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Notations

D est la direction facile de la couche
ferromagnétique ou de la région antiferroma-
gnétique, selon les cas (cf. texte)

Constante d'échange 3 1'interface ferro-antiferromagnétique

Energie superificielle de couplage ferro-antiferromagnétique

Epaisseur de la couche ferromagnétique

Epaisseur de la couche antiferromagnétique
Champ fictif de couwlage agissant sur 1'antiferromagnétique
Champ coercitif ou demi-largeur du cycle d'hystérésis

Décalage du cycle d'hvstérésis

.Champ d'anisotropie uniaxiale

Aimantation par unité de volume de la couche ferromagnétique

Constante d'anisotronie uniaxiale antiferromagnétique par unité de
volume

Constante d'anisotropie unidirectionnelle par unité de volume de
la couche ferromagnétiaque

Composante constante de la courbe de couple
Constante d'anisotropie uniaxiale ferromagnétique par unité de volume

Almantation par unité de surface du plan atomique d'interface
dans 1'antiferromagnétique

Température du support pendant la préparation de la couche ferro-
magnétique

Température de transition de disparition de l'anisotropie unidirec-

~tionnelle

Température de transition de disparition des pertes par hystérésis
‘de rotation

Pertes par hystérésis de rotation par unité de volume de la couche
ferromagnétiaque

Pertes par hystérésis oscillante- pour une oscillation du champ d'un
angle ¢ '



INTRODUCTION ET RESUME

C'est en 1956 queW.H. Meiklejohn et C.P. Bean ont mis
en évidence un phénoméne de couplage entre le cobalt ferromagnétique
et 1l'oxyde de cobalt antiferromagnétique dans des grains fins de
cobalt partiellement oxydés (l). Les propriétés observées étaient
interprétées par l'interaction d'é&change qui exicte 4 1'interface
des deux matériaux entre les spins ferromagn&tiques et les spins
antiferromagnétiques, et qui se traduit par une énergie superfi-

cielle de couplage ferro-antiferromagnétiaue.

Depuis lors, des travaux analogues ont &été effectuds sur
divers systé&mes (2)(3) dont des alliages désordonnés contenant du
manganése constitués de régions ferromagnétiques en contact avec
des régions antiferromagnétiques (4) (5).

Ce couplage &tant un phénom@ne de surface, il semblait
préférable de 1'étudier sur des é&chantillons dans lesquels 1'inter-
face ferr0wantiferfomagnétique soit définie et de géométrie telle
que le rapport de la surface de couplage au volume ferromagnétique
soit relativement grand, en particulier dans des couches minces,

Un tel travail fut seulement abordé par C.P. Bean en 1959 sur des
couches de cobalt oxydées superficiellement (6). Parallélement a
notre étude, 0. Massenet découvrit un couplage du mé&me type dans

des cbuches doubles FeNi-Mn dans lesquelles 1'antiferromagnétique
est un alliage de Fe,Ni et Mn (7 & 11). Le mé@me systéme fut &tudié
par A.A. Glazer et al (12 & 17). Signalons aussi des travaux portant
2O3 (18) Fe-FeS (19),

FeNi-Cr (20), FeNi oxydé superficiellement (21).

sur des couches minces du type FeNi-Cr

Le but de notre travail étant d'approfondir le m&canisme
du couplage plutdt que de mettre en &vidence de nouveaux systémes,
il était important de choisir un matériau simple, dans lequel 1le

el



composant antiferromagnétique soit aussi bien connu que possible.
Nous nous sommes donc limité 3 un systdme métal ferromagnétique-
Oxyde ‘antiferromagnétique et avons entrepris une étude de

couches minces polycristallines de cobalt oxydées superficielle-
ment, dans lesquelles le matériau antiferromagnétique est

l'oxyde CoO & température de Néel de 18°C. Afin que les propriétés
magnétiques de la couche ferromagnétique soient aussi bien
définies que possible, nous avons utilisé des couches de cobalt

possédant initialement une anisotropie uniaxiale.

Dans le premier chapitre, nous rappelons les principales
propriétés du systéme 3 couplage ferro-antiferromagnétique, le
mécanisme qui permet de les interpréter ainsi qu'un modéle simple
et les conséquences qu'il entraine. Le chapitre II contient une
description des appareillages utilisés et des techniques
‘expérimentales. Les. pronriétés magnétiques de couches minces
de cobalt n'ayant pas donné lieu 3 un grand nombre de travaux
antérieurs, il nous a paru utile de donner dans le chapitre III
un apercu des piopriétés des couches ferromagnétiques.: ‘
Le chapitre IV donne les caractéristiques du phénoméne de couplage
Observé sur nos é&chantillons, 1'influence de divers paramétres et
un modéle dans lequel on considére la couche antiferromagnétique
comme un ensemble de grains indépendants, monodomaines i anisotropie
uniaxiale. Les chapitres IV et V sont constitﬁés par une é&tude
détaillée de 1l'hystérésis,d'une part en champ alternatif, d'autre
part en champ tournant ou "oscillant". On a mis en &vidence une
nouvelle propriété de contraction du cycle d'hystérésis que
L. Néel a expliqué au moyen de l'hystérésis antiferromagnétique
et par analogie avec la bascule dans les ferromagnétiques. Les
résultats concernant l'hystérésis oscillante sont justifiés en
tenant compte de la théorie de L. Néel de grains antiferromagnéti—
gues d aimantation “déformabie" et on montre que le modéle des
grains monodomaines doit &tre souvent trés approché&, On expose
et on justifie les propriétés des couches en fonction de 1la
température dans le chapitre VII. Enfin, nos couches nrésentant
des phénoménes importants de trainage magnétique, nous les avons

étudiés et en donnons 1l'interprétation dans le chapitre VIII,

ec/a



CHAPITRE 1

GENERALITES

1.1 - PROPRIETES D'UN MATERIAU FERROMAGHETIQUE A ANISOTROPIL
UNTIAXTALE

Dans la direction de facile aimantation, le cycle d'hysté-
résis d'un matériau ferromagnéticue 3 anisotropie uniaxiale est
symétrique et approximativement rectangulaire. Le couple exercé sur

1'échantillon par un champ magnétique le saturant est de la forme :
= i 2
i Ku sin 2 o

Ku étant une constante et § 1l'angle entre la direction facile et

le chamn apnlicué,

Dans le cas d'une couche mince ofl 1'énergie de chamn
‘démagnétisant est négligeable, on justifie ces résultats en considé-
rant que la couche est toujours monodomaine et que son énergie par
unité de volume en présence d'un champ H varalléle au plan de la

couche est
. . 2
E=X_ sin” ¢ - J H cos (8 - ¢)

Ku est la constante d'anisotropie uniaxiale et J l'aimantation
par unité de volume, ¢ 1l'angle entre la direction facile et la

direction de 1l'aimantation (Figure 1 b).

On calcule le champ coercitif dans la direction facile en
déterminant les valeurs de H nour lesquelles on a simultanément :

3B 3 E

e — O
’ 2
3¢ )
2 K
On obtient : I = + Hy, = * . u

1, est appelé champ d'anisotropie.

En présence d'un champ alternatif paralldle 3 la direction

facile, 1l'aimantation reste égale A + J tant que H est supérieur A

ao/o



/ LA LS S //Z D

Je e — {

2Hk

Figqure 1 : Couche ferromagnétique A anisotropie uniaxiale.
c. cvcle d'hystérésis dans la direction de facile

aimantation.
(a) (b) (c)
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Figure 2 : Couche avec counlage ferro-antiferromagnétique .

a. Structure de la couche multiple.

c. Cycle d'hystérésis décalé . .

d. Schéma du mécanisme de couplage. Les plans d'alignement
ferromagnétique dans l'antiferromagnéticue sont supnosés paralldles

=

A 1l'interface et le counlage nositif.



=~

= 2 Ku/J et & - J tant que H est inférieur a + 2 Ku/J° Le cycle

3
d'hystérésis est rectangulaire, de demi largeur 2 Ku/J (figure 1 c).

En champ tournant, l°aimantation dans sa position d'équilibre

est soumise au couple d'anisotropie T compensé par Ty e

P = — rh m - J Hsin (68 = ¢) = - Ku sin 2 ¢

Si H est beaucoup plus grand que H,,4 est trds peu différent de 8 et:

== = K =sin 2 o
» u

Le couple d'anisotropie I' est dit uniaxial. L'aimantation
suit alors réversiblement le champ apnliqué et il n'yv a vas de

pertes par hystérésis.

1.2 - PROPRIETES CARACTERISTIQUES D'UN SYSTEME AVEC COUPLAGE FERRO-
ANTIFERROMAGNETIQUE

Si 1'on refroidit un matériau constitué d'un ferromagné-
tique & anisotropie uniaxiale et d'un antiferromagnétigue en contact,
i partir d'une température sup8rieure au point de NéellTN de
l'antiferromagnétique, en présence d'un champ saturant le ferroma-
gnétique dars la direction facile, on observe dans certains cas &

basse température les pronriétés suivantes :

- Le cycle d'hystérésis obtenu dans la direction du chamo appliqué
pendant le refroissement est dissvmétrique par rapport A 1'axe
des aimantations (figure 2 c). I1 est "d&cald&" ; nous anpellerons
désormais He le décalage.

- Le coupnle exercé sur 1l'échantillon nar un chamo magqnétiague
supérieur au champ d'anisotrovie du matériau ferromagnAticue varie
avec la position du champ suivant une loi comprenant un terme en
sin 6 ,€ &tant 1'angle entre le champ anpliqué pendant le refroi-
dissement et le champ de mesure. L'&chantillon n'a cu'une nosition
d'équilibre stable en présence du champ. Tl poss&de une anisotro-
pie dite "unidirectionnelle", orientée en auelaue sorte par le
sens du champ appliqué pendant le refroidissement. Tout se passe
comme si l'action de 1'antiferromagnétique &tait éauivalente 3

celle d'un champ constant paralld&le au champ de refroissement et

sl



de méme sens que lui. Le décalage du cycle d'hystérésis doit lui

8tre égal et est caractéristique de 1l'anisotropie unidirectionnelle.

D'autre part, les pertes par hystérésis de rotation peuvent
persister en champ supérieur au champ d'anisotropie et garder une
valeur indépendante du champ,contrairement A ce qu'on observe dans

les matériaux ferromagnétiques ordinaires.

Cette derni@re propriété ne se superpose pas toujours a

l'anisotropie unidirectionnelle.

1.3 - MECANISME DU COUPLAGE

Lors du refroidissement d'un systdme ferro-antiferromagnéti-
que, les moments magnétiques de 1'antiferromagnéticue désordonnés

aux temnératures supérieures 3 T s'ordonnent en particulier en

N’
fonction de 1'interaction d'é&change existant 3 1'interface des

deux matériaux entre les moments ferromagnétiques et les moments
antiferromagnétiques. Cette interaction d'échange, de méme nature
que celle qui existe dans les ferromagnétiques ou dans les antifer-
romaghétiques, entraine des forces de couplage qui ont tendance a
maintenir paralldles les moments des deux composants proches de

l'interface (figure 2 d).

Si 1l'antiferromagnétique possd&de 3 basse température une
anisotrooie assez grande pour que les forces d'anisotropie 1'empor-
tent sur ces forces de couplage, les moments antiferromagnétiques
restent bloqués lorsque l'aimantation ferromagnétique est modifiée

et ont une action &quivalente 3 celle d'un champ constant,

51 au contraire les forces de couplage sont du m@me ordre
de grandeur que les forces d'anisotropie, les moments antiferroma-
gnétiques sont entrainés par l1l'aimantation ferromagnétique. Ils
peuvent ainsi effectuer des mouvements irréversibles et donner lieu
A des pertes par hyst8résis, Ces pertes doivent se produire
seulement dans 1l'antiferromagnétioue si le champ est assez fort

pour que le ferromagnétique soit praticquement saturé.

Les propriétés du couplage ferro-antiferromagn étique dérendent

eo/e
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donc essentiellement des wvaleurs relatives du couplage

l'interface et de l'anisotropie antiferromagnétique.

1.4 - CAS D'UNE COUCHE FERROMAGNETIQUE ET D'UNE COUCHE, ANTIFERRO-
MAGNETIQUE ACCOLEES, MONODOMAINES, A ANISOTROPIE UNIAXIALE
D' AXES CONFONDUS

Nous supposons que malgré le couple qui s'exerce sur les
moments de l'interface, l'aimantation J est uniforme et parallé&le
‘au plan de la couche ferromagnétique, de mdme que la direction
d'antiferromaéhétismé A dans la couche antiferromagnétique, Si
on définit, comme L. Néel(22), une aimantation superficielle anti-
ferromagnétique S, dans le plan d'interface, l'énergie de couplage

par unité de surface doit eétre de la forme :

-a 5.3 =-nA cos (¢ = a) avec A =a S J

a est la constante d'é&change & l'interface.

En présence d'un champ extérieur H parall&le au plan des

couches, l'énergie libre du syst®me par unité de surface est :
> R 2 8 2
E = Ru e sin’ ¢ - J Hecos(8-¢) - a5 J cos(¢-a) + Kaf e' sina

Cette exﬁfeSsion suppose que l'énergie de champ démagnétisant
est néqliqeabi@»et que le champ extérieur n'est pas assez fort

pour agir di:éﬁtement sur l'antiferromagnétique.

Les notations sont pré&cisées sur la figure2b,D est 1'axe
d'anisotropie commun aux deux matériaux. Ku est la constante
d'anisotropie uniaxiale du ferromagnéticque et Kaf celle de
1'antiferromagnétique,rapportées & une unité de volume. Si le
champ extérieUf H est assez fort, la couche antiferromagnétique
doit se comporfer comme une couche ferromagnétique & anisotropie
uniaxiale soumise & un champ fictif h=ad. on peut alors utiliser

le modéle de Stoner et Wohlfarth (23) et les résultats relatifs & une

« 5l s



couche ferromagnétique monodomaine et en particulier raisonner
& l'aide de la courbe critique ou astroide (23) (Annexe I). On
obtient ainsi rapidement des résultats &quivalents 3 ceux donnés

dans les références (2) (p. 1334) et (22) (p. 76).
2K

af ©

Le champ fictif d'anisotropie est : hk = « On

S
distingue trois cas :
h
k A
a. h<-2—- ou ?<Kaf
L'aimantation superficielle S et par conséquent la direction
d'antiferromagnétisme oscille réver31blement autour de 1la

direction facile lorsque J tourne.
h :

¥ o A
b. 5= iﬁrh < hk ou Kaf < sy 4 2 K

= e e = e e S D e Hes = ) e S om s

b suit J de facon irréversible en effectuant des sauts pour
certaines valeurs de ¢.

e A .
o > — 2 K
& h. hk G UM e ? ar

A suit J d'une maniére tOUJourq réversible avec un retard
plus ou moins: grand selon les valeurs relatives de h par rapport

a hk'

Dans le cas (a), dans 1'approximation ou a reste pratiqueméht

nul, tout se passe comme si la couche ferromagnéticue était
soumise au chéﬁp constant : ﬁe = ng. Ce champ est paralléle & la
direction facile, son sens est celui de S donc défini par lﬁs
conditions de . refr01dlssement Si on pose % = K er ON a H = j?‘

Le cycle 4° hystérésis mesuré dans41§ direction facile est alors

rectangulaire, de largeur 2 Hk = -3

d anisotropie uniaxiale, mais est d&calé de He paf rapport & 1'axe

,comme pour une couche usuelle



des aimantations (figure 2C). En champ tournant, 1l'aimantation
dans sa position d'équilibre est soumise au couple d'anisotropie T
compensé par le couple dfi au champ extérieur :

r =-JH sin (=¢) = - K, sin 2 ¢ - K, sin ¢
S5i H est beaucoup plus grand que Her ¢ est trés voisin de 6 et :
F ==K, sin 2 ¢ - K, sin ¢

L'échantillon a une anisotropie unidirectionnelle.

Dans le cas (b), les mouvements irréversibles effectués
par les moments. antiferromagnétiques entrainent des pertes par
hystérésis. Ces pertes sont indépendantes du champ extérieur si
ce dernier est assez fort pour que le ferromagnétique soit
pratiquement saturé et assez faible pour ne pas agir directement
sur l'antifeftomagnétique, c'est-a-dire dans les cas habituels.
En champ alternatif, si 1'on admet que le basculement de
1'aimantationxJ-se fait par rotation cohérente, les moments
antiferromagnétiques basculent aussi et l'hystérésis de la
couche antiferromagnétique s'ajoute & celle de la couche ferroma-
gnéticue. En particulier, le cycle d'hystérésis relevé dans
la direction facile est symé&trique .. Le champ coercitif doit

étre de l'ordre de :

Dans le cas (c), en champ tournant, l'antiferromagnétique

ne donne plus lieu 3 des pertes, les relations 48 = 23 o 0

da ad



donnent pour le couple d'anisotropie :

r = - J H sin (8=-¢) = - K, e sin 2 ¢ = K sin 2 a

af e

Si h est assez grand par rapport a hk pour que S soit

pratiquement aligné avec J, on a :
= - . ' i
r (Ku e + Kaf e') sin 2 ¢

L'anisotropie uniaxiale antiferromagnétique s'ajoute
a celle du ferrpmagnétigue.

Le champ coercitif mesuré dans la direction facile doit

étre dans 1'hvpoth2se de:la rotation cohérente de J :

2 Ku
ch 3 .

' Dans le cadre de l'interprétation donnée dans ce chapitre,
on s'attend & ce que, selon les valeurs relatives de 1l'anisotropie
antiferromagnétique et de 1'interaction d'échange & l'interface,
le couplage ferro-antiferromagnétique se manifeste soit par
1l'anisotropie unidirectionnelle, soit par des pertes par
hystérésis anormalement grandes en champ fort. Les phénomé&nes
doivent dépendre en particulier de la nature des matériaux en
contact et de la température, si les deux paramétres varient
de fagon différente avec cette dernidre. Les résultats obtenus
sur les alliages contenant du mangan@se confirmaient bien cette
analyse (4). Au contraire, Meiklejohn et Bean (1) observaient les
deux propriétés simultanément sur les grains fins Co-CoO.

Pour expliquer cela, ils avaient suggéré que l'anisotropie
antiferromagnétique puisse dépendre de l'épaisseur de la couche
d'oxyde. Les expériences de Bean (6) ne semblaient pas confirmer
cette hypothése, Nous verrons ultérieurement comment on peut

interpréter un tel résultat dans le cas de couches minces. (cf.p.28)

«ud =



CHAPITRE II

METHODES EXPERIMENTALES

2.1 - PREPARATION DES ECHANTILLONS

Les couches ferromagnétiques sont préparées par évapora-
tion sous vide et sont déposées sur des supports de verre. Elles
sont par conséquent polycristallines. Les épaisseurs sont de
1'ordre de 500 & 1000 i. La présence d'un champ appliqué a la

couche pendant sa formation induit une anisotropie uniaxiale.

Ces couches sont ensuite oxydées superficiellement 3

des températures comprises entre 150 et 250°C.

2.1.1 - Couches ferromagnétiques

Le groupe d'évaporation permet d'obteﬁir
une pression minimum de 3.10-7 Torr et de fabriquer les dépdts
4 une pression inférieure 3 3.10_6 Torr (3). Le chauffage des maté-
riaux & évaporer est rd&alisé par induction haute-fréquence dans
des creusets en bérylline contenus dans des porte-creusets en
molybdéne. On dispose de huit porte-&chantillons placés dans huit
fours indépendants, si bien qu'on peut préparer successivement
huit couches sur des supports maintenus & des températures
comprises entre 1l'ambiante et 350°C, au cours de la méme manipula-
tion.

Les épaisseurs des couches sont mesurées en cours d'évapo-
ration par la méthode du quartz piézoélectrique vibrant, la
fréquence de vibration d'un quartz exposé i la vapeur métallique
étant comparée & celle d'un quartz de référence (24). L'é&talonnage



est fait par la méthode interférométrique des franges du coin
d'air de Fizeau.

Les supports de verre sont des lamelles circulaires, la
couche ayant un diam@tre de 15 mm. Ils sont au préalable soigneu-
sement nettoyés, puis maintenus dans le groupe plusieurs heures
d 350°C afin d'obtenir un dégazage convenable de leur surface et
une bonne adh&sion du dépdt.

Les couches sont préparées en présence d'un champ de
-]
150 Oe, & une vitesse voisine de 10 A/s, & partir d'un barreau
de cobalt "Johnson Matthey" de pureté 15 PpPmM.

Les conditions d'oxydation ont &té& déterminées empirique-
ment, les critl@res retenus étant de peu modifier les propriétés
magnétiques des couches 3 la température ambiante supérieure au
point de Néel de l'oxyde et d'obtenir des effets de couplage
mesurables aux basses températures. Les couches sont oxydées &
l'air, & la pression atmosphérique, & des températures comprises
entre 100 et 250°C, pendant des temps de 1l'ordre de une heure.

Le dispositif d'oxydation (3) comprend un porte-échantillm
pouvant recevolr six couches, disposé dans un tube de quartz dans
lequel on peut abaisser la pression 3 10"5 Torr pendant le
chauffage et le refroidissement. Ce tube est placé dans un four
alimenté en courant continu et créant un champ non compensé de
20 Oe, qu'on aligne avec la direction facile des couches ferroma=-
gnétiques pendant les traitements afin de limiter les modifications
de l1l'anisotropie uniaxiale.



2.2 - METHODES DE MESURE

Les propriétés magnétiques des couches ont été &tudiées
au moyen,d'une part d'un hystérésiscope permettant d'obtenir
rapidement le cycle d'hystérésis, d'autre part d'une balance de
torsion. Les mesures ont &t& faites & température ambiante et &
la température de 1l'azote liquide ainsi qu'aux températures

intermédiaires.

Cet appareil, de type classique, amplifie et intégre les
signaux provenant de la variation du flux induit dans une petite
bobine de prélévement, lorsqu'on soumet l'é&chantillon & un champ
magnétique alternatif. On enregistre sur l'écran d'un oscilloscope
le signal inté&gré proportionnel & l1l'aimantation de la couche
en fonction d'un courant proportionnel au champ magnétique. Un
oscillateur et un amplificateur de 150 W alimentent & la fréquence
de 1000 Hz des bobines d'Helmholtz fournissant un champ maximum de

150 Qe.

Le porte échantillon est consituté par la partie infé-
rieure d'un vase Dewar (Fig. 3). On peut abaisser la pression
dans la double paroi du vase et v introduire de 1'helium afin
d'améliorer les &changes thermicques. L'é&chantillon est fixe,
l'hystérésiscope est mobile autour d'un axe vertical afin qu'on
nuisse effectuer des mesures dans différentes directions du nlan

de la ccuche.

Une deuxiéme paire de bobines d'Helmholtz produit un
champ continu maximum de 1000 Oe utilisé pendant le refroidissement
des échantillons.

Les mesures ont &té faites 8 = 180°C avec de l'azote

© 0,/ o
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liquide et entre - 150°C et 1l'ambiante avec de l'isopentane
dont le point de congélation est de - 160°C ; le ligquide était
refroidi au moyen d'un serpentin parcouru par de 1l'azote
liquide et la température mesurée par un thermocouple Cuivre-
Constantan dont la soudure froide &tait en contact avec la

méme paroi que la couche.

2.2.2 - Balance_de_torsion

Cet appareil, construit par D. Paccard (25), mesure par
une méthode de zéro, de facon automatique gradce & un asservisse-
ment, le couple exercé par un champ magnétique sur une couche
mince. Sa sensibilité est de 10-4 dyne.cm, le couple maximum

mesuré de 10 dyne.cm.

- Couples d'anisotropie

L'échantillon est vertical, soumis & un champ tournant
H, paralléle 3 son plan, d'amplitude maximum 1000 Oe,
produit par une paire de bobines d'Helmholtz, susceptibles
de tourner d'un mouvement uniforme autour de 1'axe de torsion
de la balance, avec une période de 190 s 'Fig. 4 a). Le
couple est enregistré de fagon continue en fonction de la

position du champ.

Les pertes par hystérésis, proportionnelles a4 l'aire
limitée par les courbes de couple, ont &té& mesurées 3 l'aide
d'un planim@tre. Les coefficients du développement de Fourier
du couple ont &té calculés au Laboratoire de Mathématiques

Appliquées grace au programme de G. Aubert.

- Cycles d'hystérésis

L'échantillon est horizontal, soumis au champ H alternatif,

. wifia



trés-basse-fréquence, de direction constante (Fig. 4 b). Une

deuxi@me paire de bobines d'Helmholtz crée un champ h constant,

’
perpendiculaire au plan de la couche, assez petit pou; que
1'aimantation J de la couche ferromagnétique reste dans son plan,,
et exercant sur celle-ci un couple 3A FL' Le relevé de ce couple
en fonction de H constitue le cycle d'hystérésis de l'échant%%é?n
Les bobines de champ alternatif sont alimentées par un
générateur trés basses fréquences pilotant deux alimentations
de puissance. Les mesures sont faites avec un champ maximum de

400 Oe, & la fréquence de 5.10-3 BE (27).

Mesures 3 température variable

La balance &tait initialement prévue pour des mesures
4 température ambiante et & - 180°C, 1l'échantillon étant
enfermé dans une enceinte qu'on peut au préalable vider, remplir
d'helium et immerger dans 1l'azote liquide. |

La cellule de mesures & température variable est
constituée d'une enceinte & double paroi (Fig. 5). On peut
abaisser la pression et introduire un gaz dans 1'enceinte elle-
méme et dans la double paroi. Une résistance chauffante en
constantan est bobinée sur la paroil interne. On mesure la
température au moyen d'une thermosonde & résistance de platine,
placée immédiatement sous 1l'échantillon. L'ensemble est plongé
dans 1l'azote liquide. On peut éinsi obtenir toutes les tempéra-
tures intermédiaires entre - 190°C et 1l'ambiante en modifiant la
pression d'helium dans la double paroi et en réglant le courant

dans la résistance chauffante.



CHAPITRE IIT

.PROPRIETES DES COUCHES FERROMAGNETIQUES‘

Avant d'aborder 1'é&tude des résultats expérimentaux concernant
le couplage ferro-antiferromagn&tique, il nous parait utile de
décrire bridvement les propriétés de notre matériau de base, les

couches ferromagnétiques simples de cobalt.

Nous commencerons par résumer les principales propriétés
magnétiques des couches polycristallines de cobalt, sur lesquelles
on dispose de beaucoup moins d'é&tudes aque sur les couches de fer-
nickel. Nous ne traiterons é&videmment pas de l'origine de 1'aniso-
tropie dans de telles couches, qﬁi constitue 3 elle seule un vaste

sujet d'étude assez peu exploré.

Nous exnoserons ensuite les résultats concernant la granulo-

métrie et la cristallographie de nos couches.

3.1 - GENERALITES

On sait depuis longtemps cqu'on peut induire une anisotropie
magnétique uniaxiale dans des couches ferromagnétiques en apnliquant
un champ pendant la formation des couches (2%2). La direction de
facile aimantation est la direction du champ appliqué pendant la

formation.

Comme nous 1l'avons rappelé dans le chapitre I, le cycle
d'hystérésis dans la direction de facile aimantation est approxima-
tivement rectangulaire. Les fiqures 6 a et b corresmondent au modéle
de la rotation cohérente de Stoner et Wohlfarth pour les directions
facile et difficile respectivement. Pour les couches réelles, le
cycle mesuré dans la direction facile est approximat ivement rectan-
gulaire et définit un chamn coercitif HC (fig. 6 ¢c) ; dans la
direction difficile le cycle est assez différent du cycle théorique,
le basculement de 1l'aimantation ne se faisant pas uniquement par
rotation cohérente, mais aussi nar déplacement de parois (fig. 6 d),

On remarque sur les fiqures 6e et 6 f une forte augmentation du
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champ coercitif entre 20°C et - 180°C.

Le couple d'anisotropie mesuré en champ assez fort pour que
l'aimantation soit saturée et pratiquement alignée avec le champ,
est uniaxial, de la forme K sin 2 6 (fiqure 7), comme le prévoit
le modéle de la rotation cohérente.

Les champs coercitifs sont de 1l'ordre de 20 & 30 Oe a 20°C
tandis que la constante d'anisotropie uniaxiale Ku est de 15 000
a 25 000 erg/cm3 3 la méme température. Le champ d'anisotropie
calculé a partir de Ku est par conséquent compris entre 20 et
35 Oe (Tableau I).

Tableau I - Couches de cobalt - T_ est la tempnérature du support
pendant la préparation

Echantillon Ts(°C) Epaisseur (;) Hc (0e) Ku(erq/cmB) HK(Oe)
227 ¢ 40 500 26 21 000 30
229 40 600 21 24 200 34
227 @ 40 700 30 24 300 34
120 40 900 35 24 600 315
138 135 1200 23 18 400 26
139 135 1200 32 16 200 2
226 h 205 400 19 25 000 35
226 ¢ 255 440 45 19 100 27
226 b 285 400 32 ‘ 21 000 30

Les pertes par hystérésis de rotation mesurées en fonction
du champ appliqué ont 1'allure théorique in@iquée sur la fig. 8 a
pour une couche monodomaine (28). La figure 8 b donne la courbe
relevée sur une ¢ouche de cobalt 3 20°C. La pnersistance des pertes
en champ supérieur au champ d'anisotropie est due d 1l'existence
de régions a forte aﬁisotropie locale ; enléhamp faible, 1'hystéré-
sis apparait a des éhamps inférieurs 3 la moitié du champ d'aniso-
tropie en méme temps qu'ont lieu des créations et destructions de

parois de domaines.

L'origine de l'anisotrovie uniaxiale dans les couches
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minces d'éléments ferromagnétiques n'est pas encore parfaitement
établie. Dans le cas du cobalt, on remarque que la constante Ku
est beaucoup plus petite que la constante d'anisotropie magnéto-
cristalline Kl égale a 3.106 erq/cm3. On peut invoquer divers
mécanismes, tels que ordre directionnel des impuretées, magnéto-
striction et effets des contraintes, ainsi que le r&le des
défauts. : g

s

3.2 - CHAMP COERCITIF DANS LA DIRECTION FACILE

3.2.1 - Variation_avec_la_température du support

Le tableau II donne les champs coercitifs de couches
ayant approximativement la m&me épaisseur pour diverses tempéra-
tures de support_TS. Il semble que le champ coercitif soit en
moyenne d'autant plus grand que T, est plus élevé. On peut
attribuer ce résultat & la variation de la structure des couches
avec la température du support (voir 3.3). En particulier, la
taille des grains augmente avec la température du support. Or
le déplacement des parois est d'autant plus difficile que 1la
taille des cristallites est plus voisine de leur largeur. Il est
possible que péur des couches déposées sur des supports a 40°C,
la taille des grains soit beaucoup plus petite que la largeur des
parois, tandis qu'elle s'en rapproche pour T, » 300°C.

Tableau II - Couches de cobalt - L'épaissgur ast voisine

de 1000 A
Echantillon i T, (°C) | H_ (Oe)
155 f 40 | 26
, 162 . 155 | 25
| 128 . 160 | 21 ;
| 163 195 . 20 !
; 169 | 250 ! 32 g
1 161 . 295 | 32,5 |
| 165 | 300 ; 30 {
166 | 328 " | 32,5 |
167 | 358 34 T




La figure 9 montre que Hc augmente avec l'épaisseur e
pour des couches déposées sur des supports maintenus 3 40°C
ou & 300°C, pour des épaisseurs comprises entre 500 et 1500 g.
Ce résultat est trés différent de la loi en e */3 &tablie
dans le cas de parois de Bloch (29). Dans cette gamme d'épais-
seur, il est possible que les parois soient du type "cross-tie"
auguel cas il est difficile de prévoir la variation de Hc avec

e,

On constate sur le tableau III que le champ coercitif
est environ 2 & 3 fois plus grand & - 180°C qu'ad 20°C. Il faut
remarquer que la constante d'anisotropie magnétocristalline
K, du cobalt augmente de 4,4.10° erg/cm’> a 20°C a 7,9.10%rg/cn’
da = 180°C, soit d'un facteur 1,8 seulement (30). D'autre part,
on ne peut attribuer la forte variation de Hy a la présence
d'une couche antiferromagnétique provenant d'une l&gdre oxyda-
tion superficielle puisqu'un é&chantillon proté&gé par une
couche de Si0 déposée sous vide immédiatement aprés la couche
de cobalt présente la méme propriété. (Echantillon 138)

Tableau III - Couches de cobalt

5 ' ; Epajisseur 3 o ; | Hc (-180°C) |

‘ i , ° . ! a - °C)| r

B dies C)! ) | o (20 C)EHC( 180°C) T 20°C)
119 40 | 600 | 21 | 65 | 3,1 |
117 . 40 | 700 | 26 | 69 | 2,7 i
140 40 | 1440 . 27,5 | 60 2,2 |
141 40 | 1550 .24 57,5 | 2,4 |
138 . 135 | 1200 ; 23 69 E 3,0 ;
128 160 | 1100 |21 | 63 : 3 70

\ (- L | | 1 1

Cette augmentation doit &tre reliée 3 la magnétostriction du

cobalt,
co/-
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3.3 = ANISOTROPIE UNIAXIALE

3.3.1 - Influence de_la_température_du_support

e S e S D D G D G D D S G T S o e e e D D S GTe G = M e

La courbe de Ku en fonction de Ts est donnée sur 1la
figure 10. Ces résultats sont commarables 3 ceux obtenus sur des
couches minces de FeNi (28)., On remarque cependant que les
couches contiennent d'autant moins de défauts que la tempéra-
ture du support est plus élevde., Cette propriété est trds certai-

nement d rapprocher de la diminution de Ku lorsqu'on augmente Ts'

Le tableau IV montre qu'entre 20°C et - 180°C, Ky
augmente d'un facteur 1,2 3 1,5 selon les échantillons. On peut
comparer cette variation & celles de l'aimantation spontanée ot
de la constante Kl du cobalt :

- e - o
J_ (- 180°C) K, (-180°C)

V)
T_(20%CT ~ 1,01 R, ( 20°C ) ~

1,8

Tableau IV - Couches de cobalt

Echantillon| Ts(°C)| Epaisseur | K, (20°C)| X (-180°C) Eu é':zggfz

(A) (ergs) (ergs) u -
228 f 40 690 0,33 0,47 1,42
228 g 40 760 0,40 0,54 1,35
142 a 40 1000 0,38 0,52 1,37
230 b 40 1000 0,49 0,75 1,51
120 40 1160 0,42 0,53 1,26
197 40 1460 0,56 0,81 1,45
138 135 1200 0,42 0,54 1,29
139 135 1200 0,37 C. 45 1,32
226 h 205 400 0,19 0,30 1,54




3.4 - STRUCTURE DES COUCHES

Il est utile d'avoir quelques renseignements sur la
structure cristallographique des couches ferromagnétiques et
en particulier sur leur surface avant d'aborder 1'é&tude des

couches oxydées.,

3.4.] - Diffraction flﬁ"ffonlmhe

Des diagrammes de diffraction électronique par
transmission ont &t& obtenus A partir de couches de cobalt
dépoéées sur des membranes de carbone. Si la température du
support pendant 1l'évaporation est voisine de 1l'ambiante, les
diagrammes sont peu nets par suite de la petite taille des
cristallites. La figure lla correspondant & une température
de support de 300°C et une épaisseur de 500 g, comprend outre-
les anneaux dus & la phase hexagonale du cobalt, quelques
anneaux provenant de la phase a cubique & faces centrées. On
trouve, conformément & d'autres résultats (31), que les deux
phases coexistent bien que la température de transformation
allotropique du cobalt soit de 417°C.

Si 1l'on s'intéresse plus particulidrement 3 la phase
hexagonale, on constate que les intensités observées pour les
différents anneaux ne correspondent pas aux intensités tabulées
pour la diffraction des rayons X (32). Les anneaux correspon-—
dant & des réflexions sur des plans du type (h k o) paralléles
8 1l'axec, ou & des plans faisant un petit angle avec l'axe c,
ont des intensités anormalement fortes. C'est le cas des
réflexions (100), (110) et (200). On distincue les raies (210)
et (300), alors que leur intensité devrait &tretrds faible.

Au contraire les réflexions sur des plans (102), (103), n‘éppaé

raissent pas. Ces résultats indiquent que les cristallites

ont une orientation préférentielle avec 1'axe C perpendiculaire
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Figure 11. Diagrammes de

diffraction électronigue
en transmission (a et b) et
en réflexion (c).
a) Couche de cobalt évaporée
sur membrane de carbone; tem-
| pérature du support Ts = 300°C
f b) Couche identique aprés
| oxydation 1 h & 300°C
! c) Couche évaporée sur support

de verre, Ts = 300°C,




au plan de la couche.

Les diagrammes de diffraction é&lectronique par
réflexion (figure 11 C) confirment ce ré&sultat puisque les
anneaux y sont discontinus. Ainsi les plans (h k o) ne donnent
des taches qu'aux extr@mités du diagramme correspondant a des
plans perpendiculaires au plan de la couche. D'autre part, les
réflexions sur les plans (102), (103), inexistantes en transmis-

sion, apparaissent en réflexion avec de fortes intensités.

La figure 12 donne les images obtenues en microscopie
électronique 3 partir des couches de cobalt déposées sur des
membranes de carbone. On peut en déduire que les couches sont
formées de cristallites dont la taille moyenne est de 50 a 100 i
lorsque la température du support T_ est de 40°C et de 200 &

(-]

400 A lorsqu'elle est de 300°C,

On a d'autre part examiné en microscopie é&électronique
des répliques au carbone de la surface des couches pour diverses
valeurs de Te On vérifie que les grains sont d'autant plus
gros que Ts est plus élevé (figure 13). La méthode des répliques
au carbone ne donne guére de renselgnement pour T = 40°C
(figure 13 C), la granulométrie en surface &tant vraisemblable-
ment trop fine pour étre reproduite par la couche de carbone. Le
tableau V donne les estimations des tailles des grains ainsi

obtenues en fonction de Ts.

Tableau V - Couches de cobalt
o
Epaisseur »~ 1000 A

3 —
| T_ (°C) | Taille des grains (A) |

S e e LR R P e -
160 | 80 & 160
. 230 | 150 & 230

275 | 210 a 290

315 250 a 330




(a)

500

Figure 12, Micrnacanie dlectroniacue de couches de cobrlt.

2y T - 4000 b) T = 300°C



Figure 13. Microscopie électronique de répliques au carbone.
a) T, = 315°C b) T, = 230°C

c) TS 400°C , d) M&me couche qu'en (c) aprés oxydation
pendant 1 h & 200°C.




On peut donc corclure que les dimensions des cristal-
[} -
lites sont de 50 & 100 A pour des couches déposées sur support
o
maintenu & 40°C et d'environ 300 A lorsque T, est de 300°C.

00/3



CHAPITRE IV

RESULTATS FONDAMENTAUX - MODELE DES GRAINS ANTIFERROMAGNETIQUES

Nous donnerons d'abord dans ce chapnitre les princinales
caractéristiques du phénoméne mesuré® et les renseignements obtenus
sur la structure de la couche antiferromagnétique. Ces premiers
résultats nous permettront ensuite de proposer un modéle. Enfin,
nous étudierons l'influence de divers paramé@tres exnérimentaux

et nous discuterons les résultats en fonction du modéle.

4.1 - DESCRIPTION DU PHENOMENE

Si 1'on refroidit de 20°C A& - 180°C une couche de cobalt
oréparée et oxydée superficiellement dans les condit ions décrites
au chapitre II, en présence d'un champ magnéticue varalléle i la
direction facile, le cycle d'hystérésis relevé 3 1l'hvstérésiscope

d - 180°C est décalé le long de 1l'axe des champs (Figure 14).

=~

La courbe de couple magnétique T & la méme tempnérature,
en champ fort est du type de celles données sur la figure 15. Les
deux courbes correspondent aux deux sens de rotation du champ,
chacune d'elles &tant obtenue aprés plusieurs rotations de 360° dans

le méme sens. L'analyse de Fourier donne :
r=-X_, =K, sin (e-&e) - K, sin 2 (e—su)

La comnosante constante KO traduit des pertes var hvstérésis

de rotation Wr :

Le terme en K, et le décalage du cycle d'hystérésis corres-
pondent 3 1'anisotropie unidirectionnelle. La comnosante en Ku
provient de l'anisotropie uniaxiale de la couche ferromagnéticue.
On observe donc simultanément anisotropie unidirectionnelle et
hystérésis de rotation.
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Figure 14 : Cycles d'hystérésis relevés a l'hystérésiscope

a. Echantillon 197. e~ 1460 & , 1_ = 4o°C ,
Oxydation & 200°C pendant 1 h .
o

b. Echantillon 179, e ~ 1300 A | Ts = 80°C .
Mémes conditions d'oxydation .

wr (10° ergs/cwf)

s - or
=f [. ‘ \\\110_;“’_*\\

200 300 400 H(Ce)
‘ , — f +
Piqure 16 - Pertes nar hystérésis de rotat ion en fonction du chamn
magnftique Echantillon 120 o = 1160 R 71 = 10°¢C
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La figure 16 donne 1l'allure des variations de wr avec H

et la figure 17 celle des variations de Ko, Ke’ K ée et 5ua On

ul
constate qu'au-deld de 150 & 250 Oe selon les &chantillons, les
pertes par hystérésis sont indépendantes du champ appliqué de méme

que les constantes d'anisotropie.

Les déphasages 6e et au peuvent 2tre assez différents 1l'un
de l'autre. Ils diminuent lorsque H augmente et n'apnaraissent que
lorsque le champ n'est pas assez fort pour qu'on puisse négliger
1'angle entre J et H. On s'attend cependant 3 ce que ée et Gu
soient approximativement &gaux. En effet, l'angle 6§ = § - ¢ entre
l'aimantation et le champ doit osciller autour d'une valeur moyenne
60 telle que :

KO = J H sin 60

Le couple T' devrait &tre voisin de :

r = - KO - Ke sin (8 - 50) - Ku sin 2 (8 - 60)

Les valeurs distinctes de Ge et éu ne peuvent s'interpréter
qu'en tenant compte des inhomogéné&ités des couches et ceci nous

améne 3 examiner leur structure.

4.2 - STRUCTURE DES COUCHES ANTIFERROMAGNETIQUES

On obtient une indication sur 1'épaisseur des couches
antiferromaqnétiques en comparant l'aimantation 3 saturation des
couches avant et aprés oxydation. Ces mesures ont &té faites au
moyen de la balance de torsion, soit en mesurant le counle
I =J H sin 6 exercé sur 1'é&chantillon par un champ tournant tras
faible, l'aimantation restant constante et paralldle & la direction
facile, soit par le relevé du cvcle d'hystérésis en trads basse
fréquence. On a 4% utiliser des couches de cobalt trds minces afin
de pouvoir déceler la variation de J. Le tableau VI donne les
ordres de grandeur de la variation relative AJ/J de 1'aimantation

d'une couche avant et apré@s oxvdation.
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Figure 17 : Variation avec le chamn magnétiaque des comnosantes de Fourier
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Il semble que 1l'&paisseur moyenne de la couche d'oxvde soit,
o

pour les conditions d'oxydation utilisées, inférieure & 50 A,

Tableau VI

---Conditions d'oxydation_ __| Epaisseur AT Epaisseur
Température Durée Co J oxyde
200°¢ 62 mn v 400 A v 5 % n 40 A
150°C * 50 mn ~ 200 i <1 %
200°C 68 mn v 200 i “10 % v 40 g

oo em en e am oo o o o o oo e = oo oo wn =D o e - =

On a obtenu des diagrammes de diffraction électronique
par transmission de couches de cobalt déposées sur des membranes
de carbone et oxyvdées superficiellement. Les anneaux caractéristi-
ques de 1l'oxyde ne sont pratiquement pas décelables pour une tempé-
rature d'oxydation de 200°C. Sur la fiqure 11 b, on remarque que
lorsque celle-ci est de 300°C, des anneaux caractéristiques des
oxydes CoO et Co304 apparaissent simultanément. Des &tudes antérieu-
res (33) indiquent qu'il peut y avoir une couche de CoO entre le
cobalt et une couche de Co304. I1 est d'ailleurs possible que seul
l'oxyde CoO apparaisse pour les températures d'oxydation voisines
de 200°C. Notons que 1'oxyde Coy0, est antiferromagnétique au-dessous
de 40°K et ne peut donc &tre 3 1l'origine des pronriétés de couplage
mises en é&vidence i - 180°C,

Les diagrammes de diffraction ne sont pas assez précis pour
donner des indications valables concernant &ventuellement une
orientation privilégiée des cristallites d'oxvde. Mais on admet

généralement que la croissance de CoO ou Coéo4 sur le cobalt est

épitaxiale avec les orientations suivantes (33)

(111) // (001)

oxyde Co hexagonal

110 // (110)

oxyde Co hexagonal
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Les cristallites de cobalt étant orientés nréférentiellement
avec l'axe C perpendiculaire au plan de la couche, il est probab le
que les plans d'interface cobalt - oxyde soient le plus souvent des
plans (001) dans le cobalt hexagonal et des plans (111) dans
1'oxyde CoO.

4.2.3 - Granulométrie

Les figures 13 c et d donnent les images de répliques au
carbone de la surface d'une couche déposée i 40°C, avant et
apréx oxydation. Tl semble que le relief de la surface soit
légérement plﬁs prononcé aprds oxydation. Ceci peut indiquer que
l'oxydation se fait de fagon irréqulidre dans le plan de la couche,
La vitesse d'oxydation peut en effet dépendre de l'orientation
cristallographique du plan d'interface (34). Ftant donnée la
trés faible épaisseur movenne de la couche d'oxyde; il est méme

possible qu'elle ne soit pas continue,

On ne peut guére en déduire de renseignements concernant
la taille des cristallites antiferromagnétiaques. La température
d'oxydation &tant basse, il ne semble pas possible qu'on puisse
obtenir des grains monocristallins dont 1la dimension dans le plan
de la couche soit supérieure 3 celle des grains de cobalt. Les
grains relativement gros doivent &tre constitugs d'un assemblage
de grains plus petits. L'oxydation doit d'ailleurs se faire

=

préférentiellement 3 partir des joints de grains de cobalt.

La couche d'oxyde est donc tras inhomogéne.
5on épaisseur n'est certainement pas uniforme., La taille des

cristallites doit 8tre trds variable. Elle peut contenir des grains
dont la dimension dans le plan de la couche est plus petite que
celle des plus petits qgrains ferromagnétiques et aussi grande aque

celle des plus gros,



4,3 - MODELE DES GRAINS ANTIFERROMAGNETIQUES

L'inhomog&néité de la couche antiferromagnétique est trés
certainement 3 l'origine de la complexité des propriétés de 1la

couche multiple.

La couche d'oxyde n'est pas uniforme mais contient un grand
nombre de régions qui diffé@rent en particulier par la valeur de la
constante de couplage ferro-antiferromagnétique d l1l'interface. En
effet, 3 1'échelle atomique, 1l'intensité du couplage est déterminée
par l'orientation du plan cristallographicue d'interface. A
1'&chelle d'un cristallite d'autre part, la valeur movenne A dépend
de la structure de 1l'interface qui n'est évidemment pas constituée
d'un seul plan atomigue. Il en résulte cque A doit varier selon les
régions entre des valeurs praticuement nulles et des valeurs de

1'ordre du couplage d'é&change dans chacun des matériaux.

Remarquons aussi que la présence &ventuelle des deux phases
du cobalt, hexagonal et cubique, doit augmenter 1'hétérogénéité ce

1'interface.

Les diverses régions antiferromagnétiques sont des cristal-
lites, qui étant donnée leur petite taille, doivent &tre le plus

souvent monodomaines.

Ces cristallites peuvent en outre différer par leurs

épaisseurs.

De nlus, il n'est pas certain que l'anisotropie antiferroma-
gnétique soit celle de l'oxyde A 1'état massif et le paramétre K ¢
peut aussi varier d'une région 3 1'autre. Nous reviendrons ultérieu-
rement sur l'origine possible de cette anisotropie. On peut cepen-
dant admettre que tout se passe comme si chaque grain avait une

anisotropie uniaxiale.

Les couplages entre ces grains antiferromagnéticues sont
relativement faibles ou tout au moins beaucoun nlus faibles que
ceux agissant entre des grains ferromagnéticues. Les directions
d'antiferromagnétisme de deux grains voisins doivent alors &tre
praticuement indépendantes l'une de l'autre. Il n'existe pas de

régions de cohérence pour l'aimantation du plan d'interface

wnif s



antiferromagnétique, comparable aux domaines ferromagnétiques.

On veut alors considérer que la couche antiferromagnétique
est composée de trois sortes de cristallites dé&finies par les
valeurs relatives du couplage A et de l'anisotropie antiferromagné-

i K voir 1-4),.
tique K_. (vo )
Les uns,pour lesguels la constante de couplage est relative-

ment faible ou l'anisotropie relativement grande, contribuent i

l'anisotropie unidirectionnelle,

Dans ceux gui correspondent aux valeurs intermédiaires de A,
les moments antiferromaqgnétiques effectuent des mouvements irréver-
sibles lorsque l'aimantation ferromagnéticue tourne et sont 3 1l'ori-

gine des pertes par hystérésis persistant en champ fort,

Dans les troisiémes, ol le couplage est fort ou l'anisotro-

pie faible, les moments n'effectuent que des mouvements réversibles.

Nous voyons ainsi aque la orésence simultanée des deux nhéno-

ménes résulte de 1'inhomogénéité des couches antiferromagnstiaues.

Le mécanisme d'obtention de 1'anisotropie unidirectionnelle
est schématisé sur la fiqure 18. Le blocage d'une région antiferro-
magnéticgue se fait pendant le refroidissement dans le sens de sa
direction facile qui minimise 1'énergie de couplage et il en résulte
une anisotropie unidirectionnelle moyenne dont le sens est celui de

1'aimantation ferromagnétique pendant le refroidissement.

En ce qui concerne les régions 3 hystérésis de rotation,
l'allure des courbes de couple indique qu'il n'y a pas aqu'une
position critigque du champ pour laguelle ont lieu les mouvements
irréversibles de spin et que les pertes par hystérésis ont lieu
de facon continue sur tout le cycle. On en conclut qu'il n'v a pas
qu’un axe d'anisotropie antiferromagnéticue, mais un grand nombre
de directions privilégiées. On peut considérer en premidre approxi-
mation que les directions faciles des diverses régions sont distri-

buées de facon uniforme dans le nlan de la couche.



> J

Figure 18 - Mécanisme d'obtention de 1l'anisotropie unidirection-
nelle. J est la direction de 1l'aimantation pendant
.le refroidissement. Les flé&ches correspondent aux
directions possibles de l'aimantation superficielle
antiferromagnétique & - 180°C, dang les régions
bloguées.
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On peut aussi interpréter 1l'écart observé entre les déphasa-
ges Ge et Gu' Si le champ n'est pas trés fort, les inhomogénéités
de la couche antiferromagnéticue doivent entrainer une forte disper-
sion de l'aimantation ferromagnétique. Ainsi 1l'anagle moyven entre
J et H est pratiquement nul dans les régions ferromagnéticues
pour lesquelles tout se passe comme si l'antiferromagnétique &tait
inexistant, par exemple parce que la constante de couplage est
trds faible. Dans d'autres régions, cet angle est au contraire
relativement grand. Il faut alors considérer que éu est une
moyenne prise sur toute la couche, tandis que S corresopond seule-
ment aux régions ol l'effet de 1l'antiferromagnétisme n'est pas

négligeable,

Le modé&le que nous venons de décrire va maintenant nous
permettre d'essayer d'interpréter la variation des propriétés des
couches, en particulier celle des cycles d'hystérésis relevés i

la fréaquence de 1000 Hz, en fonction de plusieurs paramétres

expérimentaux.
4,4, - ETUDE DES CYCLES D'HYSTERESIS RELEVES A LA FREOUENCE DE
1000 Hz

Le tableau VII rassemble les caractéristiques des cycles

d'hystérésis d'un certain nombre de couches.

4.4.1 - Basculement de l'aimantation & - 180°C

On remarque sur la fiqure 14 que 1l'aimantation gui bascule
& - 180°C n'est gqu'une fraction de celle gui bascule a 20°C. Une
partie de l'aimantation de la couche de cobalt reste donc bloquée
a4 -180°C méme lorsque l'amplitude du champ alternatif atteint
150 Oe. Cette anomalie apparait seulement lorsqu'il vy a aussi
décalage du cycle et est par conséqguent liée A& l'existence du
couplage ferro—-antiferromagnétiaque. On verra dans le chapitre
suivant que les aimantations qui basculent 3 20°C et i - 180°C
sont approximativement identiques lorsque la fréquence du champ

est de 5.10-3 Hz, Il s'agit donc d'un effet de frégquence provenant

. nll »
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de la faible vitesse de basculement de l'aimantation dans certaines
régions. Le basculement est beaucoun plus lent dans les régions ol
les moments antiferromagnétiques sont entrainés d'une maniére
irréversible par les moments ferromagnéticues. Ces régions consti-
tuent 3 la fréquence de 1000 Hz des centres de blocage pour 1l'aiman-
tation ou plus exactement pour les parois de domaines. On compare
sur le tableau VIII le rapport J2/Jl des aimantations basculant

a - 180°C et a 20°C 3 la constante KO proportionnelle aux pertes
par hystérésis de rotation. Il semble bien que J2/Jl soit d'autant
plus faible que les pertes par hvstérésis de rotation sont plus

fortes, indépendamment de 1l'anisotropie unidirectionnelle.

Tableau VIII

Echantillon Ke(erqs) Ko(erqs) 32/Jl
138 0 0,10 1
128 0,09 0,31 0,70
142 b 0,61 0,68 0,53
120 0,29 1,60 0,36
4.4.2 - Influence de_l'épaisseur de_la_couche_ferromagnétigue

Dans le modéle de la couche antiferromagnétique monodomaine,
on s'attend & ce que le décalage du cycle Hy varie comme 1l'inverse
de l'épaisseur e de la couche de cobalt :

_ e _ A
He =3 = 72

Cette loi n'est pas vérifiée expérimentalement, ce qui n'est
pas &étonnant &tant donnée la complexité de nos &chantillons. On
observe cependant (figure 19) une rapide décroissance de H, avec e.
Les énerqgies superficielles moyennes de couplage correspondantes

sont de l1l'ordre de 0,1 a 0,5 erq/cm2 selon les conditions de prépa-
ration.



En l'absence de mesures précisés de 1'épaisseur de la couche
antiferromagnétique, on - ne peut que comparer le champ de

couplage H, aux conditions d'oxydation (Tableau IX).

He augmente pendant les premiers stades de 1l'oxydation

vraisemblablement parce que l'interface réelle ferro-antiferroma-

gnétique s'étend.

Tableau IX - Température d'oxyvdation : 200°C

Les couches 142 a, b, c, ont été préparées simultanément
et avaient avant oxydation la méme épaisseur. Il en est de méme

des couches lGl'b'et d.

Echantillon s (°C) 1'2§§§§ti§n He
(mn)

142 a 10 15 25

b 40 30 43

c 40 60 30

161 b 300 15 2

a 300 60 7

4.4.4 - Influence de la tempdrature &
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La figure 20 donne en fonction de 1la température du support

Ty les valeurs du décalage de cycle pour des couches d'énaisseur

[
voisine de 1000 A oxydées & 200°C pendant 1 h,

préparation de la couche ferromagnéticque
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On observe une nette décroissance de He avec T . La structure
de la couche de cobalt change avec la température du support
et par conséquent l'interface ferro-antiferromagnétique aussi,
On sait que les deux phases du cobalt coexistent dans la
couche ferromagnétique et il n'est pas impossible que la
proportion relative de chacune des phases varie avec Ts’
entrainant des modifications pour la couche d'oxyde. Cependant
nous pensons que l'origine principale de ce ré&sultat est
1'augmentation de la taille des grains de cobalt avec TS. 51
1l'oxydation a lieu préférentiellement sur les joints de grains,
elle sera d'autant plus facile que les grains seront plus
petits et donc plus nombreux,et 1'interface réelle ferro-
antiferromagnétique sera donc d'autant plus grande. On conc¢oit
alors qu'en particulier 1'anisotropie unidirectionnelle varie
en sens contraire de la taille des grains, donc de Tse

S G e mn G D S e D R S e S T e S S S e e e e G e o S S

On a comparé les propriétés a basse température selon
que le refroidissement de 1'échantillon était effectué en
présence d'un champ continu saturant l'aimantation dans la
direction facile (refroidissement I), ou en présence d'un
champ alternatif paralléle & la méme direction,d'amplitude
suffisante pour renverser 1l'aimantation (refroidissement T0e;
ou en 1l'absence de champ, la couche ayant &té préaleblement

désaimantée 3 température ambiante (refroidissement III).

La figure 21 donne les cycles d'hystérésis relevés
a4 -180°C dans les trois cas et le tableau X les composantes de
Fourier de la courbe de couple.



Tableau X . Composantes de Fourier de la courbe de couple a
-180°C selon le mode de refroidissement (Echantillon 120)

! gl T 5
; Mode de Ku (ergs) | K (ergs) | KO (ergs)g
-refroidissement  _ _________° | ° T |
| f :
| I 0,53 0,29 r 1,60 |
| II 0,50 o 1,60 |
} III 0,53 i 0 1,63 |
L | |

Aprés le refroissement II, le cycle d'hystérésis
n'est pas décalé (Figure 20 d) et la courbe de couple ne contient
pas de composante unidirectionnelle. Les régions antiferromagné-
tiques bloguées a -180°C le sont en moyenne en aussi grand
nombre dans les deux sens de la direction facile. Comme elles
sont de taille beaucoup plus petites que les domaines ferromagné-
tiques, l'effet résultant sur la couche de cobalt est nul et il
n'y a pas d'anisotropie unidirectionnelle. Le blocage intervenu
au cours du refroidissement n'a donc pas eu lieu simultanément
dans tous les grains mais pendant des alternances différentes
du champ alternatif, a diverses températures, en particulier
d cause de la variation de 1'intensité du couplage selon les

régions.

Lorsque la couche ferromagnétique est a 1'&tat
désaimanté pendant le refroidissement, le cycle d'hystérésis
& -180°C est "en escalier" (Figure 20 C). La couche de cobalt
comprenant aux températures intermédiaires deux sortes de
domaines aimantés en sens contraire, le blocage des grains
antiferromagnétiques a lieu dans un sens ou dans 1'autre selon
1l'état d'aimantation de la région ferromagnétique 3 laquelle
ils sont couplés. La structure en domaines pendant le refroidis-
sement est en quelgue sorte "imprimé&e" sur la couche d'oxvde,

Comme les différentes parties de la couche correspondant aux deux

-



sens du couplage sont de la taille des régions de cohérence
ferromagnétique, les deux effets ne se moyennent pas mais se
superposent et le cycle d'hystérésis est la superposition de
deux cycles distincts. La différence entre les modes de
refroidissement II et III n'apparait pas sur la courbe de
couple, car dans le cas III, si la couche a &t& au préalable
parfaitement désaimantée, la composante résultante K, est
nulle.

Les pertes par hystérésis ne dépendent pas du mode
de refroidissement. Les moments des grains antiferromagnétiques
y contribuant effectuent de toute manidre a -180°C des mouve-
ments irréversibles autour de l'aimantation, quel gue soit le

rrocessus de refroidissement.



CHAPITRE V

HYSTERESIS ALTERNATIVE - CONTRACTION DU CYCLE D'HYSTERESIS

Dans les syst@mes & couplage ferro-antiferromagnétique,
les pertes par hystérésis de rotation sont caractéristiques du
matériau antiferromagnétique,dés que le champ est assez fort pour
que le ferromagnétique soit saturé. Une partie au moins des
pertes alternatives doit aussi provenir des moments antiferromagné-
tiques. Une &tude détaillée de 1'hystérésis dans ces substances
constitue donc une &tude de 1'hystérésis antiferromagnétique et
présente un grand intér&t. Les champs trés forts nécessaires

sont produits dans cecas par le couplage avec le ferromagnétique.

Nous avons d'abord été amené 3 confronter les valeurs
du décalage de cycle He relevé a 1000 Hz et de la constante

d'anisotropie unidirectionnelle, He et Ke/J sont trds différents
(Tableau XI).

Tableau XI

Echantillon He (Oe) Ke/J (Oe)
b s e A0S HEY B ]
227 e 60 92
197 15 ' 32

Ce résultat n'est pas surprenant. D'une part, le bascule-
ment de l'aimantation en champ alternatif ne se fait pas par
rotation cohérente, il y a création et déplacement de parois.
D'autre part, on a vu que le cycle relevé a 1000 Hz est caractéris-
tique d'une fraction de la couche seulement, certaines régions
&tant bloquées, alors qu'en champ tournant, toute 1l'aimantation
de la couche est entrainée par le champ. De plus, la couche

antiferromagnéti@ue est trés inhomogéne et fort différente



d'une couche monodomaine.

Il semblait toutefois intéressant d'obtenir le cycle
d'hystérésis par une méthode statique ou quasi-statique. Ceci a &té

fait & la fréquence de 5g10-3 Hz.

5.1 - CONTRACTION DU CYCLE D'HYSTERESIS

Les cycles décrits successivement apr@s le refroidissement
d - 180°C ne se superposent pas. On observe un rétrécissement du
cycle auquel correspond une diminution de H, et de H,, sans
variation mesurable de 1l'aimantation basculant lors de chaque
cycle (Figure 22). Cette "contraction” se poursuit encore aprés
description d@'une centaine de cycles. On note que la variation
entre le ler et le 2&me cycle est beaucoup plus importante que
les suivantes. Le premier basculement a lieu pour une valeur du
champ bien définie, tandis que pour les hasculements ultérieurs, une
petite fraction de 1'aimantation commence 3 se renverser dans des

champs tré@s &loignés du champ coercitif moyen.

Soient Hn et Hé les champs coercitifs réels, respective-

iéme
ment descendant et ascendant, correspondant au n cycle., Lorsque
n est compris entre 2 et environ 50, H et HA varient approximati-

vement suivant une loi en n_l/z (PFignre 23) @

n -u¥=-p nt/? nt - mt* = pr 72
Hf ; H;*, Bxet B' sont des constantes détermindes expérimentalement.
B est toujours plus grand que B'. On ne peut cependant pas considére:
Hf et H;*'comme des valeurs limites pour n infini, car au~deld de n
voisin de 50, les lois ci-dessus ne sont plus vérifiées. La
contraction se poursuit pour n compris entre 200 et 1000 environ

suivant une loi approximativement en n"l (figure 24 b).
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Figure 22 = Contraction du cycle d'hystérésis
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Les résultats précédents proviennent de modifi-
cations irréversibles de 1'é&tat magnétique de la couche antiferro-
magnétique lors des basculements successifs. Ces modifications sont
trés certainement liées aux interactions existant entre les

différents grains antiferromagnétiques.

5.2 = VARIATION ENTRE LES DEUX PREMIERS CYCLES

Hous rappellerons rapidement 1°' interprétation qui en
a été donnée par L, Néel par analogie avec les propriétés des
corps ferromagnétiques,

Admettons que dans une couche polycristalline, 1'énergie
superficielle de couplage soit encore de la forme -a 3. 3, ol a est
une constante moyenne de couplage et 3 la somme des. aimantations
superf101e11es d'un grand nombre de cristallites antiferromagnéti-
ques. On voit que toutes les propriétés du couplage dépendent
essentiellement de la valeur de %. Le comportement de § en présence
du champ fictif a J doit 8tre 1l'analogue de celui de 1 aimantation

d'une substance ferromagnétique en présence d'un champ extérieur.

L'aimantation superficielle initiale S, paralldle

8 la direction facile, acquise apré@s refroidissement depuis une

température supérieure au point de Néel en présence du champ
~continu a 3 est l'analogue d'une aimantation anhystérétique
thermique. Lorsque 1'aimantation ¥ bascule, les cycles d'hystérésis
décrits par 8, en ce qui concerne les variations irréversibles,
doivent alors avoir l'allure représentée sur la figure 25 a.
D'autre part si 1'on admet que 1'aimantation ferromagnétique
varie de J a -J par rotation toujours dans le méme demi-plan de

la couche, le systéme antiferromagnétique acquiert aussi une
aimantation AS, dans la direction difficile (Figure 25 b). A partir

.ol %
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Figure 25 : Cycles décrits par l'aimantation superficielle antiferro-
magnétique

a. Direction facile b, Direction difficile

D'aprés L. Néel (22)
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Figqure 26 : Schéma du cycle Figure 27 : Variation du premier champ
décrit par l'aimantation

coercitif Hf mesuré aprés applicationr

d'un champ alternatif HA dans la direc-—
tion difficile,en fonction de Hd.

ferromagnétique
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de ces hypothéses, L. Néel (22) a montré que les champs coercitifs

successifs du matériau ferromagnétique devaient atre :

"__ _a

_Hl 3 By "

i = 1 -2 (5 - ag - h'

I k e ‘"a w ! 4

H, =~H -2 (s_. - a's ) +n

o k e “ s

: . _ a - ah _ 3

q, est donné par : h4 = [Hk + s ( AS” A Saﬂ (l-cos €5
a AS_‘L

avec : € =

(Ha - H) ¢ = a (Sa - AS//T

H, est le champ d'anisotropie de la couche ferromagnéti-
que en l'absence de couplage, e est 1'épaisseur de cette couche,
Sa’

> ’
fait J avec la direction privilégiée, €; 8a valeur lors du début

AS, et A'S, sont définis sur 1la figqure 25 a. e est 1l'angle que

du basculement, On a schématisé sur la figure 26 les cycles d'hysté-

résis correspondants,

L. Néel a interprété 1les cycles d'hystérésis de la figure
25 a dans le cas des substances ferromagnétiques au moyen du modéle
correspondant au diagramme de Preisach (35). On considére que le
matériau est conéﬁitué d'un grand nombre de grains 3 anisotropie
dniaxiale. Dans le cas de la couche antiferromagnétigue pour laquelle
on admet que les axés faciles des grains sont distribués de facon
isotrope dans 1le plan de la couche, tout se passe comme si pour une
partie des grains, la direction facile de la couche ferromagnétique
était la directibn facile du grain et pour les autres la direct ion
difficile. Du point de vue de 1l'aimantation superficielle antiferro-
magnétique, on peut admettre que certains grains ont des cycles
rectangulaires et d'autres des ¢ycles linfaires et réversibles. Les

derniers ne pouvant donner lieu qu'a des phénoménes réversibles, on



n'en tient pas compte. En ce qui concerne les premiers, pour
traduire les diverses interactions qui s'exercent entre les grains,
on suppose que les cycles sont dissymétriques et on admet que le
décalage est indépendant de l1l'aimantation tant qu'elle est asse=z
faible. Oh est donc ramené 3 1'Stude de 1'aimantation d'un systéme
de grains 3 cycles rectangulaires dissymétriques. L'annexe II

donne 1l'interprétation au moyen de ce modéle des cycles de la
figure 25 a. Les deux origines physiques.du phénomé&ne sont les
suivantes : d'une part, le champ fictif de couplage est relativement
‘ tfés grand au point de Néel et oriente donc fortement les aimanta-
tions des différents grains ; d'autre part, par suite des couplages
entre grains, l'aimantation arormalement forte ainsi acquise

n'est pas conservée apré&s description d'un cycle.

A partir des cycles relevés expérimentalement, on peut

obtenir des ordres de grandeur de 2s 7 2 a5 et 2 a's, . La déter-
e a' e # e "

mination des champs h, et h] exige la connaissance des angles
€5 et Ei’ On ne peut qu'obtenir des valeurs approchées de
ces quantités 3 partir de la forme du cycle d'hystérésis. Nous
-avons donc admis.dﬁe €y ek ei étaient &gaux et que cos £ était
de l'ordre de 0,9, On calcule Qi par :

1 - cos3

h =(H"-'H ) = 0,28 { B! - B.].
1 =M1 T M) 5 ST 1~ 8

Les valeurs ainsi obtenues pour divers é&chantillons sont souvent
voisines de 30 Oe. D'autre part, on ne peut mesurer le

champ d'anisotropie Hk de la couche ferromagnétique en

1'absence de couplage, & basse température. Mais les mesures faites
sur les couches non Qxydées ont montré gue le champ coercitif &

- 180°C est de l'ordre de 60 Oe. Le tableau XII donne les valeurs

a a oy _ _
de = Sa' = AS,, et = A'S, calculées avec h& = hi = 30 Oe et



Hk = 60 Oe.

’ On remarque que AS” est généralement d'un
ordre de grandeur comparable 3 Sa, tandis que 4'S,_ est notablement
plus faible que Sa' parfois méme pratiquement nul. Donc une bonne
partie de l'aimantation superficielle antiferromagnétique bascule
lors du premier renversement de J et le cycle qu'elle décrit
ensuite correspond 3 des variations de S importantes. On peut en
conclure que le champ fictif de couplage a J est du méme ordre

de grandeur que le champ coercitif du systéme antiferromagnétique.

Tableau XII - Contractions du cycle d'hystérésis. Les calculs ont

été faits avec : h =30 Oe et H, = 60 Oe
Echantillon

327 & 0,88.10% 0,50. 10
g - 221]|- 100 9 |o,50 0, 40 1,23[12 266
e - 177|- 70 28 0,45 0,34 1,30(14 200
B - 162|- 72 -2 0,44 0,37 1,21115 875
228 ¥~ 275]- 246 89 |1,08 0,55 1,95 9 100
359 5 ui|- 289 |- 158 43 |o,e1 0,48 1,91{12 550
e - 252)- 109 46 |1,10 0,34 3,24 |14 550
£L = 240 |- 89 48 |1,09 0,28 3,92 13 300

(° ergs/cm3 de Co

{eo ergs/cm3/0e

S em e o s > o G e > D e S = e e e o ome TEED O e e s o o = - - o o

Lorsqu'on a décrit n cycles & -180°C, pour obtenir 3

nouveau le premier cycle, il est nécessaire de réchauffer 1'&chan-



tillon et de renouveler le refroidissement. Mais si on applique

e cycle & la température de mesure un champ alterna-

aprés le n
tif Hy dans la direction difficile de la couche ferromagnétique,
le premier cycle décrit aprés ce processus est plus large que le
précédent. La figure 27 donne la valeur du premier champ coercitif

Hf ainsi mesur& & 1'hystérésiscope en fonction de Hy.(p. 38 a)

L'effet de Hgq est essentiellement de diminuer 1la
composante 4S;, de l'aimantation superficielle antiferromagnétique

et par conséquent d'augmenter le champ coercitif H En présence

de Hd' 1'aimantation de la couche ferromagnétique g'oriente partiel-
lement dans la direction difficile si bien que 1'antiferromagnétique
veit un champ fictif alternatif dans cette direction. L'amplitude

de ce champ fictif dépend de la valeur de Hy tant que Hyq

inférieur au champ nécessaire pour saturer 1'aimantation ferroma-
; p

est

gnétique dans la direction difficile.

5.3 - CONTRACTION A PARTIR DU DEUXIEME CYCLE

La contraction du cycle d'hystérésis de la couche ferro=
magnétique correspond pour l'aimantation superficielle antiferroma-
gnétique & des cycles du type de ceux schématisés sur la figure 29 a.
Une image du phénomé@ne est donnée par l'expérience réalissge par
‘W.L. Roth sur un monocristal de NiO (36). Sous 1'effet d'une
contrainte prolongée, une paroi de domaine en T é&tait déplacée et
lorsque 1'expérience &tait répétée un grand nombre de fois, 1la
paroi devenait en quelque sorte de moins en moins sensible 3 la
contrainte et finissait par se stabiliser. Dans notre cas, le
champ fictif de couplage remplacerait la contrainte. Cependant,

il est peu probable que les variations de S dans nos échantillons

soient dues 3 des déplacements de parois, &tant donnée 1la petite

A
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Figure 30 - Counlage négatif entre deux régions séparées par une
marche dans l'interface



taille des grains antiferromagné&tiques.

L. Néel a expliqué ces résultats par analogie avec les
phénbménes de bascule et reptation observés sur les matériaux
ferromagnétiques en champ inférieur au champ coercitif, et
provenant des interactions existant entre différentes régions (22).
La bascule dite "négative" est schématisée sur la figure 29 a et
la reptation sur la figure 29 b. De fortes interactions négatives
entre grains proches voisins peuvent &tre & l'origine de la
bascule négative (37) tandis que des interactions ad plus grande
distance entre un grand nombre de régions peuvent entrainer de

la reptation (38).

La bascule négative est obtenue lorsqu'un échantillon
préalablement désaimanté est soumis 3 un champ alternatif variant
entre O et H, Or, 1'é&tat initial de S, analogue & 1l'é&tat d'aimanta-
tion anhystérétique thermique, doit avoir des propriétés équiva-
lentes 3 1'état désaimanté (22).

Pour les cycles d'hystérésis des couches Co-Co0O, la
bascule négative se traduirait par une augmentation de Hn et une
diminution de Hé et la reptation par une augmentation de H et HAQ
Les résultats expérimentaux montrent que la bascule est prépondé-
rante. Cependant, on s'attend 8 ce que les effets de bascule, qui
ne font intervenir que des couplages entre proches voisins, se
manifestent surtout sur les premiers cycles et atteignent rapide-
ment leur limite, tandis que les effets de reptation seraient

encore mesurables pour les cycles d'ordre trés &levé,

81 1'on.appe11e S, et Sé les aimantations superficielles
5, acquises respectivement aprés le (2 n - 2)ieme et le (2 n - l)lém‘

basculement, on doit avoir :



S =1 = Sx = (S* - S* ) n—l/?‘
n @ o) oo
B el T S;* £ (Sé* - S;x) n~1/2 pour z ¢ ng 50

et des relations analogues pour S .

Pour tenter de justifier une telle loi, on aurait &
considérer un syst@me comprenant au moins une centaine de grains
antiferromagnétiques doués d'anisotropie uniaxiale et soumis au
champ fictif thae couplage avec le ferromagnétique., Il faudrait
~tenir compte des couplages entre grains et ne pas se limiter
aux couplages éntre proches voisins. On pourrait alors calculer les
aimantations superficielles antiferromagnétiques correspondant aux
diverses positions d‘équilibre du systé@me. Le ré&sultat dépendrait
fortement du choix des termes de couplage entre grains. Une telle
étude serait longue et fastidieuse. Il serait encore beaucoup plus
dificile d'é&tudier les cycles d'ordre supérieur 3 environ 50, car
il faudrait vraisemblablement considé&rer un systéme & nombre de

grains encore plus grand.

Remarquons gue les mod&les purement statistiques oli 1'on
considére par exemple, que le nombre des grains qui se retournent
a chéque basculement ob&it 3 une loi simple, conduisent généralement
d des variations exponentielles de S avec n et de plus ne reposent

sur aucune base physique sérieuse.

e e el e e e e o en e B o e o o e D > - - — — — — o e e

Les interactions du type dipolaire n'existent pratique-
ment pas entre grains antiferromagnétiques, ou tout au moins ne
peuvent qu'étre tr@s faibles puisque les aimantations mises en jeu
seraient des aimantations superficielles et non des aimantations

en volume comme dans le cas de grains ferromagnétiques.

Le couplage d'échange direct sur la surface des joints
de grains de Co0 accolés peut donner lieu & des interactions

positives ou négatives, vraisemblablement faibles.

o/
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L. Néel a proposé que le mé&canisme schématisé sur la

figure 30 puisse &tre 3 l'origine de fortes interactions négatives
(22). si dans un grain donné, le plan d'interface ferro~antiferro-
magnétique présente une marche, les moments antiferromagnétiques
péuvent étre ordonnés en 1'absence de couplage avec le ferromagnéti-
que comme 1l'indique la figure,et les aimantations superficielles
des régions I et II sont alors de signe contraire. Ces deux régions
sont donc fortement couplées négativement,

Nous pensons'que les interactions entre grains antiferro-
magnétiques peuvent aussi 8tre des interactions indirectes par

l'intermédiaire des grains ferromagnétiques, Ces derniers sont en

effet fortement counl&s entre eux et l'aimantation ferromagnétique

est relativement homogéne, ce qui doit entratner des couplages
positifs entre des grains antiferromagnétiques méme Aloignés les uns

des autres et justifie les phénoménes de reontation.

5.4 ~ COMPARAISON DE L'HYSTERESIS DE ROTATION ET DE L'HYSTERESLS
ALTERNATIVE &

L'expérienCe semble montrer que plus le ph&noméne de :
contraction est'imp0rtant plus les pertes par hystérésis de rota-
tion sont fortes. On a porté sur la figure 28 (p. 42 a), les valeurs ée

(Hc = H ) en fonction de Wr pour différents &chantillons : H
l m

.est la demi-largéur du niéme cycle, H: sa valeur extrapolée pa?

la loi en n_l/2 : Wr qui correspond aux pertes mesurées aprés
plusieurs cycles de rotation de H toujours dans le m&me sens

est sensiblement indépendant de l'ordre n de la rotation dés que n
est plus grand que 2. On remarque aussi sur le tableau XII que

1'ordre de grandeur du rapport W /(H =~ H ) est & peu prés le méne |
pour divers échantlllons‘ Ces résultats indlquent que A5, et W
sont grossi@rement proportionnels. Si 1'on admet que les oertee en

champ tournant sont proportionnelles aux pertes en champ alternatif,

“al s
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on en conclut que les pertes par cycle varient approximativement
selon les &chantillons, comme 1l'écart 3 la fermeture du ler cycle.,
Ces deux quantités doivent en effet dépendre essentiellement

de l'amplitude du champ fictif de couplage a J et un tel résultat
n'est pas surprenant.

Il est cependant plus intéressant de comparer les pertes
en champ tournant aux pertes en champ alternatif qui, 3 partir du
2éme cycle sont liBes 3 1'&cart entre AS” et A'S” . L. Néel a
montré, toujours par analogie avec les propriétés des ferromagnéti-
ques, qu'on devait avoir :

W, =2kk'J (Hy - Hy = 2 H + 2 hj) < 2J (H] - H,) (22)

On a relevé sur le tableau XII les valeurs de
Wa, = 2 J (Hé = Hz) ainsi que le rapport Wr/wa2° On constate que
ce rapport varie environ entre 1 et 4 alors qu'on s'attend i ce
qu'il soit au maximum de 1'ordre de 1.

Ces résultats indiquent qu'on ne peut pas interpréter
toutes les propriétés du couplage en considérant seulement une
aimantation superficielle antiferromagnétique macroscopique. Dans
certains cas, il est certainement pré&férable de tenir conpte de la
structure réelle des couches et d4d'&tudier par exemple un ensemble
de grains fins, '



CHAPITRE VI

HYSTERESIS OSCILLANTE

L'hystérésis oscillante, dé&finie par L. Néel (22),
est relative & un échantillon placé dans un champ magnétique de
grandeur constante oscillant angulairement entre deux directions
fixes faisant entre elles un angle ¢ . L'étude de 1'hystérésis
alternative ou de 1'hysté&résis de rotation, qui correspond
au cas ol le champ tourne toujours dans le m&me sens, ne peut
se faire qu'en fonction de 1'intensité du champ et &ventuellement
de la fréquence. Avec 1'hystérésis oscillante, on dispose d'un
paramétre supplémentaire qui est 1°' anqlé ¢ de l1l'oscillation.
Cette mé&thode d'étude de 1l'hystérésis doit donc donner des
renselgnements que ne peuvent donner ni les pertes alternatives,
ni les pertes de rotation. '

L'hystérésis oscillante correspondant & un nouveau
type de mesure, nous nous sommes d'abord intéressé au cas relati-
vement simple d'une couche ferromagnétique & anisotropie
uniaxiale. '

6.1 - COUCHE FERROMAGNETIQUE A ANISOTROPIE UNIAXIALE

6.1.1 - Théorie

On peut facilement prévoir les résultats dans le cas
d'un &chantillon monodomaine & anisotropie uniaxiale} On sait
que les pertes par hystérésis de rotation n'apparaissent que
lorsque le champ magnétique est compris entre Hk/2 et Hk
(Chapitre I et Annexe I). Il est clair qu'il en est de méme

pour l'hystérésis oscillante.

On montre (Annexe I) que si 1'aimantation J est
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initialement paralléle au champ dans la direction facile et que
l'on fait tourner H , J suit d'abord réversiblement H tant que
) (flgure 2 b) est inférieur & une valeur critique 4 , effectue
un saut irréversible pour § = a, suit encore réversiblement J
jusqu 30 =qa + ¥ » effectue un nouveau saut irréversible et
un tel processus se répéte 3 chaque demi-tour si I tourne toujours
dans le mé@me sens, Pour le sens inverse de rotation les
discontinuités ont lieu pour les valeurs (4 - 4) et (2% - a) de @.
L' angle critique a varie de 3 /4 3 /2 lorsque H croit de
k/2 a Hk

Pour une oscillation du champ d'angle compric entre a et
a + %, J effectuera donc deux sauts irréversibles, comme lors
d'une rotation de 27 en champ tournant ; 1'hystérésis oscillante
est donc égale a l'hystérésis de rotation das que ¥ atteint o .
La courbe en tlrets de 1la flgure 31 donne en fonction de y ’1e
rapport W/Wr des pertes en champ oscillapt aux pertes de rotation.

sur la figure 32, on a porté la quantifé L

v T proportionnelle

aux pertes par unité d'angle,

6.1.2 - Rﬁ"ultats

L'étude expérimentale a 6té& faite 3 20°C, sur une
couche de cobalt oxydée superficiellement i l'oxyde étant parama-
gnétique, il ne modifie pas les propriétés de la couche ferromagné-
tique. La courbe Wr (H) de 1l'é&chantillon utilisé est celle de la
figure 8 b. L'hystérésis oscillante a été mesurée pour H = 15 Oe,
valeur qui correspond 3 un point veoisin du maximum de cette
courbe. On donne sur 1la figure 33 la courbe de couple corresponuantﬂ
d une oscillation de 2 y rd. Les résultats sont portés sur les
figures 31 et 32 et sont comparés aux prévisions du modéle de
Stoner et Wohlfarth. Le comportement de la couche est approximativemernt
celui d'une couche monodomalne ; l'aimantation tourne d'abord
réversiblement jusqu'a des valeurs de ¢ supédrieures 2 n/2 ; on peut

ensuite définir un angle critique moyen inférieur a 3w /4.

o anlie
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Figure 31 - Hystérésis oscillante d'une couche ferromagnéticue 3
anisotropie uniaxiale, W/Wr en fonction de l'angle
de l'oscillation.

— Courbe expérimentale . H = 15 Qe .
--- Courbe théoriocue calculfe par le moddle de la
rotation cohérente avec o = 130°,
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Cependant la rotation irréversible de J n'a pas lieu pour une
valeur de 8 aussi bien définie que dans le modale. On remarque

que l'hystérésis oscillante devient €gale 3 1'hystérésis de
rotation pour une valeur de y voisine de v .

Les &carts entre les résultats théoriques et expéri-
mentaux sont dus 3 la grossidreté du modadle. La rotation de
1'aimantation n'est en fait pas cohérente. En particulier des
parois de domaines sont créées et détruites lors de la rotation
de H. De plus, il y a une certaine dispersion d'une part de 1la
direction des axes d'anisotropie, d'autre part de la valeur de

cette anisotropie entre les différentes régions de la couche,

6.2 - COUCHE AVEC COUPLAGE FERRO-ANTIFERROMAGNETIQUE : RESULTATS
EXPERIMENTAUX

Dans ce cas, nous étudierons l'hystérésis oscillante
essentiellement en champ fort, lorsque 1l'aimantation ferromagné-
tique est saturée et que les pertes doivent 2tre attribuées au
composant antiferromagnétiqueﬂ

6.2.1 -~ Théorie

I1 est commode d'utiliser le modéle précisé dans
les chapitres II et IV. Nous consid@roms donc la couche antiferro-
magnétique comme un ensemble de grains monodomaines, 3 anisotropie
uniaxiale d'axes distribués de facon isotrope dans le plan de la
couche, n'interagissant pas entre eux, soumis au champ fictif de
couplage h = a J, Les grains donnant lieu aux pertes par
hystérésis sont ceux pour lesquels h est compris entre hk/2 et h
Soit bo la position critique de h,donc de J, pour laquelle

1'aimantation superficielle antiferromaqnétique effectue des

k®
»

mouvements irréversibles, ¢e doit &tre compris entre n/2 et 3w /4,

de mé&me que l'ahqle critique d'une couche ferromagnétigue a



anisotroPie”uniaxialeo Admettons en premiére approximation que

Pa est le m@me pour tous les grains. Dans ce cas,poﬁr une
distribution isotrope des directions faciles, L. Néel (22) a
montré que le rapport des pertes pour une oscillation d'amplitude
rwhaux pertes de rotation est :

W_(y)
W
r

0] pour O<1p<2¢e-1r

, v = (2 ¢ - %)

Les"pertes oscillantes"deviennentégales aux pertes de rotation

pour p= 2 we’ valeur comprise entre v et 3w /2.

6.2.2, Variation_avec_l'amplitude _y de 1'oscillation

L'hystérésis oscillante a &té mesurée en prenant
comme direction initiale du champ celle du champ appliqué pendant
le refroidissement, donc de 1'anisotropie unidirectionnelleq.Les
courbes de couple correspondant 3 des oscillations de n et 27 rd-
sont données sur la figure 34, pour les deux premidres oscillations
suivant le refroidissemente Les pertes par unité d'angle sont
données sur la figure 35a, pour les deux premiéres oscillations,
en fonction de y . L'hystérésis mesurée lors de la premiére

oscillation est plus grande que celle relative 3 la deuxidme.

Sur la figure 35 b, on a tenté d'identifier pour la
Ziéme oscillation la courbe expérimentale 3 une courbe théorique
déduite du moddle du paragraphe précédent. La valeur de ¢e la
plus satisfaisante est alors d'environ 140°, Malgré 1'imprécision
de la mesure de $a et les nombreuses ébproximations du modéle,
il est &étonnant que la valeur trouvée soit de 1'crdre de la

valeur maximum permise de 135°,
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Figure 34 : Couche avec couplange ferro-antiferromanétiouc
Courbe de

counle pour les 2 premidres oscillat ions du champ
H = 720 Oe a. Oscillation de 180° b. Oscillation de 360°
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Figure 3“ - Perteg par unité d'angle en fonction de l'amplitude de
I oscil]ation. a. Courbe expérimentale, --- o Premidre oscillation,
—— @ Deuxidme oscillation , b, Courbes théoriques calculées
avec ¢ = 140°. =-=-~ Premidre oscillation ., —— Deuxidme oscilla’ ior

Points expérimentaux. o0 Premifre oscillation . @ Deuxidme
oscillation .




On a représenté sur la figure 36 les pertes par
hystérésis oscillante en fonction de H pour les deux premidres
oscillations d'angle' ® et 2w rd. L'allure générale est la
méme gue pour les pertes de rotation. On remarque que la satura-
tion des pertes est obtenue en champ plus faible pour des osc¢illa-
tions de 2w que ponr les oscillations de v rd. Ceci peut
provenir du processus de basculement de l'aimantation ferromagné-
tique.

La figure 37 donne la variation des pertes par
hystérésis oscillante pour des oscillations de v rd en fonction‘
de 1l'ordre de l'oscillation. La loi en n-l/2 établie rour la
contraction du cycle d'hystérésis semble &tre encore valable
pour l'hystérésis oscillante. On s'attend en effet 3 ce qu'uﬁi
champ oscillant d'angle = ait des effets analogues & un champf
alternatif, si 1'on admet que dans ce dernier cas l'aimantaﬁiQﬁ
ferromagnétique bascule par rotation toujours dans le méme

demi-plan de la couche.

On donne sur le tableau XIII les valeurs de ¢
déduites de la mesure de W (n) pour les premiéres osc1llat10ns,
pour deux échantlllons° On note que ces valeurs sont toutes
supérieures a 3w /4.

Tableau XIII : Valeur de ¢, en degrés

Oscillation IE IIT Iv v
Ech. 230 b 151 154 155
Ech., 228 £ 147 148 148,5 149
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Figure 37 = Variation avec l'ordre de l'oscillation .
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L'&cart entre les deux premidres oscillations semble
étre le méme phénomé&ne que la contraction entre le 1'% et 1le
2iéme

peut justifier ce résultat en considérant des grains monodomaines

cycle. Cependant, dans le cas d'un champ oscillant, on

sans interaction et en tenant compte seulement de 1'influence

du mode de refroidissement sur 1'&tat initial. On montre alors
i&re

(Annexe III) que pour la 1 oscillation, on doit avoir :
W (v)
r
L
V-5 (¢ = w)
W 2
w(w . e POUr ¢, = 5 < ¥ <2 ¢, = ®
r
3
= = (24, = %)
Wo(v) 4 e _
w7 = - pour % > 2 ¢a W

Sur la figure 35 b, on a représenté la courbe corres-
pondante calculée avec la valeur de ¢e déduite des mesures de
la Ziéme'oscillation. Les résultats expérimentaux sont partielle-
ment expliqués par ce mécanisme. Mais il est probable que 1l'effet

des interactions entre grains s'ajoute pour augmenter 1l'écart.
q d ol

En champ alternatif, on peut aussi invoquer le
mécanisme précédent, sauf dans le cas ol le champ fictif de

couplage serdt lui-m&me alternatif, ce qui parait peu probable.

6.2.5 - Discussion

Nous nous proposons de voir comment quelques facteurs
dont nous n'avons pas tenu compte dans le modéle peuvent modifier

les résultats, en particulier pour les valeurs de l'angle
critique [P



a. Dispersion des valeurs de 1l'angle critique

e dépend du rapport h/hk’ c'est-3-dire du rapport de
la constante de couplage A 3 1'anisotropie antiferromagnétique,
et peut donc varier &'un grain & l'autre entre /2 et 3% /4, puis-
que la constanteA peut Btre tr@s grandeou trés petite suivant les

conditions de 1'interface.

On peut interpréter 1'allure des courbes expérimen-
tales pour les petites valeurs de o par l'existence de ré&gions o

l'angle critique est relativement faible. Cependant, la plus

petife valeur de ¢e est nettement supérieure i n/2.

Pour les grandes valeurs de ¢, on s'attendrait 3
trouver des courbes expérimentales correspondant approximativement
4 une valeur intermédiaire de ¢e' donc inférieure & 3x /4, ce

qui n'est pas le cas.

- b. Anisotropie de la distribution des directions faciles

Il n'est pas impossible que, par suite du traitement
thermique, la distribution des directions faciles des grains
antiferromagnétiques présente un maximum dang la direction facile
de la couche ferromagnétique. Dans le cas d'une valeur définie
de l'angle critique, une telle anisotropie devrait entrainer,
par rapport au cas isotrope, une diminution du rapport W (y)/ wr
-pour les valeurs de y inférieures i ¢q et une augmentation dans
le cas contraire. La valeur de 9 déduite des courbes expé&rimenta-
les pourrait alors &tre surestimée.

c. Interactions entre grains antiferromagnétiques

Nous avons utilisé@ un mod&le dans lequel nous ne
tenons pas compte des interactions entre grains antlferromaqné-
tigues. Les résultats du chapitre oprécédent montrent que P
ces interactions ne sont pas toujours négligeables. Ellesf;euvéht
en réalité modifier les processus de rotation des aimantétions

superficielles antiferromagnétiques et en particulier‘éugmenter

shedfie



ou diminuer l'angle critique 0 -

Nous avons supposé jusqu'd présent que dans chagque grain anti-
ferromagnétique, les moments magnétiques atomiques restent toujours
paralléles ou antiparalléles entre eux, bien que le grain soit
soumis non pas 3 un champ extéfieur agissant sur tout son volume, -
mais & un couple s'exercant sur les moments de 1'interface seule-
ment., L. Néel a étudié en détail le coﬁportement de couches minces
ferro ou antiferromagnétique dans lesquelles les moments Super-
ficiels sont soumis i un counle extérieur, et a examiné le cas
des couches avec couplage ferro-antiferromaqnétique (22). Mous ‘
rappellerons rapldement les résultats, en fonction desquels nous
discuterons les Droprlétes de nos échantillons. ,

6.3. THEORIE DEiL NEEL DES COUCHES A AIMANTATION DEFORMER

6.3.1. Théorie

a. Couche antiferromagnétique & aimantation déformable . Codche

ferromagnétiQue 4 aimantation rigide

ConSLderons une couche antiferromagnétique monocristal-
line & anlsotronle uniaxiale, dans laquelle les moments magnéti-
ques sont parall@les entre eux et au plan de la couche en 1° absence
de tout facteur extérieur, le sens des moments changeant d'un plan
atomique au suivant. Lorsqu'un couple s'exercant sur les moments
des atomes voisins d'une surface a tendance A les écarter de leur
direction privilégiée, les moments ne restent paralldles d'un
plan atomique & l'autre que si les forces d'échange sont beaucoup
plus grandes que les forces d'anisotronie ; la couche reste alors

"rigide" du point de vue magnétique. Dans les autres cas, la

~ direction des moments change d'un plan atomique au suivant, 1la



couche se "déforme" du point de vue magnétique et sa structure

est l'analogue de celle d'une paroi de domaine.

Soit une couche composée de n plans atomiques, 6_/2
1'angle du moment de la piéme couche atomique avec la direcgion
facile, Fn le couple extérieur exercé sur le moment o de la
couche extréme, aucun couple n'étant exercé sur m . L. WEel a

- montré que l'angle 6, satisfait aux relations :

e

n
=V2KI \/cos 8) = cos 8 J d 6 L
, 61 \fc'o"?’ﬁl - COS T?n I

2 K est la constante d'anisotropie uniaxiale par unité de surface

d'un plan atomigue, I 1la constante d'é&change par unité de surface
entre deux plans atomiques voisins. Les courbes T (en) calculées
pour diverses valeurs du paramétre p sont représentées sur la
figure 38 a ; elles sont du type U, V, ou W selon que p est

inférieur & 2,22, compris entre 2,22 et 4,44 ou supérieur 3 4,44,

Soiﬁ maintenant une couche ferromagnétique en contact
avec cette couche antiferromagnétique. Supposons qgue l'aimantation
J reste rigide. Elle est uniforme, paralldle au plan de la
couche et pratiquement paralldle au champ appliqué si ce dernier
est assez fort. Le couplage entre les deux couches ne dépend
que de la constante A. Le couple b exercé par la couche ferro-
magnétique sur le moment extr&me m. de la couche antlferronagné-.
tique est :

&

L : o
re ==&  sgin (2 $)

¢ est l'angle‘de J avec la direction facile antiferromagnétique.
A 1'équilibre, les couples e €t I' sont &gaux et la valeur de 8.
correspondant d 1l'équilibre stable de m,  est donné€e par l'un des
points d'intersection des courbes re et r (Figure 38 b).
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Figure 38 : Modale de I. Néel (22) . (a).La courbe 'nest du tyne U

pour ¢ < 2,221 ,du tvne V pour 2,221 < o < 4,442, du tvne W pour

p > 4 44?.

(b) et (c) Couche antiferrorannﬁfinun dﬁformable, couche ferromaand
tigue rigide. La fiqure (c) corresmond 3 A >» /2R T

(d) Couches ntiFerznmaqnétlnwe et ferromagnéticue d&formables, \
%es cour es correannndant an mac A - N



Si I, est du type u, la covche antiferromagnétique est
pratiquement rlgide et on est ramené& au couplage entre des couches
monodomaines &tudié au chapitre I. Lors de la rotation de J, les
moments antiferromagnétiques,ou bien restent pratigquement
bloqués dans leur direction privilégiée, ou tournent en effectuant
des mouvements irréversibles, ou encore tournent de maniére
toujours réversible. Dans le ceuxidme cas, l'angle critique de

basculement ¢, est compris entre #/2 et 371 /4.

Si Fn est du type V ou W, on montre que tant que A est

inférieur au maximum VZ K I de r ) M oscille réversiblement

: autour de la direction facile, le systéme peut pré&senter une

' anisotrOple unidirecticnnelle. Si A est plus grand nue‘VE_E_ET
mn suit J en effectuant toujours des mouvements irréversibles,

- mEme lorsque la constante de couplage est trds grande. L'angle
critique ¢, correspond au cas ol les courbes Pe et r, sont
tangentes.

Lorsque A est beaucoup plus grand que VY2 K I, la
portion de courbe e voisine de F est une droite parallé&le 3
1l'axe des ordonnées et 1l'angle crltioue ¢ correspond au point
& tangente verticale de P d'absc1sse.ee, Il est toudjours
compris entre #/2 et 7« sulvant les valeurs de p (Figure 38 c).
Pour les valeurs intermédiaires de A, ¢, est plus grand que ee/2

et peut donc &tre supérieur 3 =.

On remarque que par suite de la"déformation"de la couche,
les moments antiferromagnétiques ne suivent jamais J réversible-
ment. Par contre, l'angle critique ¢ peut &tre plus grand que
dans le cas d'une couche rigide, la"déformatlon de la couche
se poursuivant de facon réversible pour des angles assez grands

entre J et la direction facile antiferromagnétique.

b, Couches ferromagnéticue et antiferromagnétique 3 aimantation
déformable

Considérons une couche ferromagnétique, dont 1l'anisotro-

pie uniaxiale est négligeable, soumise & un champ extérieur
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paralléle au plan de la couche. Supposons qu'un couple rﬁ s'exer-
cant sur les moments magnéticues mg des atomes voisins d'une
surface a tendance 3 les rendre paralléles 3 une direction donnée

du pnlan de la couche.

Sous l'effet du counle d'interface, l'aimantation de 1la
couche ferromagnétique ne reste pas toujours uniforme, la direc-
tion des moments s'écartant d'autant plus de la direction du champ
iéme

qu'on se rapproche du n plan atomique constituant la surface.

La structure magnéticue de la couche est alors déterminse
par le rapport entre les forces d'échange et les forces de couplage
avec le champ.

L. Néel a montré que 1l'angle ¢, entre les moments mﬁ du
plan extré&me soumis au couple Fé et le chamn H est relié 3

T :
n par

P '"'H I / 1
n YV~ 2 \/eos by = O0E ¢y
¢n

avec o = a ¢ _ n,\/2 m' ?
g —J cos ¢, = cos ¢n 1!
°1

m' est le moment magnétique par unité de surface d'un plan

atomicue et I' l'interaction d'échange par unité de surface entre

deux plans voisins dans la couche ferromagnétique.

Les courbes donnant ré en fonction de ¢n sont les mémes
que celles donnant Fn en fonction de en/2 dans le cas d'une couche
antiferromagnétique. On remarque que le champ extérieur joue 1le

.~ méme rdle que l'anisotropie antiferromagnétiaue,.

La couche ferromagnétigue pourra donc 2tre du tvpe rigide
ou déformable selon la valeur du paramdtre p'.

Supposons maintenant que cette couche ferromagnétique
soit en contact avec une couche antiferromagnéticue. Si le couplage

d l'interface est trés fort, les moments m et mg & 1l'interface

dans le ferromagnéticue et dans l'antiferromagnétique sont



paralléles et leur position d'équilibre correspond & l'égalité
entre e et (- Pé). De plus les angles ¢n et en sont reliés par :
6
= 0 _ ;
¢n = = ) (Figure 38 d)
On montre que l'allure des phénoménes dépend des valeurs
de o, p' et du rapport :

. m' HI'
T K1
Lorsque r est inférieur 3 1, les moments antiferromagnéti-
ques restent au voisinaqe de la direction facile, Si r est supé- '
rieur 3 1, ils suivent les moments ferromagnétiques en effectuant

périodiquement des sauts irréversibles.

La figure 32 & correspond au cas ol les deux courbes
sont du type W. On remarque que 1l'angle critique ¢, entre H et la
direction facile antiferromagnétique pveut prendre des valeurs
comprises entre n/2 et 2w, puisque la périodicité de la courbe Fﬁ
est le double de celle de la courbe Tn.

81 le couplage a4 1'interface n'est pas tras fort, mn 1
et mé ne sont pas paralléles et font un angle ¢y, Si bien que :
®n
fam T R

L'angle critique ¢e peut alors &tre supérieur 3 2w.

Examinons le cas ol le rapport r est beaucoup plus grand
que 1, par exemple parce aque le champ extérieur est trads fort. Si
le couplage est trés fort, on veut assimiler la courbe PA a4 une
portion de droite verticale. Les moments mg et m restent alignés
avec le champ extérieur. Les ré&sultats sont analogues a ceux qu'on
obtient avec une couche ferromagnétique rigide, lorsque A est trés
grand. Si le couplage n'est pas tras fort, on est exactement
ramené au cas étudié dans 6.3.1.

6.3.2. Valeurs des paramdtres - Comparaison avec l'exnérience

Les paramd@tres o, o' et r dépendent essentiellement de

l'orientation cristallographique de 1l'interface et varient a'une

aw/a



région A 1'autre de la couche.

Nous les évaluerons dans le cas particulier ot le plan
d'interface est un plan (001l) dans le cobalt supposé hexagonal et
(111) dans l'oxyde. Cette situation doit &tre assez fréquemment
réalisée dans nos é&chantillons (4.2.2).

Pour CoO, on obtient 3 partir des valeurs de 1la tempéra-
ture de Néel, de la température de Curie et de la constante de
Curie, un coefficient de champ moléculaire de 2200 uem, qui corres-
pond & une énergie d'échange de 8,6.108 erq/cm3 ou de 3,2 erg/cm2
entre deux plans (111) voisins,

o
Dans le cas d'une couche antiferromagnétique de 20 A

. ; 2
d'épaisseur, on trouve, avec ¥ exorimé en erq/cm” :

8 K v
=n\/-—1— 2 6\2x

La couche est rigide si 2 X est inférieur 3 environ

0,1 erq/cmz.

Pour le cobalt, 1'énergie d'échange est de 1l'ordre de
2
7,5.109 erg/cm3, soit environ 150 erg/cm” entre deux plans (001).

Elle est donc approximativement 50 fois plus grande que dans CoO.

o
Pour une couche de cobalt de 1000 A d'Spaisseur, on a :

[}
o' = n! \/?-—r;—,-*l Z 0,24 \fH

Dans les champs utilisés, l'aimantation ferromagnétique
est évidemment déformable.

Pour le rapport r, on trouve :

-2
= m* HI' ~ 1,4,10 . H
- 4 K1 K

soit r b %ﬁgl vpour H = 500 Oe

Ce rapport est supérieur 3 1 si 2 K est inférieur 3
: 2
environ 0,2 erg/cm”.

Dans nos &chantillons, les phé&noménes sont aporoximative-

ment indépendants du champ dés cu'il est assez fort. Les moments

suf s
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ferromagnétiques restent donc alignés avec le champ et tout se

passe comme si 1l'aimantation ferromagnétique était rigide.

Le rapport r doit donc &tre généralement plus grand que
1. I1 suffit d'ailleurs que r soit de 1l'ordre de 2 ou 3 pour gue
les moments ferromagnétiques soient pratiquement alignés avec le
champ et ne donnent pas lieu 3 des pertes par hystérésis. Ces
derniéres proviennent donc du matériau antiferromagnétique

seulement.

Par contre, certaines régions antiferromagnétidues
doivent &tre du type "déformable". Elles contribuent ainsi i
augmenter la valeur moyenne de l'angle critique ¢e. On peut ainsi
comprendre que les valeurs expérimentales de ¢ puissent é&tre

supérieures a3 3 w/4.

De plus, on peut ainsi justifier les valeurs expérimenta-
les comprises entre 1 et 4 du rapport Wr/Waz, données dans le

chapitre V. En effet, 1'hystérésis alternative Wa,, devant &tre

voisine de 1l'hystérésis oscillante d'angle n, on s'attend 3 ce que :
Y q

Wa, . W (w) 2 0 -2 ¢
W W - ™
Y r

e

Ce rapport est éompris entre 0,5 et 1 si ¢e est compris
entre 37 /4 et /2 et peut médme &tre inférieur 3 0,5 si ¢ est

plus agrand que 3n /4,

6.3.3. Anisotropie antiferromaqgnéticque

Aux températures supmérieures au noint de Né&el, 1'oxyce
CoO0 a une structure cubicue A faces centrées. Au-dessous Adu point
de Néel, la maille est lé&qgdrement déformée, quacdratiocue ou mono-
clinique, selon les auteurs (39)., Les nlans d'alignement ferroma-
gnétique des spins sont des plans (111). On admet le plus souvent
que les spins sont orientés suivant une direction du plan (110)
faisant un angle de 11° (39 a) ou 27° (39 b) avec la direction
[o01]. |

La direction de facile aimantation s'interpréte en consi-

dérant que l'énergie d'anisotronie magnétocristalline contient un

ey
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terme cubique auquel sont associées des directions faciles selon
les arétes du cube et un terme triqonal correspondant 3 un axe
difficile selon [111] :

2 2
F =K (aI? a 2 + a,” 2 -

a o + a
a 2 2 3 3

> + @

2
ay ) + T (a a

3 %)
(40)

1 %2 3
Les a, sont les cosinus directeurs de la direction A&'anti-

ferromagnétisme par rapnort aux axes cristallins., X et T sont
positifs.

On admet pour X une valeur de 1'ordre ce 109 erq/cm3 et
pour T de l'ordre de 3.lO7 erq/cm3 (40) ,

On déduit de 1l'expression précédente que toutes les
directions du plan (111) sont équivalentes. L'anisotropie magnéto-
cristalline dans le plan (111) serait donc nulle ou tout au moins
trés faible.

Or cdans nos échantillons, les plans d'interface sont
fréquemment des plans (111) et 1'étude des couches Co-CoO indique
que l'anisotropie antiferromagnétique dans ce plan doit &tre

assez grande.

La petite taille des grains antiferromagnétiques permet
de penser que les effets de surface doivent &tre prépondérants
par rapport aux effets de volume et que l'anisotropie est d'origine

superficielle.

Supposons par exemple cue les grains de CoO soient cylin-
driques, l'interface avec le coblat étant paralldle i la base du
cvlindre. L'exitence d'une anisotropie de surface locale sur la
surface latérale du cylindre entraine pour tout le qrain une aniso-
tropie de forme. Cette anisotropie n'est nulle que lorsaue la
base du cylindre est circulaire. Si la bhase est elliptique, la
direction facile sera déterminée par le petit ou le grand axe de
1'ellipse selon le signe de 1'anisotropie de surface (41). Si
l'on admet qu'il n'y a pas d'orientation préférentielle de la

forme des grains, les axes faciles des différents grains seront

< wfs



distribués de facon uniforme dans le nlan de la couche.

On peut alors s'attendre 3 des valeurs assez grandes
de l'anisotropie, pouvant en particulier conduire 3 des paramétres

p supérieurs d 2,22 et 3 la non riqidifé de certaines réqgions
antiferromagnétiques.

De plus, l'anisotropie étant dans ce cas une anisotropie de
forme, Kaf doit pouvoir varier entre des valeurs trds faibles ou
nulles pour des grains 3 base circulaire et des valeurs trés
grandes pour les grains les plus allorgés. Ce type d'anisotropie
doit donc contribuer 3 augmenter 1'inhomogénéité du systéme, les
paramétres Kaf et A variant tous deux fortement d'une région i
1'autre.

En conclusion, 1'&tude de 1'hystérésis oscillante confirme
qu'on puisse considérer la couche antiferromagnétique comme un
ensemble de régions A anisotropie uniaxiale 3 axes distribués de
facon pratiquement isotrope dans le plan de la couche, Cependant,
elle indique que les angles critiques de basculement veuvent
8tre supérieurs 3 3v /4, donc que certaines de ces régions,
ayant une anisotropie relativement grande, se "déforment" du voint
de vue magnétique sous 1l'effet du counle d'interface. Ce mécanisme
doit contribuer 3 augmenter les pertes par hystérésis des échan-
tillons, puisque dans ces régions "déformables", les moments
magnétiques ne peuvent plus suivre de facon réversible 1'aimanta-

tion ferromagnétique.
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CHAPITRE VIX

VARIATION DES PROPRIETES DES COUCHES AVEC LA TEMPERATURE

On a &tudié quelques propriétés des couches en fonction
de la température au-dessous du point de Né&el de 1l'oxyde et on
se propose d‘interprétef les résultats en fonction des modé&les
donnés précédemment.

7.1 - RESULTATS EXPERIMENTAUX

-

La figure 39 correspond au cycle d'hystérésis relevé
entre -140°C et 20°C & 1'hystérésiscope & la fréquence de 1000 Hz,
donc au cycle limite stabilisé. On remarque que le décalage de
cycle He décroit réguliérement quand la température augmente et sarmmle
4 une température T, inférieure au point de Néel. La demi-largeur

du cycle Hc passe par un maximum au voisinage de T sa valeur

ti
d 20°C étant peu différente de sa valeur & basse température, (42)

La figure 40 représente la variation des composantes
de Fourier de la courbe de couple relevée & la bhalance de
torsion entre -190°C et 20°C. Les mesures ont &té faites sur des
courbes obtenues aprés plusieurs rotations de 360° du champ et

donc approximativement reproductibles d'un tour au suivant.

La constante d'anisotropie uniaxiale Ku varie peu
avec la température, comme dans une couche non oxydée. On peut
donc admettre qu'elle n'est pas modifi&e par la présence de la

couche antiferromagnétique.
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La ccnetinte d'anisotropie unidirectionnelle Ke diminue
lorsqu'on &léve la température et s'annule en mé&me temps que le

décalage de cycle 3 la température Ty

Les pertes par hystérésis de rotation décroissent aussi

lorsque T augmente, sont faibles A la température Ty et disparais-

sent légérement au-dessus de Ty.

Les déphasages Ge et Gu diminuent rapidement lorsqu'on
augmente la température et s'annulent pratiquement

vers la température de transition. Ceci confirme qu'ils provisnnent

bien du couplage avec la couche antiferromagnétique. (Figure 41)

7.2. INTERPRETATION

L'allure des phénom@res s'interprdte aisément en
remarquant que l'anisotropie antiferromagnétique Kaf et la
constante de couplage A doivent diminuer avec la température
pour s'annuler au point de Néel. Mais l'anisotropie doit varier

plus rapidement que la constante de couplage.

En premiére approximation, si 1'on néglige la variation
de la constante d'échange a (Voir 1 - 4), A varie proportionnelle-
ment 4 1l'aimantation J du cobalt et & 1l'aimantation de sous-ré&seau
de CoO. Entre - 190°C et 20°C, la variation de J est trés faible,
et celle du champ fictif a J aussi, tandis que 1l'aimantation
de sous-réseau de CoO diminue rapidement. A varie donc approxima-

tivement comme cette dernidre.

L'anisotropie antiferromagnétique varie certainement
plus rapidement que 1l'aimantation de sous-réseau. La contribution
du couplage dipolaire, par exemple, doit donner un terme qui varie

comme le carré de cette aimantation. Il en rfsulte que le rapport
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Kaf/A doit diminuer avec la température.

Le comportement d'une telle région en présence du
champ fictif a J dépend des valeurs relatives de 1'énergie
d'anisotropie et de 1l'énergie de couplage antiferromagnétique,
ocu du rapport e' Kaf/A. On a représenté sur la fiqure 42 a
une variation possible de ce rapport en fonction de la température.
Lorsque le point représentatif de 1l'é&tat du syst@me se trouve dans
la région I, on observe de l'anisotropie unidirectionnelle. Les ,
pertes par hystérésis apparaissent dans la régior II, tandis que
dans la région III les moments antiferromagnétiques n'effectuent

que des mouvements réversibles en champ tournant.

Un grain dont 1'é&tat & la température la plus basse
To est représenté& par le pointMl donnera lieu lors du réchauffe-
ment successivement & de 1l'anisotropie unidirectionnelle jusqu'a
une température Tt' puis 3 des pertes par hystérésis aux tempéra-
et T!. Un grain dont 1l'état 3 T, est

t E
représenté par le point M, donnera seulement de 1'hystérésis

tures comprises entre T

de rotation aux températures inférieures & la température Té
définie par la courbe 2 ., Les propriétés macroscopigues dépendront
de la distribution du paramdtre e' Kaf/A dans les différentes

régions et aux différentes températures.

On justifie ainsi 1'existence de températures de
transition inférieures au point de Néel. De plus, on s'attend & ce
gue la température de transition Tt;SOit d'autant plus é&levée qﬁer
1'&paisseur e' moyenne de la couche ‘antiferromagnétique est plus
- grande, la constante de couplage A et la constante d'anisotropie
par unité de volume Kaf étant toutes deux indépendantes de e',
méme lorsque l'anisotropie est d'origine superficielle. Les
résultats expérimentaux donnés dans le tableau XIV sont Fppo¥ximative-
ment compatibles aVec cette remarque, une cnuche oxydée a 150°C

sl



(a)

_ I couche (b)
T deformable
i couche
I rigide
Tt Tt Tn T

Figure 42 (a) Couche antiferromagnétique rigide. Variation possible
du rapport e'Kaf/A avec la température. Les réaqions I, IT et ITI

correspondent respectivement aux cas de l'anisotropie unidirection-
nelle des pertes par hystérésis et des mouvements réversibles de
spins antiferromagnéticgues derridre 1l'aimantation ferromaqnétique.

(b) Couche antiferromagnéticue déformable A basse
température. Variation possible du ramoort VE/A avec T.les régions
I et IT correspondent respectivement au cas de 'anisotropie
unidirectionnelle et des pertes nar hystérésis,



pendant 2 h ayant une épaisseur moyenne plus faible qu'une
couche oxydée & 200°C pendant 1 h. Cette propriété a aussi été

Tableau XIV

Echantillon | [empérature Durée Température
d'oxydation | d'oxydation | de transition Tt
227 £ 200°C 1 h - 30°C
228 £ 150°C 2 h -100°C

observée qualitativement dans le syst@me FeNi oxydé superficielle-
ment (21).

La température de transition observée macroscopiquement
correspond aux régions pour lesquelles le rapport e’ Kaf/A est le
plus grand. Ces mémes régions correspondent aux valeurs les plus
grandes de Téw Les valeurs T, et Té mesurées sont voisines,
parce que le paramétre e' Kaf/A doit varier trés vite au voisinage
de Ty il doit Btre approximativement divisé par 2 entre T, et Tég

Certaines substances 3 couplage ferro-antiferromagnétique
présentent un maximum de pertes par hystérésis 3 la température
ol l'anisotropie unidirectionnelle disparait (4). Ce n'est pas le
cas dans nos é&chantillons oll les propriétés macroscopiques résul-
tent de lz superposition d'un grand nombre de régions représentées
par des courbes du type (1) aussi bien que par des courbes du
type (2) (Figure 42 a). De plus, pour un cristallite donné, les
pertes diminuent en m&me temps que l'anisotropie. On remarque
cependant sur la figure 43 que le rapport KO/Ke augmente rapidement

avec la température vers Tta D'autre part, par suite de 1l'isotropie
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Figure 43 - Variation du rapnort KO/V.P avec la température,

A Co 228 £ Tt = ~ 90°C o Co 230 b Tt = =45°C
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de la distribution de leurs axes faciles, les ré&gions antiferroma-
gnétiques ne peuvent pas contribuer & l'anisotropie uniaxiale

du systéme, conformément 3 ce qu'indique la variation de Ku avec T.

Pour comprendre 1l'existence du maximum de HC vers la
température de transition, il ne faut pas oublier qu'a - 180°C,
le champ coercitif mesuré & 1000 Hz correspond a& une partie
seulement de l'aimantation ferromagnétique. Lorsque la température
s'éléve, la fraction d'aimantation qui bascule augmente, le
nombre de régions antiferromagnétiques qui suivent réellement
de facgon irréversible l'aimantation augmente aussi, entrainant
une augmentation de 1'hystérésis alternative. Aux températures
supérieures a Té,ces mémes régions effectuent des mouvements
réversibles et 1'hystérésis alternative diminue. Le basculement
de l'aimantation ferromagnétique se faisant par déplacement de

parois, la rotation irréversible des régions antiferromagnétiques

au-dessous de Té, géne ces déplacements et augmente le champ
coercitif,

=

7.2.2. Cas_des_régions_antiferromagnétigues_dé&formables_a - 180°C

8i 1'on néglige la déformation possible des couches
ferromagnétiques, la variation des propriétés des couches
dépendent d'une part de la valeur de A par rapport au maximum Lo
_des courbes Fn, d'autre part du paramétre p . En premidre approxi-
mation, an/A et p doivent varier 3 peu prés comme K/A. La
figure 42 b schématise un comportement possible en fonction de la
température., La valeur € de VFE7Z corresponéd & la valeur 2,22 de p,
'la couche antiferromagnétique étant rigide dans la région III et
déformable ailleurs. Si la valeur de V§7Xv pour laquelle rnm est
€gal 3 A, est supérieure 3 c, on observera de l'anisotropie

unidirectionnelle aux températures inférieures 3 T_ et des pertes

i
par hystérésis au-deld de Ttu Lorsque la couche devient rigide,

les mouvements des moments antiferromagnétiques deviennent le
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plus souvent réversibles et la région III doit correspondre a des
mouvements réversibles. Dans ce cas, la température Té pour laque
laquelle les pertes par hystérésis disparaissent et approximati-

vement celle pour laquelle la couche devient rigide,

La présence de phénomé&nes de trainage magnétique et la petite
taille des grains antiferromagnétiques permet de vpenser que
certains d'entre eux deviennent superparamagnétiques lors du
réchauffement (voir chapitre VIII). En varticulier, lorsque‘la
température de blocage est inférieure 3 la température 3 laguelle
les pertes par hystérésis disparaltraient, l'apparition du supe r-
paramagnétisme va modifier la variation des propriétés avec ia
température. Au-dessus de la températnre de blccage, les grgins
sont superparamagnétiques et n'ont alors aucun effet sur 13” |
couche ferromagnétigue.

En résum&, on peut retenir trois mécanismes contribuant i
la variation des propriétés des couches avec la température. Il
faut cependant remarguer qu'on peut parfaitement comprendre
l'allure des variations en considérant que la couche antiferroma-
gnétique est composée d'un grand nombre de régions dont les axes
d'anisotropie sont distribués de facon isotrope et dans lesquelles
- 1l'aimantation reste "rigide". |



CHAPITRE VIII

TRAINAGE MAGNETIQUE g

Les couches Co-CoO présentent des phénomeénes importants
de tralnage magnétique. Une telle propriété a aussi été observée
sur les couches FeNi - FeNiMn (12) et est liée & l'existence du
composé antiferromagnétique. Une étude quantitative de ce
trainage, en particulier sa variation avec la température, doit
donner de nouveaux renseignements sur le matériau antiferromagné-

tique.

Le trainage se manifeste d'une part,lors du tracé du
cycle d'hystérésis en trés basse fréquence ; si,l'airantation
ferromagnétique étant initialement presque saturée, on maintient
le champ 3 une valeur voisine du champ de basculement, la couche
ferromagnétique se désaimante lentement dans le temps. D'autre
part, on a remarqué ‘que,si l'on maintient le champ constant en
intensité et en direction au cours des mesures en champ tournant,
le couple mesuré diminue progressivement. Cette derniére propriété

nous a paru plus commode pour une étude systématique.

2 .1l= RESULTATS EXPERIMENTAUX

Les mesures ont donc été faites au moyen de la balance
de torsion dans les conditions du relevé de la courbe de couple,
On maintient le champ constant aprds lui avoir fait effectuer
plusieurs "oscillations" de 360° pour éliminer les phénom&nes
transitoires des premiers cycles suivant le refroidissement. On
mesure le couple I' en fonction du temps t. T étant le couple
enregistré & l'instant initial d'arr&t du champ et r(t) & 1l'instant
t, on définit :4 r(t) = Be ™ r{t). On a porté sur les figures

AN

b

et 1,4 {t) en fonction de log t |, & différentes temp&ratures.

La direction et le sens du champ sont ceux de 1'anisotropie
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unidirectionnelle. On remarguc gue la variation du couple se
poursuit de fagon non n&gligeable nendant des intervalles de temps
supérieurs & plusieurs heures et que les quantités AF/FO peuvent
atteindre 30 4 60 % selon la température. On peut toujours assimile
les courbes a des droites pendant de grands intervalles de temps,
et poser :AT = a log t + b, On peut alors déterminer la constante

a expérimentalement avec une précision raisonnable.

Les mesures correspondant 3 la fiqure 45 ont aussi &té&
effectuées dans la direction de l'anisotropie unidirectionnelle.
Le paramétre a devient approximativement indépendant du champ
appliqué&, en chémp supérieur & 500 Oe. Il varie avec H comme les
pertes par hystérésis de rotation. On peut donc en dé&duire que
le trainage provient essentiellement du matériau antiferromagné-

tique.
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Le tableau XV donne le param@tre a pour différentes
valeurs de l'angle 6 entre le champ et la direction facile. Les
variations relatives de a sont faibles. Il semble cependant que a
soilt maximum dans la direction perpendiculaire & la direction

facile.

Ce résultat confirme que le trainage est 1ié en grande
partie aux pertes par hystérésis de rotation.

Tableau XV

Variation du trainage avec la direction du champ (Echantillon 228 f)

6 (degrés) 0 64 20 156 180 220 270 360
a (unités 15,8 16,3 17.5 16,5 16,1 17,5 18,6 17,5
arbitraires) 4
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Figure 45 ~ Variation avec 1 de 1a nente a définis nar:

AT = a TLog £t + b

ol

Direction facile

(a) | (b)

w4 ( = g . .
Fiqure 46 - Cas d'un grain dont la direction facile est nervendiculaire
au champ de counlage h,.



5.2. INTERPRETATION

Le trainage est observable dans toute la gamme de
températures ol le couplage ferro-antiferromagnétique et en
particulier 1l'hystérésis qui lui est associée sont mesurables.

I1 ne s'agit donc pas d'un trainage de diffusion
qui se manifeste d'ordinaire dans une bande de températures assez
étroite. Il doit plutdt provenir de réorientations des moments
magnétigues dans les différentes régions antiferromagnétiques
sous l'effet des fluctuations thermiques (22). Ce mécanisme est
possible grace & la petite taille des grains, les énergies
d'activation nécessaires aux réorientations é&tant d'un ordre

de grandeur comparable 3 1'énergie d'agitation thermique.

8.2.1. Rappel_sur le trainage_de_fluctuations_thermigues dans_le cas

Dans un grain monodomaine,de volume V, & anisotropie
uniaxiale de constante K, en 1'absence de champ extérieur, les
moments magnétigques ont deux positions d'équilibre stable
suivant les deux sens de la direction facile. Pour passer d'un
sens 3 l'autre, ils doivent franchir une barri@re de potentiel
de hauteur : W = K V. Sous l'effet des fluctuations thermiques,
ils poufront "sauter" d'une position & 1l'autre avec une constante
de temps : t = ¢ e-W/kTQ 1/c est une fréquence de 1l'ordre de
. grandeur de la fréqhence de précession des moments autour de

la direction facile (44).

Si la constante de temps t est petite devant la durée
des expériences, 1l'équilibre thermodynamique est atteint
_instantanément et les grains sont superparamagnétiques (41). Si
Tt est au contraire'tiés grand, il n'y a pas de réorientations
pendant les temps ékpérimentaux, les grains sont "bloqués" et
| on observe les phé&nomé&nes habituels. Pour les valeurs intermé-
diaires de 1, les réorientations qui ont lieu pour amener le

systdme & 1'équilibre thermodynamique sont mesurables et on



observe en particulier du trainage magnétique.

En 1'absence de champ extérieur, la loi d'approche a
1'équilibre pour une quantité S liée & l'orientation des moments
suivant 1'une ou l'autre des directions privilégié&es est :

S =5 e-t/e, avec = 2¢ . SO est la valeur initiale de S. Dans
le cas de grains antiferromagnétiques, S est par exemple 1'aiman-
tation superficiélle des grains.

Les substances réelles présentent rarement des phénomé-
nes de trainage obéissant 3 des lois exponentielles. En réalité
pour un ensemble de grains, les constantes de temps sont distri-
buées de facon trés large puisque ¢ varie trés vite avec W. Les
lois logarithmiques dans certains intervalles de temps sont
fréquentes. On justifie ce résultat en considérant que la fonction
de distribution des énergies d'activation est uniforme entre
deux bornes Wl et Wz, nulle ailleurs (45). Si l'on appelle 9l et
e, les constantes de temps associées aux valeurs extr@mes vy et
Wy AS(t) la variation de la quantité S entre 1l'instant initial
et 1'instant t, AS_la limite de AS(t) lorsque t<+= , on montre

que :

As(t) _ Int+ 0,577 - Ing
AS. — > Tt x PORE By & T <«

On a posé y = V02 / 84

Dans le cas des couches Co-CoO, les énergies d'activa-
tion varient d'un grain antiferromagnétique & l'autre en mé&me
temps que le volume des grains, que l'énergie d'anisotropie et que

la constante de couplage. Il n'est donc pas étonnant que le

3
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trainage suive une loi approximativement logarithmique.

Nous considdrerons des grains antiferromagnéticues monodomaines et
ne tiendrons pas compte des interactions entre grains et des "Efrmations"
'magnétiques possibles des couches. On a vu (chapitre IV) qu'on
pouvait classer les grains en trois cat&gories selon les valeurs

du rapport e' K__/A ou K V /ne. V 8tant le volume du grain
P af a '

3
et s l'interface ferro-antiferromagnétique.

.- Las grains pour lesquels Kaf V7/As< 0,5 ne donnant lieu qu'a
- des mouvements de spin réversibles, ne sont pas "visibles" par
. la couche ferromagnétique et en particulier ne contribuent pas

~au tralnage.

. Les grains a l’érigine de l'anisotropie unidirectionnelle
(Kaf V/As > l) doivent en moyenne rester bloqués et ne pas dqnner
lieu 3 du trainage, au moins dans la direction facile des
couches. Ils doivent d'ailleurs correspondre le plus souvent'aux

=~

grandes valeﬁrs de Ka VvV, donc vraisemblablement a des conStantes

£
de temps trés longues.

. Les grains donnant lieu aux pertes par;hystérésis doivent
largement contribuer au trainage. Pour une position donnée du
champ de couplage, donc du champ extérieur, par rapport &
1'axe d'anisotropie du grain, il existe deux positions d'équili-
bre stable pour la direction d'antiferrdmagnétisme 4, donc poﬁr
1'aimantation superficielle &8 qui participe au couplage. -
Lors des mesures en champ tournant la position d'é&quiliibre
occupée ne dépend que du sens de rotation du champ. Lorsqu'on
immobilise I, A peut se réorienter suivant la deuxidme position

d'équilibre.

Remarquons qu'étant donnée la méthode d'étude expérimen-
tale, on doit mesurer pratiquement la variation de la composante
de 1l'aimantation superficielle antiferromagnétique perpendicu-

laire & l'aimantation ferromagnétique,donc approximativement

ec/w



au champ. Donc les grains qui contribuent le plus largement
- au trainage doivent &tre ceux dont la direction facile fait

un angle assez grand avec H.

Considérons en particulier ceux dont 1'axe est perpendi-

‘culaire 3 H (Figure 45 a). L'énergie du grain est :

E =K v sinza - A ssina

af

V est le volume du grain et s 1'interface ferro-antiferromagné-

tique.

Les deux positions d'équilibre stable ay et a, corres-
A s

2 Kaf v

d H. La hauteur de la barriére de potentiel qui les sépare est

pondent & : &ina = Elles sont symétriques par rapport

indépendante du sens de la réorientation et a pour hauteur :

) 2
— = = ’ - __‘Zi.E__
W=E (n/2) E (ul) = Kaf v (1 5 Kaf V)

(Figure 46 b)

Pour les grains 3 l'origine des pertes par hystérésis

(1 < K;;:% < 2), l'énergie d'activation reste comprise entre 0 e
4 / v i < 4 3
Iaf V/4 tandis gu'elle peut varier de Faf v/4 A& Kaf V, pour les

grains donnant l'anisotropie unidirectionnelle.

Pour les grains dont l'axe est voisin de la direction

du champ, la barridre de potentiel a pour hauteur

— (1 + 28 EHKV(l As
“ar V T Rae W) O ZTFas V

selon que -la’ réorientation se fait du sens privilégié par:le
couplage (sens +) & l'autre cu inversement. Dans le cas des
grains donnant lieu 3 1'hystérésis, 1'aimantation superficielle

antiferromagnétique doit @tre initialemet paralléle au champ de

.



couplage et Ge mérme sens que lui. Or les constantes de temps
correspondant aux récrientations du sens + vers le sens -,

donc 3 des énergies d'activation comprises entre 9 Kaf v/4 et:KafV
sont beaucoup plus grandes que celles relatives aux passages
inverses pour lesquels les W sont compris entre O et Kaf v/4.

Un tel mécanisme ne doit pas donner lieu & des ph&nomé&nes

observables,

Les grains dont la direction facile est comprise
entre les directions paralléle et perpendiculaire 3 II doivent
donner des résultats intermédiaires aux précé&dents.

L'approximation du spectre rectangulaire des é&nergies

=

d'activation conduit & la loi de tralnage :

AT (t) =ln t + 0,577 - "In @

AT

‘ pour 6<< t<<62
2 in x
L'intefprétation des courbes expérimentales nécessite
la connaissance de AT_ . Les résultats ne nous permettent

pas de connaltre AT _ puisque les courbes ne présentent pas de
saturation poﬁr les temps les plus longs ; en réalité, elles
s'incurvent légérement, la fonction de distribution des W
n'étant pas fectahgulaire et diminuant wvers les grardes

valeurs de 9 .

ND'autre vart, les mesures scnt faites 3 la fréquence de
5910—3 Hz et on peut considérer que les résultats correspondent
& un état initial du systéme obtenu dans des temps de l'ordre
de la seconde. On ne mesure donc que les constantes de temps
plus longues qu'environ 1 s et les énergies d'activation

correspondantes.



On peut cependant admettre que toutes les régions donnant
lieu aux pertes par hystérésis contribuent au trainage avec des
énergies d'activation correspondant 3 une distribution approxima-

tivement rectangulaire. Nous prendrons donc : AT = FO. Cette

hypothése est justifiée par 1'allure des courbes expérimentales.

On peut alors déduire les valeurs des constantes de temps

extrémes 91 et 0 La pente des droites expérimentales est

e
proportionnelle 4 [Log ( v 1)] =l . on a dsterminé 8, et o,
en utilisant la relation :
W, o+ W
1 2
K%I = % pour t & 0,6 60 avec 90 = 61 e? =C e ¢ B H

On obtient ainsi dans tous les cas une valeur de el voisine de la

seconde liée i 1l'appareil de mesure et sans signification physique
fondamentale. La constante de temps 6, est de l'ordre de 1012 a
13

10 s & - 190°C (Tableau XVI et XVII).

On admet généralement que la constante C varie 1entemént
avec la taille des grains et avec la température et qu'elle ést
de l1l'ordre de 10-9 3 lO-12 s. La variation de 6 entre 1 s et 1012 s
correspond donc a des énergies d'activation variant approximative-
ment du simple au double seulement.

Définissons la demi-largeur w du spectre des énerqies'
d'activation et 1'énergie movenne Wy ¢

Al - A ' D
" - V.2 Wl = Wl + Wz
2 o 2
La valeur de w calcul&e i partir de x est de l'ordre de

10_13 ergs (Figure 48).

On ne peut connaitre avec précision 1'énergie d'activation
moyenne w . On sait seulement gu'elle doit &tre suoérieure a w,
Dans le cas de grains de 50 A de diamétre et de 50 A d'épaisseur,
la constante d'anisotropie K doit par conséquent &tre supérieure
. 16 3 af ' ‘

a 10" erg/cm™,



Tableau XVI

Trainage magnétique (Echantillon 230 b)

Température 6 (s) X

S T . ST
- 193,4 2,75 x 10° | 2,24 x 10°
- 184,6 8,50 x 10° { 7,41 = 10°
2493 ,0 3,42 x 10° | 1,95 x 10°
- 154,5 9,35 x 1a* | 6,60 x 10°
- '128,5 1,95 x 10* | 1,66 x 10*
- 100,1 7,67 x 10° | 6,31 x 10°
- 86,5 6,50 x 10> | 7,41 x 10°
- 80,7 | 6,00 x 10° | 6,92 x 10°
-.74,3° 5,67 x 10° | 6,03 x 10> |

Tableau XVII

Trainage magnétique (Echéntillon 228 £)

Température 8_ (s) X
e ]
- 193,2 7 330 5 000
- 158,5 4 670 3 020
- 135 1 670 1 260
-.126,4 1 250 1 000
- 113 550 501
- 105,7 416 316
- 100,7 | 500 363 |

| A J




On a représenté sur la figure 47 en fonction de la
température la pente a des courbes de trainage correspondant
aux figures 43 et 44. On observe un léger maximum vers les
basses températures puis une diminution rapide, a tendant vers

o vers la température de transition T_. Sur la figure 48

t.
on remarque que la demi-largeur w =(w2 = wl)/z du spectre des

énergies d'activation augmente avec la température.

La variation du trainage avec la température ne nous
donne pas de renseignements précis. Si 1'énergie d'activation
variait plus lentement avec la température que k T, on pourrait
espérer obtenir la valeur de W =(W1 + W2) / 2, énergie moyenne,
En réalité, WO varie rapidement avec la température, et les
courbes de Log 6, en fonction de (1/kT) montrent seulement que
v doit augmenter avec T (Figure 49).

Wis qui correspond quelle que soit la température &
une constante de temps 67,de l'ordre de la seconde, doit varier
approximativement comme k T. Puisque w augmente avec T, il

semble que Wz augmente plus vite que k T.

En réélité, ce ne sont pas les m@mes grains qui
contribuent au trainage aux différentes températures. Ceux cui
interviennentfa'basse température peuvent devenir superparamasné-
tiques lors du réchauffement. Les grains oft la constante de
couplage est relativement faible et ol 1'anisotropie et
1'épaisseur sont relativement grandes sont 3 1l'origine de
1'anisotropie unidirectionnelle & basse température. Lors du
réchauffement, ils donnent lieu 3 des pertes par hystérésis et
donc au trainage. Or, aux températures assez &loignées du point
de Néel, Kaf doit diminuer lentement avec la température.

On congeit donc que W, augmente par suite de 1'augmentation de
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Fiqure 47 =-Variation avec la tempdrature de la pente a des courbes de

trainage.(a) Echantillon 230 b ., (b) Fchantillon 228 f
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l'anisotropie et du volume des grains mis en jeu.

De plus, la constante de couplage A doit &tre en moyenne d'autant
plus faible que 1'interface des grains est plus grande, en varti-
culier parce que la valeur de A est déterminée par 1l'existence

de marches dans la structure de 1'interface, le couplage changeant
par exemple de sens d'une marche 3 la suivante et le nombre |
moyen de marches par grain augmentant avec la surface. Ce dernier

=

mécanisme peut aussi contribuer A 1'augmentation de v, avec T.

8.5 = Discussion

On a vu que la pente a des courbes de trainage dépend l1égdre-
ment de la direction du champ extérieur (Tableau XV) et présente
des maximums dans la direction difficile des couches.

Quelques régions donnant lieu & l'anisotropie unidirectionnelle
sont donc aussi susceptibles de se réorienter dans le temps. Il
s'agit vraisemblablement des régions pour lesquelles le rapport

A s/ 2 Kaf V est proche de la valeur 0,5 et donc les énergies
d'activation comparables A4 celles des régions qui sont a l'origine
des pertes par hystérésis. |

Par suite de la complexité des é&chantillons, on ne peut
interpréter avec précision la variation thermique du trainage.
Il semhle cependant qu'on puisse conclure que les énergies d'aniso-
tropie des grains antiferromagnétiques sont en movenne supérieures
a 106 erq/cm3 et peuvent atteindre au moins 107 erq/cmB. Ces
valeurs correspondent 4 des anisotropies sumerficielles allant
de 0,04 3 0,4 erg/cm2 pour des plans d'interface (111). Ce
résultat confirme que certaines régions antiferromagnétiques

puissent étre du type "dé&formable".



CONCLUSION

L'étude du systéme ferro-antiferromagnétique Co-CoO en
couches minces a fait apparaitre, outre les propriétés connues
auparavant d'anisotropie unidirectionnelle et de pertes par
hyvstérésis de rotation mersistant en champ fort, une nouvelle
propriété de contraction du cvcle d'hystérésis qui suit des lois
quantitatives assez précises. L'hystérésis a &té &tudiée au moyen
d'une nouvelle méthode imaginée par L. Néel, 1'hystd&résis
oscillante. On a mis en &vidence &galement un phénoméne important

de trainage magnétique de fluctuations thermiques.

Toutes ces propriétés s'interpr@tent en considérant que
la couche antiferromagnétique est composée d'un grand nombre de
régions différant fortement les unes des autres par 1'intensité
du couplage avec le ferromagnétique ainsi que par la valeur et
la direction de 1l'anisotropie. La diversité de ces régions
justifie la présence simultanée d'anisotropie unidirectionnelle
et de pertes par hystérésis. L'existence de fortes interactions

entre elles est & 1'origine de la contraction du cvcle d'hystérésis

Le modéle des petites régions monodomaines 3 axes d'anisotro-
pie uniaxiale distribués de facon isotrope dans le plan de la
couche et dans lesquelles l'aimantation superficielle du nlan
d'interface est soumise au champ de couplage, permet d'exnliquer
qualitativement un grand nombre de résultats, en particulier la
variation des propriétés avec la température et le trainage 1lié

& la petite taille des régions.

Cependant, les résultats des mesures d'hystérésis oscillante
s'interprétent en considérant, conformément aux prévisions de
L. Néel, que l'orientation des moments magnétiques de certaines
régions antiferromagnétiques varie d'un plan atomique au suivant,

sous l'effet du couple d'interface. Cette propriété est 3



= g1

l'origine des grandes valeurs des angles critigues de basculement.
Enfin, la forte anisotropie antiferromagnétique doit provenir
d'une anisotropie de surface donnant lieu & une anisotropie de

forme des grains antiferromagnétiques.

La grande complexité& des couches polycristallines ne
permet pas d'obtenir des informations quantitatives précises.
Il semble donc nécessaire de poursuivre les studes sur le couplage
ferro-antiferromagnétique avec des matériaux monocristallins. On
envisage de préparer des couches minces ferromagnétiques monocris-
tallines sur lesquelles on réalisera des couches minces antiferro-
magnétiques, ou de déposer des couches ferromagnétigues sur des

plaguettes monocristallines antiferromagnétiques.



ANNEXE T

COURBE CRITIQUE OU ASTROIDE

Dans le modé&le de la rotation cohérente de 1l'aimanta-
tion d'une couche ferromagnétique mince d'aimantation J, &
anisotropie uniaxiale de constante K, en présence d'un champ H,
1'énergie du syst@me est :

E = X_sin’ ¢ - JH cos (0 =~ ¢) (figure 2 b)

La courbe critique est le lieu des extr@mités du
et
vecteur i tel que :

2
?2E _ 9 E
r;.(_..A-——-?:O
CRJ ¢

‘Elle est représentée sur la figure 50, On montre Qu'en
présence d'un champ H, l'aimantation 3-est paralléle & lfune'des
tangentes 3 1'astroide issue de 1l'extr@mité de ﬁ, selon lé sens
de rotation du champ. '

Examinons le cas d'un champ tournant tel que la:
conférence décrite par son extremlté reste intérieure a l'astr01de
c'est-3-dire tel que : T

K
k _ "u
Hexg= =5

Si 1'aimantation est initialement dirigée suivéﬂtfomo,

le champ lui étant paralléle, lorsque ce dernier tourne,_

trémité M de J reste au voisinage de My i J oscille seulement

sutour de la direction facile.

e
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Fiqure 50 - Mod2le de Stoner et Wohlfarth .,

Courbe criticue fAstroide)



H
Considérons le cas : 55 < H < Hk

Pour une rotation de o de OH en OH,, 1'aimantation
tourne d'une manidre continue et réversible de Qﬂ en Oﬂln Au
passage de i par OHl elle saute de OMl en oM°* 1° ce qui entralne
une perte d'énergie W. Puis elle tourne réversiblement de QM'l

en OM2 lorsque H va de OH en 0H2 7 i1 y a une nouvelle perte

1
d'énergie W au passage de H par 032, puls rotation réversible

pendant le mouvement de OH. en Oh Pour le sens inverse de

TN

rotation de ﬁ le vecteur 3 subit des mouvements discontinus
lorsque H est en OH; et OH,.

La valeur » de © pour laquelle H est en Hy est donc
1'angle critique de baqculement On remarque que a est toujours
compris entre-% et z—o -

On vérifie aisément que si H est supérieur 3 B
¥ suit toujours i réversiblement avec un retard ou une avance

d'autant plus faible que H est plus grand.



ANNEXE II

INTERPRETATION DE L'ECART ENTRE LE:S DEUX PREMIERS CYCLES
D'HYSTERESTS AU MOYEN DU DIAGRAMME DE PREISACH

On représente un grain d@ cycle rectangulaire de champs
coercitifs a et b (b < a) par un point du demi-plan ab défini
par b < a., On 1'affecte d'un signe + si son aimantation est

positive et -~ dans le cas contraire.

L'état de 1l'aimantation superficielle 5 obtenue aprés
refroidissement entre des températures Ta et Tb’ en présence
du champ fictif h = a J est représenté sur la figure 51 a. Les
grains représentés par les points de la région z C B' sont
souwmis au champ h plus grand que leur champ coercitif a et sont
aimantés positivement tandis que ceux de la région z' C A le
sont négativement. Les grains de la région A' C B' seraient
aimantés positivement ou négativement avec des probabilités é&gales
sl leurs propri&tés &taient indépendantes de la température.
Mais lors du refroidiscement, 1l'anisotropie antiferromagnétique
augmente beaucoup plus vite que le champ fictif a J et tout se
passe comme si le syst@me &tait soumis & un champ trés fort au
voisinage de Ta diminuant rapislement avec la température. On
peut alors considérer que tous les grains de la ré&gion A' C B'

sont aimanté&s positivement.

Les figures 51 b et ¢ correspondent aux &tats obtenus
3 la température Tb respectivement aprés le premier basculement
en présence du champ fictif - h et aprés le deuxiéme en présence
du champ + h. Pour les cycles ultérieurs 1'é&tat dn systéme en
présence de + h est toujours représenté par la figure 51 b et

en présence de - h par la figure 51 c.
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Figure 51 - Diagramme de Preisach. Interprétation de la variation entre
les deux premiers cycles. (a) Etat initial du systéme anrds
refroidissement (b) Etat du systdme aprds un basculement
(c) Apré@s le premier cycle
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La comparaison des figures a et ¢ montre qualitativement
que l'aimantation S est plus faible dans 1'&tat C que dans 1l'é&tat
a, donc que le premier cycle décrit par S n'est pas fermé.



ANNEXE III

HYSTERESIS OSCILLANTE
ETUDE DE LA PREMIERE OSCILLATION SUIVANT LE REFROIDISSEMENT

La position d‘*équilibre de l1l'aimantation superficielle
antiferromagnétique S est telle que le couple exercé sur elle
par le champ de couplage soit &gal et opposé au couple d'aniso-
tropie :

- as8J sin (a - ¢) = K ¢ e' sin 2 o
ou

= 2 h sin (a0 - ¢) = hk sin 2 o
Les notations sont précisées dans le chapitre I (1-3).

La solution graphique est donnée par 1l'intersection
des courbes re~et r, représentatives des deux couples (figure 52).

Lorsque le champ extérieur oscille entre deux directions
faisant entre elles un angle ¥, il en est approximativement de
m@me pour J et la courbe re se déplace par rapport a r -

Soient M et M' les points correspondant pour un grain
donné aux positions initiale et finale de J : MM' = ¥. Pour un
grand nombre de grains identiques dont les axes d'anisotropie
sont orientés de facon isotrope, tout se passe comme si les
différents points M étaient distribués sur un segmeﬁt de longueur
I, par exemple EE'.,

Dans le cas ol hk/z < h < hk' S effectue un saut

irréversible lorscue ¢ atteint la valeur critigue Qe’ clest=3-dire

wxil=



lorsque les deux courbes I'e et e deviennent tangentes en
B (OF = @e)o

Avant la premiére oscillation du champ, le point P
correspondant 3 la position d'é&gquilibre de S ne peut &tre que
sur les arcs de courbe A I et J D A'. En effet, le champ fictif
de couplage a J est relativement tré&s grand au point de Néel et
la courbe représentative du couple correspondant est pratique-
ment une droite verticale au voisinage des valeurs du couple
d'anisotropie. Lorsqu'on refroidit 1l'échantillon, pour les grains
tels gue M scit entre E et K, P reste sur l'arc de courbe A I,
et pour ceux tels gue M soit entre K et F, P reste sur J D,

Lorsque Y est inférieur 3 1l'arc K F, S n'effectue
jamais de mouvement irréversible et les pertes oscillantes sont
nulles. '

Lorsque ¥ est compris entre K Fet EF, les grains
tels gue M soit sur E K et tels que M F soit supérieur a ¥
donneront lieu 3 un saut de S lors d'une oscillation de J, les

autres a aucun.

Dans le cas ol ¥ est supérieur 3 E F, les grains pour
lesquels M est sur E K et ceux pour lesquels M F'est inférieur
ou égal & ¥ donnent lieu respectivement 34 1 saut et 3 2 sauts.

Pour une rotation de 21 de J, on remarque que S.
effectue 2 sauts pour tous les grains.

Le rapport des pertes oscillantes aux pertes de
rotation est donc :

i
=0 pour ¥ < Qe 35

»wf =



pour ¥ > 2 ée -0

Aprés la premidre ‘oscillation de J, les seules posi-
tions possibles pour le pocint P sont sur l'arc C J D A' et le
rapport W (¥) / W, prend les valeurs données dans 6 = 2 - 1,
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