromagnetiques 

Religion is a culture of faith; 
science is a culture of 'doubt. 

- Karl Popper 
Je puis douter de la rea/ite de tout, 

ma is pas de la realite de mon doute. 
- Andre Gide 

Si rien n'est nioins sfir que I'ineertain, 
rien n'est plus certain que ee qui est aussi silr. 

- Pierre Dae 

L'objectif global de cette these consiste a caracteriser les resultats FORC 

experimentaux de reseaux de nanofils, afin d'obtenir des informations quantitatives 

relatives au renversement de l'aimantation, pour finalement etre en mesure de simuler le 

comportement magnetique des reseaux de nanofils. En ce sens, l'expertise accumulee et 

developpee dans la partie precedente est appliquee a divers reseaux de nanofils, dont une 

partie avait precedemment ete fabriquee pour les besoins de ma maitrise. 

Plus specifiquement, les objectifs concernant les reseaux de nanofils 

ferromagnetiques sont de mesurer et calculer les resultats FORC experimentaux de 

divers reseaux de nanofils, puis d'interpreter et de caracteriser quantitativement les 

resultats obtenus experimentalement en termes de phenomenes physiques se produisant 

lors du renversement de l'aimantation 

C'est justement au niveau de 1'interpretation physique des resultats FORC et de 

leur quantification que se situe ma contribution la plus importante dans le domaine des 

reseaux de nanofils ferromagnetiques. En effet, les autres etudes utilisant les courbes de 

renversement du premier ordre presentent toutes une lacune a ce sujet, puisqu'elles ne 

sont pas fondees sur un modele d'interpretation physique. 
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Chapitre 4: Presentation generale 

Facts do not cease to exist because they are ignored. 
- Aldous Huxley 

Afin de tester la technique des courbes de renversement du premier ordre 

comme outil de caracterisation experimental, elle a ete appliquee a un systeme 

nanostructure. Ce systeme est compose d'une grande quantite de nanofils 

ferromagnetiques assembles en un reseau rigide. II constitue, de par sa geometrie, un 

materiau de test et de developpement ideal pour la technique en question. Les nanofils 

peuvent avoir deux structures differentes: uniforme, i.e. l'ensemble du nanofil est 

compose uniformement du meme materiau ferromagnetique, ou multicouche, i.e. le 

nanofil est compose d'une alternance de disques ferromagnetiques et non-magnetiques. 

Le present chapitre expose les avantages pour les integrer a des dispositifs a haute 

frequence, la technique de fabrication et les details concernant la caracterisation 

magnetique des reseaux de nanofils ferromagnetiques. Les resultats FORC mesures 

parallelement et perpendiculairement a l'axe des nanofils sont presentes et discutes dans 

les chapitres suivants, autant pour les reseaux de nanofils uniformes que multicouches. 

4.1 Structure 

II est relativement aise de mesurer experimentalement les courbes de 

renversement du premier ordre de n'importe quel systeme hysteretique. La difficulte 

reside principalement dans 1'interpretation des resultats, tel que demontre dans le 

chapitre precedent. Deux parametres sont particulierement importants afin d'etre en 

mesure d'appliquer le modele d'analyse physique: la connaissance des cycles 

d'hysteresis des phenomenes elementaires et celle des interactions presentes. 
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En ce sens, les reseaux de nanofils ferromagnetiques constituent un systeme 

modele pour tester et developper experimentalement la methode FORC. Premierement, 

chaque nanofil correspond a un cylindre magnetique fortement anisotrope [figure 4.1 (a)]. 

Leur diametre varie entre 15 et 200 nm, pour des longueurs allant de 1 a 60 um, mais de 

maniere a conserver un ratio longueur sur diametre superieur a 30. Cette anisotropie 

definit ainsi deux directions principales pour l'application du champ magnetique, soit 

axiale, parallele a l'axe du nanofil, et transverse, perpendiculaire a l'axe du nanofil. 

d= 15-200nm 

Axiale A 

•• Transverse 
Figure 4.1 : Schema d'un nanofil. 

Les deux hysterons representant le comportement theorique d'un nanofil 

individuel selon le modele de Stoner-Wohlfarth correspondent ainsi aux deux cas limites 

du modele, soit les hysterons de base facile et difficile (figure 4.2). En effet, lorsque le 

champ magnetique est axial, l'aimantation demeure alignee selon l'axe des nanofils 

jusqu'a l'atteinte de la coercivite. A ce moment, l'ensemble des spins se renverse d'un 

coup, afin de s'aligner anti-parallelement a la direction d'origine, ce qui resulte en un 

comportement irreversible [figure 4.2 (a)]. Dans la direction transverse, le renversement 

de l'aimantation est plutot reversible, les spins effectuant une rotation coherente vers 

l'axe du nanofil [figure 4.2 (b)]. 
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(a) 

(b) M 4 

Figure 4.2 : Comportement theorique d'un nanofil individuel, selon la direction d'application du champ. 
(a) Direction axiale (b) Direction transverse 
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Deuxiemement, ces nanofils sont ordonnes dans un reseau rigide qui les empeche 

de se deplacer (voir section 4.3 pour plus de details). lis sont places parallelement les uns 

aux autres, avec une faible distance centre-a-centre entre proches voisins (de 50 a 300 nm, 

selon le diametre) (figure 4.3). A cause des interactions dipolaires entre les nanofils, cette 

proximite resulte en un champ d'interaction eleve qui peut etre modelise6'56'57. 

Figure 4.3 : Reseau de nanofils. 
(a) Schema (b) Vue en section d'un reseau apres dissolution de la membrane (courtoisie : L.-P. Carignan) 

4.2 Dispositifs a haute frequence 

Les reseaux de nanofils ferromagnetiques possedent des proprietes qui en font 

des candidats interessants pour plusieurs applications variees. Cette etude s'inscrit dans 

le cadre d'un projet de recherche visant a developper des dispositifs novateurs 

fonctionnant a haute frequence (dans les gigahertz), puisque la frequence de resonance 

des reseaux se situe dans cette gamme. Dans ce cas, les nanofils servent d'inclusions 

metalliques dans une matrice dielectrique, resultant en un metamateriau. Leur nature 

magnetique permet de controler les proprietes electromagnetiques du materiau et done la 

reponse lors de l'application d'une onde electromagnetique. Comparativement aux 

ferrites actuellement utilisees dans ce genre de dispositifs, les reseaux de nanofils 

presentent quatre principaux avantages : 1) integration des nanofils au substrat, 

2) reduction de la taille des dispositifs, 3) affranchissement du besoin d'aimants 
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permanents extemes, puisque les reseaux peuvent avoir une aimantation remanente 

elevee, et finalement, 4) frequence d'operation plus elevee, due a une aimantation a 

saturation elevee. Un circulateur previent 1'interference entre les modules de 

transmission et de reception relies a une antenne (figure 4.4). C'est un des dispositifs 

couramment employes dans la technologie micro-onde qui pourrait etre fabrique a partir 

de reseaux de nanofils magnetiques. 

Antenne Recepteur 

Figure 4.4 : Schema d'un circulateur a trois ports a base de reseaux de nanofils ferromagnetiques. 
Les fleches indiquent le sens possible de propagation de l'onde electromagnetique. 

4.3 Fabrication des reseaux 

Cette section presente un survol de la technique de fabrication des reseaux de 

nanofils utilises pour cette etude. Le lecteur interesse par de plus amples details est 

refere au chapitre 3 de la reference [11]. 

Les reseaux de nanofils ferromagnetiques sont habituellement fabriques par 

electrodeposition des ions metalliques dans les pores cylindriques d'une membrane 

dielectrique, generalement d'alumine (figure 4.5).58 Cette methode possede plusieurs 
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avantages : elle est economique en termes d'equipement (pas de systeme a vide requis) 

et de materiaux, rapide et versatile. En effet, il est aise de changer le materiau a deposer, 

que ce soit un alliage ou non, et de controler non seulement la longueur finale des 

nanofils, mais aussi les diverses concentrations de materiaux le long des nanofils. Avec 

un seul bain electrolytique, il est ainsi possible de fabriquer des reseaux de nanofils 

multicouches, i.e. composes d'une alternance de disques magnetiques et 

non-magnetiques.59'60 En ajustant le pH du bain, la cristallinite des nanofils peut etre 

modifiee61, tandis que les surfactants ajoutes vont jouer sur le taux de remplissage des 

pores, en controlant la formation d'hydrogene gazeux62. Finalement, les parametres de 

deposition (cycle de travail, densite de courant, etc.) influencent les proprietes 

magnetiques des reseaux de nanofils obtenus.11'62 

Electrode de 

reference 
Contre-

electrode 

Figure 4.5 : Schema d'une cellule electrolytique pour l'electrodeposition. 

L'appareil de deposition peut etre employe soit comme un galvanostat (controle 

du courant) soit comme un potentiostat (controle du potentiel). Pour fabriquer des 

nanofils uniformes exempts de gradients de concentration, l'utilisation de courtes 

impulsions de courant suivies de temps de repos (electrodeposition par courant pulse) est 
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privilegiee [figure 4.6 (a)].63 Dans le cas de nanofils multicouches fabriques dans un seul 

bain electrolytique, le potentiel est alterne entre deux valeurs, chaque materiau etant 

depose majoritairement pour un des deux potentiels [figure 4.6 (b)]. 
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Figure 4.6 : Influx electrique lors de l'electrodeposition. (a) Courant pulse (b) Potentiel alterne 

La deposition des divers materiaux est representee par les lignes grises. 

Des membranes d'alumine commerciales Anodisc™ 0.02 \im du fabricant 

Whatman Ltd ont ete principalement employees lors de la fabrication des echantillons. 

Des mesures prises au microscope electronique a balayage ont permis de les caracteriser 

geometriquement : epaisseur = 60 jam, diametre des pores = 175 nm, distance 

interpore = 300 nm, densite de pores = 109 pores/cm2 (valeurs moyennes, figure 4.7 (a)). 

Le diametre reel des pores differe grandement du diametre nominal puisque ces 

membranes sont destinees initialement a la filtration de fluide. Les pores sont de 

diametre constant sur la majorite de Pepaisseur de la membrane, puis se separent en 

plusieurs pores de diametre diminuant jusqu'au diametre nominal. Ce phenomene se 

produit sur une epaisseur d'environ 500 a 750 nm, a la base des nanofils [figure 4.7 (b)], 

et sera refere par 1'appellation « zone de filtration ». 
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Figure 4.7 : Membrane Anodisc™ 0.02 \im. 
(a) Vue du dessus (b) Base des pores (courtoisie : L.-P. Carignan). 

4.4 Caracterisation magnetique 

La majorite des mesures magnetiques experimentales effectuees sur les reseaux 

de nanofils dans le cadre de cette etude ont ete faites par magnetometrie, i.e. avec un 

champ magnetique statique. Ce sont done les proprietes magnetostatiques qui ont ete 

investiguees, a l'aide d'un magnetometre a echantillon vibrant. Les courbes d'hysteresis 

majeures, les courbes de renversement du premier ordre ainsi que les courbes 

d'hysteresis vectorielles y ont ete mesurees. Des spectres de resonance ferromagnetique, 

une technique de caracterisation de l'aimantation dynamique, ont aussi ete acquis par 

Louis-Philippe Carignan et Christian Lacroix afm de valider certaines hypotheses. 

4.4.1 Magnetometre a echantillon vibrant 

Le fonctionnement d'un magnetometre a echantillon vibrant (VSM) repose sur le 

principe de l'induction magnetique. II a ete invente par Foner en 1956.65 L'echantillon 

est place au centre d'un electroaimant fournissant un champ magnetique externe H 

[figure 4.8 (a)], ce qui cree un moment magnetique dans l 'echantillon dont la grandeur 

depend des valeurs actuelles et anciennes de H, ainsi que des proprietes 

magnetostatiques du materiau. Afm de mesurer le moment magnetique, l'echantillon est 

place sur une tige vibrante verticale dont la frequence est fixe. Ce mouvement vertical 

modifie le flux magnetique ®(i) traversant des bobines de cuivre positionnees de part et 
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d'autre de l'echantillon et servant de detecteurs. Le changement de ®(7) induit une 

tension V(t), proportionnelle au moment magnetique, dans les detecteurs : 

V(t) = -
dt 

(4.1) 

Ainsi, l'aimantation de l'echantillon en fonction du champ magnetique applique peut 

etre mesuree. 

(a) 

Systeme 
de 

vibration 

Systeme 

i 
i vibration 

!.Vvs
 l 

Echantillon 

'Electroaimant' 

• Electroaimant' 

Figure 4.8 : Magnetometre a echantillon vibrant, (a) Schema de principe (b) Appareil utilise 

Le magnetometre employe durant cette etude est un modele EV9, de ADE 

Technologies, une filiate de KLA-Tencor, situe dans le Laboratoire de 

Magneto-electronique du Prof. David Menard [figure 4.8 (b)]. Cet appareil permet 

d'appliquer un champ maximal de 22 500 Oe (2,25 Tesla) et possede une sensibilite 

inferieure a 1 nemu. De plus, il est possible d'effectuer des mesures sur un vaste 

intervalle de temperatures allant de 100 a 900 K, d'effectuer des rotations jusqu'a 540° 
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et de mesurer la composante transverse de l'aimantation (voir section suivante). Sauf 

indication contraire, les mesures d'aimantation ont ete effectuees a temperature 

ambiante. Son utilisation est entierement controlee par ordinateur. La sequence 

d'acquisition voulue doit done etre prealablement enregistree sous la forme d'un fichier 

de routine interpretable par l'appareil. Un script MatLab a ete cree afin de facilement et 

rapidement obtenir la sequence d'acquisition des courbes de renversement du premier 

ordre, ce type de mesure n'etant pas implante dans le logiciel de controle venant avec 

l'appareil. 

4.4.2 Courbes d"hysteresis vectorielles 

Alors que les detecteurs de base d'un magnetometre a echantillon vibrant 

permettent de mesurer uniquement le signal provenant de l'aimantation (Mx) dans la 

direction du champ magnetique appliquee (Hx), des detecteurs vectoriels donnent 

l'opportunite de mesurer egalement la composante transverse de l'aimantation (My) 

(figure 4.9). 

X Mx 

Figure 4.9 : Decomposition du vecteur aimantation Men composantes parallele (Mx) et transverse (My). 

Etant donne la geometrie d'un reseau de nanofils, trois configurations differentes 

existent. En effet, lorsque Mx est axiale, My ne peut qu'etre transverse [figure 4.10 (a)]. 

Cependant, lorsque Mx est placee dans la direction transverse, il est possible de placer My 

soit axiale [figure 4.10 (b)], soit transverse elle aussi, mais perpendiculaire a Mx 

[figure 4.10(c)]. 

My 
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(a) 

M 

(b) 

M 

(c) 

M 

M 

M 

H 
•#• < + 

H H 

Figure 4.10 : Configurations possibles pour des courbes d'hysteresis vectorielles de reseaux de nanofils. 
(a) Mx : axiale, My : transverse (b) Mx : transverse, My : axiale et (c) Mx : transverse, My : transverse 

Les signaux recueillis perpendiculairement au champ pouvant etre tres faibles, 

une attention particuliere doit etre portee lors de la soustraction des signaux engendres 

par des agents exterieurs a l'echantillon magnetique. II faut notamment mentionner 

qu'un signal lineaire de l'ordre de 120 uemu a 5000 Oe, est mesure, et ce, en l'absence 

de porte-echantillon. De plus, l'alignement du champ avec l'echantillon se trouve a etre 

critique dans cette direction a cause de la geometrie, Mx et My etant donnes 

respectivement par les fonctions cosinus et sinus de Tangle entre Hx et l'aimantation. 

Une faible deviation par rapport a Tangle voulu a done des consequences plus 

importantes sur le signal mesure en_y [figures 4.11 (b) a (d)]. 

Les courbes d'hysteresis vectorielles des reseaux de nanofils uniformes et 

multicouches ont ete mesurees a temperature ambiante, dans les trois configurations. 

Pour tous les echantillons mesures, le signal net en y est demeure en de?a de 1 % du 

signal total, apres ajustement de Tangle de mesure (figure 4.11). Dans ces cas, My peut 

done etre considere comme nul. Ainsi, lors du renversement de l'aimantation, soit il n'y 

a aucune composante de l'aimantation selon y, soit elle demeure, en moyenne, nulle. 

L'ensemble du reseau ne se renverse done pas par rotation coherente, ce qui n'exclut pas 

que les nanofils ou les nanodisques puissent se renverser individuellement par rotation 

coherente. 
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Figure 4.11 : Courbes d'hysteresis vectorielles typiques d'un reseau de nanofils. 
(a) En fonction du champ magnetique parallele Hx 

(b) a (d) Mx vs My pour les configurations respectivement montrees a la figure 4.10 
Le signal My mesure dans la configuration transverse-transverse est presume etre cause 

par une non-uniformite dans l'epaisseur du substrat ou du porte-echantillon. 
(Reseau de nanofils de CoFe, d= 15 nm, D = 55 nm, L = 1,6 um) 

Ainsi, la geometrie particuliere des reseaux de nanofils ferromagnetiques rend 

cette nanostructure particulierement interessante pour tester l'application experimentale 

des courbes de renversement du premier ordre. Les reseaux utilises dans le cadre de cette 

etude ont ete fabriques par electrodeposition dans des membranes d'alumine, puis 

caracterises principalement a l'aide d'un magnetometre a echantillon vibrant. Les 

resultats obtenus a l'aide de la technique des FORC sur des reseaux de nanofils 

uniformes (chapitre 5) et multicouches (chapitre 6) permettront d'aider a la conception 

de dispositifs a haute frequence. 
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Chapitre 5: Reseaux de nanofils uniformes 

Nc me elites pas que ce prohleme est difficile. 
S'il n'elait pas difficile, ce ne seraii pas un prohleme. 

- Marechal Foch 

Le comportement theorique des nanofils uniformes individuels suit les courbes 

d'aimantation decrites par les hysterons de base facile et difficile, selon la direction de la 

mesure. Les resultats FORC correspondants devraient ainsi se situer dans le plan 

(kintm, knter) decrit a la section 3.4, puisque les nanofils sont soumis a un champ 

d'interaction du a l'agencement en reseau, soit anti-parallele (direction axiale) soit 

parallele (direction transverse). Les ecarts observes par rapport a ce comportement 

theorique complexifient 1'interpretation des resultats FORC experimentaux, puisque le 

modele d'analyse physique correspond a une vision simplifiee de la realite. La 

provenance de ces ecarts est etudiee, selon le materiau des nanofils et leurs dimensions 

geometriques, afm de batir un modele complet du comportement magnetique des 

nanofils ferromagnetiques dans un reseau. 

5.1 Revue de litterature 

Deux aspects du comportement magnetique des reseaux de nanofils uniformes 

discutes precedemment dans la litterature sont abordes dans cette section. II s'agit des 

interactions dipolaires et des mecanismes de renversement de l'aimantation. Seuls les 

caracteristiques applicables a des reseaux de nanofils de geometrie semblable a ceux 

etudies dans cette etude (ratio longueur sur diametre superieur a 30) sont discutees. 
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5.1.1 Modelisation du champ d'interaction 

Plusieurs approches ont ete utilisees afin de modeliser le champ d'interaction 

dans un reseau de nanofils. Le principal probleme reside dans la quantite de nanofils 

devant etre prise en compte lors du calcul afm d'obtenir un resultat representatif d'un 

reseau reel. Dans la direction axiale, Hertel a effectue des calculs micromagnetiques 

avec un reseau de 16 nanofils.66 Etant donne le faible nombre de nanofils considered, la 

valeur de champ d'interaction a la saturation est presumee inferieure a la valeur 

provenant d'un reseau infmi. Le champ d'interaction n'est pas uniforme le long des 

nanofils, etant plus eleve aux extremites. 

Afm de pouvoir calculer une valeur refletant un reseau infini, Clime et al. ont 

propose l'idee de separer le reseau en deux zones.56 Typiquement 50 000 nanofils 

constituent la zone centrale, ou le calcul des interactions est fait de maniere discrete et 

numerique. L'influence du reste du reseau est calculee analytiquement. Ce calcul a mene 

a l'obtention d'une expression phenomenologique du champ d'interaction a la 

saturation :57 

HiBt=Msr
2(a(D)-L + b(D)) (5.1) 

ou a(D) et b(D) sont des fonctions phenomenologiques dependantes de la distance entre 

les nanofils (D). Les resultats obtenus montrent un champ d'interaction maximal pres 

des extremites des nanofils, dans la direction axiale. 

Carignan et al. ont par apres developpe un modele de champ effectif dans des 

reseaux de nanofils base sur des expressions des facteurs de desaimantation inter et 

intra-fils.6 Dans la direction axiale, ces calculs suivants ont permis de montrer que la 

localisation en hauteur de la valeur maximale de champ d'interaction dependait de la 

taille du reseau considere. Lorsque la longueur des nanofils est inferieure au rayon du 

reseau, le champ d'interaction est maximal pres des extremites des nanofils, tandis qu'il 

est maximal au centre des nanofils lorsque leur longueur est tres superieure au rayon du 

reseau (figure 5.1). 
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Figure 5.1 : Variation du champ d'interaction a la saturation selon la hauteur dans un nanofil, 
pour des reseaux de differents rayons (en um). 

(L = 10 um, D = 333 nm, courtoisie : L.-P. Carignan) 

5.1.2 Mecanismes de renversement de I'aimantation 

5.1.2.1 Direction axiale 

Le mecanisme de renversement de I'aimantation axiale d'un nanofil differe de 

celui d'un cylindre infini. Wernsdorfer et al. ont montre experimentalement que, pour un 

nanofil individuel de nickel (ratio longueur sur diametre entre 60 et 330), le 

renversement de I'aimantation s'effectuait par nucleation et propagation d'une paroi de 

domaine (figure 5.2), et non par rotation coherente.67 Hertel est parvenu a la meme 

conclusion pour des reseaux de quelques nanofils de nickel, via des simulations 

micromagnetiques.66 Pour un nanofil individuel, la structure de la paroi de domaine est 

principalement le resultat de la competition entre l'energie d'echange et l'energie de 

desaimantation. Ainsi, pour de faibles diametres, la paroi de domaine est transverse, 

tandis qu'elle prend la forme d'un vortex pour de plus grands diametres. Cette transition 

s'effectue autour de 40 nm de diametre pour le Ni.68 
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Figure 5.2 : Representation schematique du renversement de l'aimantation d'un nanofil 
par nucleation et propagation d'une paroi de domaine. 

5.1.2.2 Direction transverse 

Beaucoup moins d'etudes se sont interessees a la direction transverse. 

Neanmoins, des etudes experimentale69 et theorique66 ont montre que l'etat remanent 

d'un nanofil isole apres une saturation transverse differe de la prediction pour une 

particule obeissant au modele de Stoner-Wohlfarth. L'aimantation, au lieu d'etre 

completement alignee selon l'axe du nanofil, cree plusieurs domaines de direction 

anti-parallele le long du nanofil [figure 5.3 (a)]. Cette division provient du fait que deux 

regions du nanofil, assez eloignees l'une de 1'autre pour etre decouplers, peuvent done 

avoir leur aimantation se renversant en direction d'une extremite ou de l'autre du 

nanofil, sans preference. Une paroi de domaine est done uniquement creee lorsque deux 

regions consecutives se renversent en des directions opposees. Henry et al. attribuent a 

ce mecanisme aleatoire le fait que le nombre et la longueur des domaines crees a la 

remanence ne demeurent pas constants pour le meme nanofil.69 
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Hertel a montre par simulation micromagnetique que, autant pour un nanofil 

isole que pour un reseau de quelques nanofils, la separation en domaines mene a la 

creation de parois de domaine a 180° [figure 5.3 (b)]. lis sont orientes vers la saturation 

positive, ce qui explique la faible aimantation remanente. II attribue la coercivite des 

courbes d'hysteresis au renversement irreversible de ces parois de domaine.66 

Figure 5.3 : Etat remanent transverse d'un nanofil isole. 
(a) Microscopie a force magnetique d'un nanofil de Co (tiree de [66]). 

La direction de l'aimantation des differents domaines est indiquee via les fleches rouges et bleues. 
(b) Schemas des orientations possibles de l'aimantation dans des parois de domaine a 180° 

5.2 Echantillons 

Les caracteristiques des series d'echantillons de reseaux de nanofils uniformes 

sont regroupees dans le tableau 5.1, ou les valeurs donnees correspondent aux valeurs 

moyennes. En utilisant des reseaux de nanofils de Ni comme reference, l'influence de la 

composition et des dimensions geometriques a ete etudiee. Sauf indication contraire, les 

resultats presenter proviennent, pour chaque serie, d'un echantillon choisi pour son 

comportement representatif de sa serie. La longueur de ces nanofils est indiquee entre 

parentheses. La direction de l'axe facile influencant fortement le comportement 

magnetique, tous les echantillons analyses ont leur axe facile dans la direction axiale. 
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Tableau 5.1 : Caracteristiques des series d'echantillons de reseaux de nanofils uniformes 

Materiau 

Ni 

Co94Fe5B1 

Co45Fe55 

Cristallinite 

cristallin 

amorphe 

cristallin 
(bcc)70 

Diametre 

(nm) 

175 

175 

15 

Distance 
inter-fil 

(D) 
(nm) 

300 

300 

55 

Longueur 
(L) 

(Mm) 

5-60 
(19) 

5-60 
(25) 

0,5-1,6 
(1.6) 

Aimantation 
a saturation 

(Ms) 
(emu/cm3) 

490 

1500±30062 

192371 

Les echantillons de Ni et de CoFeB ont ete fabriques dans des membranes 

Anodiscs™ 0.02 um via electrodeposition par courant pulse. La zone de filtration, qui 

provoque la formation de nanofils plus minces sur une courte plage, a ete conservee lors 

des mesures magnetiques, a moins d'indication contraire. L'alliage de CoFeB a 

precedemment ete developpe pour ses proprietes magnetiques douces et son aimantation 

a saturation elevee.62 Les details de fabrication sont exposes dans [11]. 

La serie d'echantillons de diametre plus faible renfermant du CoFe a ete 

fabriquee dans des membranes d'alumine faites par anodisation en laboratoire par le 

groupe du Prof. Tsoi, a la Wayne State University.70'72 Les dimensions geometriques 

mentionnees sont approximatives etant donne qu'il n'y a pas eu de microscopie 

electronique effectuee dessus. 

Aucun de ces echantillons ne devrait exhiber d'anisotropie magnetocristalline 

importante. En effet, le CoFeB est amorphe62, tandis que 1'anisotropic magnetocristalline 

massique du Ni et du CoFe est faible. 
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5.3 Comportement axial 

La plupart des etudes concemant les proprietes magnetiques des reseaux de 

nanofils se concentrent sur le comportement magnetique lorsque le champ est applique 

parallelement aux nanofils. Des resultats preliminaries ont ainsi ete presentes et analyses 

dans le cadre de mon projet de maitrise.11 Les resultats presentes ici visent done a 

finaliser 1'interpretation du comportement axial des reseaux de nanofils, en mettant 

l'accent sur les differences presentes comparativement aux resultats theoriques. 

La figure 5.4 rassemble un resultat FORC typique de chaque serie d'echantillon. 

La forme generate de la distribution irreversible (allongee selon l'axe Hu) est 

caracteristique de la zone combinee du plan (kintra, kinter), ce qui est consistant avec la 

forme de l'hysteron associe a un nanofil mesure axialement (hysteron facile, voir 

figure 4.2 (a)) et un champ d'interaction anti-parallele a l'aimantation, tel que predit par 

la modelisation des interactions dipolaires. 
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Figure 5.4 : Resultat FORC axial typique de chaque serie d'echantillons. (a) Ni (b) CoFeB (c) CoFe 
Les raies visibles sur la bande de l'indicateur de reversibilite constituent des artefacts 

dus au bruit present dans les mesures experimentales. 
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5.3.1 Mecanismes reversibles 

Une des principales differences des resultats FORC experimentaux de la 

figure 5.4 avec ceux de la zone combinee du plan {kintra, kinter) est que l'indicateur de 

reversibilite r| n'est pas nul (bande sur l'axe Hu pas completement noire) [figure 5.5 (a)]. 

Ceci indique que les nanofils ne peuvent pas etre uniquement associes a un hysteron 

facile, puisqu'il y a des processus reversibles se produisant lors du renversement de 

1'aimantation [figure 5.5 (b)]. Tel que discute dans la section 5.1.2.1 ci-haut, 

l'aimantation des nanofils ne se renverse done pas par rotation coherente. Ce resultat est 

consistant avec leur faible coercivite (entre 150 et 2500 Oe) comparativement au champ 

d'anisotropie de forme (entre 5000 et 20000 Oe). Ces deux valeurs seraient egales s'il se 

produisait une rotation coherente des nanofils individuels. 

Figure 5.5 : Comparaison des resultats FORC obtenus par le modele d'analyse physique 
concemant le mecanisme de renversement de l'aimantation axiale. 

(a) Renversement coherent (b) Renversement non-coherent 
Les differents stades du renversement de l'aimantation en fonction du temps sont representes en encadre. 

Dans le but de mieux comprendre la provenance de cette partie reversible, la 

separation en courbes d'hysteresis purement reversible et irreversible, a partir des 

courbes de renversement du premier ordre, a ete effectuee (technique expliquee a la 

section 2.2.2). Les resultats sont presenters ci-dessous. 
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Figure 5.6 : Separation de la courbe d'hysteresis totale en courbes purement reversible et irreversible. 
(a) Ni (b) CoFeB (c) CoFe 

Le resultat obtenu pour le CoFeB [figure 5.6 (b)] doit etre utilise avec prudence, 

a cause de la presence d'une grande hysteresis dans la courbe reversible. L'absence 

d'hysteresis importante dans les resultats du Ni et du CoFe [figures 5.6 (a) et (c)] 

signifie que, soit le renversement reversible s'effectue sans etre soumis a un champ 

d'interaction, soit il correspond a des hysterons fondamentaux soumis a un champ 

d'interaction anti-parallele. Dans le cas present, cette deuxieme explication semble plus 

plausible, les courbes purement reversibles saturant aux environs de la valeur maximale 

du champ d'interaction (AHU). 



86 

Les echantillons de Ni et de CoFe presentent sensiblement la meme proportion 

de processus reversibles, soit moins de 25 %, tandis que ce pourcentage semble depasser 

les 50 % dans le cas du CoFeB, ce qui est qualitativement en accord avec les valeurs 

calculees de l'indicateur de reversibilite r\. Pour sa part, la valeur reelle de pourcentage 

pour le CoFe devrait etre superieure a celle lue sur le graphique, car la courbe reversible 

n'est pas saturee a 6000 Oe. 

Plusieurs phenomenes peuvent expliquer la presence de processus reversibles : 

mauvais alignement du champ avec l'echantillon, temperature, deplacement de parois de 

domaine, rotation de l'aimantation, etc. L'alignement des echantillons etant fait a 1'ceil, 

la direction du champ magnetique diverge d'un certain angle par rapport a l'axe des 

nanofils. II est possible de corriger la situation en tournant l'echantillon jusqu'a obtenir 

un signal nul pour l'aimantation transverse My. Cette procedure n'est cependant pas 

effectuee de maniere courante puisque 1) elle requiert la mesure de plusieurs courbes 

d'hysteresis de faibles signaux desquelles il faut soustraire le signal ne provenant pas de 

l'echantillon, ce qui est long et fastidieux et 2) Tangle de divergence trouve par cette 

methode est inferieur a 5°, ce qui a une influence negligeable sur les courbes 

d'hysteresis paralleles a l'aimantation, plus precisement sur leur reversibilite 

[figure 5.7 (a)]. L'alignement visuel des echantillons a done ete preconise. L'effet de la 

temperature s'est avere lui aussi negligeable du point de vue de la reversibilite 

[figure 5.7 (b)], resultat attendu etant donne le volume relativement important des 

nanofils. 
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Figure 5.7 : Tests de 1'influence de divers parametres sur la proportion de reversibilite. 
(a) Alignement entre le champ magnetique applique et l'axe des nanofils 

(3° correspondant a un alignement parfait) 
(b) Temperature de la mesure 

(CoFe, L = 1,6 u.m, direction axiale) 

Comme mentionne dans la section 5.1.2.1, selon l'hypothese la plus repandue, le 

renversement de l'aimantation des nanofils se fait par nucleation-propagation. Dans ce 

cas, un deplacement de paroi de domaine le long des nanofils va induire une pente 

positive au debut des courbes de renversement du premier ordre, d'ou une augmentation 

de l'indicateur de reversibilite TJ. TOUS les nanofils non satures dans lesquels un domaine 

d'aimantation opposee a ete nuclee vont voir la direction de propagation de leur paroi 

s'inverser apres le point de renversement. Cette hypothese ne peut cependant expliquer 

la baisse reversible d'aimantation se produisant avant la nucleation dans les nanofils, 

plus importante dans le cas du CoFe. Elle est presumee provenir d'une rotation de 

l'aimantation aux endroits ou le champ d'interaction est maximal, mais que le champ 

total demeure inferieur au champ de nucleation. La figure 5.8 resume ces hypotheses. 



•4—< c 
CO 
E 
< 

Champ magnetique, H 
Figure 5.8 : Mecanismes reversibles possibles de renversement de l'aimantation 

Une grande partie de la reversibilite mesuree pour le CoFeB pourrait etre une 

reversibilite effective, etant donne la faible coercivite des nanofils (< 100 Oe) et le 

champ d'interaction eleve (3100 Oe). Une deviation locale du champ d'interaction de 

l'ordre de 200 Oe creerait une situation propice au retournement instantane de certains 

nanofils des la creation du point de renversement. Le fait que la valeur de r\ mesuree 

pour le CoFeB soit plutot constante, comparativement aux autres echantillons, est en 

accord avec cette hypothese [figure 5.4 (b)]. 

5.3.2 Mecanismes irreversibles 

5.3.2.1 Elongation selon l'axe H„ 

Les sections transversales de la distribution irreversible prises parallelement a 

l'axe Hu presentent des extremites abruptes, telles que montrees a la figure 5.9. 

Cependant, toutes les sections montrent un pic central, plus defini dans le cas du CoFeB. 
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Figure 5.9 : Sections transversales de la distribution irreversible parallele a l'axe Hu. 

Cette caracteristique signifie que la somme des interactions dipolaires entre 

chaque nanofil (qui, elles, diminuent selon l'inverse de la distance au cube) ne peut pas 

etre uniquement representee, en terme de consequence, par un champ d'interaction de 

type moyen negatif, i.e. uniforme [figure 5.10 (a)]. Selon l'hypothese que le champ 

d'interaction dans un reseau infini s'apparente a un champ moyen, une interpretation 

possible est que les pics centraux soient causes par les nanofils situes aux extremites des 

echantillons. En effet, le champ d'interaction y est inferieur comparativement au centre 

de l'echantillon, les nanofils ayant moins de voisins. Ainsi, une quantite superieure de 

nanofils se renversent sous l'influence d'un faible champ d'interaction, ce qui se traduit 

par un pic au centre des sections transversales selon Hu [figure 5.10 (b)]. Cette hypothese 

est renforcee par la variabilite observee de la forme de ce pic pour differentes mesures 

de morceaux provenant du meme echantillon. 
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Figure 5.10 : Comparaison des resultats FORC obtenus par le modele d'analyse physique concemant la 
distribution spatiale de champ d'interaction (representee en mauve) dans le reseau de nanofils. 

(a) Distribution uniforme (b) Distribution non-uniforme 

L'accord entre les valeurs quantitatives du champ d'interaction global (AHU) 

extraites des resultats FORC de CoFeB et de Ni et celles donnees par un modele 

phenomenologique [equation (5.1)] a precedemment ete montre durant ma maitrise.11 

5.3.2.2 Position selon l'axe Ha 

Comme visible sur la figure 5.4 et mis en evidence sur la figure 5.11, les 

distributions irreversibles des reseaux de nanofils peuvent ne pas etre paralleles a l'axe 

Hu. Ce phenomene est plus preeminent dans le cas du CoFeB. 

La variation du maximum de la distribution irreversible est pratiquement nulle 

dans le cas du Ni, elle peut done etre considered comme etant parallele a l'axe Hu. De 

meme, la coercivite des nanofils peut etre considered comme uniforme. Cette variation 

du maximum augmente lineairement avec Hu pour le CoFe, le comportement 

normalement attendu lorsqu'il y a une distribution de coercivite pour les nanofils. 
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Figure 5.11 : Variation de la position en Hc du maximum de la distribution irreversible 
par rapport a HC

F0RC, en fonction de Hu. 
L'echelle selon Hu est normalisee afin de pouvoir comparer adequatement les differentes courbes. 

Les oscillations visibles dans la courbe du CoFeB sont causees 
par la faible largeur de la distribution irreversible dans ce cas. 

Dans le cas du CoFeB, la variation augmente puis diminue fortement lorsque Hu 

augmente. L'explication avancee repose sur le fait que le champ d'interaction du aux 

interactions dipolaires entre les nanofils n'est pas uniforme selon la hauteur dans les 

nanofils (voir figure 5.1). Lorsque l'aimantation est positive, le champ d'interaction est 

parallele a l'aimantation des nanofils devant etre renverses pour retourner a la saturation 

positive. Le renversement s'effectue done a l'endroit du nanofil ou la valeur de champ 

d'interaction est minimale, en valeur absolue. A l'inverse, lorsque l'aimantation est 

negative, le champ d'interaction est anti-parallele. Le renversement debute done la ou la 

valeur absolue de champ d'interaction est maximale. 
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Cette distribution de valeurs de champ d'interaction le long des nanofils va 

induire une non-linearite dans la distribution irreversible. La figure 5.12 (b) ci-dessous 

presente le resultat simule d'hysterons faciles « soumis » a deux valeurs legerement 

differentes de champ d'interaction moyen, ce qui brise le parallelisme observe a la 

figure 5.12 (a). 

-800 -400 0 400 

H (Oe) 

800 

Figure 5.12 : Comparaison des resultats FORC obtenus par le modele d'analyse physique concernant la 
distribution spatiale de champ d'interaction (representee en mauve) le long des nanofils. 

(a) Distribution uniforme 
(b) Distribution non-uniforme (deux champs d'interaction moyen differents) 
(c) Variation de la position en Hc du maximum de la distribution irreversible 

par rapport a HC
F0RC en fonction de Hu. 
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Les resultats experimentaux presentes a la figure 5.9 sont plus complexes a 

simuler entierement, puisqu'ils decoulent a la fois d'une distribution de coercivite et de 

champ d'interaction le long des nanofils. Une valeur precise de la coercivite moyenne 

des nanofils situes dans un reseau est done tres difficile a obtenir. Le tableau ci-dessous 

resume les differentes valeurs de coercivite. 

Tableau 5.2 : Valeurs de coercivite extraites selon differentes methodes 

Serie 

Ni 

CoFeB 

CoFe 

Longueur 
(Mm) 

19 

25 

1,6 

U Hyst 

(± 2 Oe) 

(courbe 
totale) 

198 

98 

2442 

U FORC 

(±10Oe) 

210 

170 

2500 

Hc
Hvst 

(± 2 Oe) 

(courbe 
irreversible) 

254 

-

2688 

Selon le modele d'analyse physique developpe au chapitre 3, puisqu'il y a une 

partie reversible, une distribution de coercivite des mecanismes irreversibles et un 

champ d'interaction anti-parallele, la valeur reelle de la coercivite moyenne des nanofils 

devrait se situer entre Hc
Hyst, la coercivite globale du reseau mesuree sur la courbe 

d'hysteresis totale, et Hc
FORC. Cependant, etant donnee la variation de la position selon 

l'axe Hc de la distribution irreversible, la valeur obtenue pour Hc
FORC n'est pas identique 

a celle consideree dans le modele d'analyse physique. Ceci explique peut-etre pourquoi 

la valeur de la coercivite de la courbe purement irreversible est superieure a Hc
FORC, 

alors qu'elle donne la coercivite moyenne dans le cadre du modele d'analyse physique. 
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5.3.2.3 Distribution irreversible additionnelle 

Tous les resultats FORC experimentaux de reseaux de nanofils presentent une 

distribution irreversible additiormelle (figure 5.13). Elle est localisee pres de la 

saturation, sans extension selon l'axe Hu. 

Plusieurs hypotheses ont ete emises pour expliquer la presence de cette 

distribution et se sont averees fausses apres verification experimentale. Ainsi, la 

distribution irreversible additiormelle n'est pas causee par la zone de filtration situee a la 

base des pores, ni par la distribution de longueur des nanofils, de l'ordre de 20 %, 

observee habituellement. Ces deux hypotheses ont ete testees en enlevant la partie 

non-uniforme des nanofils par polissage de l'echantillon. Sa position constamment situee 

pres du champ de saturation de l'echantillon rend peu probable la presence de particules ou 

de defauts de coercivite superieure a celle des nanofils, mais egale au champ de saturation. 

Comme observable sur la figure 5.13 et constate sur d'autres echantillons 

([figures 6.6 (a) et 6.7 de [11], [15]), cette distribution est preponderante dans le cas de 

nanofils de faibles diametres. Elle s'avere aussi posseder une plus grande distribution 

selon l'axe Hc dans ces cas-la. Selon l'hypothese formulee precedemment selon laquelle 

l'aimantation des nanofils se renverse par nucleation-propagation, elle pourrait etre causee 

par rannihilation des parois de domaine. Le champ necessaire pour completement saturer un 

nanofil peut etre identique pour chaque nanofil. Cependant, ce champ sera atteint pour des 
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valeurs differentes de champ applique, puisque le champ d'interaction du aux interactions 

dipolaires augmente lorsque l'echantillon approche de la saturation. La distribution 

additionnelle est done vue comme une distribution de champ d'interaction positif, puisque le 

champ d'interaction favorise le maintien de l'aimantation lors de l'approche a la saturation. 

En considerant deux courbes de renversement du premier ordre commencant 

avec une aimantation negative, la quantite de nanofils completement satures 

positivement aux champs de renversement differe. La courbe B ayant plus de nanofils a 

saturer, i.e. dont il faut annihiler les parois de domaine creees lors du renversement, son 

approche a la saturation est differente que celle de la courbe A (figure 5.14), ce qui mene 

a la creation d'une distribution irreversible. 

—i ' 1 ' 1 ' 1 ; |,.,„ 
Approches a la ^/f^ 

saturation differentes .••'" /Yf 

Moins'de nanofils / / / 
possedant des parois /1j 

de domaine v ' // 

WjjK)fr^^^ Ij 

Plus/de nanofils / / 
possedant des parois / / 

..de domaine J/ / 

Hr(B) ^ ^ ^ r ^ ^ / 

Champ magnetique, H 
Figure 5.14 : Approches a la saturation dependantes de la quantite de nanofils 

contenant des parois de domaine. 

Toutes les distributions irreversibles observees se situent autour de 

Hc = Hc
FORC + AHU, ce qui est la localisation attendue pour une distribution d'hysterons 

faciles soumis a un champ d'interaction moyen parallele de valeur AHU (voir 

section 3.3.1.1, zone Hc du plan {kintra, kinter)). 
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5.4 Comportement transverse 

5.4.1 Mecanismes irreversibles 

Avec un champ magnetique applique dans la direction perpendiculaire a l'axe 

des nanofils, le comportement theorique d'un nanofil correspond a une rotation 

coherente et continue de l'aimantation. L'hysteron de base difficile represente 

adequatement ce comportement (voir figure 4.2 (b)). Puisqu'il est completement 

reversible, la fonction de distribution FORC attendue est nulle en tous points. Les courbes 

d'hysteresis majeures mesurees des reseaux de nanofils uniformes presentent toutefois une 

hysteresis (figure 5.15). La presence de cette hysteresis peut devenir un important 

probleme lors de la conception de dispositifs dont un champ magnetique alternatif serait 

perpendiculaire aux nanofils, puisque cela provoquerait des pertes d'energie et un 

degagement de chaleur. Le comportement experimental des reseaux differe done du 

comportement theorique et les resultats FORC devraient presenter une partie irreversible. 
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Figure 5.15 : Courbes d'hysteresis majeures transverses typiques des reseaux de nanofils uniformes. 
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Les resultats FORC correspondants aux courbes d'hysteresis presentees a la 

figure 5.15 sont montres a la figure 5.16. 

Figure 5.16 : Resultat FORC transverse typique de chaque serie d'echantillons (a) Ni (b) CoFeB (c) CoFe 

A part le fait que leur reversibilite soit elevee, telle qu'attendue, les resultats 

FORC different beaucoup selon la serie. Non seulement les formes des distributions 

irreversibles sont variees, mais leur nombre aussi, l'echantillon de Ni presentant deux 

parties irreversibles distinctes. Afin d'identifier la provenance du ou des renversements 

de l'aimantation irreversibles, l'aimantation remanente (Mr) de chaque echantillon a ete 

extraite a partir des courbes d'hysteresis majeures. La figure 5.17 (a) presente les 
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resultats en fonction de la longueur des nanofils, tandis que la figure 5.17 (b) les 

presente en fonction de 1'inverse de la longueur. 
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Figure 5.17 : Aimantation remanente en fonction de (a) longueur et (b) inverse de la longueur. 
(Les lignes pointillees representent la regression lineaire.) 

Le graphique de Paimantation remanente en fonction de l'inverse de la longueur 

des nanofils est plus interessant, puisque l'obtention d'une droite renseigne sur la 

presence de phenomenes se produisant de maniere localisee dans les nanofils, par 

exemple, aux extremites : 

M. L 
(5.2) 

La pente A donne directement la longueur dans les nanofils ou 1'aimantation 

remanente demeure fixee dans la direction de la saturation positive, et ce, 

independamment de leur longueur totale. L'ordonnee a l'origine B, pour sa part, 

represente la fraction d'aimantation remanente dans le reste des nanofils, quelle que soit 

leur longueur. Ces concepts sont representes a l'aide de la figure 5.18. 

B (%) A(nm) 
Figure 5.18 : Representation schematique de la signification physique 

des parametres A et B de Pequation (5.2). 
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Les deux series d'echantillons fabriquees dans des membranes commerciales 

presentent un comportement lineaire a la figure 5.17 (b). La pente dans les deux cas est 

identique : A = (240 ± 20) nm pour le CoFeB et A = (240 ± 60) nm pour le Ni. Ceci 

indique que, pour tous les echantillons fabriques dans ces membranes, il y a toujours une 

epaisseur d'environ 240 nm ou l'aimantation est bloquee. Le faible nombre de points 

experimentaux ne permet pas d'obtenir une valeur precise de cette epaisseur, mais c'est 

le comportement lineaire qui represente le resultat important. L'hypothese proposee est 

que ce serait la fin de la zone de filtration des membranes commerciales, laquelle fait 

entre 500 et 750 nm environ, qui causerait ce blocage, a cause des ramifications. 

La zone de filtration de deux echantillons, un de Ni et un de CoFeB, a done ete 

enlevee par polissage avant de refaire les mesures magnetiques. La figure 5.19 montre 

une image prise au microscope electronique a balayage de la base des nanofils apres le 

polissage. La zone de filtration a completement ete enlevee, le diametre des nanofils 

etant en moyenne de 175 nm et ceux-ci apparaissent disperses et non en petits groupes. 

Figure 5.19 : Vue de dessous d'une membrane commerciale d'alumine contenant des nanofils de Ni dont 
la zone de filtration a ete completement enlevee par polissage. 
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La difference engendree au niveau des courbes d'hysteresis majeures est montree 

a la figure 5.20. La consequence principale est la diminution de l'aimantation remanente 

jusqu'a la valeur de B, ce qui s'accompagne d'une diminution de la coercivite. Les 

valeurs sont regroupees dans le tableau 5.3. 
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Figure 5.20 : Zoom des courbes d'hysteresis majeures transverses mesurees avec (ligne pleine) 
et sans (ligne pointillee) la zone de filtration. 

Tableau 5.3 : Influence de la zone de filtration sur les valeurs d'aimantation remanente 

et de coercivite dans la direction transverse 

Material! 

Ni 

CoFeB 

Aimantation remanente [MJMS) (%) 

Avec zone 
de filtration 

6,07 ± 0,05 

2,36 ± 0,05 

Sans zone 
de filtration 

4,29 ± 0,05 

1,46 ±0,05 

B 

4.3 ±0,6 

1.4 ±0,2 

Coercivite {Hc
Hyst) (Oe) 

Avec zone 
de filtration 

136 ±2 

142 ±2 

Sans zone 
de filtration 

94 ±2 

91 ± 2 
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Dans les deux cas, les valeurs d'aimantation remanente obtenues concordent avec 

la valeur predite (B). L'hypothese que la zone de filtration des membranes commerciales 

bloque l'aimantation vers la saturation transverse positive, ce qui fait augmenter la 

coercivite, est done verifiee pour ces deux echantillons. Les mesures magnetiques 

transverses d'echantillons fabriques dans ces membranes devraient ainsi toujours etre 

effectuees sans cette zone de filtration. Les resultats FORC obtenus dans cette condition 

sont presentes ci-dessous. 

Figure 5.21 : Resultats FORC transverses sans la zone de filtration, (a) Ni (b) CoFeB 
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La comparaison entre les figures 5.16 et 5.21 montre que les parties irreversibles 

situees a Hc = 400 Oe (Ni) et 850 Oe (CoFeB) sont dues au renversement de 

raimantation bloquee par la zone de filtration. Les diagrammes FORC sans zone de 

filtration presentent plus de bruit, etant donne qu'ils ne proviennent que de quelques 

pourcents de l'aimantation totale, ce qui rend leur analyse plus difficile. Une etude plus 

approfondie, notamment a l'aide de simulations micromagnetiques, est necessaire avant 

de pouvoir affirmer que la forme de la distribution irreversible visible sur la figure 5.21 

est due au renversement des parois de domaines creees entre les regions dont 

l'aimantation se renverse de maniere coherente. D'autres phenomenes pourraient aussi 

etre presents et contribuer de maniere significative au renversement irreversible, comme 

des domaines de fermeture aux extremites des nanofils. 

Pour les echantillons de CoFe, leur longueur (entre 0,5 et 1,6 urn) et leur 

diametre (15 nm) sont beaucoup plus faibles, mais leur aimantation remanente plus 

elevee (entre 8 et 12,5 %). Ces resultats rendent le renversement des parois de domaine 

moins probable comme mecanisme de renversement irreversible principal. Des tests 

effectues sur ces echantillons ont neanmoins montre qu'ils avaient une structure 

multidomaine d'orientations opposees et axiales a l'etat de desaimantation.72 La forme 

allongee de la partie irreversible [figure 5.16 (c)] est semblable a celle creee par une 

distribution de longueur non-uniforme (voir annexe C). Des analyses plus poussees, 

notamment de microscopie electronique, afin de connaitre l'uniformite de la longueur 

des nanofils et de mesures FORC apres uniformisation de la longueur, sont necessaires 

avant de pouvoir cone lure sur le renversement transverse de ces echantillons. Ces 

experiences etant partiellement destructives, elles n'ont pu etre effectuees sur les 

echantillons detenus actuellement. Neanmoins, puisque la fabrication de membranes 

d'alumine nanoporeuse de faible diametre est en voie d'etre maitrisee au Laboratoire de 

Magneto-Electronique, la fabrication d'echantillons specialement destines a la 

verification de ces hypotheses est maintenant envisageable. 
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5.4.2 Mecanismes reversibles 

Le comportement magnetique des reseaux de nanofils etant principalement une 

rotation coherente et reversible de l'aimantation en direction de l'axe des nanofils, une 

modelisation de la partie reversible de la courbe d'hysteresis est possible. 

A la saturation, le champ d'interaction cree par les interactions dipolaires entre 

les nanofils favorise l'aimantation, mais diminue en intensite au fur et a mesure que 

l'aimantation totale diminue. Le champ effectif du reseau, qui est la somme du champ 

d'anisotropie de forme et du champ d'interaction, va ainsi changer legerement de 

direction durant la mesure d'une courbe d'hysteresis, ce qui a pour consequence 

principale de courber les approches a la saturation (figure 5.22). 
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Figure 5.22 : Effet du champ d'interaction positif sur les courbes d'hysteresis transverses. 
(a) Schematisation du champ effectif du reseau 

(b) Courbes d'hysteresis simulees selon le modele de Stoner-Wohlfarth 
(Hk = 500 Oe, 0 passant de 80° (M= +1) a 100° (M= -1)) 

Lors de la simulation, les valeurs elevees de ratio longueur sur diametre, entre 

100 et 150, justifient l'utilisation de l'expression valable du champ d'anisotropie de 

forme pour un cylindre infini, soit 0,5M, (en Oe). La valeur du champ d'interaction a la 

saturation a ete prise comme etant la moitie du AHU mesure dans la direction axiale. Les 

angles de deviation initiate du champ effectif sont ainsi entre 5 et 10°. La comparaison 

avec les courbes d'hysteresis experimentales est effectuee a la figure 5.23. 
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Figure 5.23 : Comparaison entre les courbes d'hysteresis transverses 
experimentales et simulees a l'aide d'hysterons Stoner-Wohlfarth. 

(a) Ni (b) CoFeB (c) CoFe 

La concordance entre les courbes experimentales et simulees est relativement 

bonne pour les echantillons de Ni [figure 5.23 (a)] et de CoFeB [figure 5.23 (b)]. Ce 

resultat renforce l'hypothese que la quasi-totalite de l'aimantation se renverse de 

maniere coherente et reversible vers l'axe des nanofils. Dans le cas du CoFe, le champ 

d'anisotropic utilise est trop eleve comparativement au resultat experimental. Une 

explication possible est que le diametre reel des nanofils soit superieur a celui estime, ce 

qui reduit rapidement le ratio longueur/diametre et la valeur de Hk devant etre utilisee. 
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5.5 Synthese 

Les courbes de renversement du premier ordre de trois series de reseaux de 

nanofils uniformes (Ni, d=175 nm, CoFeB, d- 175 nm et CoFe, d= 15 nm), ayant tous 

un axe facile selon l'axe des nanofils, ont ete mesurees. Les resultats ont permis de 

mettre en evidence les differences entre le comportement magnetique experimental et 

celui theorique. 

Dans la direction axiale, la presence d'une partie reversible non-negligeable et 

une coercivite de beaucoup inferieure au champ d'anisotropie de forme sont consistants 

avec un renversement de l'aimantation des nanofils par nucleation-propagation, tel que 

rapporte dans la litterature, et non par rotation coherente. La forme de la distribution 

FORC suggere que le champ d'interaction anti-parallele n'est pas uniforme d'un nanofil 

a l'autre, ni le long d'un nanofil. Cette non-uniformite rend tres difficile l'extraction 

d'une valeur precise de la coercivite moyenne des nanofils. Finalement, une distribution 

irreversible additionnelle serait creee par la saturation complete des nanofils, effectuee a 

des valeurs differentes de champ d'interaction parallele a l'aimantation. 

Dans la direction transverse, des mecanismes de renversement irreversibles se 

produisent en faible proportion. Dans les echantillons fabriques dans les membranes 

commerciales, une partie de ces processus est due a de l'aimantation piegee dans la zone 

de filtration. La majorite de leur comportement magnetique peut etre modelise par un 

renversement coherent regi par le champ d'anisotropie de forme et le champ 

d'interaction parallele variant en grandeur et direction selon l'aimantation totale. 
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Chapitre 6: Reseaux de nanofils multicouches 

// doesn't matter how beautiful your theory is, 
it doesn't matter how smart you are. 

If it doesn't agree with experiment, it's wrong. 
- Richard Feynman 

Le fait d'avoir une structure composee d'une alternance de nanodisques 

magnetiques et non-magnetiques modifie considerablement le comportement 

magnetique d'un reseau de nanofils. Un des principaux avantages des nanofils 

multicouches comparativement aux nanofils uniformes est la possibility de controler 

l'anisotropie magnetique effective du materiau en changeant les differentes epaisseurs 

des couches.6'74 Cette caracteristique fait que les reseaux de nanofils multicouches sont 

des candidats interessants pour des dispositifs a haute frequence75, notamment des 

circulateurs76. 

Les resultats obtenus a l'aide des courbes de renversement du premier ordre de 

reseaux de nanofils multicouches de Ni/Cu sont presentes dans ce chapitre. Les mesures 

ont ete effectuees a la fois dans la direction axiale et transverse. Ces resultats ont fait 

l'objet d'un article dans la revue IEEE Transactions on Magnetism20 et une presentation 

orale a la 2008 International Magnetics Conference (INTERMAG) . 

6.1 Revue de litterature 

Les premiers reseaux de nanofils multicouches ont ete fabriques simultanement 

en 1994 par les groupes de Ansermet59 et de Ferain et Legras60. Leur motivation etait 

d'obtenir une nanostructure montrant une grande reponse de magnetoresistance geante 

(GMR), i.e. un changement de la resistance electrique selon l'orientation relative de 

l'aimantation des couches. Avec des nanofils de (Co,Ni,Fe)/Cu, ils ont obtenu des 

resultats variant entre 10 et 15 %. 
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Comparativement a un empilement de couches minces, les nanofils multicouches 

possedent l'avantage d'avoir un petit diametre, ce qui induit une resistance electrique 

elevee et done un signal plus facile a obtenir. La grande majorite des etudes 

subsequentes faites sur des reseaux de nanofils multicouches a done ete effectuee dans le 

but de realiser des dispositifs a magnetoresistance geante.77 Les aspects generalement 

investigues sont ainsi aux niveaux structural (cristallinite des couches , diffusion aux 
70 SO Rl 

interfaces ' ) et de signal de magnetoresistance geante obtenu . 

Du cote des divers mecanismes de renversement de l'aimantation des 

nanodisques ferromagnetiques, Tang et al.74 ont observe, pour des echantillons de 

CoNi/Cu, un passage d'un axe facile a un plan facile en augmentant l'epaisseur des 

couches magnetiques, celle des couches non-magnetiques etant conservee constante. lis 

attribuent ce passage a un changement de mecanisme de renversement, passant d'une 

rotation coherente a un melange de rotation coherente et incoherente (curling). De leur 

cote, Tan et Stadler82 ont mesure les courbes d'aimantation vectorielle de reseaux de 

Co/Cu dont l'epaisseur de Cu varie entre 0,5 et 5 nm. Cependant, leurs conclusions 

doivent etre considerees avec prudence, puisque la proportion d'aimantation transverse 

mesuree dans la plupart des cas est faible et qu'aucune discussion a ce sujet ou 

concernant l'alignement des nanofils avec le champ magnetique n'est faite dans Particle. 

6.2 Echantillons 

Les echantillons de reseaux de nanofils magnetiques multicouches etudies sont 

constitues d'une alternance de nanodisques de nickel et de cuivre (figure 6.1). lis ont ete 

fabriques dans des membranes Anodiscs™ 0.02 urn (diametre =175 nm, distance inter-

fil = 300 nm) par Louis-Philippe Carignan. L'electrodeposition a ete effectuee dans un 

seul bain electrolytique, ou la concentration de cuivre a ete gardee faible afin de 

minimiser la codeposition avec le nickel. La tension appliquee a ete variee entre -1 V 

(depot du Ni) et -0,56 V (depot du Cu), durant le laps de temps necessaire pour obtenir 

les epaisseurs t voulues des nanodisques, afin de faire varier le ratio des epaisseurs de 

Cu et de Ni. Le tableau 6.1 resume les caracteristiques de chaque echantillon etudie. 
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Figure 6.1 : Nanofil multicouche. 
(a) Schema de la structure 

(b) Vue en section d'un reseau (Ni20/Cul0, courtoisie : L.-P. Carignan) 

Tableau 6.1 : Caracteristiques geometriques des echantillons de reseaux de nanofils 

multicouches 

Nom 

Ni50/Cu15 

Ni20/Cu10 

Ni30/Cu35 

Nombre de 
couches 

500 

500 

50 

Epaisseur 
de Ni (fM) 

(nm) 

50 

20 

30 

Epaisseur 
de Cu (tCu) 

(nm) 

15 

10 

35 

Ratio tcu/tNi 

0,3 

0,5 

1,17 

Longueur 
totale (L) 

(Mm) 

32,5 

15 

3,25 

Les mesures des spectres de resonance ferromagnetique selon Tangle entre les 

directions axiale et transverse et des courbes d'hysteresis majeures, faites precedemment 

par Louis-Philippe Carignan6, ont montre que chaque echantillon presentait une 

anisotropic uniaxiale effective selon l'axe des nanofils. Les deux premiers (Ni50/Cul5 

et Ni20/Cul0) possedent ainsi un axe facile, tandis que le troisieme (Ni30/Cu35) 

possede plutot un plan facile. Ce comportement concorde avec les resultats observes par 

Tang et a I..74 
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6.3 Anisotropic 

6.3.1 Mesure de Vindicateur de reversibilite 

Cette caracteristique de la serie d'echantillons a ete utilisee afin de tester l'utilite de 

l'indicateur de reversibilite r\ dans un contexte experimental. Le minimum des courbes de r| 

en fonction du champ magnetique, dans les directions axiale et transverse [figures 6.2 (a) 

et (b)], presente une dependance selon le ratio des epaisseurs des couches [figure 6.2 (c)]. 
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Figure 6.2 : Indicateur de reversibilite r\ pour les reseaux multicouches. 
Courbes en fonction du champ magnetique dans la direction (a) axiale (b) transverse 

(c) Valeur minimum de l'indicateur de reversibilite, mesuree sur (a) et (b), 
en fonction du ratio des epaisseurs des couches 
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Le resultat obtenu a la figure 6.2 (c) montre que le minimum de r\ provenant des 

mesures axiales et transverses augmente et diminue respectivement avec le ratio tcJtm-

II se cree ainsi un croisement entre les courbes (autour de tcJtm =1), dans la zone ou a 

ete observe le passage de l'axe facile au plan facile. Un reseau de nanofils multicouches 

de ce ratio d'epaisseurs devrait ainsi etre isotrope (ou presque) du point de vue 

magnetique. Le minimum des courbes de r\ semble done un outil adequat pour 

caracteriser experimentalement Panisotropie. D'autres mesures sur des series 

d'echantillons differents doivent cependant etre effectuees afin de mieux comprendre 

dans quel cas e'est un outil applicable ou non. 

6.3.2 Modelisation des interactions dipolaires 

Dans le but de predire theoriquement Panisotropie d'un reseau de nanofils 

multicouches, une modelisation des interactions dipolaires entre les nanodisques a ete 

effectuee par Louis-Philippe Carignan.6 Elle permet d'obtenir Pinfluence du ratio tcu/tm 

sur les differents facteurs de desaimantation (inter-fil, intra-fil et de forme) (figure 6.3). 

Figure 6.3 : Provenance des champs d'interaction dans les reseaux de nanofils multicouches. 
(a) Direction axiale (b) Direction transverse 
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Les figures 6.4 (a) et (b) montrent que lorsque tcJtm augmente, le facteur de 

desaimantation inter-fil diminue, alors que la somme des facteurs de desaimantation 

intra-fil et de forme augmente. Ceci mene a une diminution du champ effectif 

[figures 6.4 (c) et (d)] et ainsi au passage d'un axe facile a difficile pour la direction 

axiale, tel qu'observe experimentalement. 
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Figure 6.4 : Resultats de la modelisation des interactions dipolaires dans les reseaux de nanofils 
multicouches en fonction du ratio des epaisseurs. 

(d= 170 nm, D = 330 nm, porositeP = 0,17) 
(a)-(b) Facteurs de desaimantation 

(c)-(d) Champ effectif 

Le raisonnement precedent assume que les differences entre les echantillons sont 

dominees par la valeur du ratio tcJtm et neglige les effets, presumes faibles, de la 

difference de longueur entre les echantillons. 
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6.4 Comportement axial 

Les resultats FORC mesures dans la direction axiale sont presentes ci-dessous. 

Tous exhibent une partie reversible et au moins une irreversible creee sous l'influence 

d'un champ d'interaction anti-parallele de type moyen. La forme de la distribution 

irreversible de Ni50/Cul5 est d'ailleurs caracteristique d'une distribution de coercivite 

[figure 6.5 (a)]. La fleche sur le graphique indique la branche qui est produite par la fin 

du renversement de l'aimantation (voir section 3.3.2). 

H(Oel 
1000 

\ w 
N \ \ 

sHOi 
Figure 6.5 : Resultats FORC de reseaux de nanofils multicouches (direction axiale). 

La fleche indique la branche creee par la fin du renversement de l'aimantation, 
tandis que les parties de « queue a Hc eleve » sont encerclees. 

(a) Ni50/Cul5 (b) Ni20/Cul0 (c) Ni30/Cu35 
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6.4.1 Coercivite 

La figure 6.6 presente revolution de la coercivite des echantillons (Hc
Hyst) et de 

HC
F0RC en fonction du ratio tcJtm- Toutes deux sont decroissantes, ce qui est consistant 

avec une transition vers un plan facile. Leur difference reste sensiblement constante, soit 

70 Oe. La superiorite de Hc
FORC par rapport a Hc

Hyst est consistante avec la presence 

d'une partie reversible et d'un champ d'interaction anti-parallele a 1'aimantation. 
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Figure 6.6 : Coercivite en fonction du ratio des epaisseurs (direction axiale). 
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6.4.2 Champ d'interaction 

La valeur du champ d'interaction proportionnel et anti-parallele a l'aimantation 

semble dependre principalement de l'epaisseur des nanodisques de Ni. La figure 6.7 

montre que le champ d'interaction global AHU, extrait des resultats FORC, est 

proportionnel a tm- Une explication probable est que, etant donne que les interactions 

dipolaires sont proportionnelles au volume magnetique, ceci revient a l'epaisseur des 

couches de Ni puisque les nanofils ont sensiblement le meme diametre. 

Comme observe precedemment pour les reseaux de nanofils uniformes, le champ 

d'interaction semble non-uniforme dans le reseau. En effet, les distributions irreversibles 

des reseaux de nanofils multicouches presentent, elles aussi, un pic autour de Hu = 0. 
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Figure 6.7 : Champ d'interaction global AHU en fonction de l'epaisseur des couches de Ni. 
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6.4.3 Partie irreversible additionnelle 

Les resultats FORC de deux des trois echantillons montrent clairement une partie 

irreversible additionnelle, entouree sur la figure 6.5. Dans les deux cas, elle se presente 

comme une excroissance de la partie principale, localisee le long de l'axe Hc et 

diminuant de hauteur a mesure que Hc augmente, d'ou leur nom de « queue a Hc eleve ». 

Une hypothese expliquant leur presence serait que le faible volume magnetique des 

nanodisques conduit a une grande non-uniformite dans le champ d'interaction ressenti 

par les nanodisques. En effet, ceux situes aux extremites de l'echantillon et des nanofils 

possedent moins de voisins que ceux situes au centre de l'echantillon et sont done 

soumis a un champ d'interaction plus faible. Leur comportement magnetique se 

rapproche plus de celui de nanodisques isoles, i.e. avec une grande coercivite, ce qui se 

traduit par Pelongation de la partie irreversible sur l'axe Hc. 

La separation en courbes d'hysteresis purement reversibles et irreversibles n'a pu 

etre effectuee sur ces echantillons, car les echantillons ne sont pas satures a la fin de la 

plage couverte par les courbes de renversement du premier ordre, ce qui aurait fausse les 

resultats. Etant donnee la lente approche a la saturation de ces echantillons, des mesures 

specifiques, prenant uniquement les premiers points de chaque courbe, devraient etre 

effectuees afm de pouvoir appliquer la technique de separation des courbes. 

6.5 Comportement transverse 

Pour la direction transverse, les courbes de renversement du premier ordre et les 

courbes majeures ont ete mesurees sans enlever la zone de filtration. Etant donnee la 

structure en nanodisques, l'hypothese que cette zone n'influence pas de maniere 

importante le comportement magnetique des echantillons est avancee. Cependant, seule 

une etude plus poussee en comparant les resultats avec et sans zone de filtration 

permettrait de connaitre reellement la portee de celle-ci. Les resultats presentes dans 

cette section doivent done etre consideres avec prudence. 
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Les resultats FORC transverses des trois echantillons de nanofils multicouches 

sont presentes a la figure 6.8. L'hypothese enoncee ci-dessus est confortee par deux 

observations. Premierement, il y a une nette difference entre les distributions FORC 

selon la direction de l'axe facile. Deuxiemement, lorsque l'axe des nanofils est facile, les 

distributions FORC des reseaux multicouches ressemblent a celles provenant des 

reseaux uniformes sans la zone de filtration. 

Figure 6.8 : Resultats FORC de reseaux de nanofils multicouches (direction transverse), 
(a) Ni50/Cul5 (b) Ni20/Cul0 (c) Ni30/Cu35 
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6.5.1 Renversement de I'aimantation 

Ce changement dans le signe de l'anisotropie modifie le renversement de 

l'aimantation dans la direction transverse. Les reseaux avec un axe facile parallele a 

l'axe des nanofils presentent des resultats FORC avec des « ailes » autour du pic central. 

II est possible d'en interpreter le renversement de l'aimantation en prenant des sections 

horizontales du resultat FORC. 

Une des interpretations possibles serait que, pres de la saturation, le champ 

d'interaction intra-fil approche du champ de desaimantation d'un fil homogene, rendant 

defavorable un renversement dans le plan. Les nanodisques commencent done a se 

renverser par rotation coherente vers l'axe des nanofils, ce qui mene a une valeur elevee 

de l'indicateur de reversibilite (0,85, voir figure 6.9) et aucune contribution a la 

distribution FORC (ligne A, figure 6.8 (b)). Cette rotation hors plan reduit assez le 

champ d'interaction situe dans le plan pour qu'a un moment donne, un alignement de 

l'aimantation dans le plan devienne possible, menant a un renversement irreversible de 

l'aimantation de certains nanodisques. Le long de la ligne B, la majorite des nanodisques 

font une rotation coherente (r| = 0,70), mais certains se renversent de maniere 

incoherente et irreversible. La quantite d'aimantation renversee de maniere incoherente 

augmente jusqu'a atteindre un maximum (ligne C, r\ = 0,55), puis diminue jusqu'a ce 

que le champ d'interaction situe dans le plan soit assez fort pour rendre de nouveau 

defavorable un alignement de l'aimantation dans le plan. Ceci ramene a une rotation 

coherente des nanodisques (ligne D, n = 0,70). 
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Figure 6.9 : Indicateur de reversibilite en fonction du champ magnetique pour Ni20/Cul0. 

Pour sa part, la figure 6.8 (c) montre une distribution FORC beaucoup plus 

localisee que les deux autres. Le plan facile d'anisotropie favorise un comportement 

bistable pour les nanodisques, ce qui mene au pic bien defini sur le resultat FORC. 

6.5.2 Coercivite 

La figure 6.10 presente revolution des coercivites en fonction du ratio tcJtm-

Tout comme dans la direction axiale, Hc
FORC reste superieure a la coercivite de la courbe 

d'hysteresis majeure. Les deux courbes ne semblent pas, au premier abord, reliees. Une 

partie de l'explication provient du fait que Hc
FORC depend de la somme de la composante 

dans le plan du champ d'interaction inter-fil, lequel est positif, et de la coercivite des 

nanodisques. En soustrayant de Hc
FORC la valeur de cette composante, prise comme etant 

la moitie du champ d'interaction a la saturation lorsque le champ est applique dans la 

direction axiale, soit 0,5AHU, la courbe obtenue est qualitativement semblable a Hc
Hyst. 
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Figure 6.10 : Coercivite en fonction du ratio des epaisseurs (direction transverse). 

6.6 Synthese 

Une serie de reseaux de nanofils multicouches de Ni/Cu a ainsi ete analysee via 

les courbes de renversement du premier ordre, autant dans la direction axiale que 

transverse. L'indicateur de reversibilite r| s'est avere un outil adequat pour observer le 

changement d'anisotropie avec le ratio des epaisseurs. Les resultats FORC ont permis de 

caracteriser quantitativement la coercivite des nanodisques de Ni et le champ 

d'interaction (augmentation selon l'epaisseur de Ni). Des informations qualitatives sur le 

comportement magnetique des reseaux, comme la grande non-uniformite de champ 

d'interaction dans la direction axiale et le melange de renversement coherent et 

incoherent dans la direction transverse, ont aussi ete extraites des resultats FORC. 
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C'est sur ce que se clot le deuxieme et dernier volet de cette these. Le premier 

objectif specifique concernant les reseaux de nanofils etait de mesurer et calculer les 

resultats FORC de divers reseaux de nanofils ferromagnetiques. Cet objectif a ete atteint 

avec succes, pour des reseaux de nanofils uniformes et multicouches, a la fois dans la 

direction axiale et transverse. Le deuxieme objectif etait d'interpreter les resultats 

obtenus en termes de phenomenes physiques se produisant lors du renversement de 

l'aimantation. Les conclusions principales sont resumees ci-dessous. 

• Mecanisme de renversement de l'aimantation 

• Nanofils uniformes 

Direction axiale : renversement non-coherent, par nucleation et propagation de paroi 

- Direction transverse : rotation coherente de domaines vers l'axe des nanofils 

et renversement irreversible des parois formees entre ces domaines 

• Nanofils multicouches 

Direction transverse : melange de rotation coherente et incoherente 

• Non-uniformite spatiale du champ d'interaction anti-parallele (direction axiale) 

• Piegeage de l'aimantation dans la zone de filtration des membranes commerciales, 

infiuencant fortement les processus irreversibles (nanofils uniformes, direction transverse) 

• Passage d'un axe facile a un plan facile selon le ratio des epaisseurs des nanodisques 

de Cu et de Ni 

Finalement, le troisieme objectif etait de caracteriser quantitativement ces 

phenomenes physiques afin d'etre en mesure de simuler le comportement magnetique 

des reseaux de nanofils. Cet objectif n'a pu qu'etre partiellement atteint, etant donne la 

grande non-uniformite geometrique des reseaux etudies. Une evaluation precise de la 

coercivite des nanofils individuels s'est ainsi averee tres complexe. D'autres parametres 

ont cependant pu etre quantifies : 

• Champ d'interaction a la saturation 

• Coercivite approximative des nanofils et nanodisques individuels 

• Longueur de la zone de filtration ou l'aimantation se retrouve piegee 

• Anisotropie effective des reseaux 
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Conclusion 

No mutter how many instances of white swans we may have observed, 
this does not justify the conclusion thai all swans are white. 

- Karl Popper 

Ce projet a contribue a augmenter la comprehension du comportement 

magnetique des reseaux de nanofils ferromagnetiques, qu'ils soient uniformes ou 

multicouches. Un cadre d'analyse est maintenant disponible afin d'extraire des 

informations quantitatives sur les proprietes magnetostatiques des nanofils individuels, a 

partir des courbes de renversement du premier ordre. Les principales difficultes 

concernant 1'interpretation des resultats FORC, soit la presence d'un champ 

d'interaction eleve et le fait que les hysterons mathematiques n'aient pas necessairement 

de signification physique, ont ete levees grace au developpement du modele d'analyse 

physique. Cela a principalement permis d'investiguer sur la coercivite des nanofils ou 

nanodisques individuels, leur reversibilite, ainsi que le champ d'interaction percu. 

Un tel cadre d'analyse est essentiel pour que la technique des courbes de 

renversement du premier ordre devienne un outil standard de caracterisation des reseaux 

de nanofils. Les nombreux avantages de cette methode innovatrice (necessite seulement 

un magnetometre standard, donne a la fois les caracteristiques magnetostatiques des 

nano-entites individuelles et les interactions entre elles, permet d'obtenir une 

representation complete du renversement de l'aimantation, decouple les processus 

reversibles et irreversibles) simplifie la caracterisation et 1'etude des mecanismes 

physiques en jeu dans les reseaux de nanofils. Cela peut entrainer une diminution des 

couts relies a la mise au point de reseaux de nanofils montrant des proprietes 

specifiques, en vue d'integration ulterieure dans un dispositif. 

Ce projet de recherche s'est deroule en deux etapes. II a premierement fallu mettre 

au point des outils generaux de calculs, de presentation et d'interpretation des resultats 
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provenant des courbes de renversement du premier ordre. Ce travail etait essentiel avant 

d'etre en mesure de se pencher sur 1'analyse des resultats FORC experimentaux provenant 

de divers reseaux de nanofils ferromagnetiques uniformes et multicouches. 

Les courbes de renversement du premier ordre sont des courbes mineures allant 

de differents champs de renversement a la saturation. Le principe a l'origine de leur 

mesure provient du fait qu'elles permettent de retrouver la fonction de ponderation des 

operateurs, appeles hysterons mathematiques, contenus dans le modele classique de 

Preisach. Ces courbes proviennent a la fois des phenomenes de renversement de 

l'aimantation reversibles et irreversibles. La reversibilite du systeme influence la 

susceptibilite au debut des courbes, tandis que la representation des processus 

irreversibles, dans un plan Hc (champ coercitif) et Hu (champ d'interaction), est 

accessible via une derivee seconde de l'aimantation selon les champs applique et de 

renversement. La combinaison des representations des processus reversibles et 

irreversibles est appelee resultat FORC. 

La plupart des systemes magnetiques presentent des champs d'interaction eleves 

et ne rencontrent pas la condition de congruence necessaire a l'application du modele 

classique de Preisach. L'interpretation des resultats FORC doit ainsi etre faite via un 

autre modele. Partant du principe d'utiliser des hysterons possedant une signification 

physique, un modele dit d'analyse physique a ete developpe. II comporte trois formes 

d'hysterons, dits de base, correspondant respectivement aux courbes d'hysteresis d'une 

sphere ferromagnetique et isotrope, ainsi qu'aux axes facile et difficile lors de l'ajout 

d'une anisotropic uniaxiale. Les resultats FORC ont ete simules a partir des hysterons de 

base et de combinaisons lineaires (super-hysterons) avec un champ d'interaction moyen. 

Ceci a permis d'obtenir des relations entre les caracteristiques des distributions Hc
FORC 

(position sur l'axe Hc) et AHU (demi-largeur de l'elongation selon l'axe Hu) et les 

caracteristiques des hysterons de base et du champ d'interaction applique sur le systeme. 

Des qu'il y a un champ d'interaction, le resultat FORC doit etre considere comme la 

representation du renversement de l'aimantation dans le systeme, plutot que comme la 

distribution statistique des proprietes magnetostatiques des particules individuelles. 
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Les outils developpes dans cette section correspondent aux objectifs specifiques : 

• Diagramme FORC extrapole : representation complete des processus irreversibles, 

meme dans la region quasi-reversible (coercivite presque nulle). 

• Indicateur de reversibilite r\ et parametre specifique de reversibilite T|SH •' indication 

de la proportion de processus reversibles se produisant dans le systeme magnetique 

a partir de la susceptibilite initiate des courbes de renversement du premier ordre. 

• Resultat FORC : representation graphique des processus reversibles et irreversibles 

lors du renversement de l'aimantation. 

• Modele d'analyse physique : cadre d'analyse des resultats FORC base sur des 

hysterons relies a des processus physiques. 

Ce modele a mene a l'obtention de plusieurs resultats interessants et importants 

concernant le comportement des hysterons dans le plan de Preisach : 

• Non-unicite des systemes physiques possibles pour un resultat FORC donne, sauf 

dans le cas d'un systeme compose uniquement d'hysterons faciles soumis a un 

champ d'interaction anti-parallele 

• Elongation des distributions selon l'axe Ha sous Pinfluence d'un champ d'interaction 

anti-parallele 

• Translation des distributions sur l'axe Hc sous l'influence d'un champ d'interaction 

parallele 

• Difference entre la combinaison lineaire de resultats FORC et le resultat FORC de la 

combinaison lineaire d'hysterons de differents types 

• Diminution de AHU et augmentation de HC
F0RC de la distribution irreversible pour 

des hysterons faciles et difficiles soumis a un champ d'interaction anti-parallele 

• Diminution de la coercivite sur la courbe d'hysteresis lorsqu'il y a une partie 

reversible et une distribution de valeur de coercivite 

A l'aide de ces resultats, la technique des courbes de renversement du premier 

ordre a ete testee experimentalement sur des reseaux de nanofils ferromagnetiques. C'est 

une nanostructure qu'il serait avantageux d'integrer dans des dispositifs a haute 
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frequence. Elle est fabriquee par electrodeposition dans une membrane dielectrique, ce 

qui permet d'obtenir autant des nanofils uniformes que multicouches. Sa geometrie 

definit deux directions principales, soit axiale (parallele aux nanofils) et transverse 

(perpendiculaire aux nanofils). Le comportement magnetique global des reseaux de 

nanofils depend de deux elements, soit les proprietes magnetostatiques des nanofils 

individuels lorsqu'ils sont places dans le reseau, ainsi que le champ d'interaction qu'ils 

percoivent. Le but derriere 1'application de la technique FORC sur cette nanostructure 

est d'etre en mesure de determiner simultanement ces deux informations 

experimentalement. 

Les outils developpes precedemment ont ete appliques avec succes sur des 

reseaux de nanofils uniformes et multicouches, et ce, dans les directions axiale et 

transverse. Les resultats FORC montrent que tous les reseaux mesures possedent une 

partie reversible et une partie irreversible. La provenance physique de toutes les 

distributions n'a pas pu etre identifiee avec certitude. Cependant, dans chaque cas, une 

explication plausible et justifiee a pu etre apportee. Finalement, le troisieme objectif 

specifique de cette section, soit la caracterisation quantitative des proprietes magnetiques 

des reseaux de nanofils a partir des resultats FORC, a ete partiellement atteint. La 

deviation des reseaux experimentaux utilises, en comparaison avec des reseaux parfaits 

(longueur, diametre et agencement spatial des nanofils uniformes, pas de zone de 

filtration, pas d'effets de bord du reseau, etc.), a complexifie l'analyse quantitative en 

induisant des distributions sur les differentes proprietes magnetostatiques individuelles. 

La mesure des courbes de renversement du premier ordre de divers reseaux de 

nanofils ferromagnetiques, en appliquant les outils developpes precedemment, a permis 

d'obtenir plusieurs resultats interessants concernant leur comportement magnetique. En 

premier lieu, les mesures experimentales ont mis en evidence le fait que le 

comportement reel des nanofils differe de leur comportement theorique. Notamment, le 

mecanisme de renversement de l'aimantation des nanofils ou des nanodisques est 

different de celui predit par le modele de Stoner-Wohlfarth. De plus, les reseaux de 

nanofils reels sont caracterises par une distribution spatiale du champ d'interaction. 
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Plus specifiquement, lorsque le champ est applique parallelement a l'axe des 

nanofils (direction axiale), les principaux resultats obtenus sont enumeres ci-dessous. II 

est a noter qu'ils demeurent valables peu importe le materiau, la geometrie ou la 

structure du reseau (dans la limite des situations etudiees dans ce projet). 

• Renversement non-coherent de 1'aimantation 

• Le comportement partiellement reversible et la coercivite inferieure au champ 

d'anisotropie de forme des nanofils uniformes corroborent l'hypothese du 

renversement de 1'aimantation des nanofils par nucleation et propagation de paroi. 

• Champ d'interaction anti-parallele 

• II n'est pas uniforme au sein du reseau, ni dans le plan, ni en hauteur. 

• Sa valeur a la saturation peut etre extraite des resultats FORC. 

- Elle augmente proportionnellement a l'epaisseur des nanodisques de nickel. 

• Coercivite des nanofils ou nanodisques individuels 

• Les echantillons utilises presentent trop de variation geometrique pour pouvoir 

faire une evaluation precise. 

• La fin du renversement de 1'aimantation des nanofils uniformes creerait une 

distribution irreversible additionnelle sur le resultat FORC, de maniere plus 

preponderante pour de petits diametres. II ne faut done pas associer cette 

distribution apparente a une distribution de champ coercitif physique. 

Dans le cas d'un champ magnetique applique perpendiculairement aux nanofils 

(direction transverse), la mesure des courbes de renversement du premier ordre a mene 

aux conclusions suivantes : 

• Renversement de 1'aimantation 

• II est quasi-totalement reversible pour des nanofils uniformes d'un diametre de 

175 nm. II peut etre modelise par un renversement coherent regi par le champ 

d'anisotropie de forme et le champ d'interaction variant en grandeur et direction 

selon 1'aimantation totale. 
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• Pour des nanofils uniformes ayant un diametre beaucoup plus faible (15 run), le 

mecanisme de renversement semble different. 

• Dans le cas des nanofils multicouches, il s'effectue via un melange de 

renversement coherent et incoherent. 

• Champ d'interaction parallele et coercivite 

• La faible coercivite des nanofils uniformes serait due au renversement des parois 

presentes entre les domaines se renversant de maniere coherente. Ce resultat est 

valable uniquement lorsque l'integralite du nanofil presente un diametre constant. 

La presence d'une zone de filtration, comme dans les membranes commerciales, 

vient pieger une partie de l'aimantation et induire un renversement irreversible. 

• La coercivite FORC des nanofils multicouches represente la somme de la 

coercivite des nanodisques de nickel et la composante transverse du champ 

d'interaction parallele. 

Finalement, le modele d'analyse physique a permis de mettre au point une methode 

afin d'extraire les valeurs de trois caracteristiques des reseaux de nanofils, a savoir: 

• Champ d'interaction a saturation 

• Donne par AHU, mesure comme etant la demi-longueur de la distribution 

irreversible parallelement a l'axe d'interaction. 

• Coercivite moyenne des nanofils 

• Donnee par Hc
FORC, mesuree comme etant la position de la distribution 

irreversible sur l'axe de coercivite. Cette mesure donne cependant une 

approximation, puisqu'elle n'est pas exacte, etant donnee la presence de 

phenomenes reversibles et de distributions de champ d'interaction et de 

coercivite dans les echantillons etudies. 

• Anisotropic 

• Donnee par la valeur minimum de l'indicateur de reversibilite r|, mesure comme 

etant le ratio des susceptibilites de la courbe de renversement du premier ordre et 

de la courbe d'hysteresis majeure au champ de renversement. 



127 

Science is always wrong. 
It never solves a problem without creating ten more. 

- George Bernard Shaw 

Comme l'exprime si justement George Bernard Shaw, aucun projet de recherche 

ne peut jamais etre considere comme completement termine, les reponses accumulees 

permettant de soulever de nouvelles questions. Ce projet ne fait pas exception a la regie, 

ayant pave la voie a plusieurs avenues possibles. 

Strictement du point de vue du developpement de la technique des courbes de 

renversement du premier ordre, deux points meriteraient d'etre approfondis plus en 

detail. Premierement, l'indicateur reversibilite r|, tel que presentement defini, donne une 

appreciation approximative de la proportion de processus de renversement de 

l'aimantation reversibles. Une procedure permettant d'obtenir la valeur exacte de cette 

proportion, et ce, peu importe les caracteristiques du systeme magnetique etudie, serait 

plus avantageuse car plus precise. Deuxiemement, le modele d'analyse physique 

presente ici doit etre considere comme une ebauche. En effet, seuls des cas simples ont 

ete analyses jusqu'ici. Les consequences sur le resultat FORC de plusieurs aspects 

pourraient s'averer particulierement utiles, notamment: variation dans l'espace du 

champ d'interaction dipolaire, combinaison d'hysterons soumis a des champs 

d'interaction differents, combinaisons lineaires de plus de deux types d'hysterons, etc. 

Etant donne que le cceur du code de simulation reste inchange, ces implementations sont 

relativement aisees a faire a ce stade-ci, mais permettraient d'obtenir un outil d'analyse 

beaucoup plus performant et versatile. 

Dans le but de mieux comprendre le comportement magnetique des reseaux de 

nanofils uniformes, certaines experiences sont envisageables afin d'etre en mesure de 

confirmer ou d'infirmer les hypotheses posees presentement. Une maniere d'investiguer 

la structure magnetique lors du renversement de l'aimantation transverse consiste a 

effectuer de la resonance ferromagnetique en balayant le champ applique. Pour certaines 

configurations de champ, en plus du pic de resonance de la structure saturee, il peut 
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apparaitre un deuxieme pic, situe a bas champ. Selon les conditions de resonance de ce 

pic, il est possible de deduire la structure magnetique non-saturee. Des essais 

preliminaires avec un reseau de nanofils de CoFeB tendent a confirmer l'hypothese 

proposee pour ce type de reseau, soit qu'il y aurait une rotation coherente de 

l'aimantation vers l'axe des nanofils. 

Afin de savoir si le renversement s'effectue de la meme maniere lorsque le 

diametre est beaucoup plus petit, ce que les resultats obtenus semblent refuter, la 

meilleure option est de fabriquer des reseaux de Ni et de CoFeB de faibles diametres. 

Cette option est maintenant envisageable, puisque le Laboratoire de 

Magneto-Electronique possede maintenant l'expertise et l'equipement necessaires a la 

fabrication de membranes de dimensions voulues. De plus, le galvanostat/potentiostat 

recemment acquis devrait faciliter la fabrication des reseaux de nanofils. En mesurant les 

courbes de renversement du premier ordre et des spectres de resonance ferromagnetique 

d'une serie d'echantillons dont seul le diametre change, il sera beaucoup plus aise de 

conclure sur l'effet du diametre dans le mecanisme de renversement de l'aimantation 

transverse. Des tests preliminaires tendent a montrer que le diametre des nanofils jouent 

effectivement un role important dans le mecanisme de renversement de l'aimantation. 

Ces nouveaux echantillons pourraient aussi s'averer utiles pour comprendre 

exactement la provenance de la distribution irreversible additionnelle visible dans la 

direction axiale, puisqu'elle est preponderate lorsque le diametre est faible. L'ideal serait 

de parvenir a fabriquer des reseaux les plus parfaits possibles, en termes d'uniformite du 

diametre et de la longueur des nanofils, ainsi que du pas du reseau. Ceci permettrait de se 

debarrasser d'effets dus aux differentes distributions, indesirables puisqu'ils complexifient 

le comportement magnetique du reseau. L'extraction d'une valeur precise de la coercivite 

des nanofils a partir des resultats FORC serait ainsi egalement envisageable. 

Les mesures effectuees jusqu'ici sur les reseaux de nanofils ont ete limitees aux 

deux directions principales induites par la geometrie des reseaux, soit parallele et 

perpendiculaire a l'axe des nanofils. Cependant, des mesures effectuees selon les angles 
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intermediaires entre ces deux directions aideraient fortement a la comprehension du 

comportement magnetique, notamment en permettant de tester les differents modeles 

elabores sur une serie de resultats experimentaux. De plus, il est egalement possible de 

prendre avantage du fait que la composante perpendiculaire de l'aimantation n'est pas 

nulle pour ces directions intermediaires, ce qui augmente 1'information accessible via 

cette mesure. Louis-Philippe Carignan analyse presentement les courbes d'hysteresis 

majeures angulaires et vectorielles de reseaux de 175 nm de diametre. Les courbes de 

renversement du premier ordre angulaires et vectorielles ont egalement ete mesurees. 

L'analyse preliminaire permet d'affirmer que le comportement des reseaux de 175 nm 

de diametre (Ni et CoFeB) est semblable, mais differe de celui des reseaux de faible 

diametre (CoFe). Ceci est base uniquement sur la composante parallele de l'aimantation, 

puisqu'un cadre d'interpretation des resultats FORC provenant de la composante 

perpendiculaire de l'aimantation doit etre developpe avant toute analyse possible. 

Finalement, la presente etude a ete focalisee sur les reseaux de nanofils 

uniformes dont l'axe facile se trouve selon l'axe des nanofils, et ce, dans une perspective 

de simplicity. Toutefois, la direction de l'axe facile etant le resultat d'une competition 

entre l'anisotropie de forme des nanofils et le champ d'interaction dipolaire, des reseaux 

de geometrie legerement differente presente plutot un plan facile. Ce changement 

influence de maniere importante leur comportement magnetique. Encore une fois, il serait 

interessant d'utiliser les courbes de renversement du premier ordre afin de caracteriser ce 

comportement et decouvrir quels sont les avantages possibles de ce type d'anisotropic 

Pour terminer, je ne pourrais insister trop sur le point suivant: le cceur de ce 

projet peut relativement facilement etre extrapole pour aider a la comprehension du 

comportement magnetique d'autres nanostructures magnetiques. Les bases de la 

caracterisation et de 1'interpretation sont identiques, il suffit d'adapter le modele au 

systeme etudie. Cependant, l'eventail des systemes pouvant etre etudies par les courbes 

de renversement du premier ordre ne se limite pas aux nanostructures magnetiques, 

puisque cette technique novatrice permet de jeter un regard privilegie sur le 

comportement de n'importe quelle foule. 
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Annexe A: Modele mobile de Preisach 

Afin de relaxer la condition de congruence du modele classique de Preisach, qui 

n'est pas respectee dans la majorite des systemes magnetiques, plusieurs variantes du 

modele initial ont ete developpees. La presente annexe presente la plus simple d'entre 

elles, soit l'ajout d'un terme de champ d'interaction proportionnel a l'aimantation, ce qui 

donne le modele mobile de Preisach. Ce modele peut etre utilise comme une premiere 

approximation pour modeliser le comportement d'un reseau de nanofils.17 

A.l Description du modele 

Tout comme le modele classique de Preisach, le modele mobile de Preisach 

considere uniquement des hysterons mathematiques caracterises par des distributions 

statistiques de valeurs de Hc et de H„. II permet toutefois de prendre en compte un 

champ d'interaction moyen, i.e. directement proportionnel a l'aimantation globale :53 

M 
Hmi=kinte— (A.1) 

K 
ou une valeur de kinter positive ou negative signifie respectivement un champ 

d'interaction parallele ou anti-parallele a l'aimantation. 
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A.2 Simulation 

Le modele mobile de Preisach requiert trois parametres: le champ d'interaction 

moyen kinter et les fonctions de distribution de champs coercitif et d'interaction local 

f(Hc) et g(Hint). Ces fonctions doivent respecter les criteres suivants : 

f(Hc):Hc>0, [f(Hc)dHc=l 
* (A.2) 

g(Hint): [g(Hmt)dHmt=l 

Les resultats qui sont presentes ici sont simules avec des fonctions de distribution 

gaussienne centrees en uc et ixmt = 0 et de variances ac et ajnt, respectivement. 

Le modele stipule que, pour une certaine valeur de champ de renversement, 

l'aimantation normalisee est egale a l'unite moins les hysterons mathematiques qui se 

sont renverses, i.e. pour lesquels Hr + kinter — + Hmt < —Hc, ce qui se traduit par 

V equation implicite : 

-±-sl = l-2 [I ". Jg(Hint)f(Hc)cmmtdHc (A3) 
ly± s o 

Sur les courbes de renversement du premier ordre, les hysterons mathematiques 

dans une position negative seront ceux qui se sont renverses en Hr mais qui ne sont pas 

revenus a leur position positive, i.e. H + kit — + HX<H. L'aimantation 

normalisee est alors donnee par : 

M = 1 " 2 J C U MS ] ^ ^S(Hmt)f(Hc)dHmtdHc (A.4) 

Puisque les equations (A.3) et (A.4) sont implicites, elles sont premierement 

evaluees en un certain nombre de valeurs discretes sur un certain intervalle autour de la 

valeur de l'aimantation du point precedent. Le resultat s'approchant le plus de la valeur 

employee dans la borne de l'integrale est considere comme le resultat de Pequation. 
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A.3 Resultats 

Les resultats presentes ci-dessous representent les courbes de renversement du 

premier ordre simulees a partir du modele mobile de Preisach avec les parametres 

suivants : uc = 250 Oe, CTC et a^t = 5 ou 75 Oe, pour des valeurs de kinter de 0 et -500 Oe. 

Les courbes avec un champ d'interaction positif (kinter > 0 Oe) n'ont pas pu etre simulees 

adequatement, puisqu'un champ d'interaction positif eleve provoque un saut 

d'aimantation dans la courbe d'hysteresis. II est done necessaire d'utiliser un grand 

intervalle de valeur autour du dernier point et un grand nombre de points dans cet 

intervalle, ce qui peut mener a trouver un point d'equilibre different de celui attendu. A 

cause de la technique employee pour evaluer les equations implicites, une legere 

divergence sur un point se propagera sur le reste de la courbe en grossissant. 

Dans tous les cas presentes ci-dessus, la coercivite de la courbe d'hysteresis 

simulee est egale a la coercivite moyenne des hysterons mathematiques, uc, et 

l'indicateur de reversibilite en fonction du champ (r\(Hr)) est nul lorsque l'aimantation 

se renverse. 

A.3.1 Champ d'interaction nul 

La figure A.l presente les quatre cas differents pour un champ d'interaction nul, 

ce qui revient au modele classique de Preisach. Ainsi, la distribution FORC y represente 

effectivement la distribution statistique des hysterons mathematiques : 
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Figure A.l : Resultats FORC simules par le modele mobile de Preisach (uc 

avec un champ d'interaction moyen nul. 
(a) CTC = 5 Oe, aint = 5 Oe (b) ac = 5 Oe, aint = 75 Oe 
(c) ac = 75 Oe, crint = 5 Oe (d) <rc = 75 Oe, aint = 75 Oe 

: 250 Oe) 
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A.3.2 Champ d'interaction negatif 

Avec un champ d'interaction negatif (figure A.2), la distribution FORC ne peut 

plus etre considered comme la distribution statistique des hysterons mathematiques. 

H (Oe) 
-800 

-800 -400 
H(Oe\ 

400 800 I -800 

H (Oe) 
-800 

H (Oe) 
-800 

-800 -400 
HfOel 

Hint — 

•'400 800 I -800 

h-800 

^-400N 

Figure A.2 : Resultats FORC simules par le modele mobile de Preisach (nc = 250 Oe) 
avec un champ d'interaction moyen negatif (kinter = -500 Oe). 

(a) ac = 5 Oe, <Tint = 5 Oe (b) ac = 5 Oe, a;nt = 75 Oe 
(c) CTC = 75 Oe, (Jim = 5 Oe (d) CTC = 75 Oe, oint = 75 Oe 
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Lorsque la variance de champ coercitif est faible [figures A.2 (a) et (b)], la 

distribution statistique est balayee parallelement a l'axe d'interaction entre -kinter et 

+kinter (figure A.3) : 

TTFORC 

Mc 

AH„ = \t 
(A.6) 
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Figure A.3 : Sections selon l'axe Hu de distributions FORC simulees par le modele mobile de Preisach. 
(uc = 250 Oe, <rc = 5 Oe, aint = 75 Oe) 
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Avec une variance elevee de champ coercitif, la distribution FORC n'est plus 

parallele a l'axe Hu [figures A.2 (c) et (d)]. Le comportement est identique dans les deux 

cas, la seule difference est qu'une faible variance de champ d'interaction permet de bien 

distinguer la deuxieme branche (II) de la distribution. Elle decoule directement de la 

distribution de coercivite, qui fait en sorte que la fin du renversement des hysterons 

survient avant la fin de l'hysteresis. La parametrisation de chaque branche donne les 

expressions suivantes :17 

2 t _ i ( A J ) 
Hi{Hr) = Hmt{Hr) +

 H^H^H^ 

H'c'(Hr) = Hl(Hr)+
H (H "tU \ _ U^ru \ , Hmx(Hr)-Hmt(H) 

2 (A.8) 

HAHr)-

ou Hc (Hr) represente la coercivite maximale de l'hysteron s'etant renverse a H = Hr, 

Hi, la coercivite minimale des hysterons, et Hjn^Hr) et Hint(H), les valeurs de champ 

d'interaction aux points Hr et H, respectivement. II est ainsi possible d'obtenir les 

coordonnees (Hc, Hu) des trois points extremums de la distribution FORC 

[figure A.2 (c)] : 

A • Mc> K:inter Z 

B :{HJ,kinter) (A.9) 

c{Hl-kinterfi) 

ou H represente la coercivite maximale des hysterons. 
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Annexe B: Programme de simulation pour le modele d'analyse 

physique 

La simulation des courbes d'hysteresis majeures et de renversement de premier 

ordre, selon le modele d'analyse physique, peut etre effectuee en utilisant n'importe quel 

langage de programmation standard. Pour des raisons de simplicite et d'integration avec 

le calcul subsequent des resultats FORC, c'est le logiciel MatLab qui a ete employe. 

Plusieurs variantes du script presente ici sont necessaires afin d'etre en mesure de 

couvrir l'ensemble des situations discutees dans la section 3.3. Cependant, l'algorithme 

du calcul de l'aimantation d'equilibre demeure identique. L'exemple ci-dessous permet 

de simuler un systeme correspondant a une certaine distribution gaussienne d'hysterons 

fondamentaux ou faciles, melangee selon une proportion donnee avec une distribution 

gaussienne differente d'hysterons difficiles, le tout soumis a un champ d'interaction 

externe. 

B.l Code MatLab 

% SimComb_02_dist_Kintra_01 .m 
% Script calculant l'aimantation d'un systeme en fonction du champ 
magnetique applique. 
% Caracteristiques du systeme: 
% - Champ d'interaction moyen 
% - Distribution gaussienne du champ de saturation d'hysterons faciles 
% - Distribution gaussienne du champ de saturation d'hysterons 
difficiles 
% Resultat: 
% - Courbe d'hysteresis majeure 
% - Ensemble de courbes FORC 
% Fichier obtenu (M,H) = 
% SH_(k_intra_fac)_(sigma_k_intra_fac)_(k_intra_diff)_(sigma_k_intra_ 
dif f) _ (k_inter) _ (x__rev) _Hyst/FORC . txt 
% Possibility de simuler plusieurs systemes a la suite 

% Fanny Beron, 2008. 
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%%% INITIALISATION GLOBALE %%% 

clear all 

% Dossier de sauvegarde du fichier 
FilePath = 'C:\Documents and Settings\Fanny\My 
Documents\Projet\Hysteresis\Hysteron\Comb_These\Sim_Irr\'; 

% Nombre d'hysterons total 
N = 1000; 

% Parametres des systemes 
% [systeme #1 : k_intra__fac sigma_k_intra_fac 
% |k intra diff| sigma k intra diff 
% k inter x^rev; 
% systeme #2: . . . ] 
Para = [250 50 250 50 -1000 0.25; 250 50 250 50 0 0.25]; 

% Choix du type de courbe voulue 
Type = input('Type de courbe? (1 = majeure, 2 = FORC) ' ) ; 

if Type = = 1 % Hysteresis 
TypeFic = 'Hyst'; 
% Champ maximum 
HappMax = 2000; 
% Increment de champ 
Happlnc = 25; 
% Construction du vecteur champ applique 
HappAller = [HappMax:-Happlnc:-HappMax]; 
HappRetour = [-HappMax:Happlnc:HappMax]; 
Happ = [HappAller HappRetour]; 

else if Type == 2 %FORC 
TypeFic = 'FORC; 
% Champ de saturation 
Maximum = 1000; 
% Limite du FORC 
ExtremiteFORC = 1000; 
% Increment de champ de renversement 
DeltaHr =25; 
% Increment de champ 
DeltaH = 10; 
% Construction du vecteur champ applique 
NbCourbes = 2*ExtremiteFORC/DeltaHr; 
Happ = []; 
for i = 1:NbCourbes+l 

Decalage=(i-1)*DeltaHr; 
Hcourbe=[ -Ext remi teFORC+Deca lage : DeltaH-.ExtremiteFORC Maximum] ; 
Happ = [Happ H c o u r b e ] ; 

end 
end 

end 
Happ = [Happ(l) Happ]; 

file://'C:/Documents
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%%% INITIALISATION DE CHAQUE SYSTEMS %%% 

for g = 1:size (Para,1) 

% Acquisition des parametres 
k_intra_fac = Para(g,l); 
sigma_k_intra_fac = Para(g,2); 
k_intra_diff = Para(g,3); 
sigma_k_intra_diff = Para(g,4); 
k_inter = Para(g,5); 
x_rev = Para(g,6); 
Seuil = round(N*(l-x_rev)); 

% Initialisation des proprietes de chaque hysteron 

% Hysteron-1 = Aimantation 
Hysteron(1,1:N) = 1; 

% Hysteron-2 = Sens de 1'hysteron (1 ou -1) 
Hysteron(2,:) = 1; 

% Hysteron-3 = Saturation des hysterons faciles 
Hysteron(3,1:Seuil) = normrnd(k_intra_fac, sigma_k_intra_fac, 1, 
Seuil); 
Hysteron(3,Seuil+1rend) = 1000000; 
% Enlevement des saturations negatives 
HcNeg = find(Hysteron(3,:) < 0); 
if size(HcNeg,2) > 0 

Hysteron(3,HcNeg) = abs(Hysteron (3,HcNeg)); 
end 

% Hysteron-4 = Saturation des hysterons difficiles 
Hysteron(4,1:Seuil) = Hysteron(3,1:Seuil); 
Hysteron(4,Seuil+1:end) = normrnd(k_intra_diff,sigma_k_intra diff,1,(N-
Seuil)); 
% Enlevement des saturations negatives 
HsatNeg = find(Hysteron(4,:) < 0); 
if size(HsatNeg,2) > 0 

Hysteron(4,HsatNeg) = abs(Hysteron(4,HsatNeg)); 
end 
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-CALCUL DE L'AIMANTATION EN FONCTION DU CHAMP-

% Initialisation de la barre d'avancement 
w=waitbar (0, 'Calcul de 1' 'aimantation en chaque point...'); 

for i = 2:size(Happ,2); 
% Determination du sens d'application et decoupage en petits 
% increments de 1 
if Happ(i-l) > Happ(i) 

Hmorceau = Happ (i-1) :-1:Happ (i); 
else 

Hmorceau = Happ (i-1) :1:Happ (i); 
end 

for n = 1:size(Hmorceau,2) 
Change = [1 1]; 

% Calcul de 1'aimantation d'equilibre 
while size(Change,2) > 0 

% Calcul du champ total percu par les hysterons 
Htot = Hmorceau(n)+k_inter*mean (Hysteron(1, :)); 

% Identification des hysterons susceptibles de changer 
% d'aimantation 
Change = find((Hysteron(2,:) == 1 & Htot <= -Hysteron(4,:)) | 
(Hysteron(2,:) == -1 & Htot >= Hysteron(4,:)) | (Hysteron(3,:) 
== 1000000 & Htot > -Hysteron(4,:) & Htot < Hysteron(4,:) & 
abs(Hysteron(1,:)-Htot./Hysteron(4,:)) > 0.0001)); 

if size (Change,2) > 0 

% Choix aleatoire d'un hysteron 
Elu = ceil(size(Change,2)*rand); 

% Changement de son sens, si applicable 
if (Hysteron(2,Change(Elu)) == 1 & Htot <= -
Hysteron(4,Change(Elu))) 

Hysteron(1,Change(Elu)) = -1; 
Hysteron(2,Change(Elu)) = -1; 

else if (Hysteron(2,Change(Elu)) == -1 & Htot >= 
Hysteron(4,Change(Elu))) 

Hysteron(1,Change(Elu)) = 1; 
Hysteron(2,Change(Elu)) = 1; 

% Correction de 1'aimantation de la moitie des 
hysterons selon le champ applique 
else 
ChangeLin = find(Hysteron(3,:) == 1000000 & Htot > -
Hysteron(4, :) & Htot < Hysteron (4,:) & 
abs(Hysteron(1,:)-Htot./Hysteron (4, :)) > 0.0001); 
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Elus = ceil(size(ChangeLin,2)*rand(1, 
round(0.5*size(ChangeLin,2)))); 
Hysteron(1,ChangeLin (Elus)) = 
Htot./Hysteron(4,ChangeLin(Elus)); 
end 

end 

% Correction numerique 
if Hysteron(1, :) >= 0.97 | Hysteron(1,:) <= -0.99 

Hysteron(2,:) = round(Hysteron(1,:)); 
end 

end 
end 
end 

% Calcul de 1'aimantation globale du systeme 
M(i) = mean(Hysteron(1,:)); 

% Incrementation de la barre d'avancement 
waitbar(i/size(Happ,2), w); 

end 

%%% EXPORTATION DU RESULTAT %%% 

% Fermeture de la barre d'avancement 
close(w) 

% Affichage du graphique 
plot(Happ(2:end),M(2:end),'r') 
hold on 

% Enregistrement du fichier 
vect=[Happ(2:end); M(2:end)]; 
FileOutName = 
streat('SH_',num2str(k_intra_fac),'_',num2str(sigma_k_intra_fac),'_',nu 
m2str(k_intra_diff),'_',num2str(sigma_k_ intra diff),' ',num2str(k inter 
),'_',num2str(x_rev),'_',TypeFic,'.txt'); 
fout=fopen([FilePath FileOutName], 'w'); 
fprintf (fout, '%3.6f %3.6f \n', vect); 
fclose(fout); 

clear Hysteron M Htot 
end 
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Annexe C: Distribution de longueur des nanofils non-uniforme 

Lors de la fabrication des nanofils par electrodeposition, de legeres variations 

du champ electrique present a la base de chaque pore vont influencer la quantite de 

materiau deposee. En consequence, l'ensemble des nanofils dans un meme reseau ne 

presente pas exactement la meme longueur. Une distribution de longueur tres 

non-uniforme peut influencer considerablement le comportement magnetique du reseau. 

Cette annexe presente des resultats demontrant 1'influence de la distribution de longueur 

sur le comportement du reseau, ainsi que le modele propose pour expliquer cette 

difference de comportement. 

C.l Distribution de longueur des nanofils 

L'electrodeposition ne permet pas d'obtenir des nanofils de longueurs 

identiques dans un reseau. En premier lieu, a cause d'un effet de bord, les nanofils situes 

pres des extremites de l'echantillon deviennent plus longs que ceux situes dans le centre. 

En effet, les bords de l'echantillon provoquent une augmentation du champ electrique 

dans cette region, favorisant ainsi une croissance plus rapide des nanofils. 

En second lieu, les nanofils dans une meme region presente une difference de 

longueur aleatoire de Pordre de 20 % environ (figure C.l). Tous les echantillons utilises 

dans cette etude possedent une telle distribution, puisque aucun traitement visant a 

eliminer cette distribution, tel un polissage de la face superieure de l'echantillon, n'a ete 

effectue avant les mesures magnetiques. II est presume qu'une telle distribution 

influence uniquement la distribution de coercivite des nanofils individuels, et ce, de 

maniere faible. 
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Figure C.l : Vue en section typique d'un reseau de nanofils. 
(Ni, d = 175 nm, D = 300 nm, L = 37 nm) 

Finalement, quelques echantillons se sont averes presentes une distribution de 

longueur tres non-uniforme. Des nanofils, en faible proportion, etaient beaucoup plus 

longs (jusqu'a trois fois) que la longueur moyenne des nanofils (figure C.2). Ces reseaux 

ayant ete fabriques dans les memes conditions que les autres, la raison de cette 

non-uniformite est inconnue et n'a pas ete etudiee. 
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Figure C.2 : Reseau de nanofils de CoFeB presentant une distribution de longueur non-uniforme. 
(a) Vue en section apres dissolution partielle de la membrane. 

(b) Vue du dessus apres un polissage partiel de la face superieure. Seuls les longs nanofils sont apparents. 
Les resultats subsequents proviennent tous de cet echantillon. 

C.2 Effets d'une distribution de longueur non-uniforme 

Le comportement magnetique de ces reseaux differe de celui observe pour les 

autres reseaux semblables, mais presentant une distribution de longueur uniforme. Un 

changement de susceptibilite est observable pres de 1'aimantation nulle sur la courbe 

d'hysteresis majeure axiale (figure C.3), tandis qu'une partie irreversible additionnelle 

est presente sur les resultats FORC, autant dans les directions axiale que transverse 

(figure C.4). Dans les deux cas, elles sont de faible coercivite et sans elongation selon 

l'axe Hu. 
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Figure C.3 : Courbes d'hysteresis majeures axiales avec et sans distribution de longueur non-uniforme. 

Figure C.4 : Resultat FORC avec une distribution de longueur non-uniforme. (a) Axial (b) Transverse 
Les distributions irreversibles additionnelles sont entourees. 

Les hachures presentes dans la bande de l'indicateur de reversibilite sont causees par l'absence de temps 
de stabilisation au debut de chaque courbe de renversement du premier ordre. 
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Afin de verifier que ces effets proviennent effectivement de la distribution de 

longueur non-uniforme, la longueur des nanofils a ete egalisee en polissant la face 

superieure de l'echantillon jusqu'aux nanofils les plus petits (figure C.5). 

Figure C.5 : Reseau apres egalisation de la longueur des nanofils par polissage. 
(a) Vue en section (b) Vue de dessus 

Les mesures magnetiques effectuees sur l'echantillon ainsi traite montrent la 

disparition du changement de susceptibilite dans la courbe d'hysteresis majeure axiale 

(figure C.3), ainsi que de la partie irreversible additionnelle sur les resultats FORC 

(figure C.6). 

Figure C.6 : Resultat FORC sans distribution de longueur, (a) Axial (b) Transverse 
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C.3 Modele propose 

L'hypothese avancee pour expliquer ces resultats est que l'aimantation de la 

partie superieure des longs nanofils se renverse de maniere independante de leur partie 

inferieure et du reste des nanofils (figure C.7). Puisque les parties superieures sont 

espacees les unes des autres, les interactions dipolaires entre elles sont faibles, ce qui est 

consistant avec l'absence d'elongation selon l'axe Hu de la partie additionnelle sur les 

resultats FORC. 

Distribution 
irreversible 
typique des 
reseaux de 

nanofils 

Figure C.7 : Hypothese de la structure magnetique lors du renversement de l'aimantation axiale. 

Aim de pouvoir confirmer ou infirmer l'exactitude de ce modele, plusieurs 

mesures effectuees sur des reseaux presentant une distribution de longueur non-uniforme 

sont necessaires. Des mesures de resonance ferromagnetique et de microscopie a force 

magnetique prises a champ nul, ainsi que des simulations micromagnetiques de tels 

reseaux de nanofils, pourraient permettre d'etudier la question. 


