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Introduction

La derniére décennie a montré un regain d’intérét pour 1’étude des matériaux
ferromagnétiques. 11 est, en partie, motivé par la possibilité d’aboutir & des applica-
tions dans des domaines touchant & 1’électronique et l'informatique. L’utilisation
de dispositifs & base de matériaux ferromagnétiques pourrait bouleverser le do-
maine du stockage de données. De méme, 1’élaboration de mémoires non-volatiles
et réinscriptibles semble étre un enjeu économique important pour les prochaines
années [1]. Un nouveau domaine est né, la magnétoélectronique.

Une partie des percées effectuées dans le domaine du magnétisme, et en par-
ticulier du transport électronique dans les ferromagnétiques, est due au transfert
de techniques appliquées jusque-la uniquement en physique des semiconducteurs.
Ainsi la capacité a faire croitre des couches métalliques d’épaisseurs trés faibles,
avec des taux d’impuretés trés bas et des planéités excellentes, est 1'une des rai-
sons qui ont permis la découverte de la magnétorésistance géante [2, 3] (abrégée
en GMR suivant son acronyme anglais).

Les techniques de lithographie permettent aujourd’hui de réduire les dimensi-
ons des objets étudiés, permettant ’étude d’objets dont les tailles latérales peu-
vent atteindre quelques dizaines de nanométres. Alliées aux techniques de dépots
meétalliques, elles ont permis la réalisation des « microsquids » (Superconducting
QUantum Interferometer Device de taille micronique) ayant servi de sonde pour
I’'étude de la nucléation dans des nanofils de nickel et des petites particules ferro-
magnétiques [4, 5, 6].

Il devient ainsi possible d’observer des états de la matiére condensée pour les-
quels les conditions sur les bords (dans une ou plusieurs directions) dictent 1’équi-
libre du systéme (citons par exemple les réseaux de plots magnétiques |7, 8]). Il est
aussi possible d’observer des effets dont les longueurs caractéristiques nécessitent la
fabrication d’échantillons de taille submicronique, comme ’effet Aharonov-Bohm
[9]-

En parallele, la course & la miniaturisation conduit les industriels & réduire
les dimensions des systémes qu’ils doivent intégrer. L'industrie de I'enregistrement
magnétique est engagée dans une course pour accroitre les capacités de stockage.
Plusieurs directions sont explorées en méme temps, en particulier la sensibilité et
la miniaturisation des tétes de lecture, I’augmentation de densité de I'information
ou la vitesse de temps d’accés.

Cette réduction de dimensionalité a mené & la découverte de nouveaux effets,



comme ceux mentionnés plus haut, mais a aussi fait apparaitre la nécessité de
tenir compte de paramétres jusque-1a négligés. Le magnétisme de surface est I'un
des domaines dont I’étude s’est intensifiée ces derniéres années. Dans 'optique de
la réalisation de capteurs magnétiques de faibles dimensions, 1’étude des compor-
tements micromagnétique et électrique de d’objets de trés faible dimension est
devenue 'un des domaines les plus actifs de la nano-physique. Les conditions aux
limites d’une part se sont révélées étre I'un des moteurs déterminant les états d’é-
quilibre, et d’autre part stabilisent des états instables dans d’autres circonstances
(par exemple sous champ appliqué).

Ainsi, les structures en vortex sont stabilisées & partir d'une certaine taille.
Ces vortex sont assez résistants & I'application d’un champ magnétique. Toute-
fois, ils sont susceptibles de se déplacer au sein d’une structure, modifiant ainsi la
répartition d’aimantation. Lorsqu’une telle structure est traversée par un courant
électrique et que sa résistance est utilisée en tant que sonde de champ magnéti-
que, le déplacement du vortex induit des fluctuations de résistance que ’on peut
assimiler & du bruit.

De méme, une paroi magnétique peut engendrer un bruit similaire ne serait-ce
que par le caractére irréversible de la création de domaines (nucléation) au cours
d’un cycle d’hystérésis. Ainsi, dans un élément de taille micronique, la création et le
déplacement d’une paroi peuvent engendrer un signal (« bruit ») qui se superposera
au signal pertinent et le brouillera. Il est donc nécessaire d’évaluer I'importance de
ce « bruit ».

Dans ce contexte, nous avons, au cours de ces trois années, créé des structures
modéles pour ’étude des parois magnétiques et des vortex. Il nous a fallu déter-
miner dans chacun des cas la situation la plus propice a la création de ces objets.
Dans le cas des parois, le but initial était d’améliorer les expériences de Viret et al.
[10], en particulier grace a l’ensemble des techniques de lithographie disponibles
au laboratoire. Nous avions prévu, entre autre, de tester les différentes théories
actuelles en changeant de matériaux. Il nous avait aussi paru intéressant d’effec-
tuer la méme mesure sur des manganites (voir chapitre 1.1.3 pour une définition)
qui possédent des propriétés de transport trés particuliéres et dont les applications
potentielles sont nombreuses.

Nous voulions d’autre part observer I'importance de ’anisotropie de forme sur
la structure en domaines dans des objets de taille micronique et submicronique.
Dans le cas de matériau sans forte anisotropie magnétocristalline, cela devait nous
permettre la création de vortex, en particulier en jouant sur la symétrie d’ordre
trois.

Nous nous sommes intéressés en particulier & certains composés ferromagnéti-
ques que leurs propriétés magnétocristallines rendent particuliérement adaptés a
I’enregistrement magnétique. Il était donc intéressant d’observer le comportement
de tels matériaux lorsque les conditions aux limites sont modifiées.

Au chapitre 1, nous parlerons du transport électronique en insistant sur les spé-
cificités des métaux ferromagnétiques dans ce domaine. Nous décrirons ’'origine des
différentes contributions a la magnétorésistance. Nous aborderons aussi les travaux
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(1.4) effectués au cours de cette étude sur la variation de la magnétorésistance a
haut champ.

Au chapitre 2, les principes théoriques de 1’étude des domaines magnétiques
seront présentés. Nous insisterons en particulier sur les différents types de parois
rencontrés dans les couches minces.

Au chapitre 3, nous aborderons le probléme de la magnétorésistance induite
par une paroi magnétique. Une revue des différents modéles proposés jusqu’a au-
jourd’hui sera faite. Nous parlerons aussi des expériences réalisées a ce jour pour
estimer la contribution des parois & la magnétorésistance dans les ferromagnéti-
ques.

Le chapitre 4 sera consacré & la description de la réalisation des échantillons
ayant servi & mesurer la résistance de paroi et & étudier les effets de I’anisotropie de
forme (voir chapitre 6). Nous décrirons les procédés de dépot de couches minces, de
gravure et de lithographie, ainsi que certaines méthodes utilisées pour caractériser
nos échantillons.

Au chapitre 5, nous décrirons les différentes méthodes expérimentales utilisées
pour caractériser nos échantillons, ainsi que pour les mesurer. Nous parlerons en
particulier de la réflectivité de neutrons (section 5.3).

Au chapitre 6, nous aborderons 1’étude expérimentale et numérique d’objets
magnétiques de taille micronique et submicronique. Des résultats sur la stabilité
de domaines magnétiques dans une géométrie triangulaire seront exposés. Par ail-
leurs, une étude sur la réduction de taille latérale dans un matériau & anisotropie
perpendiculaire sera présentée.

Le chapitre 7 sera consacré aux mesures de microscopie magnétique et de ma-
gnétorésistance. Des observations par microscopie a force magnétique et micros-
copie de Lorentz sur des parois téte-béche seront présentées. Nous discuterons les
résultats obtenus dans notre travail sur la résistivité induite par une paroi entre
des domaines téte-béche dans le cobalt. Des résultats différents, mais que nous es-
sayerons d’interpréter, ont été obtenus avec un systéme identique réalisé dans une
couche de fer épitaxié. Nous parlerons aussi des mesures de magnétorésistances sur
des joints de grains dans un fil de manganite. Enfin, des mesures réalisées sur une
couche de fer-palladium seront présentées qui peuvent étre analysées a la lumiére
des modeles présentés au chapitre 3.

Enfin nous conclurons ce manuscrit en abordant ce qui, & nos yeux, constitue
les avancées de ce travail et les perspectives qu’il ouvre.






Chapitre 1

Transport électronique

La formule de Drude, qui exprime la conductivité d'un métal dans I’hypothése
de D’électron libre, montre en fait toute la richesse de la physique des solides.
Cette formulation, qui repose sur deux concepts trés importants qui sont le libre
parcours moyen et la densité d’électrons de conduction, résume la difficulté de la
compréhension du transport dans les solides.

Il est tout d’abord nécessaire de comprendre la portée du théoréme de Bloch
qui permet d’oublier la structure périodique du cristal pour ne plus se concentrer
que sur le déplacement de l’électron considéré comme presque libre. Celui-ci se
déplace librement au sein d’une matrice qui lui détermine son énergie. En effet, et
c’est la théorie des liquides de Fermi qui permet d’expliquer l'intuition de Drude,
I’électron est en quelque sorte « habillé » par les excitations du cristal. Un moyen
d’en rendre compte est de modifier la masse de I’électron. C’est la notion de masse
effective. On peut dire aussi que les interactions coulombiennes des atomes du
réseau renormalisent la masse de 1’électron. La résistivité — si I’on néglige dans un
premier temps les interactions électron-électron et si I’on suppose les atomes fixes
— est induite par les défauts dans ce bel ordonnancement. Ces défauts peuvent étre
ponctuels (lacunes, substitutions, présence d’atomes dans des sites interstitiels),
lineaires (dislocations), surfaciques (joints de grains, défauts d’empilement, surfaces
libres), volumiques (verres). Ceux-ci contribuent & ce qui est appelé la résistivité
résiduelle.

La section 1.1 sera consacrée & quelques rappels sur les calculs de structures de
bandes et ce qu’ils peuvent nous apporter dans ’explication de certaines mesures
de magnétoresistances. L’origine du transport dépendant du spin et ses liens avec
avec la structure de bandes sera le sujet de la section 1.2. Enfin dans la section
1.3 je parlerai des problémes de magnétorésistance dans les couches minces. Le
probléme de la résistance induite par une paroi magnétique sera discuté en détail
en 3. Les différentes théories actuelles seront présentées ainsi que les expériences
réalisées jusque la. Enfin la section 1.4 sera consacrée aux calculs effectuées sur la
magnétorésistance & haut champ magnétique appliqué. Une comparaison avec des
mesures faites sur une couche mince de cobalt sera effectuée.



Chapitre 1 Transport électronique

1.1 La structure de bandes des ferromagnétiques

1.1.1 Rappel sur les calculs de structure de bandes

La forme de la surface de Fermi ainsi que la structure des niveaux d’énergies
sont des éléments indispensables & la bonne compréhension et & la bonne inter-
prétation des propriétés physiques. En effet les modéles développés aujourd’hui
pour aller au dela des approximations « standard » de la physique du solide ti-
ennent souvent compte de la connaissance de la structure de bandes des métaux.
De plus, certaines propriétés physiques ne peuvent s’expliquer qu’en faisant appel
a la structure de bandes et a la forme de la surface de Fermi (effet de Haas - van
Alphen, par exemple). D’autre part, cette connaissance permet de contrdler les
approximations effectuées lorsque 1’on ne fait pas de calcul ab-initio.

Néanmoins ces calculs posent des problémes théoriques et techniques. Concer-
nant ce deuxiéme point, il faut garder en mémoire le fait que les calculs de structu-
res de bandes sont des calculs de problémes & N corps avec N ~ 6 10%3. Certaines
approximations sont donc obligatoires pour rendre les calculs faisables. D’autres
approximations sont nécessaires pour simplifier certaines difficultés théoriques.

Les calculs de structures de bandes sont rendus possibles par trois simplificati-
ons suivantes:

— L’approximation « muffin-tin » pour la dépendance spatiale de la densité
électronique

— L’abandon des effets relativistes (sauf le spin)

— Le traitement des corrélations et de ’échange par ’approximation de la den-
sité locale

L’approximation « muffin-tin » considére que la densité électronique est de
symétrie sphérique et centrée sur chaque noyau, ne recouvrant aucune autre sphére,
et constante entre toutes les sphéres (fig 1.1). De nombreux tests ont été effectués
pour mesurer la validité de cette approximation, et il semble que dans le cas des
structures compactes, trés fréquentes pour les métaux cristallisés, elle conduise a
des erreurs faibles.

De méme, si les éléments étudiés ont un numéro atomique inférieur a 50, les
effets relativistes sont négligeables.

Les effets de corrélation et d’échange ne peuvent étre négligés, sinon les calculs
seraient limités a '’hydrogéne. Cependant de nombreux progrés ont été effectués
depuis les années 50. Les développements des théories de fonctionnelles de densité
ont permis ’étude des gaz inhomogenes d’électrons en interaction. Nous présente-
rons rapidement les théories développés par Kohn et Sham [11].

Il reste ensuite a choisir une base de représentation des fonctions d’ondes qui
satisfont au théoréme de Bloch et qui vérifient le Hamiltonien choisi. A 'intérieur
de la sphére la fonction d’onde est généralement décomposée sur une base d’orbi-
tales atomiques. C’est le choix de la décomposition dans la zone interstitielle qui
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1.1 La structure de bandes des ferromagnétiques

‘ Zone Interstitielle ‘

T

.
¢ EmEmasEEEEER EEEREEEEEEEREEER EEEEEEEEEE]

Ceeur ionique ‘

F1G. 1.1: Schéma & deuz dimensions de Uapprozimation "muffin-tin". A droite,
coupe du potentiel ionique. Entre les sphéres dans la zone interstitielle, le potentiel
est nul.

a été l'objet de recherches pendant de nombreuses années. Les différentes métho-
des utilisées seront rapidement évoquées. Il reste enfin & minimiser ’énergie des
différentes fonctions choisies, c’est le role de la méthode LSDA, traité dans le pa-
ragraphe suivant.

L’approximation LSDA

Cette approximation permet de calculer de facon précise certaines propriétés
macroscopiques d’une structure cristalline telles que la chaleur spécifique, le module
de dilatation. Le fait que les mouvements des électrons & l'intérieur d’un solide
soient hautement corrélés a longtemps rendu impossible tout calcul ab-initio des
systémes condensés. Cette forte corrélation rend cependant possible la description
en termes de quasi-particules indépendantes.

Un électron de la surface de Fermi se déplacant & l'intérieur du systéme crée
une dépression dans la distribution électronique. Cette dépression est appelé un
trou, et I’ensemble électron-trou une quasi-particule. Le mouvement de celle-ci peut
étre considéré en premiére approximation comme indépendant du mouvement des
autres quasi-particules. Il est alors possible d’analyser ces problémes & N corps dans
un cadre de particules indépendantes en généralisant les hypothéses de champs
self-consistants.

Le traitement des effets de corrélation et d’échange par la théorie de la fonction-
nelle de densité repose sur deux résultats de Hohenberg et Kohn [12]. Le premier
montre que les propriétés du niveau fondamental (supposé non dégénéré) d’un sy-
stéme d’électrons en interaction sont des fonctionnelles de la densité électronique p.
Le second concerne 'une de ces fonctionnelles, a savoir I’énergie totale E[p]. Hohen-
berg et Kohn montrent que E[p] prend son minimum pour la densité électronique
vraie. Kohn et Sham [11] utilisent cette propriété de minimum pour calculer la
densité électronique. Puisque ’approximation de Hartree du champ self-consistant
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Chapitre 1 Transport électronique

est une procédure permettant de minimiser une approximation particuliére de 1’é-
nergie totale E[p], ils expriment cette derniére comme une somme de deux termes,
le premier étant le terme de Hartree Eg[p]:

E[p] = EH[p] + Ewc[p]a

et le deuxiéme Ey[p], appelé terme d’échange et de corrélation regroupe les
termes négligés dans ’approximation de Hartree.
Ils réobtiennent alors ’expression de Hartree:

(—V? + V() — &) ¥y(7) =0, (1.1)
p(r) = Z 0(7) O (Br — ), (1.2)

ou V(7) est le potentiel cristallin, V? est l'opérateur d’énergie cinétique, exprimé
en unité réduite, dans la représentation de position, ¥;(7) est la fonction d’onde
de la particule et ©(z) est la fonction créneau.

Comme dans la méthode de Hartree, les orbitales, nécessaires au calcul de la
densité électronique, sont déterminées par des équations & une particule, contenant
une énergie potentielle qui dépend & son tour des densités électroniques. C’est donc
une méthode elle aussi self-consistante. La seule différence vient de I'inclusion dans
les équations & une particule de Ey.[p] dans le potentiel effectif:

_ 1 PT) = p () | Esclp]
Ve =2 far B 4 S,

ou p4(7) est la distribution de charge positive et les ¢; sont des multiplicateurs de
Lagrange introduits pour fixer le nombre d’électrons lorsque les orbitales consti-
tuant la densité électronique sont modifiées. Les €; jouent le role d’énergie effective
de particules simples, méme si une identification aussi abrupte demande un rai-
sonnement plus poussé. Ce développement n’est justifié rigoureusement que pour
I’état fondamental, bien que ’on ne connaisse que des approximations simples de
Iénergie d’échange et de corrélation Fy.[p]. Cependant, il offre ’énorme avantage
de réduire un probléme & N corps a celui d’un ensemble de problémes & une par-
ticule couplés seulement au travers du potentiel V(r).

L’approximation utilisée pour Eg.[p] est celle introduite par Kohn et Sham
[11]:

Buclp] ~ / Prp(P)eh,(o(), (1.3)

h (p(7)) est la contribution de I’échange et des corrélations a 1’énergie totale.

La fonction €”,(p(7)) est elle-méme connue uniquement par approximation, mais

ou €
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1.1 La structure de bandes des ferromagnétiques

elle a été calculée numériquement & une précision qui fait de 1’équation 1.3 la
principale approximation des calculs de structures de bande. C’est [’approzimation
de densité locale (LDA), qui suppose que la contribution a 1’énergie totale dus a
I’échange et aux corrélations de chaque portion non uniforme peut étre ajoutée
aux autres comme si le gaz d’électrons était localement uniforme.

Les hypothéses principales de cette approximation sont que:

— le trou d’échange et de corrélation est centré sur 1’électron ;

— la densité électronique qui crée le trou est de type « gaz d’électrons » (c’est-
a-dire posséde un spectre d’excitation continu permettant 1’écrantage de la
charge) et approximativement uniforme & ’échelle du trou.

Les diverses méthodes d’approximations des fonctions d’ondes

Les calculs de structures électroniques supposent que I’on calcule les fonctions
d’ondes électroniques. Pour cela diverses méthodes ont été développées que je vais
maintenant exposées rapidement.

e Méthode KKR (méthode dite des ondes réfléchies)

On considére que chaque atome est la source d’une onde sortante ¢ de vecteur
d’onde k, correspondant & un électron d’énergie E se propageant dans la zone de
potentiel constant. Pour deux ondes émises par des atomes différents distants de
R, il existe une relation de phase:

$(r +Ry) = e Fig(r). (1.4)

A la surface de chaque sphére atomique, les ondes incidentes ¢;, et transmi-
ses oyt sont égalisées. D’autre part, ¢;n et @yt sont développées sur une base
d’harmoniques sphériques (HS). Enfin, en tant que fonctions d’ondes diffusées par
un potentiel, elles sont reliées par la matrice de diffusion. Les coefficients du dé-
veloppement en HS sont reliés (dans le cas d’un potentiel & symétrie sphérique)
par:

1 .
g, = 5b,m[l — %, (1.5)

ou la phase ¢; est une fonction de I’énergie et est déterminée par le fait que la
solution de:

& Fi(r)

72 + k?) —V(r)—

ait la forme



Chapitre 1 Transport électronique

Fy(r) = Csin(kor — %l +q) (1.7)

hors de la sphére.

La premiére partie du calcul consiste & déterminer ¢;,, comme une superposition
d’ondes venant des autres atomes. Cela nécessite le calcul de sommes infinies sur le
réseau (Somme d’Ewald). La deuxiéme partie est le probléme de diffusion. Lorsque
le potentiel n’est pas de symétrie sphérique, on le traite en perturbation a partir
d’une solution « muffin-tin ».

La méthode KKR est en fait une méthode intégrale dérivée de la précédente a
l'aide de fonctions de Green.

e APW et OPW

Dans la sphére, la solution de I’équation de Schrodinger est obtenue par dé-
veloppement en harmoniques sphériques et les fonctions radiales sont obtenues
par intégration numérique. Dans les régions de potentiel constant, des ondes pla-
nes sont choisies. A la surface de chaque sphére, 1'équation de continuité (pour
la fonction d’onde mais pas pour le gradient) est résolue en développant 1’onde
plane en polynémes de Legendre. Ce développement, pour des raisons de traite-
ment numérique, est tronqué. On égalise alors le développement pour ¢, et Poyt-
La solution est alors obtenue en combinant les deux solutions et est appelée onde
plane généralisée (APW).

La méthode des ondes planes orthogonales (OPW) est basée sur le fait que
les fonctions d’ondes de hautes énergies (celles qui nous intéressent, comme les
états de conduction) doivent étre orthogonales aux états de coeurs des atomes. La
fonction d’onde est choisie comme une somme d’ondes planes et d’états de coeur.
Les coefficients du développement sont calculés afin que les ondes planes et les
états de coeurs soient orthogonales, ce qui a donné son nom & la méthode.

e méthode LCAO

Cette méthode permet le traitement efficace des atomes de transition pour les-
quels les électrons sont trés localisés. En effet les méthodes d’ondes planes sont
alors plutot moins performantes. La fonction d’onde est approximée par une com-
binaison linéaire d’orbitales atomiques (Linear Combination of Atomic Orbitals).

C’est une méthode trés utile pour les éléments de transition. Les électrons d
sont traités par la méthode LCAOQ, et les électrons de conduction sont traités par
une approximation d’électrons presque libres.

1.1.2 Cas des ferromagnétiques

On appelle éléments de transition les éléments ayant des électrons occupant par-
tiellement les niveaux d. Parmi ceux appartenant & la série dite des 3d on trouve
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1.1 La structure de bandes des ferromagnétiques

les métaux ferromagnétiques (fer, cobalt, nickel). Ils ont la propriété d’avoir une
(ou plusieurs) bande(s) polarisée(s) en spin au niveau de Fermi, & qui on attri-
bue généralement une partie des propriétés magnétiques de ces éléments. On peut
remarquer que la bande polarisée est de type d, alors que les propriétés de conduc-
tion sont essentiellement dues aux électrons s. En fait, cette distinction n’a pas lieu
d’étre dans la mesure ou il est difficile d’attribuer un caractére plutdt sp ou plutot
d aux électrons des métaux de transitions au niveau de Fermi [13]. Néanmoins,
dans la plupart des modéles qui traiteront des propriétés de magnétorésistance, il
sera fait une distinction entre des électrons dits « s », ayant une masse effective
proche de celle des électrons libres, et des électrons dits « d », plus localisés avec
une masse effective plus élevée et polarisés en spin.

L’explication du ferromagnétisme par le critére de Stoner (ferromagnétisme
itinérant) suppose que ce sont les électrons de conduction qui sont & l'origine du
ferromagnétisme. Cette hypothése a été infirmée par des mesures de diffraction
de neutrons polarisés. Ces mesures ont montrées que les électrons polarisés sont
essentiellement localisés (de l'ordre de 90 %), ce qui est en contradiction avec un
modeéle de ferromagnétisme itinérant. Toutefois il existe effectivement au niveau
de Fermi des électrons polarisés en spin itinérant qui contribue & ’aimantation des
métaux ferromagnétiques, ce qui explique pourquoi 'aimantation ne correspond
pas & un nombre entier d’électrons polarisés par atome.

Par rapport aux autres métaux de transition les ferromagnétiques n’ont pas
beaucoup d’autres particularités. En revanche, les métaux dit nobles (Cu, Ag et
Au), qui appartiennent en théorie & la méme famille sont trés différents dans la
mesure oil leur structure n’est pas ns?(n — 1)d?, mais plutot ns'(n — 1)d'°. Ainsi,
leur surface de Fermi présente une structure d’électrons presque libres. Toutefois,
la différence de résistivité entre les métaux nobles et les métaux de transition n’est

pas trés élevée car le courant est majoritairement porté par des électrons de type
s [14, 15].

Le critére de Stoner

Le modéle d’échange d’électrons d’Heisenberg est incapable de rendre compte
de deux faits importants:

— le nombre de up par atome pour les métaux ferromagnétiques n’est pas
entier;

— le moment par atome de nickel varie de facon linéaire avec le nombre d’élec-
trons sur les couches extérieures des impuretés ajoutées au nickel.

Ces deux faits sont interprétés par Stoner comme des conséquences de la non-
localisation des électrons responsables du magnétisme dans les métaux de transi-
tion.

Il essaye alors de créer une théorie du ferromagnétisme qui tiendrait compte
de l'existence de bandes dans les métaux, et du fait que ce sont précisément ces
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Chapitre 1 Transport électronique

électrons qui seraient responsables de I'existence d’une aimantation spontanée. I1
ne rejette toutefois pas toute les idées de Heisenberg, puisque 'un des moteurs de
la théorie est 'interaction d’échange entre deux électrons de la bande.

Partant d’'un métal paramagnétique, regardons les conséquences de l’existence
d’une dissymétrie dans la distribution des électrons de spin up et down.

Dans un métal paramagnétique on a p/2 électrons de spin up et p/2 électrons
de spin down. Partant de cet état rajoutons dq électrons de spin up.

A cause du principe d’exclusion de Pauli, cette dissymétrie induit une augmen-
tation d’énergie cinétique FE.0q pour le gaz d’électrons, que ’on peut quantifier :

OF )
aEC = _5(] = _qa
dq ng
oung = ‘g—% est la densité au niveau de Fermi.

a=qr
Appelons AFE,, ’énergie d’échange moyenne entre deux électrons de la bande.

La variation d’énergie d’échange induite par I’augmentation du nombre d’électrons
de spin up est:

6Ber = ABeo(5 + 80 + (5 — d0)? — 2577,

La variation totale d’énergie est:

1
0F = §¢°|— — 2AE,).
ng

La condition d’apparition du ferromagnétisme est alors:
2AE . np > 1.

Pour avoir un métal ferromagnétique deux conditions doivent étre remplies:

— D’énergie d’échange doit étre grande;

— la densité d’état au niveau de Fermi aussi.
Ce critére est trés délicat & mettre en ceuvre. Dans la plupart des métaux de
transition, le produit 2AFE. ng est proche de 1, et des variations faibles de la
structure de bandes peuvent le faire passer au dessus ou en dessous de l'unité.
Néanmoins, il a le mérite de montrer I'importance de la structure de bandes sur
le ferromagnétisme et de prouver qu’il n’est pas nécessaire d’avoir des électrons

localisés pour l'existence du ferromagnétisme.
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1.1 La structure de bandes des ferromagnétiques

Examen de la structure de bande des ferromagnétiques

Apreés avoir rappelé 'importance de la connaissance de la structure de bande,
nous allons passer maintenant a l’examen de ces structures. En raison de la néces-
sité de faire des évaluations successives du potentiel cristallin (qui est calculé de
maniére self-consistente), les calculs de structures de bandes convergent lentement.
Le potentiel de départ étant approximatif, les solutions obtenues sont entachées
d’incertitudes. D’autre part, pour placer le niveau de Fermi, on fixe le nombre
d’électrons dans une bande (« up » ou « down »). On arréte le calcul quand le
« splitting » de bande donne un nombre d’électrons dans ’autre bande compatible
avec la différence de population entre les deux bandes, connu expérimentalement
par ailleurs (diffraction de neutrons ou de positrons par exemple).

Bande up Bande down
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FiG. 1.2: Densité totale d’états dans chaque bande pour le nickel. Le trait pointillé
représente le niveau de Fermi.

L’examen de la figure 1.2 correspondant au nickel permet de s’apercevoir de
plusieurs choses. Tout d’abord, la polarisation au niveau de Fermi est trés élevée.
Il semble méme qu’elle soit plus élevée que ce qui est mesuré expérimentalement
[16]. Ces mesures ne sondent donc pas uniquement les niveaux proches du niveau
de Fermi, mais intégre sur une certaine largeur en énergie. Il vaut mieux, pour
les propriétés de transport, utiliser les polarisations mesurées expérimentalement
par des méthodes de transport plutét que des calculs de structures de bandes qui
semblent donner une estimation exagérée des polarisations . Il semble en effet que
la valeur obtenue pour la polarisation au niveau de Fermi soit trés dépendante du
type de mesure réalisée pour faire 'évaluation [17].
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Chapitre 1 Transport électronique

Deuxiémement, au niveau de Fermi, il est difficile de distinguer des fonctions
d’onde de caractére s, et d’autres de type d. Le modéle a deux bandes n’est donc
qu’une représentation schématique de la réalité. Les bandes au niveau de Fermi
sont trés fortement hybridées. Si 'on examine la figure 1.2 ou est présentée la
densité d’états projetée sur des états propres pour chaque énergie des fonctions
d’ondes, on s’apercoit qu’au niveau de Fermi, pour les états de « up » ou « downy,
les fonctions d’ondes sont plutdt de types d. Les bandes s ne sont d’ailleurs pas
trés polarisées.

D’autre part le modéle dit de « bande rigide » ne donne pas de résultat satisfai-
sant dans le cas du cobalt et du fer [18]. Il n’est pas possible de trouver la structure
de bande d’un élément ferromagnétique en calculant la struture paramagnétique
et en décalant les bandes de +gupM /2, pour tenir compte du splitting de bande.
Ce dernier n’est en effet pas constant sur la surface de Fermi (en particulier pour
le fer).

Enfin les surfaces de Fermi des trois métaux férromagnétiques ne présentent en
aucun cas une structure de type « électrons libres ». Les surfaces ont des géométries
compliquées.

Nous allons maintenant détailler les résultats connus pour les trois métaux
férromagnétiques :

Le nickel a une structure cubique face centrée de la forme 4s23d®. La surface de Fermi
(voir figure 1.3) pour les électrons « down » a une structure similaire & celle
du cuivre [19]. Elles sont d’ailleurs quasi identique [20]. Cependant comme
le niveau de Fermi du nickel se trouve en dessous de celui du cuivre, il y a
des états d de spin « down » au niveau de Fermi dans le nickel. Les surfaces
d’électrons « down » sont appelées s—d et d— s pour les raisons suivantes. La
surface s —d a un caractére s le long de [110] et d dans les autres directions,
alors que la surface d — s est de type s le long de [100] et d ailleurs [21].
Les bandes sont globalement hybridées mais il est possible de déterminer le
caractére local de chaque bande.

La bande 3d; n’a quasiment pas d’état au niveau de Fermi. Les niveaux de
trou n’ont pas énormément d’importance pour les propriétés physiques telles
que les propriétés magnétiques [21]|. En revanche, les trous dans la bande d
au niveau de Fermi sont importants pour le transport puisqu’ils permettent
la diffusion d’électrons s vers ces niveaux.

Enfin, le nickel est un métal compensé c’est & dire présentant le méme nombre
de porteurs plus que de porteurs moins, ce qui avait été vu expérimentalement
par Fawcett et Reed, leur permettant de déduire la surface de Fermi [19].

Le cobalt est hexagonal compact de la forme 4s523d”. La bande « up » est connectés
suivant ’axe c. Autour de I', elle a une symétrie de type s.

La bande « down » a une structure beaucoup plus compliquée. En particulier,
au point de haute symmeétrie, on observe une forte hybridation.
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F1a. 1.3: Surface de Fermi du nickel, d’aprés Wakoh et al. [20].

Le fer a une structure cubique centrée. La surface de Fermi des électrons « up »
ressemble beaucoup & celle de la famille du chrome (en particulier le molyb-
déne [22]) car elle a 3 électrons. Elle présente donc les mémes caractéristiques
[23], c’est & dire les poches d’électrons le long de I' — H (appelées lentilles),
I’octaédre de trous centré en H et des poches de trous autour de N.

La bande « down » a une structure trés complexe qui comprend en particulier
des bras reliant H & N (voir figure 1.4) permettant d’interpréter les mesures
d’effets de Haas - van Alphen.

En résumé, la structure de bande des trois métaux ferromagnétiques est assez
dissemblable. Le nickel a une bande presque pleine. Il est considéré comme 1’exem-
ple typique du métal ferromagnétique. Les bandes dy et d| du fer et du cobalt
au niveau de Fermi ne sont pas remplies. En revanche leur densité au niveau de
Fermi est complétement différente. Des expériences de mesure de la polarisation
ont montré que le fer était polarisé & 46 % a basse température [24]. Il semblerait
cependant que sa polarisation diminue beaucoup quand la température augmente
jusqu’a tres faible & T=300 K [25].

Il est aussi important de constater la forte hybridation des bandes au niveau de
Fermi. Son importance a été mis en évidence par Bauer et al. [26] dans des calculs
ab-initio de GMR, ou ils ont montré qu’il n’était pas nécessaire d’introduire de la
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Fia. 1.4: Surface de Fermi du fer, d’aprés Wakoh et al. [18]. Les courbes en gras
montrent les orbites ouvertes qui expliquent les mesures d’effet de Haas - van Al-
phen.

diffusion dépendante du spin sur des impuretés pour observer un effet GMR. Le
désaccord de bande au niveau des interfaces ajouté a I’hybridation des bandes sp
et d suffisait & créer des GMR de l'ordre de 120 % dans des multicouches Co/Cu.

En conclusion les aspects importants de la structure de bandes des métaux
ferromagnétiques pour le transport sont :

— la densité d’états, au niveau de Fermi, des électrons de type s et d;

— P’hybridation des bandes;

— le splitting de bandes.

Ce sont ces différents aspects qui permettent ensuite d’utiliser avec plus ou
moins de confiance les modéles & deux bandes, de supposer que les densités d’états
sont presque sphériques, etc.
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1.1 La structure de bandes des ferromagnétiques

1.1.3 Cas des manganites

On pourra se reporter a l'article de revue de Coey et al. [27] pour une des-
cription détaillée de ’ensemble des caractéristiques des manganites. Nous allons
néanmoins faire un rapide tour d’horizon de leurs propriétés de transport afin de
resituer nos travaux dans le cadre des connaissances actuelles sur les manganites.

Les manganites & valence mizte (formule générale A;_yBxMnOjs avec A=La,
Pr, Nd ou Sm et B=Sr, Ca, Pb ou Ba ) sont des composés de la familles des
pérovskites. Le remplacement d’un ion trivalent (A) par un ion divalent (B) induit
une valence mixte du manganése Mn2+/ Mn‘ffx appelée dopage. La majeure partie
des propriétés physiques de ces composés vient de ce dopage qui leur a aussi donné
leur nom générique.

Leur préparation et leurs propriétés cristallographiques et magnétiques furent
étudiés pour la premiere fois (pour A=La et B=Ca ou Sr) en 1950 par Jonker et
van Santen [28]. Les propriétés de magnétorésistance et de transport furent décrites
(pour le composé Lag gSrgoMnQO3) en 1954 par Volger [29] qui, le premier, mit en
évidence une magnétorésistance négative prés de la température de Curie.

Au début des années 90, 'application aux manganites de techniques utilisées
pour la réalisation de couches minces de supraconducteurs & haute température
critique [30] a fait resurgir l'intérét pour ces composés, aprés la découverte de la
magnétorésistance colossale (CMR) par Jin et al. [31].

L’attrait éprouvé pour ces composés vient de I’extraordinaire richesse des phénomé-
nes physiques rencontrés. La possibilité de pouvoir faire varier le dopage sur une
large gamme permet une analyse trés fine de la physique de ces composés grace a
toutes les techniques spectroscopiques modernes. D’un point de vue théorique, les
manganites ont amené 'introduction de nouveaux concepts tels que les polarons
magnétiques, les polarons de Jahn-Teller, ’ordre orbital.

Une étude de diffraction de neutrons permit & Wollan et Koehler [32] de tracer le
diagramme de phase magnétique et cristallographique du composé La;_xCaxMnOs3
pour x compris entre 0 et 1. Pour un dopage compris entre 0 et 0.3 le composé
est antiferromagnétique et isolant. De x=0.3 & 0.5 il devient ferromagnétique et
conducteur puis redevient antiferromagnétique et isolant pour x=0.5 a 1. Ils mirent
ainsi en évidence pour la premiére fois un échange ferromagnétique dans un oxyde.
De plus des mesures de résistivité permirent de montrer les liens trés fort entre le
magnétisme et le transport électronique.

Les travaux de Zener [33] en 1951 offrirent un cadre théorique qui permit d’ex-
pliquer plus tard le magnétisme de ces composés et ses liens avec les propriétés de
transport, au travers de son mécanisme de double-échange. Sous I’hypothése que
le couplage intra-atomique de Hund est suffisamment fort et que les électrons ne
changent pas leur spin lorsqu’ils sautent d’un ion & I’autre, ces électrons ne peuvent
sauter que si les spins des ions sont paralleles. Une minimisation de ’énergie libre
le conduit & trouver qu’une interaction ferromagnétique est favorisée quand les ato-
mes magnétiques sont suffisamment séparés et que des électrons de conduction sont
présents dans le systéme. Cette théorie fut appliquée au perovskite de manganése
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Chapitre 1 Transport électronique

[34]pour lequel Zener s’intéressa & 1’échange entre une ion Mn3t et Mn*t via un
ion oxygeéne et introduisit le concept de transfert simultané d’un électron d’un ion
Mn?t 3 un oxygéne et de cet oxygéne & un ion Mn*t voisin. Dans le cas d’ato-
mes magnétiques, les configurations Mn3* — O — Mn**t et Mn*t — O — Mn?* sont
dégénérés si les spins des deux couches d sont paralléles. Le minimum de 1’énergie
est donc atteint pour l’alignement paralléle du spin des deux cations.

Nous nous sommes attachés plus particuliérement & 1’étude des composés de
type x=0.3, qui sont & la fois ferromagnétiques et conducteurs. Méme si les man-
ganites & dopage x=0.3 sont conducteurs, ce ne sont néanmoins que de piétres
métaux. Trés peu d’entre eux ont une valeur de résistivité résiduelle attendue pour
un métal, c’est-a-dire inférieure a 1.5 6Qm, si I'on applique le critére selon lequel
le libre parcours moyen doit étre au moins égale a la distance inter-atomique. Dans
certains composés la résistivité résiduelle peut atteindre des ordres de grandeurs
diz fois plus élevés. La résistivité dans I’état métallique est anormalement sensible
a la pression & cause d’une distorsion de ’octaédre autour du manganése qui réduit
la mobilité des porteurs par désalignement des moments magnétiques entre deux
atomes de Mn voisins. Cette résistivité est aussi trés sensible aux choix du substrat
et aux conditions de préparation des échantillons. La taille des grains est I'un des
facteurs les plus importants qui peuvent influencer la résistivité résiduelle (voir a
ce sujet la section 7.2.3).

En raison du mécanisme trés spécifique de la conduction dans les manganites,
ceux-ci sont considérés comme étant des demi-métaux. Cela signifie qu'une seule
polarisation de spin est présente au niveau de Fermi. Des mesures de photoémissi-
ons ont été réalisées [35], qui montrent clairement le caractére demi-métallique des
manganites. En revanche, les mesures de conduction par effet tunnel ont mesuré
des polarisations inférieures & 100 % [24]. Néanmoins il est communément admis
que les manganites sont demi-métalliques.

La propriété des manganites qui a le plus marqué les esprits est la trés forte
variation de résistivité qui se produit lorsqu’un champ magnétique est appliqué
prés de la température de Curie (7¢). Cet effet & été attribué au double échange.
Un nombre trés important d’études ont été effectuées sur le sujet, en particulier
sur I'influence de la nature du cation divalent, de la taille des grains, du choix du
substrat et de la température de dépo6t.

1.2 Le transport dépendant du spin

1.2.1 Rappels sur le transport électrique en général

Suite & la découverte des électrons par J.J Thompson, Drude appliqua les ré-
sultats de la théorie cinétique des gaz aux transports électroniques. En assimilant
les électrons a de particules indépendantes soumises & un champ électrique (et en
supposant que le champ auquel ces particules sont soumises est le champ appliqué,
ce qui est un probléme en soi [36]), il supposa que celles-ci ne pouvant subir une
accélération continuelle devaient étre diffusées avec une probabilité exponentielle.
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1.2 Le transport dépendant du spin

En écrivant d’autre part que le courant électrique est proportionnel a 1’accroisse-
ment de vitesse de ces particules, il démontra la relation qui porte son nom (lo7 de
Drude) et qui exprime la proportionnalité entre le courant et le champ électrique :

J=0oF ou o= ,

ou e est la charge électrique d’un électron, 7 est le temps de relaxation et n la den-
sité d’électrons de conduction. En terme ondulatoire le champ électrique appliqué
induit une variation du vecteur d’onde k du paquet d’onde:

ik = ¢E.

Dans ’hypothése du temps de relaxation, lorsque la perturbation (ici le champ
électrique) s’arréte, le retour a l’équilibre du paquet d’onde s’exprime par:
AL
T

A Déquilibre, les causes de variations du paquet d’onde s’annulent :

0k = eET.
V

ok

FiG. 1.5: Déplacement d’une sphére de Fermi sous laction d’un champ électrique.
Les zomes hachurées sont les zones effectivement concernées par le déplacement.
Celui-ci a été exagéré volontairement a des fins illustratrices.

Sous I’action du champ électrique, il y a un déplacement de la sphére de Fermi
de dk. Si ce déplacement est faible, seuls les états a la surface sont concernés. C’est
ce déplacement de la surface de Fermi qui représente le courant électrique circulant
dans le solide et que I’on calcule alors de la maniére suivante :

2
ne ne‘r
J=— [ vik-ds= vds - E, (1.8)
47'('2 S 47'('2 S
ou la borne d’intégration & signifie que 1’on intégre sur la surface de Fermi et
ds est le vecteur de surface. On voit alors que la conduction est une propriété
intrinséque de la surface de Fermi.
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Chapitre 1 Transport électronique

Transport diffusif
e Formulation de Boltzmann

On s’intéresse ici a I’évolution de la fonction de distribution des électrons fi(r),
qui mesure au voisinage d'un point r le nombre d’électrons dans 1’état k. Cette
fonction varie sous l'influence de la diffusion, du champ électrique appliqué, et de
la diffusion électronique (nous garderons dans la suite le terme anglais de scatte-
ring). Si l'on s’intéresse & une évolution stationnaire du systéme, les évolutions se
compensent et :

fk,diff + fk,champ + fk,scatt =0. (1.9)

Le terme de diffusion exprime la variation de fk causée par l’évolution du
nombre d’électrons due & leur vitesse spatiale. Le terme f'k,champ tient compte de la
variation du vecteur d’onde k dans un champ électrique et magnétique. L’équation
1.9 devient alors:

—Vk* % - %(E + vk A B) : % = _fk,scatt- (1'10)

I’équation 1.10 est une formulation possible de 1’équation de Boltzmann, fréquem-
ment utilisée en théorie du transport dans les solides. Toute sa complexité réside
dans le terme de scattering. Celui-ci contient les transferts d’électrons venant d’au-
tres états k, et dépend donc de leur niveau d’occupation. Ce terme s’exprimera
donc généralement par une intégrale sur ’ensemble des états, avec fx sous l'inté-
grale. L’équation 1.10 est donc une équation intégro-différentielle.

Il est possible de simplifier un peu 1.10 en remarquant qu’a 1’équilibre, exprimé
par fix = f2 le terme de diffusion doit s’annuler. En revanche, la partie gauche de
1.10 n’a aucune raison de s’annuler. Dans celui-ci, on remplace fi par f2, alors
que 'on développe le terme de diffusion & l’ordre le plus bas en fi — flg. De cette
facon, on arrive & l’équation de Boltzmann linéarisée.

Si ’on suppose des chocs purement élastiques, en appliquant ’hypothése de
microréversibilité, on peut écrire le terme de diffusion de la fagon suivante:

Frescatt = / (e — ) — (i — £O)} Q¥ dK, (1.11)

ol Qllj’ est le taux de transition intrinséque. Si l’on suppose que les surfaces d’éner-
gies sont sphériques, c’est & dire que vy et k sont colinéaires et que les probabilités
de scattering ne dépendent que de ’angle entre k et k/, on peut alors définir une
probabilité de transition différentielle Q(k, #)dS?, qui est la probabilité qu'une par-
ticule d’impulsion k soit diffusée d’un angle # dans ’angle solide df). On aboutit
alors a:
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1.2 Le transport dépendant du spin

a 0
i — fko =evy - 8—2‘iE//(1 —cos0)Q(k,0)dS2. (1.12)

On pose:

1
—— = [ (1 —cosB)Q(k,0)d2 1.13
g = [ 4= cost)Qk.0)a0 (1.13)
qui représente en quelque sorte un taux de transition pour un électron d’impulsion
hk. Si on définit le vecteur courant électrique par:

J = /ekakdk, (1.14)

I'intégrale étant prise sur l’ensemble des vecteurs k, on arrive pour le courant
électrique a l'expression suivante :

0
J= —/vkvk : 62%E7(k)dk. (1.15)
0k

Or la dérivée de la distribution de Fermi est une fonction trés piquée au niveau
de la surface de Fermi si Er > kpT, ce qui est toujours vrai pour les métaux dans
la gamme de température qui nous intéresse (jusqu’a la température ambiante).
La somme sur tous les états k se transforme en une somme sur la surface de Fermi.
On retrouve une expression formellement identique & 1.8.

Plusieurs hypothéses importantes ont été faites pour arriver a cette expres-
sion. Tout d’abord nous avons fait I’hypothése de processus de diffusion élastique.
Cette hypothése est vérifiée pour toutes les diffusions par des défauts. En revanche,
lorsque ’on s’intéressera a des diffusions électron-électron ou électron-phonon, il
faudra prendre en compte la conservation de I’énergie. L’intégration ne se fera donc
plus strictement sur la surface du Fermi, mais sera élargie de la quantité d’énergie
échangée au cours de la diffusion. Ensuite, le temps de relaxation n’est pas con-
stant. Il dépend de k. Tant que I'on a des processus élastiques, on peut ajouter les
différents temps de relaxation pour obtenir la conductivité final. La diffusion par
chaque diffuseur est indépendante. En revanche, dés que des processus inélastiques
entrent en jeu, ils sont en compétition. Il devient alors plus délicat de définir un
temps de relaxation par processus.

e Formulation de Landauer

Le formalisme de Landauer-Biittiker permet de calculer la conductance d’un
conducteur attaché a deux réservoirs par des fils balistiques. La conductance est
alors vue comme la probabilité pour un électron de traverser le conducteur. Il faut
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a) réservoir réservoir
conducteur
balistique
b) réservoir réservoir
conducteur
diffusif

Fi1G. 1.6: a) : Schéma d’un conducteur balistique entre deuz réservoirs. b) : un con-
ducteur diffusif a €té intercalé entre les deux réservoirs. Le conducteur balistique
de la figure a) sert maintenant de fil de contact.

d’abord calculer la conductivité d’un conducteur balistique pour voir comment il
peut se coupler & un conducteur diffusif. La figure 1.6 a) montre un schéma d’un
tel conducteur.

Si l'on considére un conducteur attaché a deux gros réservoirs (différent en
nature du conducteur), la conductance s’écrit G = cW/L, o étant la conductivité
du matériel, W Taire du fil et L sa longueur. Lorsque L tend vers zéro, G tend
vers l'infini, ce qui est contraire & ’expérience. G atteint en fait une valeur limite
G appelée la conductance de contact, plus connue par son inverse 1/G. qui est
la résistance de contact. Cette résistance est due & la redistribution des canaux de
conduction a 'interface entre le contact (qui en a une infinité) et le conducteur
(qui en a peu).

Si l'on suppose que les contacts sont sans réflexion (c’est-a-dire qu’un électron
peut passer d’'un conducteur étroit a un contact trés large avec une probabilité de
réflexion quasiment nulle), que I’on porte le premier contact au potentiel chimique
11, le second contact au potentiel chimique ue < p1, et que le nombre de modes
transverses est M, alors le courant qui circule dans le conducteur ballistique vaut :

2e? i — o 2¢e? M
1= TR M= 1.1
h ¢ - Ge= 12.9%0 (1.16)

Si on intercale & présent dans le conducteur balistique un conducteur compren-
ant des impuretés diffusantes, la formule précédente est modifiée en:

2
G= Q%MT, (1.17)
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1.2 Le transport dépendant du spin

ou T représente la probabilité pour un électron de traverser le conducteur non
balistique. Il est possible de vérifier que ’équation 1.16 vérifie la loi d’Ohm (voir
par exemple le livre de S. Datta [37]).

Cette formulation s’étend aisément a une géométrie multiconnectée (par exem-
ple une mesure quatre pointes) par I’expression suivante établie par Biittiker:

I, = Z (GgpVp — GpgVyl ou Gpg = TTIK—Q'
q

Il reste alors a exprimer T’y 4 qui est la somme des coefficients de transmission
en chaque mode de chacun des conducteurs p et q.

Transport balistique

Si 'on considére deux électrodes semi-infinies séparées par une fine barriére
isolante dans laquelle il y a une ouverture d’aire A (la figure 1.7 illustre un tel
cas.), petite devant le libre parcours moyen des électrons, le transport au travers
de cette ouverture est balistique et n’est limité que par A. Les électrons sont
balistiques et ne sont donc pas diffusés en dehors de leur état de Bloch.

réservoir réservoir

FiG. 1.7: Schéma d’un contact ponctuel balistique.

Si I'ouverture est faible, un tel contact ne perturbe pas les distributions & 1’é-
quilibre au sein des deux réservoirs. Le formalisme de Landauer-Biittiker a été
utilisé par Bauer [38] et Schep et al. [26] pour calculer le transport dans des multi-
couches magnétiques. L’adaptation de la formule 1.16 a ce cas se fait simplement
en considérant que les coefficients de transmission entre les modes dépendent du
spin. Cette méthode leur a permis de montrer que le transport balistique dans des
multicouches magnétiques peut donner lieu a de fortes magnétoresistances géantes

23



Chapitre 1 Transport électronique

(jusqu’a 200% pour Fe/Cr|39]) pour peu que ’on tienne compte de maniére rigou-
reuse de la structure de bande des matériaux. Ainsi ils ont montré que la diffusion
dépendante du spin n’était pas nécessaire & l’obtention d’une magnétoresistance
géante.

1.2.2 Cas des métaux ferromagnétiques
Modéles a4 deux bandes des métaux de transition

Pour expliquer la contradiction entre les différences de résistivité mesurées ex-
périmentalement entre les métaux dits nobles (Cu, Ag, Au), et les métaux de
transition, qu’ils soient ferromagnétiques ou pas, et le fait que la conduction se
passe essentiellement par l'intermédiaire d’électrons de type s, Mott [14, 15] exposa
I’argument suivant. La structure de bandes des métaux nobles est complétement
différente de celle des autres métaux de transition dans la mesure ol leurs bandes
d sont pleines & 1 eV en-dessous du niveau de Fermi et ils ont un électron s. En
revanche, comme il a été vu au chapitre 1.1.2, les métaux 3d présentent au niveau
de Fermi des électrons des deux types. Dans la théorie de Boltzmann du transport
électrique, en se placant dans l'’hypothéese du temps de relaxation, un électron de
conduction dans un métal de transition peut étre diffusé vers un état s ou un état
d. La résistivité, dans ce modéle, est proportionnelle & la probabilité de diffusion.
Or la probabilité de diffusion d’un électron de conduction vers un état s ou d est
proportionnelle & la densité d’état au niveau de Fermi pour la bande accueillante
[40]. Comme la densité d’état des électrons d est beaucoup plus grande que celle
des électrons s (voir figure 1.2), la probabilité d’étre diffusée vers un état d est
beaucoup plus élevée. Donc la résistivité des métaux de transition est plus grande
que celle des métaux nobles, ce qui permet d’expliquer cette contradiction.

Mott appliqua ce modéle au cas des métaux ferromagnétiques pour expliquer
laugmentation de résistance au franchissement du point de Curie [15]. Dans les
ferromagnétiques, le courant est transporté dans deux canaux, celui des électrons
polarisés « up » et celui des électrons polarisés « down ». Ainsi, pour une diffusion
vers un état s ou vers un état d, on a:

[ss o< Ny,
s yq < Ng,

ou I's_,5/4 est la probabilité de diffusion vers un état s ou d respectivement, et
Ns (Ng) est la densité d’électrons de type s (d) au niveau de Fermi . Or, dans
un métal ferromagnétique en-dessous de la température d’ordre, la population des
états des bandes d dépend de leur polarisation par rapport a ’aimantation locale,
c’est-a-dire, en notant d; les électrons polarisés dans la direction de l'aimantation
et d| ceux polarisés dans le sens opposé:

N(dy) # N(d,).
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1.3 La magnétorésistance dans les ferromagnétiques

La conséquence de cette différence de peuplement au niveau de Fermi est que
I'un des deux canaux est plus diffusé que ’autre.

La formulation du transport dépendant du spin dans le formalisme de Boltz-
mann a été développé par Fert [41, 42| au travers du modéle & deux courants (voir
le chapitre 1.4).

Envisageons d’abord le cas T' = 0, pour lequel nous pouvons négliger les pro-
cessus qui mélangent les deux états de spins (appelés processus de spin-flip). For-
mellement nous pouvons alors écrire, d’aprés ce qui a été dit précédemment, que
la résistivité est la somme de deux résistivité en paralléle, une pour chaque canal
de spin:

_ PP (1.18)

pr+py’
m

pi = 1=T,4,

ne2r;

ou 7; correspond au temps de relaxation pour le canal 7. Il est possible d’exprimer
formellement ces temps de relaxation [42].
Lorsque l’'on tient compte des processus de spin-flip, 1.18 devient :

_ peytenler + o)
pr+pL+Apry

(1.19)

ol py, est le terme supplémentaire induit par les processus de spin-flip. Il exi-
ste différentes contributions a la résistivité parmi lesquelles la diffusion sur des
impuretés, le couplage spin-orbite (magnétorésistance anisotrope), les collisions
électron-électron, les collisions électron-magnon et la résistance induite par les
parois magnétiques. Dans le prochain paragraphe, nous aborderons les effets du
couplage spin-orbite et des parois de domaines. Nous parlerons au chapitre 1.4 des
effets des interactions électron-magnon. La diffusion sur des impuretés avec spin-
flip ne sera pas abordée car c’est un effet mineur sauf dans les alliages. En ce qui
concerne les interactions électron-électron, Bourquard et al. [43] ont montré que
leur importance était trés faible dans les processus de spin-flip et ne pouvait en
aucun cas expliquer les variations de la résistivité avec la température observées
dans les ferromagnétiques.

1.3 La magnétorésistance dans les ferromagnétiques

Les différentes contributions dont il va étre question ci-dessous peuvent étre en
partie séparées par une géométrie de mesure appropriée. Celle-ci se déduit entiére-
ment de ’expression phénoménologique du tenseur de résistivité:

p(B) = | pu(B) pr(B) 0 : (1.20)
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Les coefficients de la matrice de résistivité sont des fonctions du champ magnéti-
que B = po(H + M), ou H est le champ magnétique appliqué et M l'aimantation
locale. 11 a été effectivement démontré expérimentalement que c’est B qui agit sur
les trajectoires électronique et non H [44]. Les coefficients sont donc séparés en
deux termes p;;(B) = pij +p%-(B), ou le terme p;; est le terme dit « spontané » ou
« extraordinaire » et p%(B) est le terme ordinaire. Les termes spontanés ne peu-
vent étre mesurés directement. Il faut faire des extrapolations en faisant attention
au champ interne. Quand ’extrapolation & champ nul a été faite, on se trouve avec
trois parametres spontanés:

-p = p||(B = 0) qui est la résistivité pour le courant paralléle a I’aimantation
a B =0,

— p1L = p1(B = 0) qui est la résistivité pour le courant perpendiculaire &
I’aimantation & B = 0,

~ pu = pu(B = 0) qui est le terme de Hall extraordinaire.

., MA
) D'/:'V'u

F1G. 1.8: Géométrie de mesure de magnétorésistance. Entre V4 et Vi il est mesuré
la magnétorésistance longitudinale, et entre Vo et Vp la magnétorésistance de Hall.

1.3.1 L’effet Hall normal et extraordinaire

Un électron en mouvement dans un champ électrique et un champ magnétique
subit la force de Lorentz qui s’exprime par :

F=¢gE+vAB),

ol g est la charge de I’électron. Dans la géomeétrie dite de Hall, on observe alors
une tension sur les bords du conducteur (entre V¢ et Vp sur la figure 1.8) due a la
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1.3 La magnétorésistance dans les ferromagnétiques

courbure des trajectoires électroniques par le champ magnétique. Dans un modéle
simple de réponse linéaire et d’électrons libres, la résistivité de Hall s’écrit alors
sous la forme:

Pay(B) = RoB = 5’ Ry=—
ng ng

ou n est le nombre d’électrons de conduction et Ry est appelé la constante de Hall.
On remarque que cette constante est indépendante du champ appliqué. Dans un
métal, effet Hall ordinaire effet est relativement faible & cause du grand nombre
de porteurs. Dans un métal ferromagnétique, il faut ajouter la contribution de
I’aimantation, qui est appelé effet Hall extraordinaire. Généralement la résistivité
de Hall dans un ferromagnétique est décomposée de la maniére suivante:

pu = RyB, + R,M |,

ou B (M) représente la partie du champ magnétique (de 'aimantation) perpen-
diculaire au courant.

Le terme extraordinaire est dominant jusqu’a ce que le champ appliqué atteigne
la valeur de ’aimantation & saturation. Ry est généralement trés faible ce qui rend
sa détermination délicate.

Perrier [45], dans les années 30, suggéra de regarder le facteur vy = pg/p?
plutdét que la résistance de Hall pp. Expérimentalement, il fut trouvé que, dans
le cas du fer et du nickel, g varie trés peu avec la température et que l'on peut
écrire:

pr o (p(T))",
Ni:n x 1.5, (1.21)
Fe:n oc 1.5.

De la forme de cette loi, il fut déduit que py devait étre lié & la diffusion
des électrons de conduction et que I'interaction responsable de cette diffusion était
I'interaction spin-orbite. Luttinger, en 1958, développa une théorie quantique basée
sur des diffusions élastiques avec des impuretés et obtint la loi: py = ap + bp?.
Le premier terme est de nature classique et est appelé en anglais skew scattering.
Quant au deuxiéme, il est d’origine quantique et a pour nom, toujours en anglais,
side jump.

En conclusion le skew scattering n’est pas suffisant pour décrire 'effet Hall
anormal dans les ferromagnétiques au dessus de 100K. Ainsi dans le fer, comme
n = 2, il semble que cela soit le side-jump qui prédomine, alors que pour le nickel
les deux mécanismes sont présents.

1.3.2 La magnétorésistance anisotrope

Lorsque l'on regarde la variation de la résistivité longitudinale (c’est-a-dire
mesurée entre entre V5 et Vg sur la figure 1.8) en fonction de orientation du
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champ B, une dépendance angulaire est observée qui est appelé magnétorésistance
anisotrope. Je regroupe sous ce vocable deux contributions différentes, qui sont la
magnétorésistance normale dite de Lorentz qui est fonction du champ appliqué H,
et la magnétorésistance anisotrope (abrégée en AMR) qui est, elle, indépendante
du champ appliqué et fonction uniquement de 1’orientation de ’aimantation et du
courant. Nous allons d’abord nous intéresser au terme dit anisotrope, d’une grande
importance dans le cas qui nous occupe. En effet, lorsque I'on regarde la résistivité
induite par une paroi magnétique, on regarde la variation de résistance en fonction
du champ appliqué. On modifie alors 'orientation de 'aimantation dans certains
domaines, ou bien la taille de certains domaines augmente par rapport a d’autres.
Par ailleurs, dans une paroi, 'aimantation n’a pas de direction fixe. Pour toutes
ces raisons, il est nécessaire de bien comprendre ’AMR.
I’AMR est définie de la maniére suivante:

Ao _ AZhL (1.22)
P 3P T5PL

ou p|| désigne la résistivité quand I’aimantation et le courant électrique sont alignés,
et p1 quand ils sont perpendiculaires.

I’AMR a été étudiée dans le nickel pour des raisons théoriques et dans le per-
malloy (alliage de nickel et de fer) pour des raisons industrielles. Néanmoins, les
explications sont qualitativement les mémes pour les autres métaux ferromagnéti-
ques. Dans un ferromagnétique, au niveau de Fermi, I'une des bandes, que ce soit
la dy ou la d , est beaucoup plus peuplée que I'autre. Comme la résistivité des
canaux est fonction de la densité d’état au niveau de Fermi, 'un des états de spin
est beaucoup plus diffusé que l'autre (modéle de Mott). Si maintenant nous tenons
compte du couplage spin-orbite , un état s de spin donné peut aussi étre diffusé
vers I’état d de spin opposé avec une probabilité faible qui dépend de l'angle que
fait le courant avec ’aimantation [46, 47, 48].

Dans le cas du nickel, il se trouve que sans couplage spin-orbite la bande 3d;
étant absente au niveau de Fermi, les électrons de conduction s sont tres faible-
ment diffusés.

Nous allons montrer comment 1’orientation relative du courant et de l'aiman-
tation modifie, par l'intermédiaire du couplage spin-orbite, la résistivité dans un
ferromagnétique. Le couplage spin-orbite s’exprime de la fagon suivante:

AL.S = A[L,S, + %(LJFS_ + L_S,)],

out L est l'opérateur de moment cinétique orbital, S est I’opérateur de spin et A la
constante du couplage spin-orbite.

En présence de ce couplage, les orbitales 3d; sont alors mélangées avec des
orbitales 3d|, ce qui a pour conséquence de rendre possible des transitions s — d
pour les états sy . De plus, le mélange des états d; et d| n’est pas isotrope car la
direction de I’aimantation est une direction de quantification naturelle du systéme
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1.3 La magnétorésistance dans les ferromagnétiques

et brise la symétrie par rotation. Le couplage spin-orbite est donc anisotrope, ce
qui fournit un mécanisme simple pour expliquer l'existence de 1’anisotropie de
magnétorésistance.

Pour mieux comprendre ce mécanisme, placons-nous dans un modéle de liaisons
fortes. Supposons un champ d’échange HSS, (orienté suivant la direction z de la
figure 1.8) mais pas de champ cristallin. Ainsi sans spin-orbite, la densité d’état
pour les 5 états d est la méme (noté ¢(m, i), m étant le nombre quantique orbitale
et i =1, ] représentant ’état de spin), et leur dépendance spatiale est celle des
orbitales d atomiques. Le premier terme du couplage léve la dégénérescence des
5 orbitales de spin donné. Nous le négligerons donc. Les fonctions d’ondes pour
I’état down sont

TR L) = (- 3HR,L) +ep(l, 1)

WAL = (- S60,0) + ()0, D)

WO, = (1= 3)90,4) +(5)ep(-1,1),

TLY) = (1 3)9(-14) +ed(-2, D),
\Il(_2a ~L) = ¢(_2’ ~lf)a

e = A/H, étant la constante de couplage liée & interaction spin-orbite. Nous
prendrons pour les électrons s des ondes planes. Le potentiel de diffusion s — d,
noté V, est supposé isotrope. La probabilité de transition s’exprime alors sous la
forme:

P}, / / / Ve ™0 (m,|)(r)dzdydz.

En remarquant que les fonctions d’orientation des orbitales d sont de la forme:

m = £2 (1/2\/5)(xiiy)2,
m=+1  (1/v/2)z(z +1iy),
m=0 (1/V12)(r* —32?),

par interaction spin-orbite 1’état e’*='* n’est diffusé que par I’état m = 0, et I’état

e’®xT par les états m = +2,0. Les résistivités pour ces différents canaux de con-
duction sont alors:

plk,) = %6%’,
palkz) = 2629',
phaks) = (=2,
plalke) = (1-5E)7,
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Chapitre 1 Transport électronique

ou p’ est la résistivité due a une transition s — d pour un état | en I'absence de
couplage spin-orbite.

On pose alors:

- plalk)pta(kz) + pry(k:) (ply(K2) + piducz)),
pla(ks) + ply(kz) + 4pry (k2)

o — Praka)Paglke) + pry (ko) (pig (k) + prglke))
psd(kw) + pid(kw) + 4PT¢(kw)

ol le terme py est le terme de spin-flip. On fait ’hypothése supplémentaire que
ce terme ne dépend pas de la direction du courant. On calcul alors '’AMR par la
formule 1.22, et on aboutit a:

3.2 '2
N L. (1.23)
p o 2e2p?+pldpyy

qui est positif. Malgré les simplifications extrémes effectuées, le mécanisme princi-
pal de la magnétorésistance anisotrope est expliqué par ce modéle, en particulier le
fait qu'une partie de la résistivité p| soit transférée a p;. On aboutit bien alors au
résultat que la résistance pour le courant paralléle a 'aimantation pj est supérieure
& celle pour le courant perpendiculaire & l"aimantation p .

1.4 Variation en champ et en température de la ma-
gnétorésistance

Les excitations de basse énergie dans les ferromagnétiques (appelées magnons)
ont été introduites par F. Bloch et sont responsables de la réduction de ’aimanta-
tion lorsque la température augmente. Ces magnons correspondent & 1’écartement
du spin des électrons responsables du magnétisme de la direction moyenne de 1’ai-
mantation. Classiquement, une composante transverse de ’aimantation apparait
alors. D’un atome & l’autre, on peut montrer que cette composante tourne d’un
angle qui est fonction de la distance interatomique. La composante transverse de
l'aimantation se comporte comme une onde, dite onde de spin.

Ces magnons peuvent interagir avec les électrons de conduction. Au travers de
collisions avec spin-flip, ils ont tendance & mélanger les deux canaux de conduction.

Leur effet est donc d’augmenter la résistivité quand la température augmente [49,
50, 51, 52, 42].
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1.4 Variation en champ et en température de la magnétorésistance

1.4.1 Modification du spectre des magnons avec le champ ma-
gnétique et la température

D’aprés des expériences de diffraction inélastique de neutrons sur les trois
métaux ferromagnétiques, le spectre des magnons est parabolique:

€ = Dq27

ot D est appelé coefficient de raideur, g est le vecteur d’onde de I'excitation et ¢,
est I’énergie du magnon. Si 'on applique un champ magnétique H, le spectre est
alors modifié:

€g = D¢? + guH.

Une discontinuité (un « gap » en anglais) s’ouvre dans le spectre, correspon-
dant & un surplus d’énergie & fournir pour exciter un magnon de méme vecteur
d’excitation gq.

L’évolution du spectre des magnons avec la température a aussi été mesurée
par diffraction de neutrons. La dépendance en température de D peut se mettre
sous la forme [53]:

D(T) = Dy — DyT? — DT,

ou D; et Dy sont des corrections respectivement dues aux interactions électron-
magnons, et entre magnons. Le rapport D;/Dq est de ordre de 10 ¢ K 2. Cette
expression de D en fonction de la température est valable jusqu’a environ 0.4 T,
pour le fer et nickel.

1.4.2 Contribution des magnons a la magnétorésistance

Variation de la résistivité en fonction de la température dans les métaux
de transition

Deés lors que 'on s’intéresse aux variations de la résistivité avec la température,
il faut déterminer les « entités » susceptibles de diffuser les électrons. Les défauts
ne donnant pas de contribution a la résistivité (du moins au-dessus de quelques
Kelvin) qui soit fonction de la température, il reste alors:

— les collisions électron-phonon ;
— les collisions électron-électron.

Nous allons rapidement rappeler les lois de variation de la résistivité avec la
température dues aux interactions des électrons avec ces entités.
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Chapitre 1 Transport électronique

e Contribution des phonons

C’est Bloch qui a mis en évidence le role important des phonons dans la diffusion
des électrons. Nous ne rappellerons que les grandes lignes de ces résultats. Pour
plus de détails, on pourra consulter la référence [40]

Dans la théorie du transport électronique de Boltzmann, la contribution des
phonons & la résistivité, pr,se met sous la forme:

oL = 4po (%)5&, (g) (1.24)

o Js <g) = /OG/T = f;gz_ — (1.25)

ol pg est une constante, © une température appelée température de Debye et Js
est une intégrale de Debye. Les phonons, pour 1’établissement de la formule 1.24,
obéissent & un modeéle de Debye.

A haute température, J5 se comporte comme :

1 /0\* T
=-|= et ~ — T> 0). 1.26
F=1(3) o m~gr @>0) (1.26
En effet, quand 7' > ©, la quantification des phonons n’est plus importante et
I’on peut considérer que chaque atome oscille de maniére indépendante. La diffusion
d’un électron par un atome du cristal sera simplement proportionnelle au carré des
amplitudes de fluctuations des atomes autour de leur position d’équilibre, soit :

prxT , T>0.

A basse température, la limite supérieure de 'intégrale définissant Jx est infinie,
et J5 tend vers une valeur constante égale a J5(00) = 124.4. La résistivité est alors
proportionnelle a la puissance cinquiéme de la température:

T\ %
pr ~ 497.6 (6) pe (T'KO).

Cela est dii au fait que le nombre de phonons disponibles pour la diffusion des
électrons est réduit. D’autre part, a cause de la conservation de I'impulsion du
cristal et de la faible valeur & basse température de 'impulsion des phonons, les
électrons ne peuvent étre diffusés que d’un angle trés faible. La contribution des
phonons & la résistivité est alors fortement réduite.

e Contribution des électrons

Le hamiltonien décrivant l'interaction entre deux électrons dans un cristal est
celui de la force de Coulomb écrantée. Les éléments de matrice de ce hamiltonien
sont nuls si I’on considére uniquement des processus N. Les électrons peuvent en
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1.4 Variation en champ et en température de la magnétorésistance

effet étre considérés comme des billes qui roulent & la méme vitesse dans un tuyau et
ne peuvent donc pas se toucher. Il faut donc considérer des processus dit Umklapp,
qui se font par échange d'un vecteur du réseau réciproque [40].

Dans ces conditions, et pour les métaux de transition, dans le cadre d’un modéle
d’interaction s — d, la variation de résistance due aux collisions électrons-électrons

est de la forme:
(vs — ’Ud)2 (kT>2
Ps,d X o )
Vd Es

o vs(vg) est la vitesse des électrons s(d) et & ’énergie de Fermi.
Contrairement aux métaux normaux (monovalents et divalents par exemple) le

facteur (%)2, trés grand, rend trés importante la contribution des interactions
électron-électron a la résistivité, au moins & basse température.

Daus les ferromagnétiques, Manari [49] a montré que la contribution des phon-
ons était faible devant celle des magnons. D’autre part, pour les interactions avec
spin-flip, Bourquard et al. [43] ont montré que la diffusion induite par les inter-
actions électron-électron était de faible importance. Or, dans le modéle & deux
courants, le plus approprié pour décrire la conduction dans les métaux ferroma-
gnétiques, ce sont justement les interactions avec spin-flip qui doivent contribuer
le plus a la résistivité.

1.4.3 Modéle a deux courants

L’évaluation de la contribution des interactions électron-magnon a la résistivité
& été effectuée dans le cadre d’un modéle & deux bandes. L.’une des bandes est une
bande de conduction de type s, ’autre une bande de type d polarisée en spin, et
responsable du ferromagnétisme. On s’intéresse aux effets de 'interaction s—d [50]
sur la conduction.

Ce probléme va étre traité dans le cadre du modéle & deux courants [41, 42]
qui permet de traiter correctement la conductivité des métaux de transition ferro-
magnétiques.

L’équation de Boltzmann linéarisée s’écrit alors:

_ehk -E 8f0(ET
m oFE

) — S5 [0 - 110K, — 12001 — 5k 127)

i k!

ou le terme de droite tient compte de la transition entre ’état (k 1) dans la bande
s 1 et Vétat (k') dans la bande i, i € {s ,s |,d 1,d |}.

La résolution de ce systéme d’équation se fait en utilisant une fonction d’essai
et en séparant la contribution pour les spin « up » de celle des spin « down ». On
pourra se reporter a [41] pour plus de détails. On aboutit a:
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Chapitre 1 Transport électronique

eh, - 0f°(Er(k)) _ fT(k)_fO(ET(k))+fT(k)_f¢(k)

_Ek E OF B Tt T
by glE) AW - E) | N0 - frl) g
m OF 7 7t

Ces transformations aboutissent & l'introduction d’un nouveau temps de rela-
xation 74, dit temps de relaxation avec spin-flip qui correspond & des transitions
de la bande s a la bande d avec changement de spin. Le terme de spin-flip tend a
une augmentation de la résistivité car le canal le moins résistif (celui qui & le moins
d’état possible pour transiter vers la bande d) peut étre diffusé avec spin-flip vers
lautre bande. Ce mécanisme est appelé mélange de canaux (mizing en anglais).

La résolution du systéme d’équations 1.28 permet de trouver I'expression de la
résistivité totale:

_ Pyt pnler +py)
pr+py + 4oy

*

o e {hL N

avec p; =

Contribution des magnons a ——

T
Nous allons maintenant calculer la contribution des magnons a 74,. Dans les
études de Kasuya [50], Mannari [49] et Goodings [52], le terme de spin-flip n’est
pas pris en compte : sa contribution a la résistance est pourtant la plus importante.
Fert [42] a évaluer ce terme. Nous allons rappeler dans quel cadre il I’a fait.
Nous nous placons dans le cadre d’un interaction s — d qui s’exprime sous la
forme:

Via=—»_> Jk—K)exp(i(k — K) Ry)

Kk n
X {(aifTakT - a;wam)S?alt,TauS;aiwakTS:},

ol les opérateurs a sont les opérateurs d’annihilation et de création des électrons s,
Sy, est l'opérateur de spin d’un électron non-apparié du site n, et J est I'intégrale
d’échange entre un électron non-apparié du site n et un électron de conduction de
vecteur d’onde k.

Le taux de transition correspondant au processus k t1— (k + q) | avec absorp-
tion d’un magnon de vecteur d’onde q s’exprime sous la forme:

P(k 1 (k + Q) ~L) = 4WS]\;1J2 (a) exp(eq/klzBT) — 1f0(ET(kJ))

(1= fUEBL(K) + €0))d(Ey (k) + eq — Er(K)).
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1.4 Variation en champ et en température de la magnétorésistance

Reste ensuite en tenir compte de toutes les contributions des processus k t—
(k+4q) | et k|— (k—q) 1 pour achever le calcul.

Pour la suite du calcul, les électrons de conduction obéissent & une relation de
dispersion parabolique de la forme:

2

2m*

Les deux surfaces de Fermi sont donc sphériques, de rayons kgt et k|, séparées
de qi:

_2m* NJ(0)S <k
q = hz k'F F-
Influence de la dépendance en champ magnétique du spectre des ma-
gnons sur la résistivité

Contrairement a Fert [42], nous ajoutons au spectre traditionnel des magnons
un terme dépendant du champ magnétique, afin de tenir compte de 'influence d’un
champ appliqué sur le spectre des magnons. L’énergie des magnons est alors de la
forme:

R
€= 5,1 + gpuH,
ol 4, la masse effective des magnons, est de I'ordre de 10 fois la masse des électrons
[42]. D’autre part, nous supposons que le systéme de magnons est & 1’équilibre
thermique. On aboutit alors a ’expression suivante pour 4 :

1 SNJ(0)?m*u 1 /62 €qdeq
T4 nhkrp kBT J., (1 —exp(—e,/kpT))(exp(eq/kpT) — 1)’
ou
R h? 2
€1 = 2—q1 +gBpH et e = —(2kp)* + gppH.
7 2p

A basse température, e > kT, quel que soit le champ magnétique appliqué,
d’ou:

20 % [ee)
1 :kaT/ zdz (1.29)
o whkr ou/r 0~ oxp(—2))(exp(a) — 1)
1 A2 gsuH
160, (H = 42 . 1.30
ou 0, (H) ks 20 q; + i ( )

Apres calcul de l'intégrale, on arrive & la formule suivante :
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Chapitre 1 Transport électronique

1 p\2 vk} (ksT) 0,
T (m) A7 ShER F T)’ (1.31)

avec F'(z) = 1/2 [m In (H—exip(—a:;) + Lis(exp(—x)) — Lis(—exp(—zx))| ,

1 —exp(—z

ou Lig(x) est la fonction dilogarithme définit par:

2
Lig(z) = Z oo%,
k=1

et 01 correspond a la température de coupure & laquelle un changement de régime
dans la résistivité peut étre observé.

1.4.4 Variation de TT% en champ magnétique

Nous allons nous intéresser aux variations de % en fonction de la température

et du champ appliqué. % peut s’écrire sous la forme suivante :

L= LGwmm
T T

G(6:(H)/T) = TF(6:.(H)/T).

Nous allons donc étudier plutét les variations de la fonction G(61(H)/T) =
TF(0:(H)/T) a la fois en fonction de T', pour montrer que l’on retrouve les résul-
tats présentés par Fert[42], et en fonction de H, pour expliquer au moins qualita-
tivement des résultats jusque-la inexpliqués par la théorie.

La figure 1.9 présente la variation de la fonction G(z)/T?, ot x est égal &
01(H)/T, en fonction de la température:

La courbe présente un pic vers 0.9 6;. Au dela, la courbe présente une variation
en T~ qui signifie que G(T') est une fonction presque linéaire de la température. La
figure 1.10, qui présente le logarithme de G(z)/T en fonction de log(7’), confirme
cette conclusion :

La variation de la fonction G en fonction du champ magnétique & température
constante est tracée sur la figure 1.11.

La fonction G diminue lorsque le champ magnétique augmente, comme cela a
été observée expérimentalement par exemple au paragraphe 7.2.1. La décroissance
est ainsi attribuée & l'ouverture d’un gap dans la densité d’état des magnons, qui
diminue le nombre de magnons disponibles pour effectuer des collisions.

La courbe de G en focntion de H pour T = 4K est présentée sur la figure
1.12. La forme de cette courbe est complétement différente: elle s’amortit trés
rapidement. De plus son intensité est beaucoup plus faible 4 4 K qu’a 100 K. Cette
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F1G. 1.9: Variation de G(z)/T? en fonction de T, avec 01 = 30K ¢ H = 0.
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FiG. 1.10: Variation de log(G(x)/T) en fonction de log(T) avec 6, = 30K a
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Fi1a. 1.11: Variation de G(H) en fonction de H, avec 61 = 30K a T=100 K.

différence pourrait expliquer pourquoi le terme dit de Lorentz en B? domine &
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F1a. 1.12: Variation de G(H) en fonction de H, avec 61 = 30K o T—4 K.

basse température.

Enfin, nous avons regardé la variation de la dérivée de la fonction G par rapport
a4 H en fonction du champ appliqué & trois températures différentes. Nous avons
reporté ces variations sur la figure 1.13. Nous observons que la pente augmente
avec la température, mais diminue lorsque le champ augmente.

< -1.28 ook
2 -1.3 — - 150K
5 -1.32 — 200K
% -1.34

-1.36

-1.38

5 10 15 20 25 30
H (T)

Fi1a. 1.13: Variation de 0G(H)/OH en fonction de H avec 81 = 30 K pour trois
température.

1.4.5 Expériences de magnétorésistance & haut champ

Des expériences de magnétorésistance sous fort champ magnétique ont été réa-
lisées par B. Raquet au Laboratoire des champs intenses & Toulouse. Ces expéri-
ences ont été réalisées sur une couche de cobalt de 7 nm d’épaisseur. La mesure
de la résistance est effectuée en géométrie 4 pointes avec les contacts alignés. Le
champ magnétique est placé dans le plan de la couche, et aligné avec les con-
tacts de mesure afin d’étre en géométrie longitudinale. La couche mince est placée
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dans un cryostat a hélium. Le champ magnétique est obtenu par décharge de ca-
pacités dans une bobine. Les points expérimentaux sont mesurés a la volée. Je
présente sur la figure 1.14 les résultats obtenus. La magnétorésistance est définie

par MR(H) = [R(H) — R(0)]/R(0).

1.1 vs h
0. 00000
-0.00125
—1.1
) 6
—24
-0. 00250 — — 13
\ 77
g . s . 98
\“\“ \\s e E — 149
-0. 00375 — Ve e el — —-201
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SN — — 256
§ . O N 300
-0. 00500 — e
-0. 00625 ——T T T T
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H(T)

Fic. 1.14: Magnétorésistance en fonction du champ appliqué pour plusieurs
températures.

La forte variation de la MR & bas champ correspond & la saturation de I’ai-
mantation jusqu’a ’aimantation technique. On peut tout d’abord remarquer qu’a
partir de 6 K la magnétorésistance mesurée est décroissante lorsque le champ app-
liqué augmente. Toutefois pour T=6 K, 24 K et 43 K ,les courbes sont confondues.
La pente ne change qu’a partir de T=77 K et décroit avec la température. Deu-
xiémement, la pente est négative et décroit avec la température. D’autre part,
en-dessous de 6 K, la magnétorésistance diminue d’abord puis réaugmente lorsque
le champ appliqué augmente. La partie de la courbe a fort champ est légérement
quadratique et peut étre attribuée a la magnétorésistance de Lorentz qui est en
B2,

La magnétorésistance a haut champ est un phénomeéne observé depuis de nom-
breuses années [46], mais pour lequel aucune explication n’a jusque-1a été avancée.
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1.4.6 Comparaison du modéle avec ’expérience

Je voudrais tout d’abord revenir sur la courbe de résistivité en fonction de la
température obtenue sur notre couche de fer épitaxié de 70 nm d’épaisseur (voir
figure 7.15). Si on trace cette courbe a partir de =150 K et que l'on ajuste une
loi de variation linéaire, on obtient la courbe présentée a la figure 1.15. L’accord
entre cette loi linéaire et la courbe est trés bon. D’autre part, la température de
Debye dans le fer est de 464 K. Donc cette variation de la résistivité en fonction de
la température ne peut pas étre due a une contribution de phonons. Nous avons
montré au chapitre 1.4.4 que les magnons a haute température donnaient pour la
résistivité une loi de variation linéaire avec la température. Cette variation linéaire
a haute température (T>150 K) donc est vraisemblablement due & la diffusion des
électrons de conduction par les magnons.

16

y = 0.0663x - 6.0931

14 >
R =0.9979

12

10

p(T) (uStem)

100 150 200 250 300

Fi1G. 1.15: Résistivité pour une couche de fer(100) sur MgO, avec un ajustement
linéaire dont l’équation est donnée sur le graphe.

En second lieu, revenons & la courbe présentée sur la figure 1.14. Cette courbe
présente des variations linéaires de la magnétorésistance & haut champ. De plus,
les pentes des droites diminuent avec la température. Le modéle présenté dans la
partie 1.4.4 est compatible avec ces variations. Enfin, & trés basse température, la
variation de la résistance induite par les magnons est rapidement amortie comme
prévu par le modéle, et c’est le terme de Lorentz qui domine a haut champ (courbe
a T=6 K sur la figure 1.14).

1.4.7 Conclusion

Pour conclure, ’accord entre le modéle et les courbes expérimentales est rela-
tivement bon. La physique de la magnétorésistance sous haut champ semble donc
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décrite de maniére correcte par ce modeéle. Celui-ci est compatible avec les modéles
antérieurs de variation de la résistance d’un matériau ferromagnétique en fonc-
tion de la température. Cependant nous verrons que ces variations ne peuvent pas
étre décrites dans toutes les gammes de température par ces lois en T2, contraire-
ment aux variations en fonction du champ magnétique qui semblent se comporter
linéairement, au moins dans la gamme accessible & ’expérience.

Pour s’assurer de ’accord entre ce modeéle et les expériences, il serait souhaita-
ble de réaliser des expériences complémentaires, en particulier sur des lignes, afin
de s’assurer de la direction des lignes de courant par rapport au champ magnéti-
que. Il serait aussi intéressant de regarder l'influence de la direction du champ
magnétique appliqué. 1l serait peut-étre possible de coupler les électrons avec des
modes de magnons différents, fonctions de la géométrie du systéme mesuré.
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Chapitre 2

Domaines magnétiques et parois

Le micromagnétisme a pour objet de déterminer par le calcul les configurations
d’aimantation dans des structures microniques et submicroniques. Un matériau fer-
romagnétique peut étre caractérisé par la présence d’une aimantation spontanée M,
dépendant de la température, et, dans une moindre mesure, d’un champ appliqué.
Cette aimantation spontanée est expliquée par la théorie de Weiss du champ molé-
culaire. Ses fondements microscopiques reposent sur des forces d’échanges (Hei-
senberg). Cependant, rien dans ces théories ne permet de deviner 'orientation de
l'aimantation M.

Alors que l'intensité de M est effectivement uniforme & 1’échelle d’un échantillon
4 une température donnée, son orientation ne l’est pas. L’existence des domaines
a été postulée par Weiss pour réconcilier sa théorie avec les faits expérimentaux.

Brown a posé les bases du micromagnétisme en 1960, mais 1’histoire de ce do-
maine de la physique remonte aux premiéres théories d’Akulov (1928) et Becker
(1930), visant & expliquer les courbes d’aimantation dans les matériaux ferroma-
gnétiques. C’est Bloch qui, en 1932, invente une théorie sur la zone de transition
entre deux domaines (la paroi de Bloch), et permet ainsi la création d’une théorie
quantitative sur les domaines. Ce fut le point de départ d’une floraison de travaux
et de découvertes dans ce domaine.

Expliquer la formation d’une paroi en partant d’une théorie au niveau atomique
n’est pas réaliste, en raison de la taille du systéme & considérer (un domaine de
1 pm par 1 pm par 50 nm dans le fer contient 37 millions d’atomes) et du grand
nombre de forces en jeu, dont certaines sont & longue portée.

2.1 Bases du micromagnétisme

La théorie du micromagnétisme est donc nécessairement phénoménologique,
et repose sur une hypothése de continuité: ’aimantation ne doit varier que d’un
angle trés faible d’un site atomique & l’autre; on peut alors remplacer M(r;) en
chaque point 7 par une fonction M(r), o r est le vecteur position. D’autre part
s’1l existe des variations abruptes de I’aimantation, elles se font nécessairement sur
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Chapitre 2 Domaines magnétiques et parois

une échelle petite devant la taille des domaines.

La suite de ’approche consiste a évaluer 1’ensemble des termes intervenant
dans le calcul de I’énergie libre du systéme & température constante la minimiser.
Il est aussi possible de calculer le couple total exercé par toutes les forces en
présence sur le moment magnétique M(r) d’un élément de volume d7. L’équilibre
thermodynamique est atteint quand le couple exercé sur chaque élément d7 est
nul. Les deux méthodes sont équivalentes.

En chaque point r de I’échantillon, ’aimantation est décrite par ses cosinus
directeurs «, 3 et 7y, qui sont donc des fonctions de r (voir figure 2.1).

FiG. 2.1: Définition des cosinus directeurs.

L’énergie libre G du systéme ferromagnétique s’écrit alors:
1 1
G= / {iA[(Va)Q + (VB2 + (V7)?] + wq — M- H -M- HO} dr, (2.1)

ot H' est le champ créé par ’ensemble des autres moments magnétiques au point
r, appelé champ de fuite ou champ démagnétisant; Hg est le champ appliqué; A
est la constante d’échange; et w, est le terme d’anisotropie magnétocristalline, qui
peut prendre deux formes:

we = K1 (262 + B27? + 4%a?) + K902 3%4? anisotropie cubique, (2.2)
wg = K1(1 — %) + Ka(1 —~%)? anisotropie uniaxiale. (2.3)

Cette formulation contient I’ensemble des ingrédients nécessaires aux calculs
micromagnétiques. La résolution analytique de ces équations est généralement im-
possible. Avec quelques approximations, des ordres de grandeurs corrects peuvent
cependant étre obtenus dans certains cas. Le terme le plus compliqué & évaluer de
I’équation 2.1 est le terme M - H' qui couple un moment magnétique au champ de
fuite. Ce terme est appelé énergie démagnétisante. On peut résoudre le probléme
du champ de fuite & ’aide d’'un potentiel. On introduit pour cela des densités
volumique et surfacique de charges de la fagon suivante:
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2.2 Les parois de domaines

Ay = —divim os =m - n, (2.4)

m = M/M; étant '’aimantation réduite et n la normale sortante. On trouve alors
le champ de fuite grace au potentiel crée par ces charges, comme en électrostatique.
Gréce a ces charges, il est aisé de voir quelles sont les situations défavorables pour
Porientation d’un moment. Ainsi, un moment perpendiculaire & une surface crée
une densité de charge surfacique, cofiteuse en énergie. Le champ démagnétisant
s’opposera donc & des moments orientés perpendiculairement & une surface. Ainsi,
dans le cas d’'une couche mince infinie aimantée perpendiculairement & sa surface,
le champ de fuite s’oppose a ’aimantation.

Je vais maintenant introduire deux notations fréquemment utilise dans la théo-
rie du micromagnetisme. Elles servent & comparer des matériaux différents ou des
situations différentes. On définit la quantité K4 par:

_ M
210 )

Ky

On utilise fréquemment aussi la quantité sans dimension @, appelée facteur de

qualité définit par:
K
Q - Fd’

ol K est une constante d’anisotropie. Cette quantité représente le rapport entre
I’énergie d’anisotropie magnétocristalline et 1’énergie demagnétisante. Elle sert &
mesurer la force d’'une anisotropie, par exemple pour savoir si une anisotropie
perpendiculaire & une surface est suffisamment forte pour que ’axe de facile ai-
mantation soit orienté dans la direction de ’axe d’anisotropie ou non.

2.2 Les parois de domaines

2.2.1 Parois de Bloch

Dans le cas ot ’on considére, dans un matériau massif, deux domaines & 180°,
orientés suivant la direction z, avec une invariance par translation suivant Oyz,
I'énergie d’une paroi d’aire unité -y, s’obtient a partir de 2.1 [54, 55|, et s’écrit:

Yo = /+oo [Kf(e) + A (%)1 dz, (2.5)

—o0

ou @ représente ’angle que fait la projection de I'aimantation sur le plan de la
paroi avec une direction de référence, f() représente ’énergie magnétocristalline,
et A est la constante d’échange. Cette description est unidimensionnelle.
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Chapitre 2 Domaines magnétiques et parois

F1G. 2.2: Schéma des deur modéles de paroi. A gauche une paroi de Bloch. A droite
une paroi de Néel. Les directions de rotations différent : selon ’axe x pour la paroi
de Bloch, selon l’axe z pour la paroi de Néel.

On arrive, apres calcul, aux expressions suivantes pour 1’énergie de paroi -, en
fonction de g représentant 1'unité d’énergie de paroi, et pour la largeur de la paroi
¢ en fonction de dy représentant 1'unité de longueur de paroi:

0>
Yp = Yo ] vV f(0)dé (2.6)

723 1
0 = 0 —df 2.7
° 01 f(H) 27
A
(5() == E

Dans le cas des matériaux uniaxes (Co, FePd), I’énergie d’anisotropie magnéto-
cristalline est de la forme:

fo = K sin? 6.
Le profil de la paroi est dans ce cas donné par:

cosf = — tanh(;—o). (2.8)

On trouvera des expressions similaires pour les parois dans des matériaux a axes
binaires et ternaires dans les livres de références (par exemple [55]). Le tableau 2.1
regroupe les valeurs des largeurs de paroi pour les trois métaux de transition et
pour I’ensemble des configurations possibles.

2.2.2 Parois dans les films minces a anisotropie planaire

Dans le cas ol linvariance translationnelle suivant y ou z est brisée, c’est-
a-dire dans le cas ou s’intéresse a des films ou des fils, les parois ne sont plus
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2.2 Les parois de domaines

TAB. 2.1: Taille des parois suivant la direction de la normale o la paroi et le type
de matériau. (m.s) signifie que les calculs ont été fait en tenant compte de la
magnétostriction. Valeurs numériques tirées de [56].

Direction normale au domaine
Largeur réduite §/dy
Type de Paroi | [001] [110] [111]
Fer 90° 3.14 3.97 3.14
do = 130 180° o0 5.60
180° (m.s) 10.87 5.59
Cobalt 180° 3.14
do = 50
Nickel 70.53° 3.85 4.26 -
do = 260 109.47° o0 3.31 3.85
180°(m.s) - 7.91
Paroi de Néel Paroi de Bloch

@ (—) O ®I@

«—
W

Fi1G. 2.3: Schéma expliquant la transition entre une paroi de Bloch et une paroi de
Néel dans une couche mince.

forcément de type Bloch (aimantation sortant du plan), mais peuvent étre de type
Néel (aimantation tournant dans le plan).

Néel a proposé un argument simple pour expliquer cette transition. Si ’on
considére que les parois sont de forme cylindrique, et que l'on calcule le facteur
démagnétisant N associé a des ellipsoides de révolution représentant ces parois
(voir figure 2.3), on aboutit a:

D

t Nyeel = ———
€ Néel D—i—W’

NBioch = MLW
ou W est la taille de la paroi a 180° et D est ’épaisseur du film. Si Ngjoen est
plus grand que Nngel, alors la paroi sera de type Néel. Dans la cas contraire, elle
sera de type Bloch. Pour le cobalt, la transition a lieu & partir de D = 15 nm.
Cet argument est cependant trés qualitatif, et de nombreuses autres structures de
parois sont venues s’ajouter & celles déja présentées.
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Chapitre 2 Domaines magnétiques et parois

S’il est possible de décrire, dans les matériaux massifs, les parois par des mo-
déles & une dimension, cette représentation n’est plus réaliste pour les couches
minces. Dans ce cas, la description des domaines nécessite des modéles a plus
d’une dimension pour l’aimantation et/ou pour le champ de fuite. Nous allons pré-
senter maintenant les différents types de parois de domaines proposés pour décrire
les parois dans les couches minces & anisotropie planaire.

Paroi de Néel symétrique

Le profil d’aimantation dans la paroi est schématisé par le dessin présenté
sur la figure 2.4. La paroi est constituée d’un cceur de longueur Wy, dans lequel
I'aimantation tourne rapidement et qui constitue la partie la plus chargée, et d'une
queue de longueur Wy, dans lequel I’aimantation tourne plus doucement.

/L

= ¥

———_>+++
_ +

queue  cceur queue

F1G. 2.4: Profil d’une paroi de Néel symétrique. Les signes (+ et -) représentent les
charges associées a l’énergie dipolaire. L’angle entre les directions de l’aimantation
locale et de l’aimantation au centre du ceeur est noté 9.

Les longueurs W ppe et Wiy 8’expriment par:

A(1 — n?
Wco're = 2\/ ( )

(Ku + Kg)(1 — ¢0)?’
Kq
Wtail — O56D K—u .

La figure 2.5 montre les profils de parois calculés pour des couches de permalloy
de différentes épaisseurs. La paroi de Néel symétrique demande une description un-
idimensionnelle de "aimantation mais une description bidimensionnelle du champ
de fuite.

Paroi de Bloch asymétrique et de Néel asymétrique

La paroi de Bloch asymétrique permet d’éviter le champ de fuite créé normale-
ment dans une paroi de Bloch classique. Ce type de paroi a été postulé par LaBonte
[58]. Ces parois apparaissent dans des films plus épais que ceux dans lesquels les
parois de Néel symétriques sont stables. En surface, elles ressemblent & des parois
de Neéel classique comme le montre la figure 2.6. Il serait plus judicieux de les
appeler « paroi de vortex ».
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1 :Q=0.000032
n:  0.0004
n:  0.0016
v: 0016
0.072

h=0.6

——., T

0,5

=100 4ATK,

] 1 LT} i ) 8\ 4
10 10 10 | 10 10 10 W 10

— /D 2R

F1a. 2.5: Composante de l’aimantation perpendiculaire a la paroi (d’aprés [57] page
244). Les parameétres sont l’anisotropie réduite QQ = K, /Ky et le champ appliqué
en unité réduite h = HJ;/2K,. En abscisse est représentée la distance au centre
du ceeur divisée par Uépaisseur du film. En ordonnée est représenté le cosinus de
9, défini a la figure 2.4. Pour le cas II, Wya; et cg sont indiqués.

/ ‘.T/// ’/ / L - . . -~ //
# r ,.'i . . - - - = &\& . . - . " .
.4-" .
7
s . . i ‘f‘ - Y N W . - - - - Y \\ , - - - -
® | o] o] ® .| ]
. . . ! %\ - P, F ‘ - - - P \:\ . = o o -
5, .
L . . \\‘\“-!-\. _— o e = - . . N m e e - -
a) b)

F1G. 2.6: a) schéma d’une paroi de Bloch asymétrique ; b) schéma d’une paroi de
Néel asymétrique. Le centre de la paroi est figuré par la ligne ot m(z)=0.

La stabilité de la paroi de Bloch asymétrique n’est pas trés grande lorsqu’un
champ magnétique est appliqué, car I’aimantation & la surface pointe dans des di-
rections opposées pour les deux surfaces de la couche. La paroi de Néel asymétrique
devient alors plus stable.

Paroi « cross-tie »

Ce type de paroi fut observé par Huber et al. dans une couche mince de per-
malloy en 1958. La paroi principale est découpée a intervalles réguliers, par des
lignes courtes appelées « cross-tie » par Huber et al. La structure de cette paroi,
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Chapitre 2 Domaines magnétiques et parois

ainsi qu’un exemple, sont représentée sur la figure 2.7.

F1a. 2.7: A gauche, schéma d’une paroi cross-tie. Les cercles creux représentent des
points de Bloch, et les cercles pleins des lignes de Bloch. A droite, image de la sur-
face d’un film de permalloy de 35 nm d’épaisseur par microscopie & transmission.
Le schéma et la photo sont empruntés au livre de Hubert et al. [57].

h=0
. 2 -~ Asymmetric Bloch wall
5 .
- Symimetric @ Exact Bloch wall
Meel wallz cakulations by LaBonte
- for =10
;' k=0
0] _ Cross tie walls for b= 0
- 0,2 5 g
1 : - s Asyimimetnic Néel walls
0. -
4, =
!
" > 94 \
o 0. s
i L8 —
0.9 : ——
ﬂ—1 LR L U LU LI N T B e e e
k L] 6 TES 12 15 2530 40 6l RO 1200 150 5
15 i [ 20 50 190 200"

== Fibm thickness /AT Ky

FiG. 2.8: Energie des différents types de parois en fonction du champ appliqué h
erprimé en unité réduite. Les énergies ont été calculées numériquement pour le
permalloy (Q=0.00025). Les marques sur les lignes correspondent o la transition
entre paroi de Néel symétrique et asymétrique. Figure tirée du livre de Hubert et

al. [57].

La figure 2.8 montre les valeurs des énergies pour les différents types de paroi
en fonction du champ appliqué et de I’épaisseur, pour un facteur de qualité cor-
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2.2 Les parois de domaines

respondant au permalloy. On remarque que pour les épaisseurs faibles et & champ
nul, la paroi stable est la paroi cross-tie. Ensuite, quand ’épaisseur augmente, la
paroi de Bloch asymétrique devient la plus stable. Si I’on applique un champ ma-
gnétique, la simulation prédit une transition entre une paroi de type cross-tie et
une paroi de Néel symétrique ou asymétrique suivant 1’épaisseur. Au dela d’'une
certaine épaisseur, la paroi de Bloch asymétrique devient la plus stable.

Exemple: parois dans des lignes de rapport d’aspect 4 sur 1

Ramstock et al. [59] ont examiné la stabilité des différentes parois présentées
jusque 14 dans une ligne infiniment longue et de rapport largeur sur hauteur égal a
4. La paroi est supposée paralléle a I’axe de la ligne. Dans ce cas, la paroi de Néel
symétrique est la plus stable pour des épaisseurs faibles, car la taille de la queue
est limitée par la largeur de la ligne. La figure 2.9 résume les résultats de Ramstdck
et al. [59]. On remarque aussi que, pour des facteurs de qualité supérieurs a 1, la
paroi de Bloch symétrique devient la plus stable pour de grandes épaisseurs. Son
domaine de stabilité augmente au fur et & mesure que Q augmente. On retrouve
globalement les tendances prédites par Néel, a savoir qu’a faible épaisseur la paroi
Néel est la plus stable, et qu’au deld d’une certaine épaisseur, la paroi de Bloch
devient plus stable.

Asymmetric Bloch walls

Symmetric
| Bloch
walls

Symmetric
Neéel walls

Satrated state
0= A e

—4 3 3 ! -
10 10 1072 0.1 1 10
—— O =Kk,

Fi1c. 2.9: Domaine de stabilité des différents types de parois dans une ligne de
rapport largeur sur hauteur égale o 4. L’aze des abscisses représente le facteur de
qualité, et celui des ordonnées l’épaisseur divisé par la longueur de paroi. Figure
extraite des travaur de Ramstick et al. [59].

2.2.3 Parois dans les matériaux a anisotropie perpendiculaire

Dans les matériaux & forte anisotropie uniaxiale, les parois de domaines sont
des parois de Bloch symétriques. Dans les couches minces & anisotropie perpendi-
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Chapitre 2 Domaines magnétiques et parois

culaire se posent deux problémes. Le premier vient de la présence de charges en
surface dans les domaines d’aimantation perpendiculaire. Le second est aussi lié
aux charges en surface, mais dans la paroi cette fois-ci. Pour le premier des deux,
Landau a proposé la structure suivante (schéma b de la figure 2.10), qui permet de
réduire les charges magnétiques au prix d'une augmentation de 1’énergie magnéto-
cristalline. Les domaines d’aimantation paralléle & la surface s’appellent domaines
de fermeture, car ils permettent la fermeture des lignes de champ de fuite dans la
couche mince. La figure 2.10 montre deux types de domaines de fermeture.

e = o el
a) T l Tl D
---  +++ o+t

W

20004

N\ N

domaines de fermeture

F1G. 2.10: a) couche mince sans domaines de fermeture; b) les domaines de fer-
meture couvrent toute la surface; ¢) les domaines de fermeture ne couvrent que
partiellement la surface.

L’énergie f des configurations a)(f,c) et b)(f.) a été calculée par Kittel [60]
en fonction de I’épaisseur D, de ’anisotropie magnétocristalline K, et de I’énergie
de paroi v, :

[2D
fe= (2\/§ —Dwp+ V29pDKy, W= K—%’ (2.9)

D
fne = 2y/TTp DM, Wie = 17;’M2. (2.10)
* S

La figure 2.11 montre la solution proposé pour resoudre le second probléme qui
permet de réduire les charges en surfaces dans la paroi. Celle-ci n’est plus alors
une paroi de Bloch classique. L’aimantation & la surface se met dans une direction
paralléle & celle-ci pour réduire 1’énergie démagnétisante. L’angle de rotation des
moments de la paroi en surface est fonction de 1’épaisseur de la couche et du facteur
de qualité [61].
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Fi1G. 2.11: Schéma du champ de fuite et de la structure de la paroi dans un film a
anisotropie perpendiculaire. La direction de l’aimantation dans la paroi a tendance
a s’aligner dans le champ de fuite des domaines.
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Chapitre 3

Magnétorésistance de paroi de
domaine

L’existence de domaines dont l’aimantation pointe dans des directions diffé-
rentes implique la présence de régions dans lesquels la direction de ’aimantation
varie sur une distance faible. Ces zones sont appelées parois de domaine. La largeur
d’une paroi est due & la minimisation de son énergie libre. Il existe, & l'intérieur
des parois, une compétition entre 1’énergie d’échange qui tend a l’alignement des
spins voisins, et qui donc tend a élargir la paroi, et I’énergie d’anisotropie magnéto-
cristalline qui, en favorisant des directions préférentielles pour I’aimantation tend
& diminuer la largeur de la paroi. Ces objets ont été beaucoup étudiés, & la fois
théoriquement et expérimentalement.

Des expériences de transport électrique, effectuées sur des whiskers de fer (ai-
guille cristallisée de quelques millimétres de long et quelques centaines de microns
de large), ont montré que la magnétorésistance & bas champ était négative et pou-
vait atteindre des valeurs de plusieurs centaines de %. La résistance induite par les
parois de domaines fut une des explications avancées a ’époque pour expliquer en
partie I'amplitude du phénomeéne.

3.1 Les premiers modéles

3.1.1 Modéle de Cabrera et Falicov

Ce modéle est une tentative pour expliquer la magnétorésistance trés élevée
observée dans des « whiskers » de fer lorsque I'on applique un champ magnétique
faible (entre 0 et 100G). Isin et al. [62] puis Taylor et al. [63] invoquérent la pos-
sibilité que l’essentiel de la résistance & champ nul provienne de la diffusion des
électrons par les parois magnétiques entre domaines d’aimantations différentes.

L’hypothése de Cabrera et Falicov [64] est que le libre parcours moyen Ay est
beaucoup plus grand que la largeur de la paroi A. D’autre part, pour faciliter les
calculs, ils supposent que la surface de Fermi est une sphére (ce qui revient a se
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placer dans un modéle d’électrons libres). Comme nous 'avons dit & la section
1.1.2, cette hypothése est loin d’étre vérifiée dans les ferromagnétiques. Pour étre
cohérent, il faut de plus supposer que le « splitting d’échange » est beaucoup plus
petit que I’énergie de Fermi:

2u0By < Ep. (3.1)

Cela implique alors que les rayons des sphéres de Fermi des électrons 1 et
J sont quasiment identiques. Conscients des conséquences de ces hypotheéses, les
auteurs font le calcul dans deux conditions. La premiére est déterminée par 3.1 et
la deuxiéme par:

2uoBy =~ Er, (3.2)

qui tient mieux compte des propriétés des métaux ferromagnétiques, mais qui n’est
pas cohérente avec le modéle des électrons libres.

Les auteurs considérent la paroi comme un dioptre plan et calculent les coeffi-
cients de réflexion et transmission au travers de cette paroi dans deux cas limites:

— la paroi a une largeur indéterminée, mais 1’écart entre la densité d’état des
spins up et des spins down est trés faible;

— la paroi a une largeur telle que kpA < 1 mais I’écart entre la densité d’état
des spins up et des spins down est variable.

Dans le premier cas, les auteurs trouvent que la variation de résistivité est quasi-
nulle. Dans le second cas, qui n’est pas trés réaliste (la longueur d’onde de Fermi
est de l'ordre de I’angstrém, alors que les longueurs de paroi typiques sont plutét de
Pordre de la dizaine de nanométre), ils obtiennent des résultats correspondant aux
valeurs de magnétorésistance observés dans les « whiskers » de fer |62, 63], pour
un rapport entre les densités d’état au niveau de Fermi entre les deux populations
de spin trés important (compris entre 2 et 3), mais compatible avec les rapports
réels.

3.1.2 Modéle de Berger

Le modéle de Berger [65] propose a contrario du modéle précédent un passage
adiabatique de I’électron au travers de la paroi. En considérant que lors de son
passage au travers de la paroi, I’électron dans son mouvement de précession autour
du champ local s’écarte trés peu de cette direction, Berger arrive a la conclusion
que 'augmentation de résistance due & une paroi magnétique est négligeable.
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3.2 Les modéles récents

3.2.1 Expérience et modéle de Viret

Viret et al. [10] ont réalisé une expérience de magnétorésistance dans des cou-
ches minces de nickel et de cobalt. En mesurant la résistance en configuration,
longitudinale et transverse, et en ajoutant les deux courbes, ils ont trouvé des
« bosses » aux alentours du champ coercitif qui se superposent au signal.

Normalement, la contribution de ’AMR a la magnétorésistance est :

p(0) = po+ (py — p1) cos’ 6,

ou f est ’angle que fait le vecteur courant avec ’aimantation locale. Si 'on tourne
le courant de 90°, et que 1’on ajoute les deux valeurs, on aboutit &:

p(0) + p(0 +7/2) = p+ pu.

Ils attribuent cette excés de magnétorésistance observé 4 la présence de parois
magnétiques. Viret définit une fréquence de rotation induite par ’aimantation dans
la parol wyay = vr/2dy,. 11 compare cette fréquence a la fréquence de précession
de Rabi des porteurs wrapi = Fege/hi- Si ces deux fréquences sont du méme ordre
de grandeur, alors le passage de ’électron dans la paroi n’est ni instantané ce
qui impliquerait wrahi <€ wwan, ni adiabatique ce qui impliquerait wrab > Wwall-
Le spin de I’électron précesse alors (voir fig.3.1) autour de la direction locale de
l'aimantation.

Céne de précession
de I’électron

Direction locale de
I’aimantation

Fi1G. 3.1: Schéma de précession du spin de [’électron autour de l’aimantation locale.

Les figures 3.2 et 3.3 montrent une simulation de précession d’un spin autour
de ’aimantation locale dans une paroi. L’équation de l'aimantation dans la paroi
est identique & celle proposée par Bloch. On remarque que les plus grandes dévia-
tions ont lieu a partir du moment ot 1’électron a dépassé le milieu de la paroi
(correspondant & 'origine sur les graphes).

Comme lors des expériences de GMR effectuées dans des matériaux granulaires
(précipité de Co dans Ag), Viret propose alors de tenir compte de 1’angle moyen
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Fi1G. 3.2: Simulation de la précession d’un spin autour de [’aimantation d’une paroi.
En abscisse est représentée la distance z/éy au centre de la paroi (modélisée par
les équations unidimensionnelle présenté au chapitre 2.2). Les ordonnées repré-
sentent la composante (y ou z) du spin ou de l’aimantation. Les oscillations qui
apparaissent dans la queue sont dues a l'amortissement du spin.

o que fait le spin de ’électron avec ’aimantation locale. Cet angle est responsable
d’une diminution du libre parcours moyen de ’électron dans la paroi. Viret estime
la valeur de cet angle de la maniére suivante:

T th 1
<p0 B Eewcd'w )

D’autre part, dans un ferromagnétique, le libre parcours moyen d’un électron
s’exprime en fonction de ’angle 6 que fait le spin du porteur avec le moment
magnétique du centre diffuseur [66] par:

A
1+ p?+2pcos()’

Ag

otl p est le rapport de diffusion dépendant du spin et X le libre parcours moyen.
Ainsi toute déviation angulaire entre les électrons de conduction et 'aimanta-
tion locale doit donner lieu & une augmentation de résistivité qui a pour expression :

AR, 2p
= (1 — (cos@)).
Rw (1 - p)Z
Or 1—(cosB) = 1 —cos? py = @2, ce qui donne comme expression pour l’excés
de résistance d’un échantillon induit par une paroi, ramené a la densité de paroi
dy/ds:

AR, 2p (WHUFL)Z 1
d

R, - (1 _p)2 Eeye wds.
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Viret et al. trouvent un bon accord entre ce modéle et les courbes expérimen-
tales.

— Sz

A\ ~
\/Q/\/lo I 720 25 30

longueur réduite longueur réduite
F1G. 3.3: a) Composante suivant l'aze y de l'aimantation My et du spin Sy. b)
composante suivant l’axe z du spin S,. L’are des abscisses représente la direction
sutwant la normale & la paroi et est exprimé en unité de &y, la longueur de paroi.

3.2.2 Modéle de Levy et Zhang

C’est le premier modéle qui prenne en compte, dans un calcul quantique, 1’effet
de la variation d’aimantation dans une paroi sur le spin de l’électron. Levy et al.
[67] introduisent un repére local a 'intérieur de la paroi et décomposent ’espace
des spins dans ce repére. Cela leur permet de tenir compte de la précession du spin
dans la paroi et du mélange qu’elle induit entre les états de spin up et down. En
utilisant ensuite le hamiltonien qui décrit la GMR dans les multicouches [68] et
en résolvant I’équation de Boltzmann, Levy et al. arrivent & une expression pour
l'augmentation de résistivité induite par une paroi qui donne un ordre de grandeur
compatible avec les expériences publiées par Viret et al. [10].

Le hamiltonien utilisé par les auteurs est:

h2v?

Hy=———+ V() + Jo - M), (3.3)

ou V(r) est le potentiel périodique cristallin, J est le splitting d’échange, o est
Popérateur de spin de I’électron et M(r) un vecteur unité pointant dans la direction
de l'aimantation locale.

Le potentiel de diffusion des électrons est donné par:

Vicatt = Y _ [v+ jo - M(r)] 6(r — 1y), (3.4)

2

ol r; est la position d’une impureté et j représente la dépendance en spin du
potentiel diffuseur. La fonction d’onde des électrons est décrite par un spineur 3
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deux composantes ¥(r) fonction de la position r, ¢y)(r) étant la composante
« up » (respectivement « down »).

Dans les systémes ou l'aimantation est constante en direction, ’axe de quan-
tification du spin o est M(r) = M,. Si un autre axe a été choisi, le Hamiltonien
équation 3.3 peut étre diagonalisé en faisant tourner l'opérateur o pour étre par-
allele a M,,

U(r) = Ry ( zigg ) : (3.5)

ol Ry = exp(—igﬁ-a) et 7 est 'axe de rotation, de telle maniére que o (0) M = a,.
Le Hamiltonien ainsi transformé devient diagonal pour les variables de spin:

| RAVE
2m

Hy=R;'HoRy = — +V(r) + Jo,. (3.6)

Les états propres de ce Hamiltonien correspondent & ceux de la structure de
bande dépendant du spin pour un métal ferromagnétique dans un modéle a deux
bandes.

Dans une paroi, la direction de ’aimantation varie et est une fonction de la
distance (voir figure 3.3). L’angle de rotation dans l’équation 3.5 devient donc une
fonction de la position et donc "opérateur de rotation aussi. Comme la position et
I'impulsion sont des variables qui ne commutent pas, ’opérateur de rotation utilisé
pour rendre le Hamiltonien de ’équation 3.3 diagonal ne commutera plus avec
lopérateur d’énergie cinétique. Il faut alors remplacer le terme d’énergie cinétique
de I'équation 3.3 par:

2v72 2v72
VBV

R9 2 2m + vaerta (37)
ou

Vert = Ry [P%/2m, Ry

h? . i, o
= %(0 1) (V) -p— R(a -n)V°0
.h2
5| VOP. (3.8)

Le terme additionnel Vjper¢, créé par la rotation de ’aimantation dans la paroi,
n’a pas d’états propres purs en spin. Ainsi le terme Vicq va diffuser les électrons
d’un état a 'autre et va donc mélanger les deux canaux de conduction. L’applica-
tion d'un champ magnétique, en détruisant la paroi, redonnera les états propres de
I’équation 3.6. Comme le terme V.o ne mélange pas les états propres de ’équa-
tion 3.6, les deux canaux & l'intérieur d'un domaine sont indépendants. L’origine
de la magnétorésistance supplémentaire créée par une paroi vient donc du mélange
des états induit par le terme Vjery.
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Pour estimer quantitativement cet accroissement de résistance, Levy et al. con-
sidérent une paroi & 180°, "aimantation tournant continiment sur une distance d,
O(z) = wx/d pour 0 < z < d et o - 7 égale & o, ouoy) pour une paroi de Bloch ou
de Néel. Dans I'expression de Vje¢, pour ces types de parois, le deuxieme terme est
nul et le troisiéme, qui se contente d’induire un décalage en énergie du potentiel,
ne sera donc pas pris en compte.

Au premier ordre en Vjer, les états propres de Hg + Vpers sont :

wikn) )[R (0 ) - Eera (el )] 69
T, (k,1) = o *(ky) [Rg ( eﬂg_r ) + Zc—;fRo ( e“:;-r >] ’ (3.10)

otl le coefficient a~2(k;) et les énergies propres sont des fonctions d’ondes sont
données par:

a (ky) = 1+ (Eky/kF)? (3.11)
1’ky \

ke = 5 +oJ ou (c=xout)) (3.12)

¢ = nh’kp/4md.J. (3.13)

Dans le cadre d’une approximation adiabatique (correspondant au modéle de
Berger) seul le premier terme des expressions (3.9) et (3.10) serait gardé. C’est le
second terme de ces expressions qui permet d’aller au dela de cette approximation.

Pour calculer la résistivité induite par une paroi nous allons évaluer les éléments
de matrice du potentiel de diffusion électronique dépendant du spin (équation 3.5)
entre les états de Ho + Vpert,

Vk”lﬁ' = /lIJj'(k, r)Vicatt Uor (K, v)d>r. (3.14)

En utilisant la théorie de Boltzmann du transport électrique, et en négligeant
la réflexion des électrons incidents sur la paroi, la fonction de distribution hors
d’équilibre pour chaque état propre de Hy + Vpert satisfait a:

—ev? -Eb(ep — s) = 8—; / WZZ [£7(k) — fo(K)] K
o [ W 00 - WP, )
ol Wlflf,' est obtenu grace a la régle d’or de Fermi:
W = ST IVEE oo — e (3.16)
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Chapitre 3 Magnétorésistance de paroi de domaine

Pour un courant paralléle & la paroi (abrégé en CIW !), la partie hors-équilibre
de la fonction de distribution des électrons est écrit sous la forme k - Eg(k), ou la
fonction g(k) est une fonction paire de k-E. De cette maniére, les termes dépendant
de k’ dans ’équation 3.15 s’annule et la solution de I’équation 3.15 s’obtient sous
la forme d’un unique temps de relaxation, et on arrive a ’expression suivante pour
la résistivité:

RN R AY)
pcrw = po |1+ %w] ) (3.17)
PoPo

ol p§ est la résistivité pour le canal s du ferromagnétique et ot p, t=1/ pg +1/ p(i)
est la résistivité du métal sans paroi. Le premier terme de 1’équation 3.17 vient
de la conduction indépendante de chacun des deux canaux, et le deuxiéme terme
représente la résistivité induite par la paroi, qui est inversement proportionnelle
& I’épaisseur de la paroi. Ce terme est évidemment fonction de la dépendance en
spin de la résistivité dans un métal ferromagnétique.

Dans le cas d’un courant perpendiculaire & la paroi (CPW), il est nécessaire
de faire une approximation pour résoudre ’équation intégrale 3.15. Le terme hors-
équilibre est remplacé par une moyenne sur les variables angulaires. De cette fagon,
le calcul conduit & 'expression suivante de la résistivité pcpw :

PCPW = PO 1+£_% 3+T70¢0

(3.18)
5 sy Pyt Py

Il est maintenant possible de calculer l'augmentation de résistance induite par
une paroi magnétique dans les deux cas limites d'un courant dans la paroi (CIW)
et du courant perpendiculaire & la paroi (CPW):

_ PCIw = Po 'S (Pg — PJ6)2

Rorw = = , (3.19)
Po 5 phot
104/ POPG
RCPW/RC’IW =3+ —. (3.20)

Py + P

Il est intéressant d’estimer les valeurs de Ropp et Ropp dans le cas du fer, du
cobalt et du nickel. Nous prendrons pour les paramétres les valeurs numériques su
tableau 3.1.

Comme on pouvait s’y attendre, les valeurs de résistance dans la paroi (Rorw)
sont environ 5 fois plus faible que celles de résistance perpendiculaires & la paroi
(Rcpw)- A la figure 3.4, je présente la courbe de variation de Ropw en fonction

1. pour respecter la terminologie de Levy et al..
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TAB. 3.1: Valeur de la résistance de paroi dans le cas du courant dans la paroi et
perpendiculaire o la paroi. Les valeurs des paramétres utilisés sont rappelées.

Fe Ni Co

Epaisseur de la paroi (nm) 40 100 15
Vecteur d’onde de Fermi (A=) | 1.71 | 1.75 | 1.75
'3 0.035 | 0.035 | 0.12

P = Py/ P 10 5 | 10
Rerw (%) 0.22 | 0.20 | 1.05

Repw (%) 129 | 121 | 7.11

dep = pg / pé le paramétre d’asymétrie de spin. Pour les trois métaux de transition,
cette fonction est croissante en p, et linéaire pour les grandes valeurs de p. Comme
la valeur de p est intrinséque aux impuretés rajoutées (voir la référence [25])),
il est possible de vérifier cette loi en dopant spécifiquement les couches minces
avec différentes impuretés. Par exemple, pour le cobalt, le vanadium a un rapport
d’asymeétrie de spin p = 1, celui du zirconium est estimé & p = 3.3 et celui du fer
a p =12 [69]. C’est dans le nickel que la gamme de valeur de p est la plus vaste.
C’est donc avec ce métal qu’il faudrait faire cette expérience, méme si a4 p égal
c’est dans le cobalt que effet est le plus grand.

Ces valeurs sont calculées & T = 4.2 K. A température ambiante, un effet
légérement plus faible est attendu du fait de la diminution du rapport d’asymétrie
de spin avec la température. En particulier, pour le fer, p'/p* est quasiment égal
a 1 & température ambiante [25].

On peut comparer l'effet de la paroi a celui du couplage spin-orbite dans un
domaine d’aimantation uniforme. Bien que les énergies impliquées dans le couplage
spin-orbite soient beaucoup plus faibles que le terme d’échange, il y a un effet de
mélange entre les états qui induit aussi une résistivité supplémentaire importante
(voir chapitre sur AMR).

3.2.3 Modéle Balistique de Bauer

Bauer et al. [38] ont calculé de maniére ab-initio la diffusion d’électrons de
conduction sur des parois de domaines sans impuretés dans le Ni, Co et Fe en
suivant Cabrera et Falicov [64]. Ils se basent néanmoins sur des structures de
bandes réalistes. Les propriétés de transport sont calculées & ’aide de fonctions de
Green spécifiques [70], & partir de la théorie de la fonctionnelle de densité dans
lapproximation locale, en tenant compte des variables de spin [71].

Bauer et al. se placent dans une situation oul les dimensions de I’échantillon
sont plus faibles que le libre parcours moyen [ di aux défauts. Ces résultats sont
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Fia. 3.4: Variation de Rcpw en fonction de p, le rapport d’asymétrie de spin pour
les trois métauz de transition.

applicables & des contacts ponctuels de diamétre d faible devant [. Cependant ils ne
tiennent pas compte de la quantification latérale du systéme, en supposant d > Ag
ol Ar est la longueur d’onde de Fermi.

Ils calculent alors la conductivité de contact au sens de Sharvin [72] dans le
formalisme de Landauer, c’est a dire

2
G = n ZZ |tvu(kll)|2’

Ry v

ol k| est un vecteur de Bloch paralléle a la paroi, conservé au cours de la trans-
mission. L’amplitude de transmission au travers de la paroi d’un état ku entrant
vers un état kv sortant est ¢y, (k).

Pour modéliser la paroi dans leur calcul de structure de bande, Bauer et al.
ont utilisé une méthode matricielle. Ils calculent la matrice de transfert T d’une
couche en fonction des matrices de transmission et de réflexion pour des électrons
venant de gauche ou de droite:

. TL—RR(TR)_IRL ]:iR(TR)_1
= (T ) &2

Les matrices de transmission sont calculées dans la base nécessaire au calcul
de structure de bande suivant la méthode détaillée dans [73|. En terme d’états
de Bloch, qui ne sont pas diffusés par le cristal, la matrice de transmission est
diagonale.

Les auteurs ont regardé deux cas limites de représentation d’une paroi. Tout
d’abord, lorsque le spin de 1’électron traversant la paroi suit adiabatiquement 1’ai-
mantation locale. Ce cas correspond & celui d’une spirale de spin infinie, et constitue
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une limite inférieure. Il faut dans ce cas, pour diminuer les temps de calcul, utiliser
des états de Bloch généralisés, qui permettent de tenir compte de la brisure de
symétrie induite par la rotation de l’aimantation. L’autre cas est celui oul la paroi
est divisée en un nombre fini de couches, entre lesquelles ’aimantation tourne d'un
angle constant 66 égal au gradient angulaire au centre de la paroi. C’est celui
d’une spirale de spin finie. Les magnétorésistances calculées dans ces deux cas sont
résumées dans le tableau 3.2.

TaB. 3.2: Valeur de magnétorésistance de paroi pour les trois métaur de transition
d’apres [71].

Fe Ni Co
Epaisseur de la paroi (nm) | 40 | 100 | 15
cas 1 (%) 0.13 | 0.11 | 0.33
cas 2 (%) 0.39 | 0.16 | 0.46

Il faut tout d’abord remarquer que les valeurs de magnétorésistance de parois
sont toutes tres faibles quel que soit le métal, inférieures a 0.5 %. La magnétorési-
stance de parois n’est donc pas trés forte, au vu de ce calcul, lorsque 1’on considére
une conduction balistique des électrons. Néanmoins, aucune expérience n’a encore
été réalisée a ce jour dans des conditions se rapprochant de celles de van Hoof et
al. [73].

3.2.4 Autres modéles

D’autres auteurs ont proposé des modéles pour la résistance de paroi. En par-
ticulier, Tatara et al. [74] tiennent compte dans leur calcul des corrections de
localisation faible. En effet, & basse température, lorsqu’un électron est diffusé par
des impuretés, il existe une probabilité que cet électron revienne sur lui-méme,
aprés un certain nombre de diffusions, et interfére destructivement avec lui-méme.
Ce phénomeéne est appelé localisation faible, car il induit une augmentation de ré-
sistivité, et se rapproche de la localisation par le fait que la particule se trouve
comme piégée sur son site. La localisation faible est brisée par application d’un
champ magnétique assez élevé. En effet le champ magnétique induit un déphasage
de la fonction d’onde ce qui a pour effet de détruire les interférences.

Tatara et al. calculent donc ces corrections et trouvent qu’'une paroi diminue
la localisation faible, car l'aimantation interne variant rapidement & lintérieur
de la paroi, les déphasages successifs ne s’ajoutent pas de manieére cohérente. La
résistance dans une paroi magnétique diminue donc. L’application d’un champ
magnétique, qui fait disparaitre les parois, a pour effet de faire supprimer le dé-
phasage aléatoire induit par les parois. La résistance augmente donc. Tatara et al.
en concluent que les parois induisent une magnétorésistance négative. L’amplitude
de Veffet est trés faible, de I’ordre de 0.001 %.
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Toutefois, le calcul effectué ne tient pas compte de ’asymeétrie de spin (différence
de temps de relaxation entre les deux orientations de spin).

Brataas et al. [75] ont repris les calculs de Tatara et al. en suivant le méme
cheminement. Ils ont, en revanche, tenu compte de ’asymétrie de spin. Ils abou-
tissent a un résultat assez voisin de celui de Levy et al. dans le cas ol le splitting
de bande est grand.

3.3 Expériences de mesure de la résistance de paroi

A la suite des travaux de Viret et al., des expériences ont été conduites afin
de mesurer plus précisément la contribution des parois magnétiques au transport
dans les ferromagnétiques. Gregg et al. [76] ont effectué des mesures de magnétoré-
sistance sur des films minces de cobalt épitaxié. Pour des épaisseurs supérieures a
30 nm, ’aimantation de la couche s’oriente parallélement & la direction de crois-
sance si ’anisotropie magnétique est beaucoup plus grande que l’énergie déma-
gnétisante de la couche. Le courant électrique qui parcourt la couche mince est
alors partout perpendiculaire & I’aimantation. On est donc dans le cas idéal ou la
résistance anisotrope est minimale et constante sauf dans les parois. Ce systéme
était donc parfait pour étudier la résistance induite par des parois magnétiques.
Gregg et al. ont, comme Viret et al., mesuré une contribution positive des parois &
la magnétorésistance et du méme ordre de grandeur. Toutefois, I’anisotropie ma-
gnétocristalline du cobalt dans ces couches n’est pas suffisante pour que 'axe de
facile aimantation soit réellement perpendiculaire. La couche présente alors des do-
maines de fermeture, appelés domaines de fermeture de Néel, dont ’aimantation
est orientée dans le sens de la couche (voir figure 2.10 du chapitre 2).

Plus 'anisotropie est faible, plus le volume occupé par ces domaines de fer-
meture est grand. Or, étant orientés, dans le plan de la couche, ils ajoutent une
contribution d’AMR aux mesures. Riidiger et al. [77| ont montré ce phénomeéne,
en refaisant les expériences de Gregg et al.lls en ont conclu que ce systéme ne
permettait pas de mesurer la valeur de la résistance d’une paroi magnétique.

Riidiger et al. ont effectué des mesures de magnétorésistance sur des couches
de fer épitaxié dans lesquelles ils ont gravé des fils de 200 nm & 2 pm de large
[78]. En désaimantant leur ligne parallélement et perpendiculairement a son axe,
ils ont pu faire varier la quantité de domaines et 1’orientation des aimantations des
domaines (voir figure 3.5). IIs ont trouvé que la différence de magnétorésistance
entre I’état transverse et 1’état paralléle changeait de signe lorsque la température
variait. Ils ont attribué ce changement de signe & la magnétorésistance de Lorentz
(effet de courbure des lignes de courant par le champ magnétique total B). Ces
auteurs ont réussi & déterminer une température a laquelle les contributions dues
au couplage spin-orbite (AMR) et celles dues & la magnétorésistance de Lorentz
sont égales & champ appliqué nul (voir figure 3.5). L’analyse simultanée de la con-
figuration en domaines magnétiques des fils et de la valeur de la magnétorésistance
4 champ nul leur permet de conclure & une contribution négative des parois a la
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magnétorésistance.
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FiG. 3.5: A gauche, image MFM des fils utilisés pour la mesure de la magnétoré-
sistance de paroi. La ligne du haut a été désaimantée dans le plan perpendiculai-
rement & l'aze de la ligne, et celle du bas longitudinalement. A droite, courbe de
magnétorésistance o la température o I’ AMR et la magnétorésistance de Lorentz
se compensent. D’aprés Kent et al.[78].

Ravelosona et al. [79] ont utilisé des couches ordonnées de FePd (avec des @
supérieur & 1) pour réaliser une expérience similaire a celle de Gregg et al.Leurs
résultats indiquent que la magnétorésistance de paroi est positive, conformément
a la théorie de Levy et al. [67]. Néanmoins la structure en domaines des couches
de FePd est une structure en labyrinthe. La magnétorésistance totale est donc un
mélange de contribution pour le courant dans les parois et perpendiculaire aux
parois. Or, lorsque le courant circule dans une paroi de Bloch dans une couche
A anisotropie perpendiculaire, une contribution d’AMR, difficile & évaluer, se su-
perpose & la résistance induite par la paroi. Comparer la valeur expérimentale de
Ravelosona et al. aux résultats du modéle de Levy et al. est donc délicat.

Taniyama et al. [80] ont réalisé des mesures de transport sur une ligne de cobalt
en zigzag. En étudiant les variations de la magnétorésistance en fonction de ’angle
entre le champ magnétique et la direction de la ligne, ils ont pu déterminer une
valeur pour la résistance de paroi, qu’ils trouvent négative.

Enfin, des expériences ont été réalisées [81] entre deux fils de nickel mis en
contact puis écartés. Les auteurs ont rapporté des magnétorésistance de plus de
200%, qu'ils attribuent & des parois coincées au niveau des contacts ponctuels.
Cette mesure se rapproche des simulations de van Hoof et al. [73, 71|, mais les
résultats obtenus ne sont pas du méme ordre de grandeur. Par ailleurs, la taille
des contacts rend difficile la comparaison avec les autres mesures, car, comme
I’a montré P. Bruno [82], les parois magnétiques dans un contact ponctuel sont
fortement perturbées.
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Chapitre 3 Magnétorésistance de paroi de domaine

En conclusion, les résultats actuels sur la magnétorésistance de paroi peuvent
étre résumés de la maniére suivante. Dans les couches continues, lorsque l'on est
capable d’éliminer les contributions d’AMR de la magnétorésistance, les résultats
semblent aller dans le sens des travaux de Viret [10] et Levy [67], c’est & dire
une magnétorésistance de paroi positive. En revanche, en ce qui concerne le trans-
port dans des géometries ol 'on tente de contrdler la propagation du courant, les
travaux réalisés jusqu’ici semblent indiquer que la magnétorésistance de paroi est
négative. Aucune théorie ne permet & I’heure actuelle d’expliquer une telle valeur
négative de la résistance de paroi.
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Chapitre 4

Réalisation des échantillons

A la suite des travaux de Viret et al. [10], nous avons voulu mesurer la résistance
induite par une seule paroi magnétique afin de nous éviter I'estimation toujours
délicate de la densité de paroi (voir le chapitre 1). De plus les expériences réalisées
sur des couches continues, méme dans le cas favorable de couches & aimantation
perpendiculaire, ne permettent pas de tirer de conclusion définitive sur la validité
des modeles proposés pour la compréhension de ’origine du phénomeéne.

Il nous a fallu choisir une géométrie nous permettant de connaitre précisé-
ment les contributions dues & PAMR. En effet dans la plupart des expériences
réalisées jusqu’a ce jour, les processus de retournement de 'aimantation dans les
nanostructures réalisées pour mesurer la résistance de paroi étaient trop complexes
pour permettre de dégager une compréhension claire des résultats.

Le plan de ce chapitre est le suivant. Dans la section 4.1, j’aborderai la géométrie
de mesure que nous avons choisie. La section 4.2 sera consacrée aux problémes de
croissance des échantillons et la section 4.3 aux méthodes de gravure. Nous parle-
rons de la lithographie électronique qui nous a permis de fabriquer nos échantillons
& la section 4.4.

4.1 La géométrie adoptée

Deux expériences ont été réalisées afin de mesurer la résistance d’une paroi
magnétique. La premiére, dont le schéma de principe est illustrée & la figure 4.1
est basée directement sur les premiers travaux de Viret et al.. La deuxiéme tient
compte des enseignements de la premiére afin de corriger ces principales erreurs.

Dans la premiére expérience, nous avons voulu induire par anisotropie de forme
la présence d’une paroi dans une structure rectangle-ligne-rectangle. Les deux rec-
tangles étant orientés de fagon différente, I’application d’un champ parallélement
4 la direction de la ligne crée une paroi dans la ligne reliant les deux rectangles.
Cette ligne mesure environ 100 nm de large. Entre les quatre contacts la distance
est d’environ 200 nm. L’ensemble de la structure est réalisé dans le méme matériau
ferromagnétique et en une seule étape de lithographie.
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Chapitre 4 Réalisation des échantillons

Des premiéres mesures effectuées avec cette géométrie nous ont montré que la
propagation d’une paroi dans la ligne est perturbée par les contacts, car ceux-ci
sont en cobalt comme la ligne. La paroi alors se tord aux niveaux des contacts.
Pour remédier a ce défaut, nous avons été amené & concevoir le schéma présenté a
la figure 4.2.

VL V2

V3 V4

Fi1G. 4.1: Schéma de la premiére expérience réalisée en cobalt.

Nous avons réalisé une deuxieme structure destinée a favoriser la propagation
de parois magnétiques dans un fil fin. Une ligne fine, d’a peu prés 200 nm de large,
de 50 nm d’épaisseur et de 4 pm de long relie un carré de 1 micron de coté et un
rectangle de 1 pm de large et de 10 um de long. Des contacts en or espacés de 300
nm sont disposés le long de la ligne. Ils seront utilisés pour des mesures de tension.
La figure 4.2 montre un schéma du dispositif.

La présence du carré et du rectangle doit permettre d’induire une paroi ma-
gnétique dans la ligne, comme dans le cas de la géométrie précédente. En effet,
I’anisotropie de forme défavorise le retournement de ’aimantation dans le carré
par rapport au rectangle. Nous espérons que, pendant les cycles d’hystérésis, au
moins une paroi se propagera dans la ligne.

La finesse de la ligne nous assure que les lignes de courant seront bien définies.
D’autre part, elle diminuera la formation de domaines de fermetures qui ont trés
souvent perturbé les interprétations des résultats expérimentaux.

Nous avons étudié deux types de matériaux. En premier lieu, des métaux de
transition de la série du fer, c’est & dire le fer et le cobalt. Pour ces deux métaux,
nous avons utilisé des couches minces déposées au laboratoire par évaporation au
canon & électrons ou par pulvérisation cathodique. Dans le cas du fer , nous avons
travaillé avec des échantillons épitaxiés déposés au canon & électrons. En second
lieu, les couches minces de manganites et de FePd qui nous ont été données par
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4.1 La géométrie adoptée

Vi

F1G. 4.2: Schéma du second dispositif expérimental. Le courant circule entre I et
I~. Les tensions sont mesurées a l’aide des contacts perpendiculaires a la ligne.

d’autres laboratoires, et dont j’aborderai rapidement les modes de dépdt pour les
manganites dans cette section et pour le FePd a la partie 6.

Les méthodes de croissance, de lithographie et de gravures font ’objet des trois
prochaines sections. J’ai d’abord présenté présenté les schémas des montages pour
montrer que ce sont les schéma, puis les matériaux étudiés employés qui dictent les
méthodes lithographiques employées. En effet, I’enchainement des étapes pour la
réalisation d’un échantillon dans un matériau épitaxié (fer, manganite, Fe-Pd) sera
différent de celui pour un matériau que ’on peut simplement évaporer au travers
d’un masque. D’autre part, les caractéristiques physiques de certains composés
peuvent imposer certains choix techniques.
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Chapitre 4 Réalisation des échantillons

4.2 Croissance

4.2.1 Croissance du fer épitaxié

Le fer cristallise & température ambiante dans une structure cubique centrée
(bce, abrévation anglaise). Le paramétre de maille vaut 2.8684 A. Nous avons
déposé le fer sur de 'oxyde de magnésium MgO qui cristallise en maille cubique
a faces centrées avec: Mg(0,0,0) et O(1/2,1/2,1/2). Plus concrétement, Mg et O
sont deux mailles cubiques & faces centrées décalées de anrgo/2 ou anpgo est le
paramétre de maille de MgO et qui vaut 4.212 A. Une coupe suivant le plan (100)
est représentée sur la figure 4.3.

O e O o .
e () e O s
O e O

F1G. 4.3: Projection du MgO suivant le plan (001).

La distance entre deux atomes de Magnésium sur la diagonale vaut :

Qdiag = aMg0
5
ce qui est assez proche du parameétre de maille du fer bece. Nous avons donc choisi
le plan (001) comme départ de I’épitaxie. Le réseau du fer se met alors a 45° de
celui du MgO.

Nous avons travaillé avec des substrats polis de MgO monocristallins orientés
(001). La surface du substrat est nettoyée soigneusement avant le dépot. La deu-
xiéme opération & réaliser consiste & chauffer les substrats & 1000° C sous une
atmosphére d’oxygéne, afin de réoxygéner la surface car les atomes d’oxygéne en
surface ont tendance & désorber. Des mesures de microscopie a force atomique
(voir figure 4.4) nous ont permis de vérifier la bonne planéité de la surface polie
(aprés ce traitement) en mesurant la largeur des terrasses. Celles-ci doivent étre
suffisamment grandes pour que le dépot se fasse dans de bonnes conditions.

Puis le substrat est chauffé & nouveau, & une température de 800° C, dans le
bati sous atmospheére d’oxygéne. Le dépot se fait a température ambiante jusqu’a
ce que l'intensité du signal RHEED (Reflective High Energy Electron Diffraction)
ait diminué de moitié. Nous utilisons un canon & électrons pour évaporer le fer. La
vitesse de dépot est de 0.5 A/ min. Aprés le dépdt du fer, on évapore une couche
de molybdéne de 5 nm pour protéger le fer de ’oxydation.

= 2.9776A,
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| |
0 3 um

F1G. 4.4: Image de microscopie a force atomique de la surface du MgO (001). Les
terrasses font de ordre de 0.2 um de large et une maille atomique en hauteur.

Le fer ayant tendance a former des ilots (croissance de type Volmer-Weber), la
couche est alors recuite pendant une heure & 600°C pour I'aplanir, puis le dépot
est recommencé dés que la température devient inférieure & 100° C.

La figure 4.5 montre une image RHEED du MgO prise avant le dépo6t. On
distingue parfaitement les trois points caractéristiques d’une structure cubique
face centrée. Les lignes plus diffuses que 'on distingue sont les lignes de Kikuchi.
Elles sont dues & des processus inélastiques.

F1G. 4.5: Image RHEED de la surface du MgO (001) suivant la direction [100)]
du MgO.

La figure 4.6 montre une image RHEED aprés 300 A de dépot. le faisceau
d’électrons incidents est placé suivant l’axe diagonal.
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Chapitre 4 Réalisation des échantillons

Des mesures du parameétre de maille du fer & la surface ont été effectuées sur les
images RHEED prises au cours de la croissance. Elles ont montré que le paramétre
de maille du fer relaxait de 3.06 A pour les premiéres couches a 2.87 A a la surface
de la couche de 300 A, ce qui est compatible avec 1’existence d’un désaccord entre
la longueur de la demi-diagonale du MgO et le paramétre de maille du fer.

/

FIG. 4.6: Image RHEED de la surface (001) du Fe apres 800 A de dépot. Le
faisceau est orienté suivant la direction [110] du fer.

0.7
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FI1G. 4.7: Mesure de diffraction dans le plan sur une couche Mo(50 A)/Fe(300
A)/MgO. Le faisceau incident est orienté suivant la direction [110] du fer. La
longueur d’onde du faisceau est de 1.58 A. Le pic a 44.1° correspond au pic (100)
du MgO et le pic a 44.66°au pic (110) du fer.

Des études par diffraction de rayons X ont été réalisées sur ces couches pour
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4.2 Croissance

mesurer leur qualité cristallographique. Les mesures de diffraction dans le plan ont
été effectuées en se plagant suivant la diagonale du fer. Un pic est attendu vers
260 = 44.66°. Le balayage se fait donc autour de cette valeur. La courbe obtenue
est présentée & la figure 4.7. On distingue un pic étroit a 20 = 44.1°. Cette valeur
de pic de Bragg correspond au pic du MgO pour (hkl)=(100). On a aussi un pic
a 44.66° qui correspond au pic (110) du fer. La largeur de ce pic montre que le
paramétre de maille varie de 2.85 A 4 2.90 A, ce qui s’explique probablement par
la relaxation du parameétre du fer au cours de la croissance.

L’épaisseur déposée et la densité moyenne du fer ont été mesurées par réflecti-
vité de rayons X (voir figure 4.8). Les paramétres utilisés pour réaliser I’ajustement
sont identiques & ceux de I'ajustement de la courbe de réflectivité de neutrons pré-
sentée au chapitre 5.3.

10000000

100000 -

10000 -

1000 -

100 +

réflectivite (u. a)

10 +

Fi1G. 4.8: Mesure de réflectivité et courbe théorique ajustée aux données expérimen-

tales sur une couche Mo(50 A)/Fe(300 A)/MgO. La longueur d’onde du faisceau
est de 1.58 A.

En conclusion, les couches de fer déposées au laboratoire par épitaxie par jets
moléculaires sont de trés bonne qualité, comme l'indiquent 'image RHEED de la
figure 4.6 et le pic de diffraction dans le plan. Le désaccord de maille entre le MgO
et le fer explique la relaxation observée du parameétre de maille du fer entre la
surface du MgO et la surface de I’échantillon.
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4.2.2 Dépot des autres métaux

Les seules couches réalisées par épitaxie par jet moléculaire au laboratoire ont
été les couches de fer. Les autres dépots métalliques, pour lesquels nous n’avons pas
chercher & obtenir une texturation, ont été effectués par évaporation par canon &
électrons ou pulvérisation par magnétron radio-fréquence (RF). Ces couches étaient
donc polycristallines.

L’évaporation par canon & électron consiste a faire fondre dans un creuset le
matériau a déposer & l'aide d’un faisceau électronique. Un filament traversé par un
courant de plusieurs ampéres émet des électrons qui sont accélérés puis déviés vers
le creuset & ’aide d’un champ magnétique. Il est possible de balayer le faisceau
(a l'aide de bobines magnétiques) & la surface du matériau pour homogénéiser le
chauffage. Les espéces s’évaporent alors et vont se déposer sur le substrat qui est
situé au dessus du creuset et protégé par un cache durant le réglage du taux de
dépot. La vitesse du dép6t est contrdlée in situ par une balance & quartz.

La pulvérisation consiste a utiliser un plasma pour venir arracher & une cible
les atomes qui iront ensuite se déposer sur un substrat. Dans une chambre, un
gaz (généralement ’argon) est introduit, & une pression de I'ordre de 510~3mbar,
puis ionisé grace a un générateur RF (13.56 MHz). Pour augmenter Vefficacité du
plasma, un aimant est placé sous la cible. Son role est de confiner les électrons prés
de la cible. Dans le cas des ferromagnétiques cette technique est beaucoup moins
efficaces car la cible écrante le champ crée par 'aimant. La puissance RF détermine
la vitesse de dépot. Cette technique permet d’obtenir des couches trés planes et
trés homogeénes, mais de densité plus faible et contenant des atomes d’argon.

4.2.3 Croissances de couches de manganite

Les couches minces de manganite étudiées dans cette thése ont été réalisées a
deux endroits: au Laboratoire Louis Néel par A. Llobet et L. Ranno et & 1’Unité
mixte Thomson-CNRS au LCR par R. Lyonnet et J. P. Contour.

La méthode la plus classique pour fabriquer des couches minces de manganite
est le dépot par laser pulsé (PLD en anglais). Cette méthode a été développée pour
les dép6ts de cuprates supraconducteurs et est donc bien maitrisée. Elle consiste
a utiliser un faisceau laser pulsé (laser excimeére (KrF) ou Nd:YAG triplé ou qua-
druplé) focalisé sur une cible de céramique de la composition requise. L’énergie
de I'impulsion (quelques Jem™2) crée un plasma en forme de plume normale 4 la
surface de la cible. Les espéces de hautes énergies du plasma sont alors récupérées
sur un substrat, et le film mince croit de cette facon. Deux paramétres sont fon-
damentaux dans cette méthode: la pression en oxygéne & l'intérieur du bati et la
température du substrat. Pour obtenir de bons films, il faut travailler & une pres-
sion en oxygéene comprise entre 10 et 50 Pa, et utiliser des substrats monocristallins
d’oxydes a paramétre de maille proche des manganites comme de MgO, SrTiOs3,
LaAlOg chauffés entre 600° C et 800° C.

D’autres techniques peuvent étre utilisées comme la pulvérisation cathodique,
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4.3 Gravures

I’épitaxie par jets moléculaires... Pour de plus amples renseignements, le lecteur
pourra consulter I'article de revue de Coey et al. [27].

4.3 Gravures

4.3.1 La gravure ionique

Une des étapes essentielles de la réalisation des échantillons est la gravure des
motifs (étape 3 du processus illustré sur la figure 4.11 ou 5 de celui illustré sur la
figure 4.15) pour laquelle nous avons utilisé un canon a ions dont je vais aborder
rapidement le mode de fonctionnement.

Un gaz (Ar, Kr ou Og) est introduit dans la chambre du canon. Un filament de
tungsténe (la cathode sur la figure 4.9) est traversé par un courant. Une différence
de potentiel est appliquée entre ’anode et la cathode du dessin 4.9 pour extraire
des électrons du filament qui ionisent alors le gaz. Une autre différence de potentiel
est appliquée entre la grille intérieure et la cathode pour former le faisceau d’ions
chargés positivement. La forme de cette grille détermine la focalisation du faisceau.
Un filament extérieur, appelé neutralisateur émet des électrons pour neutraliser le
faisceau. Sans cette précaution, ’échantillon & graver se chargerait positivement,
ce qui risquerait de créer un potentiel répulsif & la surface de I’échantillon.

Le faisceau est perpendiculaire a la surface de 1’échantillon. Son orientation
dans le faisceau d’ion est faite visuellement. Nous n’avons donc pas pu faire d’étude
sur I'influence de l’angle d’incidence sur la gravure dans notre bati. Nous savons
néanmoins que l'angle d’incidence a un effet important sur le taux de gravure et
sur la forme des flancs des structures gravées.

L’étalonnage de la gravure est réalisé a ’aide d’un dispositif de mesure de
résistivité installé au niveau du porte-échantillon. Deux fils de cuivre attachés a
I’échantillon par de la laque d’argent sont raccordés & un ohm-meétre disposé a
I’extérieur du bati. Nous pouvons ainsi suivre en direct 1’évolution de la résistance
de D’échantillon au cours de la gravure. Nous mesurons le taux de gravure des
couches continues de chaque métal utilisé dans le processus. Cela nous permet
ensuite de choisir avec précision I’épaisseur de la couche de titane qui nous sert de
masque pendant la gravure de fagcon a ce qu’il y en ait au moins suffisamment pour
graver la couche inférieure sans que le motif ne soit endommagé (de plus amples
explications seront données a la section 4.4.4).

4.3.2 La gravure ionique réactive

Nous disposons également au laboratoire d’un bati de gravure ionique réactive
(RIE en anglais). Nous ’avons utilisé pour le nettoyage de substrats, et pour enlever
le molybdéne servant & prévenir les effets de charge en lithographie électronique.

Le principe en est le suivant: un gaz est introduit dans une enceinte pompée
jusqu’a 510~° mbar. Il est ionisé par un générateur RF. Une différence de potentiel
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Fi1G. 4.9: Schéma du canon a ions servant & la gravure des échantillons.

est établie qui attire les éléments ionisés vers le substrat. La gravure est une com-
binaison de processus physiques (bombardement) et chimiques (réaction en surface
des espéces réactives créées dans le plasma). La RIE est une gravure sélective. Le
type de matériau a graver détermine le gaz qui pourra étre employé. Dans certains
cas, plusieurs gaz peuvent étre utilisés. Dans ce cas 1a, c’est la réactivité des gaz
vis-a-vis des autres couches qui détermine le choix. Ainsi, pour graver des résines
polymeéres, on utilise du dioxygéne, alors que pour graver l'oxyde de silicium et le
molybdéne, c’est le SFg qui est employé. Les paramétres importants de ce type de
gravure sont la tension appliquée, qui fixe en partie la vitesse de gravure, le débit
et la pression du gaz. Une faible pression rend la gravure anisostrope, alors qu’une
forte pression conduit & une gravure isotrope.

En conclusion de cette partie sur les méthodes de gravure, il nous faut aborder
la question des profils de gravure. La RIE permet d’obtenir des flancs beaucoup
plus droits que la gravure ionique. En effet, cette derniére induit un redépét sur les
flancs des structures, ce qui conduit & des formes plutot trapézoidales. En revanche,
en RIE il existe toujours un risque de formation de film de polymeére (& base de
fluor) a la surface du film pendant la gravure.
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4.4 Lithographie électronique

4.4 Lithographie électronique

La réalisation de nos échantillons pour la mesure de la résistance de la paroi
magnétique a nécessité un processus de lithographie électronique en deux étapes.
Je vais tout d’abord faire une présentation rapide de la lithographie électronique
avant d’expliquer les différents processus employés.

4.4.1 Principe de la lithographie

Le but de la lithographie est de réaliser dans une couche un dessin représen-
tant par exemple un circuit, des plots, des lignes... Pour cela, il est nécessaire de
transférer le motif dans une résine. Le principe est voisin de la photographie. Un
rayonnement (UV, X, électronique) vient impressionner au travers d’un masque
(matériel ou non) une résine, qui est ensuite développer pour révéler le dessin. Il
faut ensuite transférer le dessin de la résine vers la couche concernée. Différentes
méthodes existent, comme il existe différentes solutions de lithographie suivant les
couches dont on dispose. Je vais décrire les méthodes que j’ai utilisées pour réaliser
les échantillons utilisés au cours mon travail.

La lithographie électronique consiste en un bombardement d’une résine polymeére
par un faisceau d’électrons. Cette étape est appelée insolation.
Au cours de l'insolation, lorsque les électrons atteignent la couche de résine
deux situations peuvent se produire suivant la nature de la résine:

— les électrons permettent localement la création de nouvelles liaisons. La zone
irradiée est alors constituée de chaines plus longues qui sont moins solubles
dans le solvant utilisé pour la révélation du motif (appelé révélateur). Ce
type de résine s’appelle une résine négative.

— les électrons cassent des liaisons dans la zone irradiée. Cette zone est alors
plus soluble dans le révélateur. Ce type de résine s’appelle une résine positive.

Nous avons travaillé avec une résine positive. Ce type de résine permet d’obtenir
une taille de trait plus petite.

Je vais maintenant d’écrire rapidement notre modus operandi. Le faisceau d’élec-
trons est formé a partir d’un filament de tungsténe dans une enceinte basse pression
(P<10~° mbar). La focalisation du faisceau se fait a 'aide de lentilles magnétiques
et on utilise pour la réaliser une tache de laque d’argent préalablement déposée sur
I’échantillon.

Le microscope électronique que nous utilisons pour réaliser nos lithographies
est un microscope électronique & balayage de marque JEOL et de type JSM840.
En condition d’observation nous travaillons avec une tension d’accélération de 10
kV, alors qu’en condition d’insolation cette tension est de 35 kV.

La zone irradiée est fonction de la dimension latérale du faisceau, du substrat,
de I'épaisseur de la résine. Il se forme dans la résine, au niveau de la zone irradiée
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une « poire » d’irradiation qui correspond & la zone insolée. Cette poire est due a

la rétrodiffusion des électrons sur le substrat comme présenté & la figure 4.10. La

taille de cette poire varie avec la nature du substrat et la tension d’accélération.
électrons incidents

‘l
collision avec le polymeére

® 2 électron rétrodiffusé

aprés développement

Fi1G. 4.10: Schéma expliquant la formation de la « poire » d’irradiation par rétro-
diffusion des électrons.

Le dessin du motif est réalisé ensuite par un enchainement de points espacés
d’environ 3 & 4 nm; cet espacement est inférieur & la taille de la poire qui est
d’environ 30 nm. La résolution limite de notre appareil est de I’ordre de 70 nm.

La résine que nous avons utilisé est le PolyMethyl MethAcrylate (abrégé en
PMMA). Sa sensibilité est 180 uAs/cm?. Le révélateur que nous utilisons est le
MethylIsoButhylKetone (abrégé en MIBK) dans lequel ’échantillon est plongé
pendant 35 s, avant d’étre rincé dans du propanol pour arréter le développement.

La résolution est aussi fonction de 1’épaisseur de la couche de PMMA utilisé.
Si on utilise une couche de résine épaisse, la résolution diminue.

4.4.2 Fabrication du premier montage

Afin de réaliser le premier montage nous sommes parti d’une couche de cobalt
pulvérisé sur silicium oxydé, que nous avons protégé avec une couche de chrome
(5 nm). Nous avons déposé une seule couche de résine (PMMA) de 100 nm. La
couche de cobalt faisait 30 nm d’épaisseur. Pour réaliser le montage de la figure
4.1, le PMMA nous a servi de masque pour la gravure ionique. Je présente a la
figure 4.11 le schéma de principe de cette fabrication.
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Fi1G. 4.11: Schéma de principe de la fabrication du premier échantillon.

Nous avons ensuite abandonner ce procédé de fabrication car, le taux de gravure
du PMMA (par gravure ionique) étant trois fois plus élevé que celui du cobalt, nous
ne pouvions pas utiliser des couches de cobalt plus épaisses tout en gardant la méme
résolution. En particulier si nous voulions disposer de plus de contacts de mesure
de tension aussi peu espacé, cette technique n’aurait pas permis de le faire. Il ne
nous permettait donc pas de déposer des épaisseurs plus importantes de cobalt et
de réaliser des circuits de cette facon.

4.4.3 Fabrication du deuxiéme montage

La réalisation du deuxiéme montage a nécessité la mise au point d’un processus
en deux étapes:

— préparation de la ligne;
— placement des contacts de tension sur cette ligne.

centrage

Premiére étape

La lithographie de la ligne cobalt constitue la premiére partie. La résine élec-
tronique est déposée sur un substrat de silicium oxydé (étape 1 de la figure 4.12).
Nous utilisons deux couches de résines de poids moléculaires différents, le MAA
(MethylAcrylic Acide) et le PMMA, pour faciliter la dissolution de la résine aprés
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le dépot de la couche de cobalt (étape 4 de la figure 4.12). Cette étape est appelée
le lift-off. La couche de MAA & une épaisseur d’environ 400 nm, celle de PMMA
fait environ 85 nm.

............. PMMA . = = s . .I I ]
MAA

LTI Substrat (T

1: Dépdt de la résine 2: Insolation
+ développement

cobalt

e st

3: Dépot de cobalt 4 : Lift-off

FiG. 4.12: Fabrication de la ligne de cobalt pour le deuxiéme montage.

Dans cette premiére partie, nous définissons aussi des repéres de centrage qui
nous permettront, durant la seconde étape, de nous aligner précisément sur la
ligne. L’insolation de la résine se fait avec une tension accélératrice de 35 kV et un
courant de 11.5 pA pour le champ 1000 qui correspond aux détails les plus fins.
Le développement se fait dans le MIBK. Aprés un contrble au microscope optique,
nous déposons le cobalt (étape 3). Ce dépot se fait dans une chambre d’évaporation
disposant d’un canon & électrons. La pression dans ’enceinte est de 1072 mbar. Le
taux de dépot, mesuré par une balance & quartz, est d’environ 1.5 A/ s. Enfin le
lift-off se fait dans un bain d’acétone chaud (50°), pendant environ une dizaine de
minutes. A la suite de ces opérations, nous allons contréler au microscope optique
et, si nécessaire, au microscope électronique la qualité du lift-off.

Deuxiéme étape

Le processus lithographique est identique & celui de la premiére étape mis a
part le métal déposé, ici de I’or au lieu du cobalt. En revanche, pour disposer nos
contacts il nous faut nous aligner avec une précision inférieure au micron. Cette
précision est obtenue de la maniére suivante:

— dans un premier temps, nous repérons deux coins de plots de contact, repré-
sentés sur la figure 4.13a), qui constitueront les bases du repére propre au
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dessin. La platine du microscope est pilotable par ordinateur. Une correction
automatique de jeu y est incluse. Une fois ces deux points repérés, nous n’u-
tilisons plus que le pilotage de la platine par ordinateur, qui nous assure une
précision de ’ordre de quelques microns;

— la précision du positionnement est vérifiée a 1’aide d’une croix située a 200
pm du centre de notre dessin (cette croix apparait sur la figure 4.135)).

— la platine est alors positionnée au centre théorique du dessin. L’ordinateur de
controle nous permet de visualiser des fenétres prédéfinies. Si notre placement
est suffisamment bon, nous devons observer dans ces fenétres les croix de
centrage disposées au bord du champ 1000 (voir figure 4.13¢));

— pour finir le centrage est réalisé en tenant compte du décalage du faisceau
en fonction du courant.

La figure 4.14 montre un échantillon aprés achévement de ’ensemble du pro-
cessus. Comme le montre cette figure, la procédure d’alignement fonctionne bien.
Malheureusement la dissolution de la résine de cet échantillon lors de la deuxiéme
étape ne s’est pas bien passée et un fil de contact a cassé. Néanmoins il reste 7
contacts pour faire une mesure.

4.4.4 Fabrication des échantillons sur des films déja déposés
Premiére étape

Lorsque nous travaillons avec des échantillons sur lesquels se trouve déja dé-
posée la couche mince qui nous intéresse, le processus présenté dans la partie
précédente n’est plus utilisable. En effet il faudrait pouvoir transférer le motif de
la résine vers la couche mince ce qui est impossible avec une résine positive dé-
posée au-dessus de la couche mince. Une premiére solution consisterait & utiliser
une résine négative et & graver la couche avec la résine comme masque. Le pro-
bléme posé par cette technique réside dans le fait que les résines négatives pour
microscopie électronique ont une moins bonne résolution que les résines positives.
D’autre part, ces résines ne constituent pas d’excellents masques pour la gravure
ionique, en particulier lorsque l'on veut graver des manganites, car elles résistent
beaucoup moins bien au bombardement ionique que les couche de manganites. La
solution que nous avons donc choisie est d’utiliser une couche intermédiaire qui
nous servira de masque pour la gravure ionique. Il faut alors choisir un composé
qui peut étre déposé au canon & électrons afin de pouvoir étre « lifté ». Ce composé
doit également bien résister a la gravure ionique & 'argon. Enfin, il faut pouvoir
enlever cette couche intermédiaire & la fin de la fabrication.

Un certain nombre de métaux répondent a ces criteres dont le titane, le niobium
et le molybdeéne. Nous pouvons déposer du titane dans notre chambre d’évaporation
par canon & électron, mais pas dans notre bati MBE. Le titane s’enléve par RIE
avec du CFy, alors que le niobium et le molybdéne sont attaqués par le SFg dans
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contacts

croix de positionement
de la platine

K456 10K HOZS

croix d’alignement

Fi1G. 4.13: a) image au champ 30 d’un échantillon terminé. Les contacts montrés
par les fleches ont été fabriguées lors de la premiére étape et servent au position-
nement de la platine ; b) croiz permettant de vérifier la précision du repére servant
auz déplacement motorisés (image correspond & un échantillon de test d’aligne-
ment) ; ¢) croiz d’alignement pour le champ 1000. On observe que la résine a bien
€té insolée sur les croiz.

des conditions plus douces. Cependant la température de fusion du niobium et du
molybdéne est trés élevée. Lors du dépot pour le lift-off, le rayonnement infrarouge
du métal en fusion briile la résine. Pour cette raison nous avons donc choisi le
titane.

Je présente sur la figure 4.15 un résumé de la premiére étape du processus.
Nous utilisons les mémes épaisseurs de résines et des conditions d’insolation assez
voisines qu’a la premiére étape de la fabrication de la ligne de cobalt. Les conditions
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ligne mal liftée
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FiG. 4.14: Résultat final. On peut remarquer qu’une ligne n’a pas bien « lifté ».

d’insolations différent 1égérement car la couche sous la résine n’est plus du silicium
oxydé mais celle que ’on veut graver.

Deuxiéme étape

Les substrats les plus communément utilisés pour le dép6t de couches min-
ces métalliques ou d’oxydes sont généralement des isolants. Tandis que le sili-
cium oxydé ne nous pose aucun probléme, les autres substrats isolants (MgO,
SrTi03,Al203...) nous génent considérablement durant la phase d’insolation de la
deuxiéme étape. En effet, les électrons s’évacuent trés mal de la surface des iso-
lants. Nous sommes alors en présence d’effets de charge, qui dans un premier temps
perturbent le positionnement pour nous aligner, puis peuvent dévier le faisceau, ce
qui a évidemment un effet dramatique sur la lithographie.

Pour résoudre ce probléme, nous déposons une fine couche de molybdéne (5 nm
d’épaisseur) avant de déposer la résine pour la deuxiéme étape. Cette épaisseur est
suffisante pour permettre une bonne évacuation des charges en surface. La suite
du processus est la méme. Apres le lift-off final, nous enlevons la couche de Mo,
grace & une gravure RIE au SFg. Pour éviter toute attaque de l'or des contacts
par le gaz, nous travaillons a trés basse tension de polarisation (moins de 30 V).
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F1G. 4.15: Processus de fabrication de la ligne dans le cas ot l’on veut transférer
un motif dans une couche préalablement déposée.

Nous n’avons pas constater, en microscopie a force atomique, de dégradation de la
surface.

La figure 4.16 montre une micrographie prise sur un échantillon aprés avoir
retiré la couche de molybdéne. Les zones blanches sont des endroits ou il y a
accumulation de charges. A ces endroits, le faisceau est complétement réfléchi.
Cela illustre bien la nécessité de la couche de molybdéne. On remarque que prés
des fils d’or, il n y a pas d’effet de charge.

La figure 4.17 montre un échantillon (fourni par le laboratoire Louis Néel)
aprés I’ensemble du processus mais avant de retirer la couche de molybdéne. Une
des extrémités des lignes est plus grosse que voulue et doit certainement toucher le
contact voisin. A cet endroit la résine n’était sans doute pas parfaitement homogéne
et la dose d’électrons a été trop importante pendant I’insolation.
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FiG. 4.16: Exemple d’effet de charge sur le MgO.

{p MDES

F1G. 4.17: Echantillon & la fin de la fabrication. Les contacts d’or sont en clair. La
ligne de cobalt, plus foncée, peut étre distinguée sous les contacts d’or. Le carré et
le rectangle sont bien visibles.
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Chapitre 5

Caractérisation

Nous avouns utilisé différentes méthodes pour étudier les propriétés magnétiques
des couches minces déposées au laboratoire:

— la réflectivité Kerr;
— la résonance ferromagnétique ;
— la réflectivité de neutrons polarisés;

— la microscopie & force magnétique (MFM).

5.1 Caractérisation magnéto-optique

5.1.1 Dispositif expérimental

Les effets magnéto-optiques résultent de l'interaction de la lumiére avec un
milieu aimanté ou de son passage dans un champ magnétique. L’état de polarisation
de la lumiére est alors modifié. lorqu'une onde est polarisée linéairement, on peut
observer une rotation de la polarisation, et un changement de son ellipticité. Les
effets du premier ordre en puissance de ’aimantation (ou du champ appliqué) sont
les effets Faraday et Kerr, ainsi que le dichroisme circulaire magnétique.

L’effet Faraday est observé en transmission tandis que l'effet Kerr est observé
en réflexion, ce qui est plus approprié pour des couches minces métalliques.

On distingue trois types d’effets Kerr suivant l'orientation de 1’aimantation
par rapport au plan de la couche et au plan d’incidence. Nous avons uniquement
travaillé en géométrie longitudinale, avec la lumiére polarisée parallélement (voir
schéma 5.1).

La réflectivité Kerr permet de mesurer des cycles d’hystérésis, et de détermi-
ner les directions de facile aimantation d’'une couche mince ferromagnétique. La
rotation de la polarisation de la lumiére étant fonction de 'aimantation moyenne
de la couche, une variation d’aimantation induit une variation de la rotation de la
polarisation de la lumiére. On peut ainsi remonter au cycle d’hystérésis. On répéte
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Fi1G. 5.1: Schéma de Ueffet Kerr longitudinal en polarisation paralléle. Les fleches
grises représentent le champ électriqgue FE de la lumiére. La fléche noire représente
la polarisation incidente pour comparaison avec la polarisation réfléchie.

cette mesure en faisant tourner I’échantillon par rapport & la normale & sa surface.
On peut alors remonter aux axes de faciles et de difficiles aimantations de la couche
mince.

Le dispositif expérimental utilisé pour la réflectivité Kerr est illustré sur la
figure 5.2. La source lumineuse du spectrométre & effet Kerr est un laser He-Ne
(A = 632.8 nm). L’incidence du faisceau lumineux sur 1’échantillon peut varier de
10° (effet Kerr presque perpendiculaire) & 90° (incidence rasante). Le faisceau lu-
mineux est polarisé grace a un polariseur de Glan-Thompson (rapport d’extinction
de 10%). Une lame semi-réfléchissante sert & prélever une partie du faisceau afin
de contrdler les fluctuations d’intensité de la source laser. Le faisceau lumineux
est alors éventuellement modulé (en intensité ou en état de polarisation) puis est
réfléchi sur I’échantillon. L’état de polarisation du faisceau réfléchi par 1’échantil-
lon est ensuite analysé par un deuxiéme polariseur Glan-Thompson monté sur une
rotation motorisée. Nous pouvons travailler suivant trois modes de mesure:

— mesures statiques: le faisceau incident n’est pas modulé;

— modulation de l'intensité du faisceau laser par un hacheur mécanique et
détection synchrone;

— modulation de I'état de polarisation du faisceau laser incident (de circulaire
gauche & circulaire droite) a ’aide du modulateur électro-optique.

Le mouvement de ’ensemble des éléments optiques est motorisé:

rotation de I’angle de polarisation du faisceau incident,
— rotation de l'analyseur (précision mécanique de 0.001°),
— rotation 6, 26,

bascule et translation de 1’échantillon.
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La motorisation des réglages de la téte goniométrique est indispensable pour des
balayages 6/260 car il s’avére que, malgré une précision mécanique de 0.01° des
différents mouvements (la précision du mouvement de I’analyseur est supérieure
pour s’assurer de la précision de la mesure de rotation de la polarisation), les
réglages ne peuvent pas étre conservés sur l’ensemble d’un balayage et doivent
étre « rattrapés ». La direction servant de référence est la direction du bras 26.
L’échantillon est monté sur un support rotatif afin de permettre des mesures pour
différentes orientations de I’échantillon par rapport au plan d’incidence de la lu-
miére. Ce mouvement est indispensable pour les mesures d’anisotropie magnétique.
Le champ magnétique peut étre appliqué soit longitudinalement soit transversale-
ment par rapport au plan d’incidence de la lumiére. Son intensité peut varier entre
-20 et +20 mT.

rotation 26

lame transldion +
source lumineuse semitransparente bascule
lase HeNe633nm
— N q rotation 0

. modulateur
polariseur

électrooptique
GlanThompson

échanillon analyseu

1

photodétecteur photodétecteur

Fi1G. 5.2: Schéma du dispositif de réflectivité Kerr du laboratoire.

5.1.2 Mesure magnéto-optique sur des films minces

Nous avons effectué des mesures magnéto-optiques sur nos couches en utilisant
le banc de mesure Kerr présenté ci-dessus pour tester la qualité magnétocristalline
de nos films.

Film mince de cobalt

Dans le cas du cobalt polycristallin, pour des films de 50 nm d’épaisseur dé-
posés par évaporation électronique sur un substrat de silicium oxydé et recouvert
d’une couche de titane de 5 nm d’épaisseur, nous avons mesuré des coercivités de
Pordre de 1.5 mT (voir figure 5.3). Nous avons aussi essayé de déterminer ’éven-
tuelle présence d’axe d’anisotropie dans nos couches. Je présente en figure 5.3 le
résultat de ces mesures. Les angles sont mesurés par rapport aux axes (100) du
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silicium. Lors de la mesure, nous nous sommes placés prés du minimum du signal
de l'analyseur afin de ne pas mélanger les contributions dues & la variation de la
polarisation de celles dues & la variation de 1’hélicité. L’angle d’incidence de 55°
par rapport a la normale & ’échantillon est choisi pour les mémes raisons [83].

l 60° 2t 150°
I 5t
| J
| Iy,
$ Jrd
/ QAo oottt
10 0 H (mT) 10 10 0 H (mT) 10
[ ‘/"r’
| Fd|
I 240° I 330°
| JEN
| [ j
$ i
I e
H (mT) H (mT)

F1G. 5.3: Mesure Kerr longitudinale et en polarisation paralléle o 4 angles différents
pour la détermination de l’anisotropie dans une couche de cobalt polycristallin Ti(5
nm)/Co(50 nm)/SiOz. L’aze des abscisses est gradué en mT. La coercivité est
d’environ 1.5 mT. L’axe des ordonnées représente le signal absolu mesuré.

Nous pouvons remarquer que la couche présente une légére anisotropie un-
iaxiale, qui n’est cependant pas suffisante pour refermer complétement le cycle
lorsque le champ est orienté suivant ’axe dur. Le cycle d’hystérésis a 150° est en-
core ouvert en raison de la coercivité des grains qui composent la couche. Nous
remarquons d’autre part, que la coercivité est plus grande d’un facteur 2 envi-
ron suivant ’axe difficile que 'axe facile. Enfin, I"aimantation & rémanence est
inférieure a 1 lorsque 1'on est orienté suivant ’axe difficile. Elle est proche de 0.5
pour 'angle de 150°. Les courbes de la figure 5.3 ont été normalisées & leur valeur
a saturation pour les comparer (voir figure 5.4).

Film épitaxié de fer

Des mesures magnéto-optique ont été réalisées sur les couches de fer épitaxiées
fabriquées au laboratoire. Nous avons pu constater que la couche présentait deux
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Fi1G. 5.4: Courbes de la figure 5.3 ramenées o la méme échelle pour comparaison.

axes de facile aimantation dans le plan a 90° 'un de 'autre, et deux axes de dif-
ficile aimantation & 45° des axes faciles. La figure 5.5 présente le champ coercitif
en fonction de ’angle par rapport a la direction [(100)] du fer. Les courbes d’ef-
fets Kerr longitudinales présentent, lorsque le champ appliqué est orienté & moins
de 10° environ d’un axe facile (baptisé ee ou he sur la figure), un seul saut a un
champ He, alors qu’au dela, elles présentent deux sauts aux champs He; et Heo.
Hcy est légérement supérieur & He. Ce phénoméne a déja été observé par Cow-
burn et al.[84]. I correspond & la superposition d’une anisotropie cubique et d’une
anisotropie uniaxiale faible.

Les couches de fer déposées au laboratoire présente bien une anisotropie ma-
gnétocristalline cubique comme attendu dans ce genre de couche.

5.2 Mesure de 'anisotropie magnétique par résonance
ferromagnétique

Pour évaluer plus précisément la valeur de la constante d’anisotropie uniaxiale
dans nos couches de cobalt, nous avons effectué des mesures de résonance ferro-
magnétique.

Cette méthode, similaire & la Résonance Magnétique Nucléaire (RMN) [85] et
a la Reésonance Electronique de Spin (abrégé en ESR en anglais), consiste & faire
résonner une aimantation autour d’un champ magnétique effectif a la fréquence
de Larmor. On détecte alors 'absorption d’énergie lors du passage & résonance 3
l'aide d’'un petit champ micro-onde appliqué perpendiculairement au champ Hy.

Le dispositif expérimental consiste en une cavité dans laquelle on dispose
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F1G. 5.5: Mesure des azes d’anisotropie d’une couche de fer épitaxié sur Mg0.
L’angle de la direction du champ magnétique appliqué est mesuré par rapport a
Paze [100] du MgO. Les directions représentées sur le dessin sont celles du fer. ee
et he sont les azes faciles. Hcy et Hey sont les champs de sauts pour les cycles
a deuz sauts, Hc est le champ de saut pour les cycles & un saut. En ordonnée est
représenté le champ coercitif en mT.

I’échantillon. Cette cavité est faiblement couplée a un guide d’onde qui y ameéne le
champ radio-fréquence délivré par un Klystron (f ~ 16 GHz). Par un dispositif de
détection synchrone (« lock-in »), la fréquence du Klystron est asservie a celle de
la cavité. L’ensemble de ce dispositif est placé dans ’entrefer d’un électroaimant.
Autour des piéces polaires de cet électroaimant sont disposées deux bobines en
configuration de Helmholtz pour moduler le champ. A ’aide d'un deuxiéme dispo-
sitif de détection synchrone, on détecte & la fréquence de modulation du champ la
perte d’intensité du champ radiofréquence.

La figure 5.6 présente une courbe de résonance obtenue sur la méme couche de
cobalt que celle utilisée pour les expériences de réflectivité Kerr. Nous avons répété
cette mesure en tournant le champ magnétique par rapport & I'un des bords de
I’échantillon. La courbe 5.7 présente ’ensemble des mesures effectuées.

Tout d’abord, nous observons que les courbes de résonance sont toutes trés
symétriques. A chaque fois, une seule résonance est observée. D’autre part, I’am-
plitude de variation du champ de résonance en fonction de 'angle est faible, signe
d’une faible valeur de I'anisotropie.

En prenant pour valeur du champ de résonance l'intersection de la courbe
d’absorption avec le zéro Volt, nous obtenons la courbe présentée sur la figure
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F1a. 5.6: Courbe de résonance mesurée pour un angle de 270° mesuré entre entre
la direction du champ magnétique et le bord de I’échantillon.
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Fi1G. 5.7: Ensemble des courbes de résonance mesurées sur une couche de cobalt de
50 nm déposée par évaporation.

5.8. Sur cette figure est également présentée la courbe théorique du champ de
résonance en fonction de I’angle calculé pour une anisotropie uniaxiale suivant la
formule donnant la condition de résonance:
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2K+ 2K 2K

M + M Cos2((pa_a))(H0+WuCOSQ(WG_Q))7

w? = v*(Hy+4nM— (5.1)

avec ¥ = g5, M l'aimantation de la couche, 1|L| la constante d’anisotropie un-

iaxiale planaire, et ¢, la direction de l’anisotropie. Les parametres de la courbe
théorique, présentés dans le tableau 5.1, sont ajustés aux données expérimentales.
Nous avons choisi de ne pas tenir compte, pour 'ajustement, d’une éventuelle ani-
sotropie perpendiculaire KuL, car les mesures de réflectivité de neutrons indiquent
que l'aimantation dans nos couches est planaire (voir paragraphe 5.3.3).

TAB. 5.1: Parameétres utilisés pour l'ajustement de la courbe théorique aur données
erpérimentales.

kKl K

u

1.210* 0

w (GHz) Pa
16.2 150°

La courbe obtenue ne s’ajuste pas parfaitement aux données. Cela est di a
I'existence d’incertitudes sur la mesure du champ de résonance, qui viennent de
I'approximation effectuée dans le choix de la ligne de base. Si celle-ci est en réalité
décalée par rapport au zéro, ou non horizontale, cette approximation introduit des
erreurs dans la mesure de la résonance. Toutefois, nous pouvons néanmoins dire
que l'anisotropie magnétocristalline dans nos couches est inférieure a 1.2 10%. La
valeur de KTU obtenue est trés faible. Nos couches déposées par évaporation au
canon & électrons ne présentent donc pas de forte anisotropie.
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Fi1G. 5.8: Champ de résonance en fonction de l’angle entre le champ appliqué et un
bord de l’échantillon.
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5.3 La réflectivité de neutrons

Nous avons utilisé la réflectivité de neutrons polarisés (RNP) comme méthode
de caractérisation magnétique et structurale de nos couches magnétiques. Par rap-
port & d’autres méthodes de caractérisation magnétique, la RNP permet d’obte-
nir une valeur absolue de ’aimantation par atome. Grace & ’analyse précise des
signaux de réflectivité, I’homogénéité cristalline de la couche peut étre estimée.
Dans le cas d’une multicouche, Fermon [86] a développé une théorie permettant,
par ajustement numérique, de déterminer dans chacune des couches les parameétres
structuraux (densité) et magnétiques (aimantation par atome, orientation de l’ai-
mantation). La réflectivité est donc un outil efficace pour analyser la qualité ma-
gnétique des couches minces déposées au laboratoire. De plus, Fermon a développé
une méthode permettant, au cours d’un cycle d’hystérésis et pendant une mes-
ure de réflectivité, de suivre indépendamment 1’aimantation d’une seule couche
magnétique au milieu d’autres couches.

D’autre part, le diamagnétisme du substrat ne pose pas de probléme comme
en SQUID ou en AGFM lorsque ’on mesure des cycles d’hystérésis, puisque seules
sont importantes les couches réellement traversées par le faisceau de neutrons. La
grande sensibilité de la réflectivité de neutrons a été démontrée par des expériences
sur des systémes de couches enterrées, dans lesquelles des aimantations de 0.1up
par atome ont pu étre détectées. D’autre part, la réflectivité est un outil idéal pour
I’étude de multicouches, puisque 'on a accés au profil magnétique de chacune des
couches.

Le neutron est une particule neutre de spin 1/2. Sa neutralité le rend par-
ticuliérement intéressant en tant que particule sonde, car il n’est pas soumis a
I'interaction coulombienne. Le neutron interagit avec la matiére de deux fagons:

— au travers de I'interaction forte avec les noyaux, dont la portée est trés faible
(de I’ordre de quelques fermis, 1 fm—107¢ nm),

— par interaction magnétique avec les spins électroniques non compensés et
avec les spins nucléaires.

Les neutrons sont produits dans des réacteur au cours de réactions de dé-
sintégration de 'uranium. Le spectre d’émission est un spectre de corps noir. La
température du modérateur utilisé (généralement de ’hydrogene liquide) déter-
mine le maximum du spectre, que ’on peut calculer par ’équation 5.2:

1i2K2 [ h2
pr— p— — . -2
o~ FBT A 2mkpT (5.2)

Pour T = 300 K, A = 1.7A. Les neutrons thermiques sont trés adaptés a la
physique du solide car leurs longueurs d’onde sont proches des distances inter-

atomiques.
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5.3.1 Présentation théorique de la réflectivité

L’étude en réflectivité de neutrons consiste & envoyer un faisceau de neutrons
sur une surface avec un angle trés faible par rapport a celle-ci. Comme la réflectivité
de rayons X, cette technique permet de sonder des couches minces de trés faible
épaisseur. D’autre part, grace a leur spin, les neutrons sont sensibles au magnétisme
potentiel de la couche. Enfin, alors que la section de capture des rayons X est une
fonction croissante du numéro atomique, celle des neutrons ne dépend que de
résonances particuliéres. L’hydrogéne a une grande section de capture alors que
celle du deutérium est petite. Le neutron est donc un outil de prédilection pour
I'étude des propriétés de la matiére et en particulier du magnétisme .

Cependant du point de vue expérimental, les flux de neutrons sont beaucoup
plus faibles que les flux de rayons X. Les expériences de diffraction de neutrons
sont donc trés longues. Ce que ’on gagne en absorption par rapport aux rayons X
est généralement perdu en flux.

Le schéma typique d’une expérience de réflectivité est montré sur la figure 5.9,
ol sont introduites les principales notations. La quantité importante est le vecteur
q, appelé vecteur de transfert, qui, comme en diffraction X, est la différence entre
le vecteur d’onde réfléchie et le vecteur d’onde incident. Puisque 1’on travaille en
réflectivité q sera généralement faible, car le flux de neutrons étant lui-méme faible,
il n’est pas possible de travailler & grands angles.

Onde incidente Onde réfléchie

air
n=1

milieu matériel

n

Onde transmise

Fi1G. 5.9: Réflexion d’une onde plane sur une surface parfaite .

Le neutron est représenté en formalisme de Schrédinger par un spineur & deux
composantes |¥(r)) et sa fonction d’onde obéit a I’équation de Schrédinger :

2
{E +(E — V(r))} |¥(r)) =0, (5.3)

2m

1. Il est maintenant possible d’étudier les propriétés magnétiques de la matiére avec des rayons
X.

98



5.3 La réflectivité de neutrons

ou |¥(r)) s’écrit:

[U(r) = Vi (r)|H) + T_(r)| )

On dira que le neutron est up quand il est dans un état |+ et down quand il est
dans un état |—). Ces deux états ne sont différenciés qu’en présence de champ ma-
gnétique extérieur, qui peut servir d’axe de quantification. En ’absence de champ,
la fonction d’onde sera représentée par une fonction d’onde sans dépendance en
spin. La dépendance en r ne sera pas rappelée.

L’article de Fermon [86] est une bonne introduction a la réflectivité de neutron.
Nous allons néanmoins rappeler a quelles types d’interaction le neutron est soumis,
avant de décrire la réflectivité de neutrons sur des couches minces magnétiques.

L’interaction neutron-noyau?

La diffusion d’un neutron par un noyau est due a l'interaction forte entre les
deux particules. Le potentiel d’interaction forte V;; est grand mais de portée trés
petite (de l'ordre de quelques fermis) par rapport a la longueur d’onde du neutron.
On peut ainsi écrire V;; de la maniére suivante :

27k

Vip=0b =

i(r),

ol b est une grandeur complexe mesurée expérimentalement, dépendant du noyau,
appelée longueur de diffusion ; sa partie réelle peut étre positive ou négative, sa
partie imaginaire rend compte de ’absorption possible du neutron par le noyau.
De plus, b ne dépend du spin nucléaire qu’a trés basse température (inférieure a 1
K), ce qui ne sera jamais le cas ici. Nous n’en tiendrons donc pas compte.

Les valeurs des longueurs de diffusion pour tous les éléments sont disponibles
dans les livres de références sur les neutrons. Je voudrais juste faire quelques re-
marques sur quelques éléments. On pourra remarquer par exemple que la valeur
de b est négative pour le titane (b = —3), positive pour le nickel (b = 10). Cette
propriété est utilisée pour la réalisation de supermirroirs qui servent de polariseur
de neutrons. On remarquera aussi que le gadolinium, le samarium, le cadmium sont
d’excellent absorbeurs de neutrons ; ’hydrogéne absorbe quant & lui correctement
les neutrons.

L’interaction magnétique

Le neutron interagit magnétiquement par l'intermédiaire de son spin avec le
moment magnétique orbital et avec le moment magnétique de spin des électrons
non-appariés. Formellement, cette interaction s’écrit:

2. Appelée aussi pseudo-potentiel de Ferms.
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Vi = —gntiopino - B, (5.4)

ol B est un champ magnétique de la forme:

1o Pe X T eve X T
B="— — .
i (7 (7))

De plus, le neutron interagit aussi avec le champ extérieur: c¢’est I'interaction
Zeeman, qui s’écrit formellement de la méme facon que l'interaction précédente
(équation 5.4), en remplacant B par By, le champ magnétique extérieur (champ
terrestre ou champ appliqué).

5.3.2 Reéflectivité sur une couche mince magnétique

Dans ce cas, le potentiel magnétique présenté au paragraphe 5.3.1 s’ajoute au
pseudo-potentiel de Fermi.
Le neutron est donc sensible au vecteur B, qui s’écrit :

B = uo(H + (1 — D)M), (5.5)

ou H est le champ appliqué et D le facteur démagnétisant. Dans le cas d’une cou-
che mince infinie et d’aimantation homogéne, le champ démagnétisant compense
exactement la composante perpendiculaire de ’aimantation. Le neutron n’est donc
sensible qu’a la composante planaire de 'aimantation, et le potentiel magnétique
s’exprime ici sous la forme:

VM, = —Hopngn0 - My, (5.6)
ot M| est la projection de I'aimantation de la couche a dans le plan de la couche.

Le potentiel total d’interaction dans la couche « s’exprime alors sous la forme :

_ 27k
 om

Va

Paba — popngno - Ma|| — Wngno - Bo. (5.7)

Pour comparer les termes d’interactions magnétique et nucléaire, on peut réé-
crire la partie magnétique de la facon suivante:

27h? m  popngno - My
Vi = .

2mwh? Pa

pabMa ou bMa = (5.8)
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TAB. 5.2: Valeurs des longueurs de diffusion nucleaire by, magnétiques byr, de
la section efficace d’absorption o, pour quelques éléments fréquemment dans les
couches minces magnétiques.

élément | by, (fm) | bp(fm) | oy
Fe 9.45 5.4 2.56
Co 249 4.5 37.2
Ni 10.3 1.6 4.49
Si 4.15 0.17
Ti -3.44 6.1

Si la polarisation du neutron n’est pas aligné avec le champ appliqué, il faut
tenir compte de la précession du neutron. Celle-ci va induire des signaux de spin-
flip trés important. Nous allons, dans la suite, considérer uniquement le cas ou la
polarisation du neutron est alignée avec le champ appliqué.

Le tableau 5.2 présente les valeurs de by pour les métaux de transition fer-
romagnétiques. On remarque qu’elles sont du méme ordre de grandeur que les
valeurs de b, ce qui fait tout 'intérét du neutron comme sonde pour les systémes
magnétiques.

La résolution de ’équation de Schrédinger dans le cas d’une couche (ou d’une
multicouche) magnétique a été traité par Fermon [86]. Le neutron doit dans étre
représenté par un spineur. De plus, comme ’a montré Fermon, les conditions de
continuité aux interfaces doivent prendre en compte les phénomeénes de « spin-flip »
éventuels dans la couche magnétique. Le « spin-flip » est induit par une différence
d’alignement entre la polarisation du neutron et I’aimantation de la couche (induit
par exemple par une anisotropie interfaciale). On obtient alors 8 équations au lieu
de 2 précédemment. Pour une présentation compléte de la résolution de réflectivité
magnétique, on pourra se reporter a la thése de F. Ott [87].

Je vais maintenant présenter quelques exemples de résolution de ces équations,
et la forme des courbes de réflectivité que I'on obtient alors.

Tout d’abord, dans le cas de la réflectivité sur un dioptre magnétique, la com-
posante normale du vecteur q dans le milieu magnétique s est :

¢ = \Jag — 16mp(b + bar). (5.9)

Deux vecteurs de coupure, pour la réflectivité « ++ » (neutron incident « up »,
neutron mesuré « up ») et pour la réflectivité « — — » (neutron incident « down »,
neutron mesuré « down »), peuvent ainsi étre définis par :

qF = /16mp(b, + bas). (5.10)
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Dans le cas ou le champ magnétique de polarisation des neutrons est paralléle
3 I'aimantation & saturation de la couche, les intensités de réflectivité »™+ et r——
s’expriment sous la forme suivante:

b G- q;+F . ik ) (5.11)
qo + gs qo + gs

ou les vecteurs q;,t sont donnés par 5.9. La courbe de réflectivité en fonction de g,

obtenue est représenté sur la figure 5.10. On observe deux plateaux de réflectivité,

correspondant aux valeurs de qci.

T

o
A
0.1 | |
o M || B up-up
RN
001+ 1l M || B down-down
@ | M
5 | |
‘= 0001 + | I
3 | |
o | | -
© | |
=0.0001 + | .
| | e
| | -
0.00001 ] ; ; ; ; }
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 12

g qf g-(nm™1)

Fi1G. 5.10: Réflectivité sur un dioptre magnétique, le champ B étant appliqué par-
allelement a 'atmantation M.

Ensuite, lorsque 1’on s’intéresse & la réflectivité d’une couche mince magnétique
déposée sur un substrat non magnétique, la seule différence importante par rapport
& ce qui précéde est ’apparition de franges de Kiessig dont la période est, comme
précédemment, fonction de 1’épaisseur de la couche magnétique.

La figure 5.11 présente une courbe de réflectivité correspondant & une couche
de fer (30 nm d’épaisseur) déposée sur du saphir.

On peut remarquer qu'’il est beaucoup plus difficile de définir le vecteur d’onde
critique dans le cas d'un systéme magnétique. Cela est dii aux effets de spin-flip.

5.3.3 Caractérisation de couches minces

Informations apportées par la réflectivité de neutrons

Les informations qu’il est possible d’obtenir grace & la réflectivité de neutrons
polarisés avec analyse de polarisation sont présentées succintement ci-dessous.

— Ordre magnétique dans les multicouches par observation des pics de Bragg
magnétiques.
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1 .

01 | M || B « up-up »
' | M || B « down-down »
0.01 + :
@ |
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2 [ [
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5! | |
D
~ 1 | |
0.00001 | |
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0.000001 —— : : | |
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F1G. 5.11: Réflectivité sur une couche de fer de 30 nm (trait gras) et sur un dioptre
de fer (trait fin), le champ B étant appliqué paralléelement a ’aimantation M.

— Détection de petits moments dans des couches enterrées. La sensibilité de la
réflectivité permet d’observer des moments de 0.1 pp par atome.

— Cycle d’Hystérésis. La réflectivité de neutrons permet de réaliser des cycles
d’Hystérésis couches par couches [88].

— Détermination du profil magnétique de 'aimantation planaire. C’est I’apport
essentiel de la réflectivité de neutrons polarisés avec analyse de polarisation.
Dans des couches simples, des rotations d’aimantation induites par des ani-
sotropies de surface [89], des effets de polarisation de surface [90] ou de pola-
risation par contraintes mécaniques [91] sont détectables et quantifiables par
cette méthode.

Présentation du réflectométre PADA

Les expériences de réflectivité sur une couche magnétique est la suivante se
passent de la maniére suivante: on aimante & saturation la couche magnétique. La
direction de polarisation des neutrons est obtenue par l'intermédiaire d’un pola-
riseur (constitué de miroirs polarisants ne réfléchissant qu’une seule polarisation).
On peut inversé la direction de polarisation & ’aide d’un flippeur de Mezei con-
stitué de deux bobines. On a ainsi la possibilité d’envoyer des neutrons polarisés
up ou « + » et des neutrons polarisés down ou « — ». Pour sélectionné la polari-
sation & observer, on utilise un flippeur. L’analyse de polarisation est effectué par
un dispositif similaire au polariseur, qui ne laisse passer qu’une seule polarisation.
Le faisceau réfléchi est ensuite collecté par un compteur de neutrons (4 Hez). On
obtient ainsi quatre types de signaux correspondant aux 2 positions des flippeurs
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et appelés « ++ », « +— », « —+ » et « — —». En réalité, les signaux « +— » et
« — » sont égaux, donnant au total trois signaux différents.

Le faisceau de neutrons polychromatiques est produit par le réacteur Orphée.
A la sortie du guide est disposé un monochromateur en graphite qui sélectionne
les neutrons de longueur d’onde égale & 4 A. Ce choix est lié & des contraintes de
résolution. Le maximum du flux en sortie du guide est situé vers 2 A. Le passage
de 2 A a4 A nous fait perdre environ 40 % de neutrons, mais nous fait gagner un
facteur 2 en résolution angulaire. Celle-ci limite I’épaisseur des couches que 1’on
peut regarder. En effet, plus les couches sont épaisses, plus les franges de Kiessig
sont fines et rapprochés. La résolution angulaire du spectromeétre nous limite & des
épaisseurs inférieurs a 100 nm. Ensuite sont disposés des miroirs polarisants dont
lefficacité est de 97 & 99 %, correspondant & un rapport de flipping d’environ 30.

Faisceau blanc

Faisceau non polarisé
flippeur

polariseur

échantillon
flippeur

analyseur
Monochromateur fente
a graphite collimatrice
0 down
@UupP

Fi1G. 5.12: Description du spectrométre PADA du réacteur Orphée. Sur la figure est
tllustré ’observation de signauzr « ++ » et « + — ». Pour observer le signal « +
—», il faut flipper le signal réfléchi.

Résultats de caractérisation

Je présente, dans cette section, quelques résultats de réflectivité de neutrons
obtenus sur des systémes utilisés par la suite en lithographie, pour la réalisation
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de nos circuits. La qualité des couches déposées au laboratoire, ou venant d’au-
tres laboratoire, a été vérifiés par la PNR. Au cours de notre travail, nous avons
fréquemment utilisé la réflectivité de neutrons polarisés pour vérifier la qualité
magnétique des couches minces utilisées pour fabriquer nos échantillons. Je ne
présente que quelques études réalisées pour montrer les informations que l'on peut
obtenir grace a cette technique.

e Cobalt

Pour vérifier la qualité de nos couches de cobalt déposé dans notre bati d’éva-
poration nous avons réalisé des mesures de réflectivité de neutrons polarisés. Nous
voulions avoir acces & la valeur du moment magnétique par atome, ainsi qu’a la
valeur du produit pb, qui est une indication de la pureté de notre couche.

La figure 5.13 présente une courbe de réflectivité réalisée sur une couche Ti(5
nm)/Co(50 nm)/SiOx. Les valeurs des épaisseurs sont celles mesurées grace a une
balance & quartz. Il faut signaler que les deux couches n’ont pas été réalisées
dans la méme chambre, et que la couche de cobalt a donc été remise & pression
atmosphérique pendant & peu prés deux minutes.

TAB. 5.3: Valeurs utilisées pour réaliser l’ajustement de la figure 5.13.

épaisseur (A) b (fm) moment (up/at) densité

Si Oxydé na 7.1859 0 0.5
Cobalt 437 2.49 1.72 0.859
Ti Oxydé (Ti03) 82 0.74 0 0.566

Les valeurs utilisées pour ajuster les courbes théoriques aux points expérimen-
taux sont résumées dans le tableau 5.3. Nous avons été obligés de tenir compte
de 'oxydation de la couche de protection de titane. D’autre part, les valeurs des
épaisseurs ne correspondent pas exactement aux valeurs mesurées par la balance &
quartz. La valeur du moment par atome obtenue par ajustement est de 1.72. Nos
couches de cobalt sont de trés bonne qualité magnétique. On remarque en outre
que la densité obtenue par ajustement est plus faible que la densité théorique de
0.911, ce qui est fréquent dans les couches minces. Les défauts dans les couches
minces (grains, dislocations) diminuent, en effet, la densité par rapport a celle du
matériau cristallisé parfait. On constate que la courbe théorique reste en phase
avec les données expérimentales. cela signifie que la couche est homogéne en épais-
seur & grande distance (de l'ordre de 10%). De plus, pour réaliser ’ajustement
nous n’avons pas ajouter de rugosité. Nous pouvons en conclure que la rugosité est
inférieure au nanomeétre. Il aurait fallu compter aller beaucoup plus loin en angle
pour étre plus précis.
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F1a. 5.13: Signal de réflectivité d’une couche de cobalt déposée par évaporation au
laboratoire et courbe théorique ajustée aur données erpérimentales.

o Fer épitaxié

La figure 5.14 montre la courbe obtenue pour une couche de fer de 30 nm
d’épaisseur recouverte, comme toutes nos couches de fer, d’une couche de protection
de molybdéne. Le tableau 5.4 regroupe les valeurs utilisées pour 1’ajustement de
la courbe théorique aux données expérimentales, présentées sur la figure 5.14. La
valeur du moment par atome obtenue est de 2.26. Cette valeur est légérement
supérieure aux valeurs obtenues par calculs de structures de bande, qui donnent
2.2, ainsi qu’aux mesures de diffractions sur des matériaux massifs.

Il est & noter que, comme souvent pour les couches minces, la densité de la
couche de fer épitaxié est plus faible que la densité du fer massif. Dans notre cas,
la valeur de densité obtenue, 7.93, est inférieure de 6.7% a la densité théorique
(8.5). Cette diminution provient vraisemblablement de la relaxation du paramétre
de maille du fer au cours de la croissance.

Nous avons compter jusqu’'a & = 2° . Nous observons 4 oscillations sur la
courbe 5.14. L’homogénéité a grande distance de la courbe peut étre estimée &
moins de 10% de I’épaisseur totale soit 10 nm. Par ailleurs aucune rugosité n’ayant
été utilisée pour réaliser I’ajustement, celle-ci est trés faible, c’est & dire inférieure
4 1 nm. La couche de protection de molybdéne étant polycristalline, une image
AFM de la surface ne nous permet pas d’avoir de cette facon une mesure de la
rugosité.
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Fic. 5.14: Signal de réflectivité sur une couche de Mo(5 nm )/Fe(100)(30
nm)/MgO déposée par évaporation au laboratoire et courbe théorique ajustée aux

données expérimentales.

TAB. 5.4: Valeurs utilisées pour réaliser l’ajustement de la figure 5.14.

épaisseur (A) b moment densité

Mg0 na 9.19 0 0.534
Fe 262 9.45 2.26 0.793
Mo 44 7.39 0 0.640

e Manganites

La figure 5.15 présente une courbe de réflectivité réalisée sur I’échantillon AL890
fabriqué a 'UMR Thomson/CNRS par Rose Lyonnet et constitué de Lag g7Srg.33Mn03
sur un substrat de SrTi0s. Les valeurs des paramétres obtenus pour le meilleur aju-
stement sont présentés dans le tableau 5.5:

TAB. 5.5: Valeurs utilisées pour l'ajustement de la figure 5.15.
épaisseur (nm) b m (up/atome) densité
SrTi03 21.7 0 1.7

La0_67Sr0_33Mn03 41 23.6 1.5 1.7

On remarquera que le moment par atome est tres inférieur & la valeur théo-
rique de 3 pp. Cet écart important est dii en partie au fait que la mesure a été
réalisée avec un champ appliqué de 12 mT, insuffisant pour saturer la couche de
Lag.g75r9.33Mn03, comme le montrent les mesures de magnétométrie SQUID pré-

107



réflectivité

Chapitre 5 Caractérisation

sentées sur la figure 5.16.

1000000 -~
3
N B up-up mesuré
\
100000 -+ o O down-down mesuré
23% —  up-up calculé
e ——— down-down calculé
10000 +
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100 |
0.1 0.3

0(degré)

F1a. 5.15: Signal de réflectivité de ’échantillon Al890 Lag ¢7Srg.33Mn03 /SrTi03 et
courbe théorique ajustée aur données erpérimentales.

0.5

1] i i
0.1 0.1 g (p) 03 0.5

Fi1Gg. 5.16: Mesure d’aimantation par magnétométrie SQUID faite a 4.2 K. La
saturation est obtenue vers 300 mT.

D’autre part, cette réduction est aussi di au réle du SrTi0z, qui, étant un ré-
ducteur puissant, dépléte le manganite a 'interface sur une certaine profondeur.
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5.3 La réflectivité de neutrons

Des études ont été réalisees sur des bicouches pour étudier ce phénomeéne. Je pré-
sente & la figure 5.17 les profils magnétiques en profondeur obtenue sur une bi-
couche de composition SrTi03(5 nm )/Lag.g7Srg.33Mn03(45 nm)/SrTi03 fabriquée
4 'UMR Thomson-CNRS par R. Lyonnet. L’ajustement théorique aux données
expérimentales nous permet de trouver une aimantation par atome de 3.2 up au
centre de la couche. En revanche, & l'interface avec le substrat, I’aimantation est
trés réduite puisqu’elle chute & 2 up. D’autre part, il nous faut utiliser une couche
d’aimantation différente (3 pp) et de 20 nm d’épaisseur, entre la premiére couche
et 'interface avec une couche de protection, pour ajuster les données.

35 4
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g !
25 - ' !
S T . !
g 21 <Tos L STO: vacuum
~ susbtrae | } ———--—-————————— i
= M (77K) ‘— :
1 - - = = M(170K) i
: M (200K) i
054 |7 ) M (240K) :
------- M (265K) i
0 T T T T 1 1
-100 0 100 200 300 400 500
épaisseur

F1G. 5.17: Aimantation (en (up/atome)) en fonction de l’épaisseur (mesurée de-
puis le substrat ), pour différentes températures, étudiée sur une bicouche SrTi0z(5
nm) /Lag 33Sr0.67Mn0345 nm/SrTi03 fabriguée & I'UMR Thomson-CNRS par R.
Lyonnet, avec un champ appliqué de 1.2 T.

Cette étude a permis de mieux comprendre les problémes de réduction d’ai-
mantation dans les couche minces de manganites. Elles nous a permis aussi de
pouvoir exploiter correctement les données obtenues par magnétométrie SQUID.
En évaluant ’aimantation par atomes par réflectivité de neutrons, nous avons pu
étalonner notre expérience de SQUID pour tenir compte du diamagnétisme des
substrats. Pour une étude plus compléte des problémes de réduction d’aimanta-
tion aux interfaces dans les couches de manganites, on pourra se reporter a ’article
de Ott et al. [].
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5.3.4 Conclusion

La réflectivité de neutrons avec analyse de polarisation est un puissant outil
de caractérisation des couches minces magnétiques et d’une grande sensibilité.
L’exemple de la réduction d’aimantation des manganites aux interfaces en est une
belle illustration. En ce qui nous concerne, elle nous a permis de mieux connaitre
nos couches. Nous avons ainsi pu évaluer la qualité magnétique de nos couches
en mesurant le moment par atome. Nous avons aussi pu mesurer la densité des
couches déposées au laboratoire.

Nous avons pu constater la trés bonne qualité des couches déposées dans notre
bati MBE.

5.4 La microscopie a force magnétique (MFM)

L’invention de la microscopie de force (SFM) par Binnig, Quate et Gerber
en 1986 [92] a bouleversé le domaine de la physique des surfaces. Le principe
de cette microscopie est fort simple. Une fine pointe (appelée sonde) balaye une
surface a une distance tres faible (quelques nanomeétres). L’influence de la surface
sur la sonde est alors observée. La détection de l'effet de la surface sur la sonde
peut se faire de plusieurs maniéres: par la variation de la fréquence de résonance
de la sonde, par la variation de la déflexion d’un laser, par la modification du
courant tunnel entre la pointe et la surface (métallique dans ce cas)... La nature
de la sonde détermine en partie le type d’interaction observé. Par exemple, une
pointe magnétique est sensible aux lignes de champ qui partent de la surface. Le
premier microscope & force magnétique (MFM) a été mis au point par Martin et
Wickrasaminghe [93], qui s’en sont servi pour observer une téte d’enregistrement
magnétique, et Sdenz et al. [94]. Depuis ce type de microscope a été utilisé pour
observer des bandes magnétiques, des couches minces magnétiques, des structures
lithographiées [95, §]...

Les raisons du succeés rencontré par le MFM sont sa grande résolution (10 - 100
nm), sa grande sensibilité et sa facilité de mise en ceuvre. La détection des lignes
de champ se fait & ’aide d’une pointe fine en silicium ou en nitrure de silicium
(SigNy), recouverte d'une couche magnétique. Le matériel le plus souvent utilisé
est un alliage CoCr. La pointe est attachée a un levier flexible. Les vibrations de
ce levier sont mesurées et permettent d’avoir accés a l'interaction entre la pointe
et la surface.

En premiére approximation, la pointe est assimilée & un dipoéle ponctuel. La
force qui agit sur la pointe s’exprime par le gradient de 1’énergie magnétique du
dipdle:

F=V(m-H)=m-V(H), (5.12)

oll m est le moment magnétique de la pointe et H le champ magnétique au point
ol se trouve le dip6le. Dans le cas d'une véritable pointe, il faut intégrer I’équation
5.12 sur ’ensemble des dipoles formant la pointe.
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5.4 La microscopie a force magnétique (MFM)

En fait, le MFM ne permet pas de détecter directement l'aimantation de la
surface. La figure 5.18 illustre le principe de détection du MFM. La pointe est
uniquement sensible au champ de fuite. Dans une région ou le champ de fuite est
perpendiculaire & ’aimantation de la pointe (dans la mesure ou une telle approxi-
mation est possible), il n’y a pas de force agissant sur la pointe. Le levier ne réagit
donc pas. En revanche, si le champ magnétique local a une composante colinéaire
a celle de la pointe, une force agissant sur le levier apparait. Le signe de la ré-
sultante des forces est fonction de l'orientation relative de la pointe et du champ
local. Lorsque la pointe est balayée & la surface de I’échantillon, elle parcourt des
zones ol des champs magnétiques locaux ont des orientation variable. Il en résulte
une image ol les zones claires et sombres représentent des champs magnétiques
attractifs ou répulsifs. Pour déduire I’aimantation de la surface observée, il faut
interpréter les images obtenues en fonction de ’orientation supposée de 'aimanta-
tion de la pointe. L’information qui est obtenue est reliée & 'aimantation prés de
la surface de ’échantillon. On parle alors de « contraste de charges magnétiques ».

——
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FiG. 5.18: Schéma du fonctionnement d’un microscope & force magnétique, pour
une pointe aimanter verticalement. A gauche, cas d’une couche & aimantation
planaire. C’est au niveau des parois que l'on a le plus de contraste. Dans le cas
d’une couche & aimantation perpendiculaire (a droite), c’est au centre des domaines
que le champs de fuite est le plus fort.

A Theure actuelle, le MFM est I'une des méthodes les plus employées pour
I’étude des configurations en domaines dans les structures magnétiques. En effet,
contrairement & la microscopie de Lorentz, il ne nécessite pas de préparation spé-
cifique des échantillons. En revanche, l'information obtenue est partielle et il faut
faire certaines hypothéses pour déduire le profil magnétique de la couche (ou au
moins celui de la surface).

Nous avons effectué toutes nos mesures de MFM sur un Nanoscope 111 de
Digital, en mode entrelacé. Ce mode consiste & réaliser plusieurs passages succes-
sifs sur la méme ligne. Lors du premier passage, I'information topographique est
enregistrée. Lors du deuxiéme, la pointe survole 1’échantillon & une hauteur con-
stante, dite hauteur de vol, par rapport a la topographie locale. L’information sur
la structure magnétique est extraite de l'image en phase.

Il arrive trés fréquemment que, pour les études par microscopie & force ma-
gnétique, le systéme nécessite d’étre mis dans un état désaimanté. Cela permet
d’étudier le systéme dans un état magnétique que 1’on peut reproduire pour peu
que la désaimantation ait été effectuée soigneusement. Le schéma de la figure 5.19
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résume le mode opératoire que nous avons suivi pour chaque désaimantation, et
qui est expliqué dans la suite:
H():

“ < Ho!

F1G. 5.19: Principe de la désaimantation. On part du champ Hy, puis on applique
un champ magnétique opposé d’intensité plus faible, et on continue...

la phase dite d’initialisation: saturation dans une direction donnée a une
valeur de champ Hy;

— diminution du champ appliqué jusqu’a 0, puis application d’'un champ H; =
—0.9 Hy, de sens opposé & Hy;

— diminution du champ appliqué jusqu’a 0, puis application d’'un champ Hy =
—0.9 H; = 0.81 Hy de méme sens que Hy;

— poursuite du processus jusqu’a ce que le champ appliqué soit nul (inférieur a
10 Oe en fait, qui correspond & la précision de 'ampéremétre de ’alimentation
de courant de ’électroaimant).

5.5 Résistivité

Nous avons monté au laboratoire une expérience de mesure de résistivité sous
champ magnétique & basse température. Nous avons utilisé un cryostat Oxford &
circulation d’Hélium installé dans un électroaimant qui nous permet d’appliquer
des champs magnétiques jusqu’a 2.5 T. La température au niveau de I’échantillon
est mesurée & l'aide d’une résistance cernoz (pour oxyde de cérium), celle dans le
cryostat & l'aide d’une résistance de platine. La régulation de la température est
effectuée par un contréleur Lakeshore DRC 82C.

Autour des piéces polaires de 1’électroaimant sont disposées deux bobines en
configuration de Helmholtz qui nous permettent d’atteindre 4+ 400 G. Le dispositif
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de mesure est constitué d’une alimentation de courant stabilisée (K220) qui peut
délivrer jusqu’a 100 mA sous 100 V. Les mesures de tension sont réalisées par un
voltmeétre électronique (K2001) disposant de 10 canaux indépendants de mesure.
Nous effectuons donc une mesure dans une géométrie traditionnelle 4 pointes.

L’ensemble des opérations est piloté par ordinateur. La transmission des ordres
et des données se fait par 'intermédiaire d’un bus IEEE piloté par une carte GPIB.
L’ensemble est programmé en langage Pascal Objet.

ceeeens| K220 1
: : - Cryosta a
— : flux de He
_ :I: K2001
o ] - -
; <4— Electreamant
Controleu de
Temperature F\ ™~ Echattill on

F1G. 5.20: Schéma du montage expérimental de résistivité.

La mesure commence par ’établissement du champ magnétique. Nous attend-
ons (environ une seconde) la stabilisation du champ magnétique et ’amortissement
d’éventuels courants de Foucault dans le circuit de mesure. Le courant électrique
est établi dans un sens puis dans l'autre et nous utilisons ces deux mesures pour
faire une moyenne et enlever ainsi les éventuelles tensions de décalage. Une fois
toutes les mesures & un champ donné prises, le courant électrique est coupé, de
fagon & éviter un chauffage possible de I’échantillon et en particulier des structures
de faibles dimensions.

Il faut signaler que notre carte de balayage a été responsable de la destruction de
nombreux échantillons. En effet, le passage d’un canal de mesure & un autre canal
cause des surtensions dans le circuit qui peuvent endommager nos échantillons,
comme illustré sur la figure 5.21. Nous avons donc protégé les canaux de mesure
de tension par des résistances de 10 k2. D’autre part, lors de la connexion de
I’échantillon, nous nous sommes mis systématiquement a la masse afin de ne pas
nous « décharger » dans le circuit.

5.6 Conclusion

Nous avons présenté dans ce chapitre les techniques de dépdts de couches min-
ces, les techniques de lithographie électronique et de gravure et les moyens de

113



Chapitre 5 Caractérisation

Fi1G. 5.21: Ezemple de dégits causés par une ou plusieurs surtensions dans le cir-
cuit. Cette figure pourra étre comparée & la figure 4.17.

caractérisations physiques (& 'exception de la réflectivité de neutrons qui fera 1’-
objet d’un chapitre & part entiére) que nous avons utilisés au cours de ce travail de
thése pour la réalisation des systémes destinés & 1’étude de la résistance d’une paroi
magnétique et des configurations de domaines dans des géométries controlées.

Nous avons en particulier développé des méthodes de lithographie en deux
étapes afin de fabriquer des structures de faibles dimensions latérales, pour réaliser
des mesures de transport dans des fils ferromagnétiques et ce afin que les contacts
de tensions ne perturbent pas les propriétés magnétiques des fils.
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Chapitre 6

Etudes micromagnétiques

Je présente dans cette partie des travaux dont la partie expérimentale (micros-
copie a force magnétique) a été réalisée en collaboration avec Y. Samson du Centre
d’Etude Nucléaire de Grenoble.

Gréace aux techniques de lithographie et de dépot de couches minces métal-
liques, il est maintenant possible de réaliser des structures magnétiques de di-
mensions réduites pour lesquelles les interactions fondamentales déterminant les
configurations d’équilibres sont en compétition.

En particulier, de nombreuses études ont été effectuées sur la compétition entre
lanisotropie magnétocristalline et I’énergie démagnétisante (transition anisotropie
perpendiculaire - anisotropie planaire dans des couches minces [96, 97, 98]). D’au-
tres études se sont concentrées sur la détermination de la configuration la plus
stable en fonction de la taille pour une géométrie donnée [§].

Les informations apportées par ces travaux sont importantes pour des appli-
cations dans le domaine du stockage de données, pour la conception de nouvelles
tétes de lecture, ou il faut maitriser les processus d’aimantation, les configurations
de domaines. D’autre part, les efforts effectués pour l'accroissement des capacités
de stockage imposent la fabrication d’objet de plus en plus petit dont il faut com-
prendre, & ’avance, le magnétisme.

Ces études ont été motivées par deux objectifs. Etudier la stabilité d’un vortex
et obtenir un systéme pour les mesures de transport dans une paroi.
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6.1 Etude de plots triangulaires

Introduction

Le comportement magnétique de petits objets microniques ou sub-microniques
est un probléme fondamental du micromagnétisme. Alors que, dans des couches
continues, ’anisotropie de forme n’intervient que par l'intermédiaire du champ
démagnétisant de la couche, dans des petits objets, la forme impose des conditi-
ons aux limites & l'interaction dipolaire qui peuvent déterminer la configuration
magnétique de ces objets. La compétition entre 1’énergie d’échange et 1’énergie di-
polaire devient alors trés importante, et détermine la configuration en champ nul
de l'objet.

Ainsi on a montré que dans des plots cylindriques de permalloy (NiggFesq),
en dessous d’une taille de 150 nm, la configuration stable est monodomaine (pour
des épaisseurs inférieurs & 80 nm)[8], formant ainsi ce que l'on a appelé des nano-
aimants. Au dessus de cette taille, I’état stable est un état de vortex, ou I'aiman-
tation est toujours orthoradiale. Il est clair que ce type de résultat est modifié
si, par exemple, le matériau utilisé pour réaliser ces objets est épitaxié. Dans ce
cas la, I’anisotropie magnétocristalline devient un des parametres déterminant les
configurations a 1’équilibre.

Nous nous sommes intéressés a 1’étude expérimentale et théorique de plots
triangulaires de cobalt. Nous voulions observer quelles étaient les configurations
stables en fonction de la taille des triangles. En particulier, nous voulions estimer
I'importance de la symétrie d’ordre trois sur ’équilibre du systéme. Nous avons
donc & la fois préparé par lithographie électronique des plots triangulaires que nous
avons étudiés par microscopie & force magnétique et réalisé des calculs numériques
d’énergie de configuration magnétique.

6.1.1 Expériences

En utilisant les techniques de lithographie électronique présentées dans la partie
4.4.4, nous avons réalisé des triangles équilatéraux en cobalt pulvérisé et évaporé.
Les plots réalisés dans du cobalt pulvérisé, protégés par une fine couche de chrome
(5 nm), ont été élaborés suivant le procédé lithographique présenté au paragraphe
4.4.4. Les autres plots ont été réalisés suivant le procédé présenté au paragra-
phe 4.4.3. Nous avons évaporé 50 nm de cobalt, puis sorti pendant 2 minutes
I’échantillon pour le transférer dans une autre chambre pour déposer une couche
de protection de titane de 5 nm.

Les cotés des triangles mesurent 0.5 ym, 1 pym, 2 ym et 4 pym. La figure 6.1
montre une micrographie électronique de plots de 1 pym. L’épaisseurs de cobalt
déposée sur un substrat de silicium oxydé était de 50nm. La couche a été protégée
par 5 nm de Ti pour éviter I'oxydation des plots.

Ces plots ont été observés par microscopie & force magnétique au CENG avec
Y. Samson. Les pointes utilisées sont en CoCr avec des champs coercitifs évalués
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FiG. 6.1: Images prises au microscope électronique a balayage d’un réseau de plots
triangulaires de 1 pm de coté. Ces plots ont été fabrigués par lift-of de 50 nm de
cobalt et 5 nm de titane pour les protégés.

entre 300 et 500 Oe suivant la qualité du dépdt. Les pointes étaient aimantées
perpendiculairement au plan de la couche. Aucun traitement magnétique n’avait
été appliqué a ces plots avant leurs observation.

Intéressons-nous d’abord & un triangle de c6té 500 nm, réalisé dans une couche
de cobalt de 50 nm pulvérisé, dont des images AFM et MFM sont montrées &
la figure 6.3. On observe tout d’abord que les sommets sont légérement arrondis.
Cette imperfections est due aux limitations du microscope électronique ainsi qu’a
la gravure ionique. De plus, le triangle n’est pas équilatéral mais isocéle, le c6té en
bas de I'image étant le plus grand. Concernant la structure magnétique présentée
sur I'image de droite, le triangle semble se divisé en trois domaines eux-mémes
triangulaires. Chacun de ces domaines a pour sommet commun le centre de gravité
du triangle, et pour cotés deux bissectrices et le coté du triangle principal reliant
les deux sommets bissectés. L’aimantation dans ces domaines (indiquée par des
fleches sur la figure 6.3) est paralléle au grand coté comme semble I’indiquer I'image
magnétique. Cette subdivision en trois domaines triangulaires conduit & 1’existence
au centre du triangle d’un vortex (dessin présenté a la figure 6.2).

La signature de ce vortex pourrait étre la zone grisée apergue au centre du
triangle. La structure du triangle ressemble & celle présentée sur la figure 6.8 sous
le nom « vortex ».

Cette structure magnétique est donc comparable & celle observée dans des plots
cylindriques de permalloy par C. Miramond et al. [8]. Néanmoins, les diamétres
des cylindres étaient plutot au-dessus du micron. Dans le cas des plots de permal-
loy, pour un diameétre compris entre 100 nm et 1 pym, le plot est divisé en deux
domaines. Dans le cas du triangle de 500 nm, nous observons une structure de ce

118



6.1 Etude de plots triangulaires

F1G. 6.2: Schéma d’un vorter vue de dessus. Au centre ’aimantation sort du plan.
A DUextérieur l'aimantation est dans le plan, et en se rapprochant du centre, la
composante dans le plan s’annule sur une distance de l'ordre \/A/Ky.

type confiné au centre. L’anisotropie de forme, dans cette gamme de tailles et pour
des épaisseurs comparables, détermine certainement ’arrangement magnétique.

FiG. 6.3: Image topographique et magnétique d’un plot triangulaire de 500 nm de
coté de cobalt pulvérisé. La pointe du microscope €tait aimantatée perpendiculaire-
ment & la couche. Les fleches sur l'image de droite représente une interprétation
possible de l'aimantation des domaines.

Des études d’holographie électronique ont été réalisées par A. Tonomura et al.
[99, 100] sur des structures similaires et ont donné des résultats assez voisins. En
particulier, elles ont mis en évidence ’existence du vortex au centre du triangle
[99].

La figure 6.4 montre une image obtenue sur un triangle de 1 ym de coté, réalisé
cette fois-ci par évaporation et lift-off. On notera d’abord la plus grande symétrie
du triangle par rapport au triangle précédent. La configuration magnétique est
semblable a celle du triangle de 500 nm. Les aimantations sont figurées par des
fleches. Le contraste est cependant nettement moins bon que sur I'image 6.3 et les
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zones blanches apparaissent moins nettement. Ces différences sont peut étre dues
4 un meilleur confinement du champ de fuite.

FiG. 6.4: Image magnétique d’un triangle de 1 pm de coté de cobalt évaporé.

Sur la figure 6.5 est présentée une vue d’ensemble de triangles réalisés 4 nouveau
avec du cobalt pulvérisé, comme le triangle de 500 nm ci-dessus. La dimension du
cOté des triangles de gauche est de 2 um, et celle des triangles de droite de 4 pym.
Leur aspect topographique est le méme que celui du triangle de 500 nm, car ils ont
été réalisés & partir du méme dessin initial, multiplié par un facteur d’échelle pour
atteindre les tailles voulues.

Il est intéressant de constater 'importance de 'inégalité de taille des c6té dans
la maniére dont s’ordonnent les domaines. Le plus grand nombre de subdivisions
apparait seulement & I'un des sommets du c6té le plus long qui est le méme pour
tous les triangles de 'image 6.5. Comme pour les autres triangles présentés jusque-
14, un vortex est présent au centre de chacun des triangles. Enfin, il faut noter que
la symétrie d’ordre trois reste quasiment préservée, sauf pour le triangle signalé
par une fleche (colonne de droite, au centre) qui présente une structure beaucoup
plus complexe. Cette complexité pourrait étre due & des défauts ponctuels dans le
triangle.

La figure 6.6 montre une image prise sur un triangle de 3 pym de c6té. Les cotés
du triangle montrent des traces du lift-off. Néanmoins, ces traces ne perturbent pas
suffisamment la pointe pour que le contraste observé puisse étre d’une autre origine
que magnétique. Le centre du triangle semble étre dans une configuration proche
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FiG. 6.5: Image magnétique de plots triangulaires de 2 um a gauche et 4 um a
droite de coté. On notera la grande complezité de la structure magnétique du plot
de 4 pum central.

de celle appelée précédemment « hexagone » a la figure 6.8. Les sommets, bien que
partiellement endommagés par le lift-off, ont une configuration magnétique plus
complexe. Celle-ci semble différente pour les deux sommets du bas de I'image.

La configuration magnétique du triangle de la figure 6.6 ne ressemble pas aux
structures des triangles de la figure 6.5. Ce sont trés certainement les défauts de
surface qui déterminent des différences de configurations d’équilibre pour deux
triangles de taille voisine.

6.1.2 Simulations
Principe du calcul

Nous avons essayé de déterminer, a partir de configurations modéles, la con-
figuration de plus basse énergie en fonction de la longueur du c6té du triangle.
Néanmoins le calcul que nous avons effectué n’est pas un vrai calcul de microma-
gnétisme dans la mesure ol nous fixons arbitrairement la direction de ’aimanta-
tion. Une simulation correcte aurait nécessité que nous laissions la direction de
I'aimantation libre et que nous minimisions 1’énergie du systéme. Cette méthode,
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Fi1G. 6.6: Image magnétique d’un plot triangulaire de cobalt évaporé de 3 um de
coté. Les fleches indiquent une orientation possible de ’aimantation.

qui est rigoureuse, nécessite beaucoup de temps de calcul. Comme nous nous in-
téressions & une estimation rapide de la configuration d’équilibre de nos systémes,
nous n’avons pas effectué cette minimisation.

Nous n’avons tenu compte que de deux termes dans le calcul de I'énergie E
d’un triangle, a savoir 1’énergie d’échange calculée entre plus proches voisins et
Pénergie dipolaire (non tronquée).

E = _AZ Z ‘5_‘; . g; _I_MSQZZ Si-5j _3(5;:;”1”(‘9] - 7li5) ’ (6.1)
i j ppv iog>i K
ol ,S_"Z est un vecteur de norme 1 pointant dans la direction de I’aimantation, % est
un indice parcourant I’ensemble des cellules, ppv signifie que la somme est limitée
aux plus proches voisins, 7;; = 73;/ri; et 75 est le vecteur reliant les centres des
triangles ¢ et j. Les aimantations n’ont que des composantes planaires. Le calcul
est strictement bidimensionnel.

Un triangle est subdivisé en triangles équilatéraux plus petit suivant le schéma
présenté a la figure 6.7. En fait, il y a deux types de triangles qui sont ceux obtenus
lorsque un hexagone régulier est divisé en triangles équilatéraux.

On s’intéresse maintenant au réseau formé par les centres de gravité des tri-
angles. Au centre de gravité de chaque triangle est placé un moment magnétique
qui représente ’aimantation de I’ensemble du triangle. On définit le pas p comme
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la distance entre deux centres de gravité de deux triangles T1 voisins (c’est a dire
appartenant & deux losanges contigus). Il y donc une relation entre le pas p, le
nombre de losange N le long d'un coté et la longueur d’un coté a: a = (N + 1)p.
Nous avons travailler & pas constant pour nos études de stabilité en fonction de la

taille.

Triangle 2

Triangle 1
Aimantation ﬁ/t\

o VAVAVAVAVAVAVAVAN
Centre de—/°\A/\/\/\/ \/\/V\
gravité —b
Pas

Fi1G. 6.7: Principe du maillage utilisé pour les simulations. Les deuz types de tri-
angles, T1 et T2, sont représentés ainsi qu’un losange, réunion d’un triangle de
type T1 et d’un triangle de type T2.

Le pas du maillage est choisi de maniére & étre comparable & la taille d'une paroi
4 180°. Une étude de l'influence du pas pour une taille donné de coté du triangle a
été réalisée et montre que le choix du pas est trés important. En effet, s’il est pris
trop grand ’énergie d’échange est surévaluée, puisque la quantité d’aimantation en
interaction d’échange est proportionnelle & la taille de chacun des sous-triangles.
En revanche, s’il est trop petit, le colt de 'abandon de 1’énergie de paroi dans les
calculs est injustifié puisque les petits domaines d’aimantation différentes sont alors
trés proches. Cette proximité a pour conséquence de favoriser énergétiquement les
structures possédant beaucoup de parois.

D’autre part il est important de signaler que, comme nous n’avons pas pris en
compte d’anisotropie magnétocristalline, les parois dont nous parlons sont de type
Néel, c’est a dire des parois chargées.

Ensuite, pour chacune des configurations, on calcule la somme des énergies
d’échange et dipolaire. L’énergie dipolaire est calculée point par point et la somme
n’est pas tronquée & partir d’une certaine distance. Nous avons fait ce choix, aux
dépends de la vitesse d’exécution pour ne pas rajouter d’approximation supplé-
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mentaire.

L’ensemble des configuration choisies est montré sur la figure 6.8.Un certaine
nombre d’entre elles présentent beaucoup de charges en surface(« vortexl », « he-
xagone 2 », « hexagone 3 »). D’autres ont beaucoup de parois (« trivortex »,
« hexagone »). Il faut signaler aussi le fait que nous n’avons pas tenu compte de
I’énergie du vortex central. Néanmoins ce n’est pas une trés grosse erreur dans la
mesure ol son énergie n’est pas trés grande.

/NA &

Saturé Vortex Vortex1
Vortex?2 TriVortex Hexagone
/@ /é% oK
(v (Y XAl Y, O\ |V
Hexagone 1 Hexagone 2 Hexagone 3

FiG. 6.8: Configurations de domaine choisies pour les simulations.

Ces configurations ont toutes été choisies pour leur haut degré de symétrie
d’ordre trois. De plus, nous avons essayé de rendre compte de certaines structures
observées en MFM : d’une part, ’existence de subdivisions dans les pointes du tri-
angle, d’autre part la diminution dans certain cas du contraste avec ’augmentation
de la taille, ce qui semble indiquer 'existence de configurations équivalentes & un
vortex, méme pour des structures de grandes dimensions.
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6.1 Etude de plots triangulaires

Reésultats des simulations

Je présente maintenant les résultats obtenus par ces simulations. Les valeurs
choisies pour les paramétres A et M, sont présentées dans le tableau 6.1.

TAB. 6.1: Valeurs des paramétres utilisées pour les simulations.

A M (emu\cm?)

Co 1.10°¢ 1400
Fe 2.1076 1700

Sur la figure 6.9 est présenté I’énergie totale du systéme (en unités arbitraires)
en fonction de la taille du triangle, pour des tailles allant de 250 nm & 2 ym. On
observe tout d’abord que deux configurations ont des énergies trés différentes des
autres. Il s’agit de la configuration « saturé », dont ’énergie est toujours positive
ce qui signifie qu’elle n’est pas stable, et de la configuration « trivortex », dont
I’énergie devient négative & partir de ¢ = 1 um, mais qui reste toujours beaucoup
plus faible en valeur absolue que les autres.

1.50E-07
1.00E-07
. —e— sature
= 5.00E-08 —=- vortex
‘9’ trivortex
%0 0.00E+00 - hexagone
& —*— vortexl
K —e— vortex2
-5.00E-08 —— hexagonel
—— hexagone2
hexagone3
-1.00E-07
-1.50E-07 ‘ ‘ ‘ ‘ T T ‘

025 05 0.75 1 125 15 175 2
Taille du triangle a (um)

FIG. 6.9: Energie totale des différentes configurations du triangle, en fonction de
la taille pour p="7.8 nm, pour les paramétres du fer.

Je vais maintenant me concentrer uniquement sur les configurations restantes,
c’est-a-dire celles dont les énergies totales sont a peu prés égales. Pour permettre
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une comparaison entre toutes ces configuration, nous avons tracé le logarithme de
Pénergie en fonction de la taille (figure 6.10).

10
9
8 @ vortex
=7 ]
< W hexagone
R
&b O vortex1
& 5
H 4 O vortex2
=}
3 W hexagonel
2 @ hexagone2
1 W hexagone3
0

0.25 0.5 0.75 1 125 15 1.75 2
Taille du triangle a (um)

F1G. 6.10: Logarithme de l’énergie des différentes configurations restantes en fonc-
tion de la taille pour p=7.8 nm pour les paramétres du fer.

On remarque tout d’abord que les écarts en énergie entre les différentes confi-
gurations diminuent quand la taille augmente. Les configurations que nous avons
choisies de regarder sont donc assez voisines en énergie. D’autre part, les confi-
gurations qui sont les plus stables (si la stabilité est définie comme le fait d’avoir
Pénergie la plus basse) sont les configurations « vortex » , « vortexl » et « he-
xagone ». En fait, ces structures sont trés proches entre elles, géométriquement
parlant, puisque les aimantations font rarement plus de 30° d’écart d’une struc-
ture & ’autre en un méme point.

Afin de pourvoir mieux analyser les résultats, nous avons déterminé pour
chaque taille N la configuration la plus stable, puis nous avons calculé le rapport
suivant, appelé Aﬁv, ol ¢ parcourt 'ensemble des configurations:

EY" = min {E}},
i€{conf}
v = log ( E;gin) : (6.2)

Nous avons regardé 'influence du pas sur la stabilité pour une taille donnée de
1 pm. Malheureusement, on n’observe pas de réelle convergence, au sens mathéma-
tique du terme. Nous retrouvons en revanche un résultat important de cette étude,
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6.1 Etude de plots triangulaires

qui est I’échangeabilité des configurations « vortex », « hexagone » et « vortexl ».
Nous remarquons aussi que lorsque la taille du systéme croit, les différences en
énergie entre les différentes configurations diminuent. Pour des questions de rapi-
dité, nous avons choisi de travailler avec un nombre de 64 et 80 losanges pour la
taille de 1 pm.

i
Aly
@ vortex
B hexagone
O vortexl
O vortex2
2 ® O hexagonel
“y, g E hexagone2
s [ ™
@ a > < E’ % W hexagone3
Yoy . 235589
2 X € O t O Q X
% 25598382
‘- gg°> 2=
(]
<

FiG. 6.11: Etude de taille effectuée pour un triangle de 1 pum de large, pour les
parameétres du fer. L’abscisse représente le nombre de losange sur un coté.

Nous nous sommes ensuite placés & pas constant et avons regardé l'influence
de la taille sur la stabilité. Nous avons sélectionné deux pas, p = 7.8 nm (figure
6.12) et p = 6.25 nm (figure 6.13). Nous observons que ce sont exactement les
mémes configurations que précédemment qui sont les plus stables. En revanche, les
différences de stabilité sont assez importantes en particulier pour les petites tailles.

On remarque que, pour p = 6.25, la configuration « vortex 2 » devient pres-
que stable que les configurations déja citées pour des tailles supérieures & 1 ym
(figure 6.13). En revanche, les autres structures sont toujours aussi défavorisées,
sauf peut-étre « hexagone 2 » pour la pas de 6.25 et pour une taille de 1.5 pm.
Les configurations présentant un vortex en leur centre sont donc préférentiellement
adoptées par le systéme pour cette gamme de taille, comme ’avait déja observé
expérimentalement Tonomura sur une particule de cobalt triangulaire de 300 nm
[99]. 11 ressort aussi de cette analyse que les structures présentant un maximum de
domaines dont ’aimantation est le plus paralléle possible au bord sont favorisées.
Cela est dii & I’énergie démagnétisante, qui défavorise les structures dont les ai-
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FiG. 6.12: Rapport A’}V pour p=17.8 nm pour le cobalt.

mantations ne sont pas paralléles & une surface oil & un bord. Sont naturellement
défavorisées les structures présentant un trop grand nombre de domaines, ou trop
de domaines avec des aimantations suivant des directions trop écartées. Il faut ce-
pendant remarquer que l’appellation de domaines est ici un peu abusive. En effet,
dans ce type de structures, les angles entre les aimantations d’un domaine & ’autre
sont de 60° & 120°. Nous sommes certainement en présence de parois de Néel, qui
sont des parois chargées et qui sont donc plus étendues que des parois de Bloch.
La structure en domaines & I’équilibre d’objets triangulaires est certainement une
structure proche de l'une de nos structures de plus basse énergie, sans toutefois
étre une copie conforme de 'une d’entres elles.

Je présente page 130 sur les figures 6.14 et 6.15 les résultats obtenus pour le
fer, qui sont assez similaires & ceux du cobalt. Néanmoins on note que pour la taille
de 250 nm la configuration « hexagone » a une énergie trés élevée pour p = 7.8
nm et trés basse pour p = 6.25 nm. Cette différence doit étre due au fait que le
pas p = 7.8 constitue une limite pour ce calcul dans le cas du fer.

Il est intéressant de noter que la configuration « hexagone » a une énergie assez
élevé pour le pas p = 6.25, pour les deux matériaux et pour la taille de 1.75 pum,
alors que cette configuration est celle d’énergie minimale pour le pas p = 7.8, pour
les deux matériaux.

En conclusion, il n’y a pas de grande différence entre les deux matériaux. Cette
faible sensibilité aux parameétres est certainement due au fait que ces éléments ont
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Fia. 6.13: Rapport A’}V pour p=6.25 nm pour le cobalt.

des longueurs d’échanges voisines. Or c’est la seule longueur d’échelle qui compte
dans cette simulation. D’autre part, les structures qui ont été considérées sont assez
peu différentes, énergétiquement parlant pour des tailles de 1.75 um. Cela signifie
que nous décrivons peut-étre correctement le systéme. Il se peut aussi, que les
simulations deviennent trés sensibles & la portée infinie de l'interaction dipolaire.
Dans ce cas, la précision numérique des calculs devient fondamentale afin de ne
pas tronquer par erreur (ou par maladresse) le calcul.
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FiG. 6.14: Rapport Afv pour p=17.8 nm pour le fer.
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Fi1G. 6.15: Rapport AZ}V pour p=6.25 nm pour le fer.
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6.1.3 Comparaison entre le calcul et les expériences

Il faut tout d’abord signaler que les calculs ont été motivés par des résultats
expérimentaux préliminaires encourageants obtenus sur des structures triangulai-
res. Les configurations magnétiques que nous avons choisi de modéliser sont donc
initialement inspirées de ces résultats, en particulier les configurations « vortex »
et « trivortex », inspirées de la structure complexe du triangle de la figure 6.5.
Nous avons ensuite cherché des configurations préservant la symétrie d’ordre trois,
laquelle pourrait créer des sous-structures dans les pointes, et qui auraient un ou
plusieurs vortex. Seules les structures avec un seul vortex sont stables: expérimen-
talement, aucune structure ressemblant & la structure « trivortex » n’a pu étre
observée.

Nous observons expérimentalement que, au moins jusqu’a 1 um, la structure
la plus stable est la structure dite « vortex ». Concernant les triangles de 'image
6.5, il est difficile de dire si le vortex est 1’état le plus stable pour des triangles de 2
et 4 ym de coté, ou bien si la différence de taille entre les cotés est suffisante pour
stabiliser une structure normalement instable. Néanmoins, mis & part le triangle de
structure plus complexe, les triangles de I'image 6.5 semblent adopter une structure
magnétique semblable & celle appelée « vortex 1» au paragraphe 6.1.2 et schématisé
sur la figure 6.8.

Sil’on regarde maintenant le triangle de 'image 6.6, deux types de subdivisions
semblent possibles dans les pointes. Le centre ressemble & une structure « hexa-
gone »; ce triangle semble donc mélanger les structures « hexagone» et « hexagone
1 ». Ce triangle étant plus régulier que ceux de l'image 6.5, nous pouvons sug-
gérer que la structure la plus stable pour des triangles de cette taille est de type
« hexagone », avec une incertitude sur l'orientation des domaines dans les pointes.

Les simulations effectuées nous permettent de retrouver les grandes tendances
observées expérimentalement. Les structures les plus stables sont celles possédant
un vortex au centre et des aimantations paralleles aux bords. Les structures en
domaines plus complexes ne deviennent stables que pour des tailles suffisamment
grandes, c’est-a-dire a partir de 1.5 pym. Par exemple, la structure « hexagone 2 »
devient énergétiquement trés proche des trois configurations les plus stables pour
une taille de 1.75 pym et plus.

6.1.4 Conclusion

En conclusion, nous pouvons dire que cette étude a montré la richesse des
configurations en domaines dans un triangle équilatéral lorsque la longueur du coté
du triangle varie. Cette richesse est due en partie a 'incommensurabilité entre la
symétrie d’ordre trois et les domaines & 180 degrés dans le cobalt. Celle-ci crée en
effet une certaine frustration géométrique qui conduit & la stabilisation d’état en
forme de vortex.

Des résultats différents pourront certainement étre obtenus en utilisant une
couche épitaxiée pour laquelle ’anisotropie est controlée. Il serait ainsi intéressant
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de regarder la compétition entre une symétrie cubique et une symétrie d’ordre
trois dans un triangle. Récemment, Yu et al. [101] ont regardé les configurations
magnétiques dans une structure micronique en forme d’aiguille, dans une couche
de Fe(110) (anisotropie planaire uniaxiale). Au sommet, ils ont observé des struc-
tures avec des domaines de fermetures qui laissent & penser que, dans le cas d’une
anisotropie cubique, une frustration géométrique pourrait étre observée.

En ce qui concerne les simulations, des études de minimisation d’énergie seront
évidemment nécessaires pour achever ce travail. Toutefois, comme dans toute con-
frontation entre simulation et expérience, les défauts de surface ainsi que la qualité
cristallographique de la couche peuvent, & eux seuls, modifier suffisamment les
états d’énergie pour rendre la comparaison des observations et des calculs délicate.

6.2 Etude de lignes de FePd

Nous nous sommes intéressés a la réalisation de nanostructures dans un alliage
de fer-palladium (FePd) épitaxié, fabriqué au CENG par I’équipe d’Alain Marty
[102, 103]. Cet alliage croit dans la structure L1y (type CuAu(I)), qui consiste
en un plan d’atomes de fer alternant avec un plan d’atomes de Palladium (voir
figure 6.16). Le réseau de sites est un réseau cubique a faces centrées. Suivant les
conditions de croissance (vitesse d’arrivée des atomes, température du substrat),
I’anisotropie magnétique, qui se développe naturellement suivant 1’axe ¢ est plus
ou moins forte. Pour les échantillons utilisés ici, 'axe ¢ est perpendiculaire au
plan de la couche. On est donc dans une situation de film mince & anisotropie
perpendiculaire. Ce type de couche, présentant d’énormes potentiels d’application
dans le domaine de ’enregistrement magnétique, a été massivement étudié.

Pd
c=3.72 A

a=b=3.85 A

F1G. 6.16: Structure cristalline L1y de lalliage de FePd. Le paramétre de maille
dans le plan a est de 8.85 A et celui hors du plan ¢ de 3.72 A.

La figure 6.17 présente une courbe d’aimantation typique des échantillons de
FePd. Les couches & aimantation perpendiculaire de ce type présentent des cour-
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bes d’hystérésis typiques des systémes dits & bulles et bandes. Le processus de
retournement de l'aimantation commence d’abord par la nucléation d’une bulle,
d’aimantation opposée & celle des autres domaines, et dont la taille caractéristique
est de l'ordre de la longueur dipolaire. Ensuite, a partir de cette bulle, un domaine
grossit et prend la forme d’une bande dont la largeur est fonction du champ et de
I’épaisseur de la couche [104]. Récemment, des mesures de MFM sous champ sur
des couches minces de FePd, réalisées par O. Klein au LSI, ont confirmé que ce
scénario était aussi valable pour des couches minces d’épaisseur faible.

15 -

—— Hperp
Hplan

1 C
LI

F1aG. 6.17: Courbe d’aimantation mesurée par VSM sur une couche de FePd déposée
sur MgO. Le champ a été appliqué dans le plan de la couche (courbe en gris) et
perdendiculairement & ce plan (courbe en noir).

Le fer-palladium présente & rémanence une structure en serpentin similaire &
celle des grenats ferrimagnétiques. La largeur des domaines est fonction de 1’épais-
seur de la couche [103]. La figure 6.18 présente la loi de variation, mesurée expéri-
mentalement par MFM, de la taille des domaines en fonction de ’épaisseur de la
couche.

Elle atteint un minimum de 70 nm pour une épaisseur de la couche de 30 nm.
Nous avons travaillé sur des couches de 2 épaisseurs différentes, 18 nm et 30 nm.
Le facteur de qualité correspondant est de 0.8 pour la couche de 18 nm d’épaisseur
et 1.6 pour celle de 30 nm. Dans le second cas, ’anisotropie magnétocristalline
force I'aimantation de la couche dans la direction perpendiculaire & la couche,
nous assurant une composante de ’aimantation dans le plan nulle.
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FiG. 6.18: Courbe de variation de la taille des domaines en fonction de l’épaisseur
du film de FePd dans une structure L10, d’aprés la thése de V. Géhanno [103].

6.2.1 Objectifs

Notre objectif était d’observer l'influence de la réduction de dimension latérale
sur 'organisation des domaines. En particulier, jusqu’a quelle largeur la structure
en serpentin est-elle préservée? En-dessous de cette largeur critique, quel type de
structure obtient-on? La période augmente-elle?

Si la largeur d’une ligne est réduite jusqu’a une taille de ’ordre de quelques
largeurs de domaines, la configuration de ces derniers risque d’étre perturbée. On
peut s’attendre a trouver des domaines orientés suivant ’axe de la ligne, ou per-
pendiculairement & cet axe.

Des études ont déja été réalisées sur des structures lithographiées dans du
cobalt épitaxié, un matériau & aimantation perpendiculaire [104]|, par Hehn et
al. [95]. Le cobalt épitaxié (dont l’axe ¢ est perpendiculaire au plan de la couche)
[104], posséde lui aussi, & partir d’épaisseurs de 50 nm, un axe de facile aimantation
perpendiculaire. Hehn et al. ont gravé des carrés de 500 nm de c6té dans des couches
de cobalt dont 1’épaisseur varie de 25 nm & 150 nm. L’observation de ces carrés
par microscopie & force magnétique montre I'importance de la taille des domaines
magnétiques sur les configurations de domaines observées; cette longueur d’échelle
permet en effet d’expliquer les différentes structures magnétiques observées, en
particulier le passage d'une forme d’haltére (& 150 nm) a une forme de bande (3
50 nm) puis a une structure en anneaux concentriques (& 25 nm).
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6.2.2 Reésultats
Couche de 30 nm d’épaisseur

Nous avons réalisé, par lithographie électronique, lift-off et gravure ionique,
comme expliqué a la section 4.4.3, des lignes de 100 pym de long et de largeur
variable.

e Lignes dans I’état vierge

— Image d’une couche continue (« bulk »)

s

FiG. 6.19: Image d’une couche de fer-palladium non gravée. La structure magnéti-
que en serpentin est clairement visible.

— Image du rectangle de contrdle

Pour vérifier que la gravure n’endommageait pas la structure caractéristique
en serpentin dans le FePd, nous avons réalisé sur la méme couche que celle
sur laquelle ont été réalisées les structures présentées plus loin, une zone
rectangulaire de 100 pym par 150 pum. L’image 6.20 a été prise au centre
de ce rectangle pour éviter tout effet de bord. Nous pouvons constater que
I’arrangement en serpentin semble bien conservé. D’autre part, la période des
domaines mesurée sur cette figure est bien de 140 nm. La gravure ionique
n’a donc pas abimé notre couche.

— Ligne de 5 pm de large

Sur la ligne de 5 pm de large présentée a la figure 6.21, I’anisotropie de forme
ne semble pas avoir d’effet important sur la structure en domaine au centre
de la ligne (figure 6.22b). En particulier, 'isotropie de direction d’orientation
des domaines est conservée, comme sur une couche continue. En revanche, sur
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F1a. 6.20: Image du rectangle de contréle dans la couche gravée de fer-palladium.
La structure magnétique en serpentin est clairement visible.

0 8 um
F1G. 6.21: Ligne de 5 um de large. La période de 140 nm semble bien conservée.

bord de la ligne

F1G. 6.22: Image effectuée sur le coté (image de gauche) et au centre (image de
droite) de la ligne de 5 pm présentée a la figure 6.21.
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les bords (figure 6.22a), les domaines semblent s’orienter préférentiellement
perpendiculairement au bord de la ligne.

— Ligne de 1 ym de large

| |
0 2 ym
F1G. 6.23: Ligne de 1 um de large. La période de 140 nm semble ici encore bien
conservée.

Sur une ligne de 1 pym de large, les domaines semblent de plus en plus s’an-
crer perpendiculairement au bord. L’anisotropie de forme contraint donc les
domaines & se mettre perpendiculairement au bord.

— Lignes de largeur inférieure a 1 ym

FiG. 6.24: Ligne de 0.4 micron de large. La période de 140 nm semble bien con-
servée. On observe également ’ancrage des parois a 90° par rapport au bord de la
ligne.
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La figure 6.24 présente une image réalisé sur une ligne 0.4 pym de large. L’an-
crage perpendiculaire est encore plus important sur cette ligne que sur les
précédentes. Cela renforce & notre avis le sentiment que, pour minimiser 1’é-
nergie dipolaire, les parois s’orientent préférentiellement perpendiculairement
aux bords de la ligne.

Sur le bord de la ligne de la figure 6.24, un contraste d’origine magnétique
apparait. Il est presque partout opposé au domaine symétrique par rapport au
bord de la ligne (voir bord droit sur la figure 6.24). L’origine de ce contraste
peut étre attribuée aux lignes de champ du domaine situé au bord et qui
bouclent sur le coté de la couche (voir figure 6.25). Sur certaines images on
observe le contraire (voir figure 6.23).

sens de déplacement

interaction
nulle

interaction
attractive
interaction
répulsive
force ressentie
Domaine
T Opposé

w u

contraste
résultant

Fi1G. 6.25: Ezplication possible de l'origine du contraste asymétrique observé parfois
auz bords des lignes.
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Nous expliquons ces différences de la maniére suivante : nous avons travaillé
avec plusieurs pointes. Certaines devaient présenter sur I'un des bords d’at-
taque un domaine d’aimantation opposée a I’aimantation de la pointe (voir
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figure 6.25). Lorsque le bord d’attaque présentant ce domaine opposé arrive
sur le coté de la ligne, il subit l'influence du champ de fuite. Lorsque la
pointe elle-méme arrive, elle subit une attraction contraire, qui vient s’op-
poser a l’attraction du domaine d’aimantation opposée. Le contraste tend
donc alors & s’annuler. Puis la pointe arrive au-dessus de la ligne et subit
I'influence du domaine, qui est du méme signe que celle subit précédemment
par le domaine opposé de la pointe. Le contraste est donc le méme de part et
d’autre du bord de la ligne quand le domaine d’aimantation opposée arrive
en premier.

N>

>

L

AT A
o A g

77

B

a~

Fi1G. 6.26: Trois lignes de 0.4 um de large. La période de 140 nm semble ici encore
bien conservée.

La figure 6.26 montre trois lignes de 0.4 um de large. On s’apercoit qu’il y
a en fait trois directions préférentielles d’orientations des domaines, perpen-
diculairement & la ligne , parallélement ou & 45° (principalement sur la ligne
de droite de la figure 6.26). Certains domaines s’orientent d’abord paralléle-
ment, puis tournent de 90°. Ce comportement est peut étre une rémanence de
la structure en serpentin, les domaines choisissant toutefois les orientations
imposées par 1’anisotropie de forme.

-~

L |
0 2pum

Fi1G. 6.27: Ligne de 0.3 um de large. Les domaines s’arrangent selon une direction
oblique par rapport a l’aze de la ligne.

Les figures 6.27 et 6.28 montrent dans la ligne de 0.3 ym de large des domaines
magnétiques dont l’orientation tend & étre perpendiculaire par rapport a ’axe de
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Domaine hors
d’équilibre

0 3 uym
FiG. 6.28: Ligne de 0.3 um de large. Les domaines sont quasiment perpendiculaires
a Uaze de la ligne. Certains domaines sont beaucoup plus larges que d’autres.

la ligne(6.27). Les domaines de la figure 6.28 semblent quasiment perpendiculaires
a ’axe de la ligne. La tendance observée sur les lignes plus larges se confirme donc.
On remarque aussi sur cette figure que les domaines blancs sont plus larges que
la plupart des domaines noirs. Certains domaines noirs, montrés par des fleches
sur la figure 6.28, sont cependant beaucoup plus larges que les autres. Certains
domaines de la ligne sont peut-étre hors d’équilibre, par exemple les domaines
perpendiculaires. Les domaines plus larges agissent alors comme une compensation.

Le mécanisme qui se dégage est celui d’une diminution de I’énergie magnétosta-
tique de chaque domaine par un éloignement des domaines de méme signe plus loin
que si ces mémes domaines étaient alignés suivant ’axe de la ligne. Ainsi ’énergie
des poles est diminuée. L’orientation des domaines perpendiculairement a la ligne
pourrait étre di & ’accrochage des domaines sur des défauts causés par la gravure
sur les bords des lignes. La régularité de I’arrangement montré par la figure 6.28
ne penche cependant pas en faveur d’une telle hypothése.

La contribution de I’énergie de paroi a ’énergie totale ne doit pas étre négligée.
L’alignement perpendiculaire augmente le nombre de domaines, et par conséquent
le nombre de parois. Le gain d’énergie magnétostatique doit étre comparé a ’ac-
croissement de la contribution des parois & ’énergie totale.

En conclusion, il est possible de choisir une taille de ligne pour laquelle I’orienta-
tion préférentielle des domaines est perpendiculaire & ’axe de la ligne, phénoméne
qui pourrait étre judicieusement utilisé dans des mesures de transport.

e Autres structures lithographiées dans I’état vierge

Je vais maintenant présenter des résultats sur des structures lithographiées plus
compliquées. Sur la méme couche, de 30 nm d’épaisseur, nous avons aussi réalisé
des carrés, des rectangles et des triangles de tailles variables. Malheureusement, la
lithographie n’a pas été parfaitement réussie, et les structures n’ont pas la régularité
souhaitée. Néanmoins, les résultats présentés dépendent assez peu des défauts de
surface.

La figure 6.29 présente trois images prises sur a) un carré de 0.55 ym, b) un
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triangle équilatéral de 1.2 ym de coté et ¢) un rectangle de 1 pym par 0.4 pm. La
taille des domaines dans ces structures est tout a fait en accord avec la période de
140 nm des domaines & I’équilibre.

a)

b)

défaut a
la surface

F1G. 6.29: a) carré de 0.55 pm de coté. b) triangle de 1.2 um de coté. c) rectangle
de 1 x04 pm.

Sur le carré, contrairement aux travaux de Hehn et al. nous n’observons pas
de domaine en forme d’haltéres ou de cercles concentriques. Dans notre cas, les
domaines restent sous forme de quasi-serpentin. Cette différence vient du plus
grand facteur de qualité des couches de FePd utilisées ici. En effet, dans le cas
des expériences de Hehn et al., ’axe de facile aimantation n’est pas strictement
perpendiculaire au plan de la couche. L’aimantation a une composante planaire
qui permet d’expliquer la formation de domaines concentriques (la composante
planaire reste toujours paralléle au bord) ou en forme d’haltére.

Sur le triangle, les domaines joignent les cotés, se positionnant en arcs de cercle
centrés sur I'un des sommets du triangle, pour deux des sommets. Au troisiéme
sommet, la présence d'une excroissance a la surface (indiquée par une fleche sur la
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figure 6.29) semble déstabiliser cette région. On a alors un domaine qui longe le
coté.

Enfin, sur le rectangle, des structures qui ressemblent beaucoup a celles présen-
tes sur les lignes sont observées. La réduction de ’invariance translationnelle dans
cette structure par rapport a la ligne ne bouleverse pas fonciérement 1’arrangement
en domaines.

e Structure aprés désaimantation

Nous avons ensuite voulu regarder l'effet d’une désaimantation sur les lignes
présentées plus haut. La désaimantation a été réalisée, dans un électroaimant ca-
pable d’appliquer un champ de 1.8 kOe. Aprés une désaimantation perpendiculai-
rement au plan de la couche nous avons observé plusieurs phénoménes importants.
Nous avons d’abord regardé le rectangle de référence de 100 ym par 150 ym pour
déterminer si la couche était correctement désaimantée par ce processus. La fi-
gure 6.30 montre une image magnétique au centre de ce rectangle. Nous pouvons
constater que la structure en serpentin n’a pas été altérée par 'opération de désai-
mantation. La méthode utilisée pour désaimanter 1’échantillon ne semble pas avoir
induit d’aimantation & rémanence plus importante qu’aprés gravure.

F1G. 6.30: Centre du rectangle de référence aprés désaimantation.

La figure 6.31 montre une image effectuée sur trois ligne de 0.4 pum espacées
de 1 pum. Nous observons deux lignes polydomaines et une ligne monodomaine.
Des défauts dans la ligne du centre semblent avoir bloqué ’aimantation lors du
processus de désaimantation.

D’autre part, par rapport a I'image 6.26, les domaines des lignes polydomaines
semblent ne s’étre orientés que suivant deux directions, perpendiculairement et
parallélement & 1’axe des lignes. D’autre part, les domaines « up » et « down »
semblent avoir une taille relativement voisine, de l'ordre de 70 nm. Par endroits,
cependant, certains domaines « blancs » sur 'image ont une taille inférieure & la
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taille d’équilibre. Cette observation n’est peut-étre qu’un effet visuel induit par un
effet de pointe.

0 6 um
F1G. 6.31: Lignes de 0.4 um de large apres désaimantation perpendiculairement au
plan de la couche.

Nous avons aussi regardé une ligne de 0.6 pym, présentée a la figure 6.32. Cette
ligne est, elle aussi, monodomaine.

| |
0 2 ym

Fi1G. 6.32: Ligne de 0.6 um de large aprés désaimantation perpendiculairement au
plan de la couche.

En revanche, les lignes de 0.8 um et 1 ym de large, présentées a la figure 6.33,
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sont toutes polydomaines avec des périodes correspondant 4 la période & 1’équilibre.
La comparaison avec la figure 6.23 montre clairement que les structures obtenues
dans les couches a I’état vierge et apreés désaimantation se ressemblent.

0 2pum 0 2 ym

F1G. 6.33: Ligne de 0.8 pm (a gauche) et de 1 pm (a droite) de large aprés désai-
mantation.

Couche de 18 nm d’épaisseur

Le résultat le plus surprenant obtenu sur la couche de 18 nm d’épaisseur est
illustré sur la figure 6.34. On y voit trois lignes de 600 nm qui présentent chacune
trois domaines orientés leur axe. Pour confirmer l'origine magnétique du contraste
observé, nous avons dans un premier temps regardé sa variation en fonction de
la hauteur de vol de la pointe. Nous avons observé une diminution de l'intensité
du signal, lorsque la hauteur de vol est augmentée, mais pas de disparition du
contraste. Nous avons ensuite inversé ’aimantation de la pointe. Une inversion du
contraste noir-blanc observée alors nous permet d’affirmer que le signal observé est
effectivement d’origine magnétique. Le contraste supplémentaire sur les cotés des
lignes est dii aux lignes de champs qui s’y referment, et est expliqué sur la figure
6.35.

La différence avec la méme ligne dans une couche de 30 nm est imputée a la
taille des domaines. Pour une couche de 18 nm cette taille vaut 100 nm. Dans
ces conditions, I’ancrage perpendiculaire semble donc défavorable, la diminution
d’énergie magnétostatique n’étant pas suffisante par rapport & la contribution des
parois.
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Pointe « up » Pointe « down »
lignes lignes

| | |

0 8 um 0 8 um

Fi1G. 6.34: Trois lignes de 0.6 um de large. Les traits horizontauzr correspondent
G un changement de hauteur de vol. Les hauteurs de vol les plus basses sont en
haut des images. Entre les deux images l'orientation de l'aimantation de la pointe
a €té inversée. On distingue dans chaque ligne trois domaines qui sont paralléles
auz bords.
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Fi1G. 6.35: Coupe transversale d’une ligne de la figure 6.34. Interprétation de la
nature du contraste observé sur l’image 6.34.

Conclusion sur les expériences

L’originalité des résultats sur la couche de 30 nm d’épaisseur par rapport aux
expériences réalisées par Hehn et al. [95] vient du fait que le facteur de qualité de
cette couche est trés supérieure & 1. Dans I’étude de Hehn et al., la variation en
épaisseur s’accompagne d’une transition d’une aimantation presque perpendicu-
laire & une aimantation dont le profil est essentiellement planaire. Dans notre cas,
la réduction de taille latérale ne s’accompagne d’aucune modification visible de
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I'orientation de ’aimantation. Ainsi, il nous a été réellement possible de regarder
des structures de taille submicronique & partir de la méme couche mince. L’étude
réalisée ici sur les lignes est, en ce sens, une étude de 'effet de 1’anisotropie de
forme sur ’arrangement en domaines.

6.2.3 Simulations

Pour essayer d’interpréter les résultats de la section précédente, nous avons
utilisé la méthode de Courtin et al. [105]' pour modéliser les processus d’aiman-
tation dans des films & forte anisotropie perpendiculaire (Co, FePd, FePt). Ces
films présentent les des caractéristiques d’aimantation semblables, ainsi que des
réponses similaires & ’application d’un champ magnétique. Nous allons d’abord
rappeler les hypothéses du modeéle de Courtin et al., avant de 'appliquer au cas
qui nous intéresse.

Le principe de cette méthode consiste & considérer comme taille caractéristique
du systéme la taille d’une bulle, dite bulle critique, dg(h), ou h est I’épaisseur du
film. Cette bulle apparait au moment ol le champ devient inférieur au champ de
nucléation [106]. Pour une épaisseur de 30 nm, correspondant & celle du film sur
lequel nous avons effectué nos expériences, la taille de la bulle est de 39 nm [106].
On divise alors I’échantillon en cellules de taille dj.

Considérons maintenant deux bulles aimantées dans la direction opposée & celle
du film. Si elles ne sont pas en contact, I’énergie due aux parois de domaines est
20,80, ol Sy est la surface du cylindre. Si elles se touchent, cette énergie devient
ow(2Sy—S1) ou S7 est la surface de contact entre ces deux bulles. Cette diminution
d’énergie peut étre traduite dans un modéle simple pour un réseau carré ot chaque
cellule ¢ a pour taille dy * dy, I’aimantation valant n; = £1,:

1 8 i1 o
Bij = 50— mony) L%+ [ (i — 1)

représente 1’énergie d’interaction entre deux bulles 7 et 7 ; le premier terme repré-
sente ’énergie due aux parois et le second l'interaction dipolaire entre ces bulles.
Le hamiltonien décrivant complétement le systéme est :

= ——ZV li — j)min; — an (6.4)

ou

V= 8jix1/do — |E¥P(|li — j|)| si i#j (6.5)
0 sii=j :

et ot B représente le champ appliqué.
Le potentiel V' est approximé de la maniére suivante :

1. Je remercie Stéphane Padovani de m’avoir présenté ses travaux.
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TAB. 6.2: Valeurs des paramétres choisis pour les simulations.

V.| V_ | Ry | R_
1 05|15 4

Vi si O<|’L—]|§R+
v={ 1V si.  Ry<l|i—j|<R_ , (6.6)

0 autrement

ce qui revient & tronquer le terme dipolaire au deld de la distance R_.

Suivant 'article de Courtin et al., nous avons pris comme valeurs pour ces
paramétres les valeurs données dans le tableau 6.2:

La portée totale du potentiel V est donc de 4dy, ce qui équivaut a environ 160
nm pour une couche d’épaisseur 30 nm.

Dans 'ensemble canonique, la valeur moyenne de ’aimantation d’une cellule 2
est donnée par:

A M2d2h
(i) = tanh (7,@}0 AZ), (6.7)
Ai =) V(k)nik + B, (6.8)
k
ce qui, pour un rapport Vi /kp = 10° correspond en fait &:
o signe(A;) si Ay #£0
= { Choix aléatoire si A; =0 (6.9)

C’est la définition d’un réseau de neurone de Hopfield [105].

A partir de ce modéle, nous avons simulé ’état vierge de nos fils de FePd. Des
conditions au bord périodiques aux deux bouts du fil ont été posées pour simuler
des fils de 100 pgm de long, alors que nous travaillions avec 256 cellules. Nous avons
imposé des conditions aux bords fixes suivant I’autre dimension. Nous avons obtenu
les résultats de simulations présentés sur la figure 6.36.

Nous constatons tout d’abord que, pour les grandes largeurs correspondant aux
cas (a) et (b) de la figure 6.36, la structure en serpentin est trés peu perturbée au
centre. Au niveau des bords, les domaines s’accrochent plutét perpendiculairement.
Ces résultats correspondent aux observations expérimentales. Le modéle proposé
par Courtin et al. apparait donc comme une bonne représentation de la réalité.
Les simplifications effectuées, telles que la réduction de la portée de l'interaction
dipolaire, ne semblent pas induire de grandes modifications dans la structure &
I’équilibre des domaines.
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(e) AN =

(f) E g B R s B Pt R
(9) b e e § gty i Tty o et

F1G. 6.36: De haut en bas : calcul effectué pour (a) 70*dgy (b) 50%dy,(c) 30*dy,(d)
20*(10,(8} 15*d0,(f) 12*d0,(g) 8*d().

Au fur et & mesure que 'on réduit la largeur de la ligne, la structure en ser-
pentin est de plus en plus perturbée. A partir de (d), cette structure disparait
complétement. Nous observons alors ’apparition de deux directions privilégiées
d’orientation des domaines: les domaines s’orientent parallélement ou perpendicu-
lairement & ’axe de la ligne. Pour les tailles les plus petites, les domaines s’orientent
préférentiellement perpendiculairement a la ligne.

En second lieu, la périodicité des domaines up et down est conservée au cours
de la diminution de taille jusqu’a des tailles latérales de 8dy et moins. Cette con-
servation signifie que l’anisotropie de forme ne perturbe que 'ordonnancement des
domaines, et non leur taille. En revanche, les conditions d’équilibre des domaines
up et down restent inchangées.

Il faut cependant remarquer que la simulation (g) n’a pas exactement les mé-
mes caractéristiques que I'image de la figure 6.27. En particulier, les domaines sont
moins perpendiculaires a la ligne en (g) que sur 'image expérimentale. Il est pos-
sible que cette différence soit due & des anisotropies induites par des rugosités a
la surface de la ligne ou sur les bords de la ligne, qui piégent les domaines dans
certaines configurations et dont la simulation ne peut rendre compte.
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6.2.4 Conclusion

En conclusion de cette étude sur les lignes de FePd, nous pouvons dire que nous
avons pu retrouver, grace aux travaux de Courtin et al. les observations faites par
microscopie a force magnétique. Nous pouvons ainsi décrire le comportement d’un
matériau & anisotropie perpendiculaire jusqu’a des tailles latérales de 300 nm.

Ces lignes de FePd constituent un systéme idéal pour la mesure de la résistance
de parois magnétiques, puisque nous sommes capables de fabriquer un systeéme
ol les parois ont une géométrie contrélable. La ligne de 300 nm de large semble
particuliérement adaptée aux expériences de transport, si I’on part d'un systéme
dont la configuration des domaines & 1’équilibre est en serpentin. Nous avons d’autre
part observé que cette configuration en serpentin était trés stable, puisqu’au centre
des fils de 10 microns, les domaines semblaient encore s’ordonner de cette fagon. Ce
résultat est trés intéressant pour des mesures sur des structures de grandes tailles
(telles que celles présentées a la section 7.2.4). Cela signifie que l’anisotropie de
forme n’est importante que pour des structures de tailles relativement faibles.

6.3 Conclusion des études micromagnétiques

Nous nous sommes attaché, au cours de cette étude sur les phénoménes micro-
magnétiques, a travailler en paralléle sur les parties expérimentales et théoriques.

Dans 'étude sur les triangles, nous avons pu observer la grande stabilité des
structures en vortex. Expérimentalement, ces structures ont été observées jusqu’a
des tailles de 3 pm. Les triangles semblent donc, & cause de leur symétrie d’ordre
trois, induire une frustration géométrique qui stabilise ces vortex. Nous pensions
initialement, & cause des images de la figure 6.5, que le cofit énergétique associé
aux vortex leur serait défavorable pour des cotés de grandes tailles. Nous n’avons
pas pu mettre en évidence ce phénoméne par les simulations. Il en ressort que la
formation de sous-structures dans les pointes n’est pas plus avantageuse que la
présence d’un vortex.

Le travail sur les lignes de fer-palladium était motivé, en partie, par 'intérét
que nous portions a ce systéme pour ’étude de la résistance des parois magnéti-
ques. Nous voulions observer ’organisation en domaines dans des lignes de tailles
comparables a celles que nous utilisons pour nos mesures de transport.
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Chapitre 7

Résultats

Ce chapitre traite des résultats obtenus dans ’expérience de mesure de la rési-
stance d’une paroi magnétique. Dans la section 7.1.1, les résultats de microscopie
a force magnétique seront présentés et discutés. En particulier, nous essayerons de
les relier aux connaissances actuelles du micromagnétisme. Les résultats de micros-
copie de Lorentz seront présentés & la section 7.1.2.

Enfin, les mesures de magnétorésistance seront abordées 4 la section 7.2. Nous
présenterons les résultats obtenus sur des fils de cobalt, de fer épitaxié et de man-
ganite. Par ailleurs, nous présenterons des mesures réalisées dans une couche de
fer-palladium dont les domaines sont naturellement alignés. Cette mesure nous a
permis de vérifier certains aspects du modéle de Lévy.

7.1 Imagerie magnétique

Je présente ici les résultats obtenus sur le systéme utilisé plus loin pour la
mesure de la résistance induite par une paroi magnétique. Nous avons observé
I’ensemble constitué d’un carré, d’une ligne et d’un rectangle (schéma figure 4.2)
par MFM et par microscopie de Lorentz.

7.1.1 MFM sur la ligne

Les mesures de MFM présentées ici ont été réalisées avec Y. Samson du DRFMC/SP2M
au Centre d’Etude Nucléaire de Grenoble.

La structure que nous avons observé a été fabriqué par lift-of de 50 nm de cobalt
et protégé par 5 nm de titane. La figure 7.1 présente I'image obtenue en champ nul
sur un échantillon magnétiquement vierge, c’est-a-dire qui n’a été soumis a aucun
champ magnétique. La pointe est aimantée suivant son axe longitudinal, c’est &
dire perpendiculairement au plan de I’échantillon.

Dans un film d’épaisseur 50 nm = 15.61/A/ K, (A est la constante d’échange
et K, la constante d’anisotropie), les parois stables sont des parois de type Bloch
asymeétrique. Toutefois, ce résultat n’est valable que pour des couches minces ; dans
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lpm

"' R B

Fig. 7.1: Image MFM de d’une ligne de 4 um de long, réalisée sur une couche
Ti(5 nm)/Co(50 nm)/SiOz. La ligne n’avait subi aucun traitement magnétique.
La pointe était aimantée perpendiculairement au plan de la couche.

notre cas, les parois peuvent étre de nature différente puisque ’on travaille sur une
ligne.

Sur la figure 7.1, les domaines magnétiques dans la ligne semblent téte-béche.
On peut remarquer que les zones noires et les zones blanches semblent faire un
angle avec ’axe longitudinal de la ligne. Si on suppose que ces zones de transition
« noire-blanche » correspondent aux parois entre les domaines, alors les parois
sont inclinées ce qui permet de réduire I’énergie démagnétisante associée aux deux
domaines téte-béche. Les parois ressembleraient alors & des parois chargées. En
revanche, le contraste observé au MFM est plus difficile & expliquer.

McMichael et al. [107] ont étudié numériquement dans un modéle bidimension-
nel une paroi entre deux domaines téte-béche. Ils ont proposé deux structures, une
appelée « transverse » et autre appelée « vortex », qui sont schématisées a la
figure 7.2. 11 est possible que la structure observé ici corresponde & une paroi de
type vortex, puisque celle-ci n’est pas perpendiculaire & ’axe de la ligne.
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Fi1Gg. 7.2: Schéma des deux géométries de paroi obtenues par simulation par Mc-
Michael et al. [107] pour une ligne dans laquelle les domaines sont téte-béche. La
ligne est vue de dessus. a) géométrie transverse ; b) géométrie vortex.

Nozaki et al. [108] ont regardé les parois magnétiques dans des fils infiniment
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longs de cobalt pour des épaisseurs de 40 et 70 nm et pour des largeurs de 0.33
pm et plus. Ils trouvent, a la fois expérimentalement et par simulation, que les
longueurs des parois sont beaucoup plus grandes que celles attendues. Dans un fil
de cobalt de largeur et d’épaisseur voisines du nétre, ils ont trouvé des longueurs
de paroi de 1ym. D’autre part, les simulations de d;gz effectuées par Nozaki et al.
[108] montrent une cartographie de champ de fuite qui ne semble pas correspondre

4 nos observations par MFM.

Au vue de cette premiére mesure et des connaissances actuelles sur les parois
téte-béche, la structure que nous observons par MFM est difficile a interpréter.
Nous avons effectué d’autres mesures sur un autre échantillon aprés avoir fait
subir a cet échantillon une désaimantation.

Je présente maintenant des images réalisées sur une structure identique ayant
subi une désaimantation. Le champ appliqué était de 1 T, supérieur au champ
nécessaire pour saturer une ligne de cobalt perpendiculairement & son axe. La
figure 7.3 montre une ligne désaimantée dans le plan, le champ magnétique étant
orienté parallélement & la ligne.
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Fi1G. 7.3: Image MFM (pointe orientée perpendiculairement au plan) d’une ligne
similaire a celle présentée a la figure 7.1, aprés désaimantation dans le plan, par-
alléelement a la ligne. Les domaines magnétiques sont bien visibles dans le carré et
le rectangle, mais pas dans la ligne. Dans le rectangle, une paroi « cross-tie » est
bien visible.
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Sur cette image, on distingue parfaitement des domaines dans le carré et dans
le rectangle. Dans le rectangle, nous sommes en présence d’une paroi dite « cross-
tie ». Un schéma d’une paroi de ce type est montré a la figure 2.7 (chapitre 2).
Le contraste s’explique aisément en imaginant que ’on a deux domaines aimantés
& 180° suivant ’axe longitudinal du rectangle. Entre ces deux domaines se trouve
une paroi « cross-tie ». Les domaines dans le carré ont un sommet commun mais
celui-ci n’est pas situé au centre du carré, ce que ’on attendait. La désaimantation
pourraient ne pas avoir été poussée assez loin, ce qui expliquerait cette légeére dis-
symétrie. Une autre possibilité est que la présence d’un défaut bloque les domaines
dans cette configuration. En revanche, la ligne semble monodomaine. En effet, on
apercoit au début de la ligne, du coté du rectangle, ce qui semble étre une paroi, et
du cote du carré, une autre paroi de contraste opposé. On observe dans ce domaine
de légeres fluctuations d’aimantation qui ressemblent & des « ripples » comme en
microscopie de Lorentz.

Si I’'on compare cette image a celle de la figure 7.1, le contraste est frappant.
Cette derniére ne montre quasiment aucun domaine dans le carré et des domaines
trés contrastés dans la ligne. Nous pensons que 1’état vierge observé sur la ligne de
la figure 7.1 est une conséquence de la texture de la ligne et de la taille des grains.
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Fi1a. 7.4: Image MFM (pointe orientée perpendiculairement au plan) de la méme
ligne que celle présentée a la figure 7.3, aprés désaimantation dans le plan, mais
cette fois perpendiculairement o la ligne. Les domaines magnétiques sont bien vi-
sibles dans le carré, mais pas dans la ligne.
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7.1 Imagerie magnétique

La figure 7.4 présente la méme ligne, mais aprés une désaimantation dans le
plan, perpendiculairement & la ligne. La structure en domaines du carré n’est que
légérement modifiée ; les domaines sont plus petits. En revanche, celle du rectangle
est complétement différente, puisqu’aucun domaine n’y est observé. Les 1égers con-
trastes distingables dans le rectangle sont dus & des défauts de surface, visibles sur
I'image topographique. Il semble aussi que ’on puisse distinguer des « ripples ».

La figure 7.5 présente la méme ligne que la figure 7.4 mais & une échelle plus
grande. Sur cette image, les domaines dans le rectangle sont bien visibles. Ils sont
positionnés aux extrémités du rectangle dans ’axe longitudinale. L’aimantation
dans le rectangle, aprés désaimantation suivant I’axe longitudinal, est orientée sui-
vant cet axe. Pour diminuer les charges de surface, des domaines se forment &
chaque extrémité du rectangle et en suivent les bords.

'™

Fi1G. 7.5: Méme image que 7.4, mais G une échelle plus grande. On apergoit les
domaines de fermeture aux deux extrémités du rectangle.

En conclusion, I’état vierge de la ligne et 1’état aprées désaimantation n’ont stric-
tement rien en commun. Seules des études de microscopie sous champ permettrait
d’appréhender le comportement d’une ligne comme la nétre.
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7.1.2 Microscopie de Lorentz

Des expériences de microscopie de Lorentz ont été réalisées' sur une structure

de géomeétrie assez similaire & celle étudiée pour les mesures de résistance de parois
(voir figure 7.8).

Nous voulions observer par cette technique les processus de retournement de
I'aimantation. En particulier, nous voulions savoir combien de parois pouvaient étre
créées dans la ligne au cours d’un cycle d’hystérésis. Nous voulions aussi observer
I'influence du carré et du rectangle sur la propagation potentielle d’une paroi.

Comme toute mesure de microscopie électronique en transmission, la micros-
copie de Lorentz nécessite des échantillons préparés spécialement. Il s’agit dans
notre cas de couches de silicium recouvertes de nitrure de silicium (Si3/Ny4). Par
lithographie optique et gravure chimique, une fenétre de 100 ym par 100 pm est
réalisée dans le silicium. Un schéma en coupe d’une telle fenétre est montré sur la
figure 7.6.

SigNy

/ \ Silicium

Fi1G. 7.6: Vue en coupe d’une fenétre préparée pour la réalisation des échantillons
pour la microscopie de Lorentz.

La réalisation de nanostructures sur cette fenétre se fait suivant le méme pro-
cessus que celui présenté & la section 4.4.3. Le dessin doit simplement étre réalisé
sur la fenétre de nitrure de silicium, ce qui est assez simple car les fenétres ont un
contraste plus sombre au microscope a balayage.

En microscopie de Lorentz?, on utilise un microscope électronique & transmis-
sion (TEM) pour produire un faisceau d’électrons ayant une énergie compris entre
100 keV et 200 keV pour les TEM classiques. Les électrons sont défléchis par la
force de Lorentz Fj:

Fr = Qe(ve ’ B),

ol g, est la charge de ’électron, v, sa vitesse et B le champ magnétique. Seule la
composante du champ magnétique perpendiculaire & v, agit sur les électrons. La
force F; doit étre intégrée sur toute la trajectoire des électrons. Il est important de
noter que le champ de fuite participe aussi au contraste.

1. Je remercie Rachael Pickford d’avoir contacté Rafal Dunin-Borkowski pour lui demander de
réaliser ces mesures.

2. On pourra se reporter & l’article de J. Chapman [109] pour une présentation plus détaillée
de la microscopie de Lorentz.
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7.1 Imagerie magnétique

Dans le mode de Fresnel, mode utilisé pour réaliser les images présentées par la
suite, les domaines uniformément aimantés défléchissent les électrons si leur aiman-
tation est perpendiculaire & v,. Si I’on défocalise le faisceau, 'intensité augmente
ou diminue au niveau des parois (voir figure 7.7). On détecte de cette facon la
présence de parois.

Electrons

Magnetic
sample

— e Intensité recueillie

FiGg. 7.7: Schéma de principe du fonctionnement d’un microscope de Lorentz en
mode Fresnel. Dans l’intensité recueillie, les parois apparaissent par contraste par
rapport au niveau moyen.

De plus, dans les échantillons polycristallins, il est possible d’observer une fluc-
tuation de I’aimantation, appelée « ripple ». Ces « ripples » sont toujours dirigées
perpendiculairement & la direction de ’aimantation moyenne d’'un domaine. Il est
donc possible d’en déduire la direction de 'aimantation dans un domaine. Cette
méthode a été utilisée pour déterminer ’orientation de I’aimantation sur les figures
7.8 et 7.9. La figure 7.8 présente une série de 6 images réalisées avec un champ
magnétique appliqué dans le plan de 1’échantillon, perpendiculairement & la ligne.

Le premier cliché est pris au champ H = 3379 Oe. Le carré est saturé dans la
direction du champ appliqué. En revanche, I’aimantation du rectangle au niveau
de la ligne n’est pas orientée dans la direction du champ. Ce phénomeéne pourrait
étre di a la présence des deux lignes, et n’étre que local, ’aimantation plus loin
dans le rectangle étant, elle, orientée suivant ’axe longitudinal de celui-ci.
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Fic. 7.8: FEzpérience de microscopie de Lorentz réalisée sur une structure
Carré+Ligne+Rectangle, constituée de Ti(5 nm)/Co(50 nm). Le champ magnéti-
que, indiqué sur les clichés, est appliqué dans le plan de I’échantillon, perpendicu-
lairement a la ligne. Au champ H=1032 Oe, une paroi s’est créée dans la ligne.

A partir de H = 1032 Oe, deux domaines orientés téte-béche apparaissent
dans la ligne. Nous faisons cette déduction grace a la présence sur un des bords
de la ligne d’un fort contraste foncé. La figure 7.10 explique ce contraste. A cause
de la qualité de 'image, il n’est pas possible d’apercevoir de 'autre coté de la
ligne le contraste clair qui devrait lui étre associé normalement en microscopie
de Fresnel. Riihrig et al. [110] ont déja rapporté 'observation d’une paroi téte-
béche. La normale & la paroi ne semble pas étre orientée selon l'axe de la ligne,
ce qui est en accord avec McMichael et al. [107], au moins pour les parois de Néel
asymétriques, et avec nos observations en champ nul. Au champ H = 468 Oe,
le contraste au centre de la paroi est plus prononcé. La paroi est localisée plus
prés du carré que du rectangle. On remarque que ’aimantation dans le carré a
tourné par rapport a son orientation & saturation d’un angle de 45°. L’aimantation
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Fic. 7.9: FExpérience de microscopie de Lorentz réalisée sur une structure
Carré+Ligne+Rectangle, constituée de Ti(5 nm)/Co(50 nm). Le champ magnéti-
que est appliqgué dans le plan de [’échantillon, perpendiculairement & la ligne. Au
champ H=-16 Oe, une paroi s’est créée dans la ligne.
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A
A

FiGc. 7.10: Explication du contraste observé au centre de la ligne pour le champ
aplligué de H = 1032 Qe. Les électrons sont déviés dans des directions opposées
dans les domaines téte-béche, ce qui explique le contraste noir sur les cotés de la
ligne.

du rectangle (tout du moins dans la partie visible) est, quant & elle, quasiment
orientée dans la direction de la ligne. La rotation de ’aimantation dans ces deux
structures s’est fait dans des sens opposés provoquant ’apparition d’une paroi dans
la ligne. Aprés désaimantation perpendiculairement & la ligne, ce phénomeéne ne
s’est pas produit.

Au fur et & mesure que ’on diminue le champ, la rotation des aimantations du
carré et du rectangle s’accentue. La paroi semble, de plus, se déplacer légérement
vers le rectangle.

A H = 32 Oe, l’aimantation dans le carré est orientée dans la direction de la
ligne alors que celle du rectangle est déja orientée dans le sens opposé a la direction
initiale. A H = —259 Oe, les deux domaines d’aimantation téte-béche semblent
encore présents dans la ligne. Néanmoins, il est trés difficile de déterminer avec
précision la position de la paroi.

Enfin, & H = —5777 Oe, la structure ne semble pas encore étre saturée dans
le sens inverse. Il faut appliquer un champ d’environ 9 kOe pour saturer une ligne
perpendiculairement, ce qui correspond au champ le plus fort pouvant étre appliqué
sur le microscope.

Une séquence quasiment identique se passe lors de la suite du cycle d’hystérésis
(voir figure 7.9). Les domaines téte-béche apparaissent relativement plus tard (H=
16 Oe)et perdurent tout le long du cycle. La différence de champ d’apparition de
la paroi est trés grande. De plus, au vu des figures 7.8 et 7.9, la paroi qui se forme
dans la ligne semble changer d’orientation entre 1’aller du cycle d’hystérésis et le re-
tour. Les parois entre des domaines téte-béche étant asymétriques, un changement
d’orientation quand le champ appliqué est inversé n’est pas impossible.

Ces études de microscopie a force magnétique et de microscopie de Lorentz nous
ont apporté beaucoup de renseignements sur ’aimantation de la ligne dans 1’état
vierge, dans 1’état désaimanté et sur le processus de retournement de ’aimantation.
Il est d’abord important de signaler que les parois entre des domaines tétes-béche
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sont des objets jusqu’ici trés peu étudiés. Cependant, dans les pistes magnétiques
destinées & ’enregistrement magnétique a haute densité, les domaines sont aussi
orientés téte-béche, et le signal est donné par la paroi entre ces domaines. La
compréhension de ces objets présente donc un grand intérét.

L’état vierge, I’état désaimanté (explorés lors de l'expérience de MFM) et 1’état
sous champ présentent beaucoup de différences. Dans le premier cas, beaucoup do-
maines, avec des parois inclinées par rapport a I’axe de la ligne sont présents. Dans
le second cas, la ligne est monodomaine aprés désaimantation parallélement & celle-
ci . Aprés désaimantation perpendiculairement & la ligne, on ne distingue pas non
plus de paroi. Dans le troisiéme cas, une seule paroi se forme, pour H=1000 Oe 3
I'aller du cycle et pour H=-16 Oe au retour du cycle. La dissymétrie d’apparition
est trés importante; elle est peut-étre due a la dissymeétrie de la géométrie. D’autre
part cette paroi est plus inclinée encore dans I'état sous champ que dans 1’état
vierge (20° par rapport a axe de la ligne, dans ’état vierge contre 50° par mi-
croscopie de Lorentz). La longueur de la paroi observée par microscopie de Lorentz
est trés grande. De plus la paroi ne semble que trés peu bouger sous l'influence
du champ. En revanche, l'orientation du champ magnétique perpendiculairement
a l’axe de la ligne et dans le plan favorise peut étre la création d’une paroi. L’ex-
périence n’a pu étre réalisée avec un champ magnétique orienté longitudinalement,
I’échantillon ayant été détruit en cours de manipulation.

La différence entre 1’état désaimanté observé par MFM et la microscopie de
Lorentz vient peut-étre de la différence entre les effets mesurés. Les parois entre des
domaines téte-béche sont des parois avec peu de champ de fuite ce qui expliquerait
I’absence de contraste au MFM. Au contraire, dans une expérience de microscopie
de Lorentz, les électrons sont sensibles a ’aimantation interne, ce qui expliquerait
la présence d’un contraste dans ce cas.

7.2 Mesure de magnétorésistance

Différentes mesures de magnétorésistance ont été effectuées, et vont étre pré-
sentées maintenant.

7.2.1 Mesure d’une ligne de cobalt
Mesure sur le premier montage

Les mesures de magnétorésistance sur le premier circuit, présenté a la figure
4.11 (paragraphe 4.4.2) ont été effectuées a température ambiante avec une bobine
4 air en configuration de Helmhlotz. La mesure du champ est faite a ’aide d’un
gaussmetre.

La figure 7.11 présente une courbe de magnétorésistance enregistrée avec le
champ appliqué parallélement & la ligne. A haut champ (au dessus de 125 G),
la résistance augmente de fagon réversible. Cette augmentation est probablement
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FiG. 7.11: Magnétorésistance longitudinale mesurée sur une ligne de cobalt polycri-
stallin de 30 nm protégé par 5 nm de chrome, préparé par le procédé de lithographie
présenté au paragraphe 4.4.2. Le champ est appliqué parallélement a la ligne.

liée & des anisotropies locales dues & la gravure. Ces anisotropies bloquent 1’ai-
mantation et il faut appliquer des champs plus intenses pour aligner en certains
points ’aimantation suivant la direction du champ appliqué. Or, dans le cobalt &
température ambiante, p|| est supérieure & p, . L’alignement & haut champ de ces
moments bloqués conduit donc & une augmentation de résistance. A bas champ, en
revanche, la résistance dépend de lhistoire magnétique de la ligne. L’arrangement
en domaines évolue visiblement, comme semble le montrer la variation continue
de résistance. Différentes contributions d’AMR pourraient s’ajouter pour donner
cette courbe.

Nous allons maintenant décrire les phénoménes qui se passent autour du champ
coercitif B, (voir figure 7.11). Quand le champ décroit en-dessous de B, les va-
riations de résistance sont linéaires car la ligne est mono-domaine. En revanche,
quand le champ augmente au-dessus de B, la résistance longitudinale devient plus
grande que lorsque le champ est diminué. Or, la derniére structure magnétique a
étre expulsée de la ligne avant la saturation doit étre une paroi de domaine. Donc,
I'excés de résistance, entre 1’aller et le retour du cycle, est attribué a la contribution
d’une paroi. Nous définissons deux résistances sur la figure 7.11: Ry, résistance to-
tale au champ critique B, et R, définie comme la différence de résistance obtenue
entre le champ croissant et le champ décroissant. Deux effets contribuent a R, :
la résistance de paroi et ’AMR. La résistance induite par la paroi est plus grande
que la contribution de ’AMR dans la paroi, car cette derniére est négative dans
notre géométrie. En effet, dans la paroi, I’aimantation locale est perpendiculaire
aux lignes de courant (au moins au centre de la paroi), alors qu’elle y est paralléle
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dans les domaines. L’AMR pour le cobalt vaut environ 1 % [48]. Or PAMR est
proportionnelle au cosinus carré de ’angle entre I’'aimantation et les lignes de cou-
rant. Sous '’hypothése d’une paroi de Néel, la contribution de 'AMR est estimée
en moyennant le cosinus carré de ’angle a 1/2. Nous arrivons alors a:

AMR,, = 1% < cos® 6 >= 0.5%. (7.1)

L’excés de magnétorésistance observé peut étre exprimé de la maniére suivante :

R, b
P = (GMR, — AMR,,) - 2
i (GMR,, Ry)- 2,

(7.2)
ol d, est la largeur de la paroi, d la longueur de la ligne et GM R, est la contribution
intrinséque de la paroi a la magnétorésistance. Pour une ligne de 200 nm de long
et une paroi de 15 nm de long, I'excés de magnétorésistance vaut :

GMR,, = 1.5%.

Plusieurs hypothéses ont été faites pour arriver & cette estimation. La premiére
concerne la structure de la paroi. Nous la justifions par 1’épaisseur du film et
le confinement de la ligne. La deuxiéme concerne la longueur de la paroi. Dans
ce cas, rien ne nous permet d’affirmer que la paroi, dans cette géométrie, ait la
méme longueur qu’une paroi de Néel dans du cobalt massif. Enfin la présence des
contacts perturbe certainement la configuration des domaines. La paroi s’accroche
vraisemblablement aux contacts et « gonfle » sous I'action du champ magnétique,
ce qui modifie sa forme. Pour toutes ces raisons, nous avons dessiné un nouveau
montage dans le but de disposer d’'une géométrie de mesure plus « propre ».

Mesure sur le deuxiéme montage

Je présente maintenant les mesures que nous avons effectuées sur le deuxiéme
montage (présenté figure 4.2). Les résultats suivants ont été obtenus sur une ligne
de cobalt de 50 nm d’épaisseur (protégé par 5 nm de titane), 250 nm de large et
4 pm de long. Cette ligne a été réalisé suivant le procédé présenté au paragraphe
4.4.3. Un exemple d’échantillon avant mesure est montré a la figure 4.17 (centre)
et a la figure 4.13a (vue d’ensemble). Les mesures de microscopie magnétique et de
Lorentz (présentées précédemment) ont été effectuées sur un échantillon similaire
et nous ont apporté des informations précieuses.

La procédure expérimentale suivie est la suivante. Nous avons d’abord saturé
la ligne suivant son axe longitudinal (pour étre au maximum de PAMR car a
température ambiante dans le cobalt, p| > p 1), puis nous avons effectué des cycles
de champ, appliqué toujours longitudinalement, tout en mesurant la résistance de
la ligne entre deux contacts de tension. La mesure est faite en courant continu, les
lignes de courant étant le long de la ligne. Le courant est appliqué dans un sens
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puis dans ’autre. Les tensions obtenues sont moyennées pour obtenir la résistance
de la ligne. Entre chaque pas de champ, un temps de latence est respecté afin
de permettre 1’établissement correct du champ magnétique et I’amortissement des
régimes transitoires induits par 1’établissement du courant électrique.

La figure 7.12 montre une courbe de magnétorésistance obtenue a température
ambiante. La résistance a été mesurée en deux pointes entre deux contacts sur
I’échantillon, espacés de 1.2 pm. Ces contacts sont les seuls & avoir résistés aux
surtensions. Nous avons regardé la ligne aprés la mesure au microscope électronique
a balayage. Sur la ligne, entre les deux fils de contact de tension servant & la mesure,
des restes des fils ayant été abimes peuvent étre observes. Une image de I’échantillon
aprés la mesure est présentée a la figure 5.21.

Une hystérésis est bien visible sur la courbe de magnétorésistance, signe de
Iexistence de phénomeénes liés au ferromagnétisme. Le cycle présenté a la figure 7.12
est parcouru de 1 vers 6. Les parties de 1 vers 2 et de 5 vers 6 sont réversibles. La
partie 1 de la courbe correspond & la saturation compléte de la ligne, la résistance
décroissant ensuite pour des champs appliqués plus forts. Une explication pour
cette décroissance & fort champ est donnée a la section 1.4.
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Fi1G. 7.12: Mesure de magnétorésistance longitudinale réalisée, a température ambi-
ante sur une ligne de 250 nm de cobalt, entre deuz contacts espacés de 1.2 um. Le
champ est appliqué dans 'aze de la ligne. Celle-ci a été réalisée suivant le procédé
présenté au paragraphe 4.4.3 sur une couche Ti(5 nm)/Co(50 nm)/SiOx. Les fils
contacts de tension sont en or. Le cycle est parcouru de 1 vers 6.
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L’anisotropie de forme impose & 'aimantation d’étre orientée suivant ’axe de
la ligne. Les coercivités mesurées de nos couches de cobalt évaporé sont d’environ
1.5 mT. Nous sommes siirs qu’a 200 mT la ligne est vraiment saturée longitudi-
nalement. L’anisotropie uniaxiale observée par réflectivité Kerr (voir paragraphe
5.1) et évaluée par résonance ferromagnétique (voir paragraphe 5.2) est beaucoup
trop faible pour empécher la saturation de la ligne suivant son axe longitudinal.

La partie 1 de la courbe correspond & un maximum de magnétorésistance aniso-
trope, car, dans le cobalt a température ambiante, p;| > p, . Le fait que la résistance
de la ligne au point 2 (pour des champs de l'ordre de 100 mT) soit supérieure a
la résistance & saturation ne peut donc pas étre expliqué par de ’AMR. Nous at-
tribuons cet accroissement de résistance a la présence de fluctuations magnétiques
(« ripples ») dont les effets sur la résistance sont similaires & ceux d’une paroi (une
explication est donnée un peu plus loin dans le texte). Nous attribuons en revanche
Paugmentation de résistance de 2 & 3 a la présence d’une paroi magnétique (ou
de plusieurs) entre les contacts de mesure de tension. Cette augmentation est de
0.15 Q sur une résistance totale de 48 €2, soit un rapport de magnétorésistance
MR de 0.3 %. Pour évaluer la contribution de la paroi a la résistance totale, il faut
rapporter ce résultat & la longueur supposée d’une paroi dans le cobalt. D’apres les
images MFM présentées & la section 7.1.1, les parois dans ce type de systéme sont
téte-béche. Or, il n’existe pas & ’heure actuelle de modéle quantitatif et tridimen-
sionnel de parois téte-béche. Il n’est donc pas possible de déterminer précisément
la longueur d’une paroi dans une ligne de cobalt comme celle étudiée ici. La seule
conclusion possible est que la MR de la paroi (sl existe une paroi) est positive. Si
la longueur de la paroi est connue, il est possible d’estimer la magnétorésistance
au sein de cette paroi.

La longueur d’une paroi de Bloch dans le cobalt est de § = 15 nm. Si 'on sup-
pose que la paroi mesuré ici est de cette taille, on obtient, par un calcul similaire
a celui du paragraphe 7.2.1, une magnétorésistance de paroi de M Rpsr0i = 25 %.
Cependant, les modeéles ainsi que les images MFM et les observations effectuées
par microscopie de Lorentz, indiquent que les parois téte-béche sont vraisembla-
blement plus larges. A titre indicatif, les valeurs de magnétorésistance obtenues
pour différentes largeurs de parois sont :

MRparoi = 6.25% pour ¢ =60 nm,
MRparoi = 3.26% pour ¢ =120 nm. (7.3)
MRparoi = 1.56% pour ¢ =250 nm.

Les valeurs de magnétorésistance obtenues avec les modéles théoriques proposés
par Viret et al. [10] et Levy et al. [67] et pour des parois de Bloch dépendent
sensiblement de paramétres souvent mal connus. Ces modéles supposent également
que ’aimantation tourne de maniére continue et monotone dans la paroi. Sous cette
hypotheése la figure 7.13 montre la courbe obtenue pour Ropw (définie & la section
3) avec la formule de Levy et al. [67] pour une taille de paroi variable.

165



Chapitre 7 Résultats

AR/R en %
0.08 |

0.06 |

0.04 |

0.02 ¢

longueur de paroi

Fi1a. 7.13: Courbe de magnétorésistance de paroi AR/R, pour le courant perpen-
diculaire a la paroi, en fonction de la longueur de paroi, exprimée en unité réduite
(longueur de paroi divisée par 15 nm) et calculée pour deus valeurs de p = py/py.

Les valeurs expérimentales et théoriques semblent donc incompatibles. Les rai-
sons de cette incompatibilité sont bien siir inconnues, mais on peut penser qu’elles
sont liées au profil d’aimantation dans la paroi.

En effet, si en n’importe quel point de la paroi, la direction de ’aimantation
varie brusquement, la résistance, qui dépend de df/dz, varie fortement. Or les pro-
fils d’aimantation supposés pour les parois tétes-béches montrent des directions
d’aimantation pouvant varier assez rapidement et dans les trois directions. Il est
donc normal d’éprouver des difficultés & faire concorder les expériences et les mo-
déles pour ce type de paroi. Les modeéles actuels ne permettent pas d’expliquer la
magnétorésistance d’une paroi plus compliquée qu’une paroi de Bloch ou de Néel.

Examinons maintenant les autres parties de la courbe 7.12 qui sont également
trés intéressantes. Une brusque chute de magnétorésistance est observée lors du
passage du point 3 au point 4, suivie par une augmentation de la magnétorésistance
de 4 4 5. La valeur de la résistance & la partie 5 est presque égale & celle de la
partie 2. Enfin, pour des champs trés élevés, la résistance diminue (partie 6 de la
courbe) pour retrouver une valeur proche de celle de la partie 1. La ligne est alors
saturée dans la direction opposée & la direction initiale.

Notre interprétation des différentes parties de la courbe de magnétorésistance
est présentée sur la figure 7.14, sur laquelle est représentée la partie de la ligne
comprise entre les deux fils de mesure de tension. Le sens du champ appliqué est
donné a coté de chaque étape. Chaque partie de la courbe 7.12 doit étre mise en
correspondance avec le dessin de la figure 7.14 portant le méme numéro.

Pour expliquer le passage réversible de 1 vers 2 et 5 vers 6, nous fondons notre
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explication sur les mesures de MFM qui montrent des « ripples » dans la ligne
(figure 7.3). Quand ces ripples s’établissent dans la ligne, I’angle moyen entre ’ai-
mantation et le champ applique est faible. Lors de la diminution du champ, cet an-
gle augmente. Or, si le spin de des électrons fait lui aussi un angle avec la direction
locale de ’aimantation, il y aura une contribution positive & la magnétorésistance
induite par ces ripples. Cette contribution dépend de ’angle entre ’aimantation
et le champ appliqué, et augmente quand ’intensité du champ appliqué diminue.

H saturé —

H saturé <+—

FiG. 7.14: Processus de renversement de l’aimantation correspondant aux diverses
étapes indiquées sur la courbe 7.12. Le schéma représente la partie de la ligne entre
les deux fils de mesures de tension. Le sens d’application du champ est représenté
a coté de chaque €tape. La ligne pointillée correspond a la direction d’anisotropie
locale nous permettant d’expliquer la brusque chute de résistance en 4).

L'étape 1) de la figure 7.14 correspond a la saturation de la ligne dans la
direction du champ appliqué (comme expliqué sur la figure 4.1). Lorsque U'intensité
du champ appliqué diminue, nous passons alors a la situation 2 de la courbe 7.12.
Des fluctuations d’aimantation s’établissent petit & petit dans la ligne. Celles-
ci sont responsables de ’augmentation réversible de magnétorésistance, comme
expliqué plus haut dans le texte. Lorsque nous passons a ’étape 3) de la figure
7.14, une paroi téte-béche s’est créée. Le retournement a lieu en champ positif car
létat stable en champ nul est un état non saturé. En passant de 8) a 4) le sens du
champ magnétique s’inverse. Les domaines précédemment favorisés ne le sont plus.
Nous supposons alors qu’un domaine d’aimantation orientée perpendiculairement
a ’axe de la ligne se forme. Cet état est défavorable du point de vue de ’énergie
démagnétisante; la contribution de ce domaine & la magnétorésistance diminue car
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pL < p)- La résistance totale de la ligne diminue donc fortement, ce qui permet
d’expliquer le passage de 3 & 4 sur la courbe de magnétorésistance (figure 7.12).
Enfin, lors du passage de 4) a §), le domaine précédemment perpendiculaire a la
ligne s’oriente dans le sens du champ, induisant une augmentation de la résistance
de la ligne. Nous nous retrouvons dans une situation symétrique de 2). Lorsque
I'intensité du champ appliqué continue & augmenter, 'aimantation dans la ligne
s’oriente alors complétement le long du champ. L’état magnétique entre les contacts
a létape 6) est symétrique & celui de I’étape 1). La résistance est donc la méme.

7.2.2 Mesure sur une ligne de fer épitaxié

Dans une couche de fer épitaxié déposée au laboratoire, nous avons gravé une
ligne de 200 nm de large et de 4 ym de long, afin de réaliser un dispositif similaire
au deuxiéme montage présenté au chapitre 4.1, utilisé pour mesurer la résistance
d’une paroi magnétique dans du cobalt.

Nous avons déposé, sur un substrat de MgO (100), 70 nm de fer et une couche
de protection de 5 nm de molybdéne polycristallin, selon la méthode présentée a
la section 4.2.1. La lithographie de la ligne et des contacts a été effectuée comme
présenté au chapitre 4. L’axe longitudinal de la ligne est orienté suivant un axe
facile du fer.

La figure 7.15 montre tout d’abord une courbe de résistivité de la couche brute
(avant gravure) en fonction de la température. La qualité de la couche est excel-
lente, puisque le rapport de résistivité résiduelle (RRR) est de:

RRR = 30K _ 97,
PAK

La résistivité résiduelle est de py = 0.55 ufQlem. Une application rapide de la
formule de Drude avec n = 17 10?2 électrons/cm?® et vy = 2 10%cm/s conduit
& Ap = 80 nm. Le libre parcours moyen des électrons dans la couche est donc
supérieur & son épaisseur. La couche de molybdéne contribue assez peu a cette
résistance car elle est 14 fois plus fine que le fer et que la résistivité du molybdéne
est seulement deux fois plus faible que celle du fer.

La figure 7.16 montre une micrographie du circuit réalisé sur cette couche.

On peut constater que certains fils semblent coupés. Une partie de 'or des
contacts a en effet 1égérement démouillé sur le titane (déposé juste avant ’or pour
assurer son accroche). Un certain nombre de contacts ont toutefois pu étre utilisés
pour mesurer la résistivité de la ligne.

Tout d’abord, le rapport de résistivité mesuré sur la ligne est de 14.7, soit un
rapport deux fois plus faible que celui de la couche continue. Il est bien connu que
la gravure diminue substantiellement les propriétés de conduction. Trois raisons
peuvent étre avancées pour expliquer cette diminution. Tout d’abord, la présence
de bords augmente la diffusion inélastique. D’autre part ces mémes bords sont
amorphisées sur une certaine distance, augmentant encore leur contribution dans
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Fic. 7.15: Courbe de résistivité en fonction de la température mesurée sur
Fe(70nm)/MgO(100). Le RRR calculé est de 27.

contacts cassés

F1G. 7.16: Image du circuit réalisé dans la couche de Fe(70 nm). On peut remarquer
que les contacts indiqués par des fleches semblent rompus.

la diminution du libre parcours moyen. Enfin, la gravure crée une rugosité sur les
bords qui augmente la diffusion inélastique.

Nous avons mesuré la magnetorésistance de la ligne de fer & plusieurs tempéra-
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tures. Nous avons procédé de la méme maniére que pour la ligne de cobalt du
paragraphe précédent. En particulier, le champ est appliqué longitudinalement.
Par ailleurs, comme ’ont montré Riidiger et al.[78], le signe de ’AMR dans le fer
a basse température est différent de celui du cobalt, puisque p; > pj.

Nous avons rencontré des problémes avec nos contacts de tension. Lors des
expériences avec le cobalt, des surtensions avaient en effet endommagé ces fils de
tensions. Pour les expériences sur le fer, nous avons donc remplacé l'or pour les fils
de contact par une couche Ti(30 nm)/Au(30 nm) afin de se prémunir contre un
démouillage de I’or causé par les surtensions. Or ces contacts se sont révélés de trés
mauvaise qualité. Les mesures de tension prises sur cette ligne ont donc été faites
en deux pointes au niveau du carré et du rectangle. Calculons les contributions de
chacune des structures a la résistance totale:

R= Rcarré + Rligne + Rrectanglea (74)

pAL pL pL

Rio="R. =" R = 7.5
ligne hl carré h lcarré rectangle hrectangle ( )

ou L=1 pm est la longueur du coté du carré (et la largeur du rectangle), h 1’épais-

seur de la couche (50 nm), [ la largeur de la ligne (200 nm), lcarré €t lrectangle 1€8

distances sur lesquelles s’étendent les lignes de courant dans le carré et le rectangle.

Si lcarré=lrectangle=L alors:

L L
Rligne = 20% Rrectangle = Rearre = % (7-6)

La ligne contribue pour 90 % de la résistance totale sous cette hypothése. Si
lcarré:lrectangle:3l; alors:

12 pL 1 pL
ligne — g% Rrectangle = Rearre = g% (77)

Dans ce cas, la ligne contribue encore pour 85 %. Nous supposons maintenant
que 'aimantation dans le carré et le rectangle est perpendiculaire au courant, ce
qui correspond au cas le plus défavorable pour les variations de magnétorésistance.
L’AMR est de 'ordre de 1 & 2 % dans le fer. Dans le cas ou la ligne représente
90 % de la résistance totale, ’AMR due au carré et au rectangle ne fera quune
variation de 1 pour mille du signal total.

Le principal résultat obtenu est que la variation de magnétorésistance est trés
faible (de l'ordre de 0.05 %) et négatif. Cette variation de magnétorésistance est
du méme ordre de grandeur qu'une variation induite par 'AMR dans le carré et le
rectangle, comme 1’a montré le calcul précédent. Mais, comme p, est supérieure a
p||, 'AMR ne peut pas expliquer cette magnétorésistance inverse, puisque le champ
est appliqué dans 1’axe de la ligne.
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Fig. 7.17: Magnétorésistance longitudinale de la ligne de fer, préparée sur une
couche Mo(5 nm)/Fe(70 nm)/MgO en deux étapes, suivant le procédé présenté au
chapitre 4, et mesurée en deux pointes et a 35 K. Le champ était appliqué suivant
Uaze de la ligne.

Ce résultat est en accord avec ceux de Riidiger et al. [78], au moins pour le
signe de la variation de MR et & la température de T=35 K. Nous observons aussi
un effet négatif & une température de 90 K. Néanmoins, en raison d'un probléme
rencontré avec la résistance mesurant la température, il nous est impossible de
conclure quoi que ce soit concernant les résultats a la température de 90 K.

Les courbes présentées sur les figures 7.17 et 7.18 apparaissent trés bruitées.
L’effet hystérétique observé est trés faible. Les processus de retournement d’ai-
mantation qui ont lieu ne donnent pas une contribution trés importante a la ma-
gnétorésistance. Le signe de 1'effet observé est incompatible avec la théorie de Levy
et al. sur la résistance de paroi. En revanche, il est compatible avec un effet de ma-
gnétorésistance anisotrope. En effet, comme nous mesurons en série le carré, la
ligne et le rectangle, il est possible que nous mesurions des effets A’AMR induits
par des domaines situés dans le carré et le rectangle, d’orientations différentes.
La résistance de la ligne constituant la majeure partie de la résistance observée,
ces effets d’AMR ont une amplitude faible. La valeur de MR observée de 0.05 %,
300 fois plus faible que ’AMR dans le fer [48|, parait cependant trop faible pour
étre attribuée uniquement a de ’AMR dans la ligne. Des résistances de paroi des
domaines dans le carré et le rectangle s’y superposent peut-étre, mais ne peuvent
pas étre séparer de ’AMR.

Les processus de retournement pourraient aussi se produire beaucoup trop ra-
pidement pour étre mesurés. En particulier, une paroi pourrait se propager trés
rapidement dans un matériau épitaxié. La ligne ne semblant pas étre trop rugueuse,
il est possible qu’une paroi ne puisse pas s’y arréter. Pour observer une variation de
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magnétorésistance induite par une paroi se propageant trés rapidement, un systéme
d’acquisition rapide serait nécessaire.
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FiGg. 7.18: Magnétorésistance longitudinale de la ligne de fer, préparée sur une
couche Mo(5 nm)/Fe(70 nm)/MgO en deux étapes, suivant le procédé présenté au
chapitre 4, et mesurée en deux pointes et a 90 K. Le champ était appliqué suivant
Uaze de la ligne.

7.2.3 Mesure sur une ligne de manganite

Des expériences de magnétoresistance menées sur des échantillons de manga-
nite polycristallins (de type LaBMnOj3, ot B=Ca ou Sr) ont permis de mettre en
évidence I'importance des effets tunnels intergrains dans ces composeés [111, 112].
Les courbes de magnétorésistance se divisent alors en deux parties. La magnétoré-
sistance & faible champ magnétique appliqué correspond & l’orientation des grains
suivant le champ, et celle & haut champ correspond, en partie, a ’orientation des
moments magnétiques a la surface des grains [113, 114]. La forte variation de ma-
gnétorésistance a bas champ est imputable en partie au double échange [34]. Si
l'aimantation d’un grain a ’autre n’est pas dans la méme direction, les électrons se
propagent plus difficilement d’un ion manganése & l'autre, lors du franchissement
de la barriere tunnel. L’alignement des grains entre eux favorise alors la traversée
de la barriére. Toutefois, certains ions manganeése situés a la surface, du fait d’une
coordinance différente, sont plus difficiles & aligner. Un effet similaire a été observé
dans des poudres compactées de manganites [115].

Nous avons utilisé un dispositif similaire sur des films de Lagg7Cag.33Mn03
granulaires (taille des grains de l'ordre de 500 nm), réalisés au laboratoire Louis
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F1G. 7.19: Image en microscopie €électronique d’une ligne de Lag g7Sr9.33Mn03, réa-
lisée a 'UMR Thomson-CNRS, avec par dessus ses contacts d’or. La couche in-
férieure que l'on distingue sous les contacts correspond au manganite.

Néel de Grenoble par A. Llobet et L. Ranno, et sur des films de Lag.g7Srg.33Mn03
(grains trés petits), réalisés a l'unité mixte Thomson-CNRS au LCR par R. Lyonnet
et J. P. Contour. Notre objectif était d’observer la magnétorésistance induite par
une paroi magnétique dans un grain cristallisé de manganite, afin de déterminer
I'effet intrinseque d’une paroi dans un demi-métal et de le comparer au tunneling
(effet tunnel) intergrain observé par Mathur et al. [116].

Nous avons donc réalisé des expériences de magnétorésistance sur une ligne de
manganite avec un dispositif similaire & ceux présentés précédemment. La figure
7.19 montre une micrographie électronique de ce dispositif.

Dans une premiére expérience, le champ magnétique est appliqué perpendicu-
lairement au plan du dispositif et la température est maintenue & 180 K. La figure
7.20 présente les résultats obtenus. Cette figure montre les rapports de magnétoré-
sistance mesurée entre trois contacts voisins. La résistance a champ nul de la courbe
bleue est de 0.96 M2, celle de la courbe rouge de 11 M{Q). Nous avons normalisé ces
courbes & leur valeur en champ nul pour une meilleure lisibilité. La différence entre
ces deux mesures peut s’expliquer par des différences de résistances de joints de
grains. Les traitements subis par la couche, en particulier la gravure ionique, ont
pu détériorer ces qualités. Certains joints de grains se sont peut-étre désoxygénés.
Ces phénomeénes pourraient expliquer les différences de résistance entre les deux
courbes.

Les courbes de la figure 7.20 présentent une forte variation & bas champ ma-
gnétique appliqué et une variation quasi linéaire & partir de 0.5 T et ce jusque 2.5
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T. Ces courbes présentent les mémes caractéristiques que celles de Mathur et al.
[116, 117].
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F1G. 7.20: Rapport de magnétorésistance pour la ligne présentée sur la figure 7.19.
Le champ est appliqué perpendiculairement au plan de I’échantillon. La résistance
G champ nul de la courbe bleue est de 0.96 MS2, celle de la courbe rouge est de 11
MQ. Nous avons normalisé ces courbes a leur valeur en champ nul.)

La courbes de la figure 7.20 présentent une hystérésis a champ faible. La figure
7.21 est un agrandissement de la figure 7.20 & champ faible. Le maximum du
rapport de magnétorésistance est observé pour un champ magnétique appliqué de
+50 mT pour la courbe rouge et £75 mT pour la courbe bleue. Ces valeurs de
champ magnétique ne correspondent pas au champ coercitif de la couche, mesuré
par magnétométrie SQUID (voir paragraphe 5.3.3). D’autre part, pour ces valeurs
de champ, I'aimantation a atteint 80 % de sa valeur a saturation. Les processus
en jeu dans la ligne entre les contacts que nous avons mesurés sont réellement
d’origine locale. Il s’agit trés certainement de processus d’effet tunnel intergrains.
Des résultats similaires, obtenus sur des films minces de manganites épitaxiés sur
des bicristaux de SrTi03 présentant un désalignement de 23°, ont été présentés
par Mathur et al. [116]. Les auteurs attribuent cette hystérésis a la propagation de
parois magnétiques au niveau du joint de grains, causé par le désalignement. Du fait
de la faible largeur du joint de grains, une paroi qui y est accrochée doit elle aussi
étre de faible largeur, et donc avoir un effet important sur le transport électronique.
La notion méme de paroi est peut étre méme abusive dans ce cas. Récemment,
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Klein et al. [118] ont montré que l'on pouvait expliquer ces magnétorésistances
tunnels intergrains, comme celles observées par Mathur et al., par des processus
tunnels en plusieurs étapes via des états localisés au niveau du joint de grains. Ces
auteurs ont trouvé un bon accord entre leur théorie et leurs expériences, réalisées
sur des bicristaux. Dans notre cas, les joints de grains sont intrinséques a la couche.
Néanmoins, nos résultats sont qualitativement similaires & ceux déja observés par
ces groupes.
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Fi1G. 7.21: Détail a champ faible de la courbe présentée a la figure 7.20.

L’effet mesuré a champ faible est de I'ordre de 10 % ce qui est comparable aux
résultats d’autres groupes obtenus sur des échantillons polycristallins. Les valeurs
des résistances mesurées (de 'ordre du M) sont en accord avec des résistances
induites par des joints de grains. Grace & notre dispositif, nous avons pu mesurer
des joints de grains différents. Nous constatons que, malgré la différence d’un fac-
teur 10 de résistance entre ces joints de grains, les courbes de magnétorésistances,
normalisées & leur valeur en champ nul, sont similaires . Nous observons aussi une
magnétorésistance de 10% entre 0.1 T et 2.5 T, comparable aux résultats de Hwang
et al. [111]. Le coefficient de linéarité est de 0.03, en accord avec les observations
de Lee et al. [113].

Nous avons effectivement observé une magnétorésistance induite par des effets
tunnels intergrains. Une paroi magnétique pourrait venir se positionner sur le joint
de grain lors du balayage du champ magnétique.
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7.2.4 Mesures réalisées sur du FePd

L’alliage ordonné de fer-palladium croit, sous certaines conditions, sur MgO
dans la structure L1y. Les couches minces ainsi réalisées présentent une anisotropie
magnétique perpendiculaire. Le facteur de qualité de ces couches peut étre trés
supérieur a 1 (de 'ordre de 1.8). Dans ce cas, les domaines magnétiques ont une
structure en serpentins, ’aimantation étant perpendiculaire au plan de la couche.
Gréace a leur forte anisotropie uniaxiale, les couches minces de fer-palladium sont
susceptibles d’avoir un volume de domaines de fermeture dans ’épaisseur (comme
présenté au chapitre 2) trés faible. Nous reviendrons plus tard sur ces domaines de
fermeture.

Nous avons évoqué au chapitre 3 les études de Ravelosona et al. [79] sur des
couches minces de FePd. A cause de la géométrie en serpentin des domaines, les
auteurs n’ont pu séparer les contributions paralléle et perpendiculaire aux parois
prédites par Levy et al.[67]. Nous avons voulu ici séparer ces contributions.

Pour ce faire, nous avons utilisé le fait que, sous certaines conditions de dépots,
les domaines dans des films de FePd s’ordonnent suivant une direction préférenti-
elle. La figure 7.22 montre une image MFM d’une telle couche de 50 nm d’épaisseur.
Cet ordonnancement est détruit lorsque 1’échantillon est aimanté a saturation en
appliquant un champ perpendiculaire au plan de la couche. Si 'intensité du champ
appliqué est diminuée, les domaines retrouvent leur configuration en serpentin.
Il ne nous est donc pas possible de réaliser des cycles de champ avec ce systéme.
Néanmoins, la comparaison de la résistance, avant aimantation et aprés la premiére
aimantation, lorsque le courant est perpendiculaire & la direction préférentielle et
lorsqu’il est paralléle & cette direction, doit nous permettre de remonter aux valeurs
des résistivités CPW et CIW du modéle de Levy et al. (présenté au chapitre 3).

Dans une telle couche, nous avons réalisé par lithographie électronique et gra-
vure ionique (suivant un processus similaire & celui utilisé pour la réalisation des
lignes minces dans des couches de FePd) un circuit dont le schéma est présenté a
la figure 7.23. La croix est alignée avec la direction préférentielle des domaines.

Nous avons mesuré la magnétorésistance longitudinale et la magnétorésistance
de Hall sur ce circuit en appliquant un champ perpendiculaire au plan de la couche.
Nous faisons circuler le courant d’abord dans I’'une des branches de la croix, puis
dans 'autre. Nous pouvons ainsi mesurer la résistance pour un courant circulant
perpendiculairement aux parois (CPW) et pour un courant paralléle aux parois
(CIW). Chacune des branches de la croix mesure 100 ym de large.

Les mesures de tension sont effectuées & ’aide des lignes mesurant 10 pm,
disposées & 45° de la croix dans laquelle circule le courant. Ces mesures sont pri-
ses au plus prés du centre de la croix. De ce fait, la zone de recouvrement pour
la géométrie CIW et pour la géométrie CPW est la plus grande possible. Nous
mesurons donc la méme zone de ’échantillon dans les deux géométries.

La figure 7.24 définit les angles d’orientation de I'aimantation par rapport au
courant et au champ appliqué. Définissons les quantités suivantes:
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3.00
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Fi1Gg. 7.22: Image de microscopie & force magnétique prise sur une couche mince
de FePd (50 nm d’épaisseur). La pointe était orienté perpendiculairement au plan
de Uéchantillon. Les azes sont gradués en microns. L’orientation préférentielle se
distingue parfaitement.

V2-V1l V3-V4

Repw =R = = , (7.8)
I I
V3i-V2 V4-V1
Reiw = R = = , (7.9)
I I
guan - V2= V3 man _ V1= V4 (7.10)
I IJ_ ’ IJ_
V2-V3 V1-V4
Hall _ Hall _
RH,af = 71” , ||3 = I ; (7.11)
(7.12)

Reprenons la formule qui donne le champ électrique induit par une circulation
de courant dans un métal ferromagnétique, comme montré au paragraphe 1.2:
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F1G. 7.23: Schéma de la croixz de mesure.
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F1G. 7.24: Orientation de M par rapport au courant J et au champ appliqué H.

E = p1(B)J + [p — pollen - Jons + pro(H)ay X I + pue(M)ons X I + pud,
(7.13)

oit p1(B) et p ont été introduits au chapitre 1.2, pmo(H) et pme(M) sont les
résistivités de Hall ordinaire et extraordinaire, et p,, est la résistivité induite par
les parois.

Par addition et soustraction des résistances longitudinales et de Hall & 0° (cou-
rant perpendiculaire aux parois) et 90° (courant paralléle aux parois), il est possible
d’isoler I’ensemble des coefficients qui interviennent dans la résistivité.

Voici, pour les deux branches de la croix, les expressions des résistivités longi-
tudinales (R) et R)?) et transverses (RY et R3°):
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R? = p1 + pamr cosZ Osin? ¢ + pow, (7.14)
R® = p, + pamr sin? @sin? ¢ 4 p20, (7.15)
R? = panr cos Osin@sin® ¢ + pro + prre cos @, (7.16)
RYY = —pawmr cos @sin O sin® ¢ 4 prro + pre cos ¢. (7.17)

Ecrivons maintenant les sommes et les différences de ces quantités:

R} + R}® =2p) + pamr sin® ¢ + py, + piy (7.18)
R? — RY® = panr(cos® 6 — sin? ) sin? ¢ + (00 — p29), (7.19)
R} + RY® = 2(pro + pre cos ), (7.20)

(7.21)

RY — R}® = 2pamr cos #sin O sin? .

Les expressions de ces quantités vont nous permettre de comprendre plus pré-
cisément la forme des courbes de magnétorésistance obtenues. Pour comparer ces
expressions avec les mesures effectuées, la valeur de la magnétorésistance aniso-
trope dans une configuration & champ planaire doit aussi étre mesurée.

Lors des mesures, nous avons procédé de la maniére suivante. Nous avons d’a-
bord effectué une mesure de la résistance de 1’échantillon en fonction de la tempéra-
ture lors du refroidissement de 1’échantillon depuis la température ambiante jusqu’a
18 K. Nous avons ensuite mesuré la magnétorésistance (longitudinale et de Hall)
dans les deux bras de la croix jusqu’a la saturation compléte de 1’échantillon en
appliquant le champ magnétique perpendiculairement au plan de la couche. Nous
avons ensuite effectué des cycles en champ et mesuré les magnétorésistances dans
la géométrie en serpentin. Pour finir nous avons appliqué le champ dans le plan de
I’échantillon, suivant ’axe d’un des bras de la croix, afin de mesurer la valeur de la
magnétorésistance anisotrope. Les résultats obtenus au cours de cette expérience
vont maintenant étre présentés.

La figure 7.25 présente la résistance de 1’échantillon mesurée en fonction de
la température. La résistivité résiduelle mesurée est de 5,01 pufQcm. Le rapport
de résistivité résiduelle est de 2.5. Cette valeur est faible, mais normale pour un
alliage.

La courbe 7.26 montre ce qui constitue la mesure importante de ce travail. Il
s’agit de la résistance & 0° et & 90° en fonction du champ magnétique appliqué. On
peut tout d’abord remarquer que les courbes de magnétorésistance correspondant
& la premiére aimantation dans les deux géométries ne se superposent pas aux
courbes de magnétorésistance aprés saturation. Le rapport de magnétorésistance
pour la géométrie CPW est plus grand pour la premiére aimantation, alors que le
contraire est observé pour la géométrie CIW. Ce résultat est logique, puisque les
domaines aprés saturation ne s’ordonnent plus suivant une direction préférentielle,
mais dans une géométrie en serpentin. Le rapport de magnétorésistance, aprées
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FiG. 7.25: Résistance en fonction de la température, mesurée au travers d’un des
bras de la croiz réalisée dans un film Pd(5 nm)/ FePd(50 nm)/MgO. La résistivité
est de 3,01 uSdcm.

saturation, est, en premiére approximation, la moyenne des rapports en géométrie
CIW et CPW.
Définissons les quantités suivantes :

R, (H =0) — Ry (H = 2.5T)

A = .22
Ry(H = 0) — Ry(H = 2.5T)
A = 2
Rorw R(H = 2.57) (7.23)
Alors,
ARcpw = 0.113, (7.24)
ARcpw = 0.058. (7.25)

On remarque toutefois qu’aprés saturation (figure 7.26 a droite), les courbes
en géométrie CPW et CIW ne se superposent pas. Une légére anisotropie semble
exister dans la mesure. La figure 7.27 présente les quantités Ropw — Rerw et
RE?P — Rﬁgu en fonction du champ magnétique lors d’un cycle aprés la premiére
saturation. Normalement, I’asymétrie de magnétorésistance devrait étre nulle quel-
que soit la valeur du champ magnétique, apreés le premier cycle. Or, une anisotropie
est observée pour des champs proches de 0 T. La configuration & champ nul n’est

donc pas tout a fait isotrope. Ce résultat est peut étre di a ’orientation du champ
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(
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Fi1G. 7.26: Mesure de magnétorésistance a (P et 90° correspondant, respectivement,
auz résistances perpendiculaire (en bleu) et paralléle (en rouge) aux parois G champ
nul, réalisée sur la croiz (figure 7.23) dans un film Pd(5 nm)/FePd(50 nm)/MgO.
La figure de gauche correspond a la premiére aimantation, et celle de droite a €été
réalisée aprés aimantation de l’échantillon.

appliqué qui ne serait pas parfaitement perpendiculaire au plan de I’échantillon. La
magnétorésistance de Hall présente elle aussi une asymétrie. Comme pour la ma-
gnétorésistance longitudinale, celle-ci provient peut-étre d’un léger désalignement
du champ magnétique avec la direction perpendiculaire & 1’échantillon.

Des courbes de magnétorésistance de Hall, il est possible de déduire le cy-
cle d’hystérésis en soustrayant la partie dépendante du champ appliqué, qui est
la magnétorésistance de Hall normale. La figure 7.28 présente la courbe de ma-
gnétorésistance de Hall (R}, + R%) et la courbe obtenue par soustraction de la
partie dépendante du champ. En effet, la résistance de Hall Ry s’écrit :

Ry = RyB+ RgeM = RoH + R\ M,

ou H est le champ appliqué. En soustrayant les parties linéaires & haut champ de la
courbe de magnétorésistance de Hall, on trouve une courbe qui est proportionnelle
4 laimantation. La deuxiéme courbe de la figure 7.28 est caractéristique d’un
cycle d’hystérésis d’un matériau & aimantation perpendiculaire, lorsque le champ
est appliqué le long de ’axe facile.

Pour pouvoir déterminer avec exactitude ’ensemble des parameétres, la valeur
de l’anisotropie de magnétorésistance (AMR) doit étre connue. En effet, lorsque
le courant circule dans une paroi de Bloch (géométrie CIW), 'aimantation et le
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—e— Asymétrie Hall
—=— Rperp -Rpara -

Fi1G. 7.27: Différence des courbes a (et & 90° de magnétorésistance longitudinale et
de Hall présentées sur la figure 7.26.A champ nul, avant aimantation, l’anisotropie

de Hall est trés faible, ce qui signifie que la composante planaire de l’aimantation
est nulle.

PP PP
b B P o K

D

D D DD P

P DD DD

Fi1G. 7.28: A gauche, magnétorésistance de Hall moyenne. L’accroissement linéaire
G haut champ est bien visible. A droite, aimantation en fonction du champ ma-
gnétique déduite de l’effet Hall.

vecteur courant ne sont pas toujours perpendiculaires. Il est donc nécessaire de tenir
compte de 'AMR dans la géométrie CIW. La figure 7.29 montre la valeur de "TAMR
en fonction du champ magnétique appliqué dans le plan. Un léger désalignement
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du champ magnétique avec ’axe de la croix a été pris en compte.
La valeur de ’AMR déterminée expérimentalement est de:

pamr = 0.02%p .

E S

longitudinale

FiG. 7.29: Anisotropie de magnétorésistance mesurée avec le champ magnétique
appligué dans le plan de l’échantillon. L’AMR mesurée vaut 2 %, aprés avoir tenu
compte d’un léger désalignement du champ magnétique avec l’aze longitudinal.

Nous pouvons maintenant déduire les valeurs des résistivités. La forme des
domaines et des parois doit cependant étre connue. Pour cela, il faut regarder si,
compte tenu de ’anisotropie magnétocristalline et de ’aimantation & saturation,
des domaines de fermeture peuvent exister dans la couche de fer-palladium. Pour
déterminer ’existence de tels domaines, nous avons utilisé les formules 2.9 et 2.10
présentées au paragraphe 2.2.

Nous avons obtenu :

fe=1910"20m3 fre=0.7510"2Jm™3 (7.26)

L’énergie du systéme & anisotropie perpendiculaire avec des domaines de fer-
meture (f) tels que ceux de la géométrie b de la figure 2.10 du chapitre 2.2 est
moins favorable que la configuration sans domaines de fermeture présentée sur la
méme figure (frc).

Ce calcul nous indique donc que les domaines de fermeture de la forme de
ceux de proposés par Kittel sont inexistants dans notre systéme. Le systéme que

183



Chapitre 7 Résultats

nous voulons utiliser apparait donc adapté & la mesure de la résistance de paroi
magnétique.

Pour le courant paralléle & la paroi, nous avons tenu compte de ’AMR, qui
contribue pour 1/2 dans la paroi. Nous obtenons alors, aprés développement au
premier ordre par rapport & pcpw, pcrw €t PAMR :

dw
hR (H=0)=pL + PCPW =g (7.27)
PAMR dy
H = — - -2
hR ( 0) =p1 + (pcrw + 9 )d+dw (7.28)

En prenant une largeur de paroi de 8 nm, les valeurs déduites des expériences
sont :

pcpw = 0.085p pcrw = 0.029p (7.29)
PCPW _ 99 (7.30)
pcIw

Ces valeurs sont presque en accord avec le modéle de Lévy et al. Nous avons
donc, grace & un alignement préalable des domaines et en tenant compte de ’AMR
des parois, pu mesurer séparément les résistivités parallélement et perpendiculai-
rement aux parois. Comme prévu, ces deux valeurs sont nettement différentes.
Néanmoins, nous ne pouvons pas remonter & une valeur d’asymétrie de spin cohé-
rente avec le modeéle de Lévy.

7.3 Conclusion

Nous avons réalisé des mesures de magnétorésistance sur des fils de cobalt
évaporé polycristallin, fer et manganites épitaxiés. Nous avons ainsi pu explorer une
large gamme de situations pour le transport électronique dans des nanostructures
magnétiques.

Nous avons parfaitement conscience que, concernant la magnétorésistance de
paroi de nombreuses questions restent en suspens. Nos expériences sur le cobalt
semblent confirmer les prédictions théoriques de Levy et al, alors que les mémes
expériences réalisées sur une couche de fer épitaxié infirment cette théorie. Cette
question reste donc & éclaircir. Plusieurs axes de recherche sont possibles. En pre-
mier lieu, il faudrait pouvoir étudier plus en détail les processus de retournement
de l'aimantation dans une ligne aussi fine. Les expériences de microscopie de Lor-
entz réalisées sur du cobalt évaporé montrent que, lorsque ’on applique un champ
magnétique transverse, une paroi se forme, et disparait ensuite.

Deuxiémement, dans le cas du fer, Bauer et al. ont montré que la valeur de la
résistance de paroi (due uniquement a la courbure des bandes dans la paroi) était
assez faible. Que devient le calcul de Lévy et al. quand le libre parcours moyen est
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trés grand (au moins égal a la taille de la paroi) ? Peut on conclure ez-abrupto que
le magnétorésistance de paroi dans le fer est négative? N’a-t-on pas omis de tenir
compte d’'un phénomeéne? Riidiger et al. [78] ont évoqué, dans le cas du cobalt
épitaxié, la courbure des trajectoires par le champ interne, qui augmenterait la
diffusion par les interfaces, et expliquerait la magnétorésistance positive observée
dans ce cas. Pour obtenir une courbure suffisamment importante le produit w.r
doit cependant étre supérieur & 1, ce qui nécessite des champs colossaux. En effet,
pour A = 0.1 um et vp = 1.0 10% km/s, on doit avoir B > 35 T'. Le champ interne
dans le cobalt étant de 1.6 T', il est peu réaliste de penser que cette hypothése soit
suffisante pour expliquer nos résultats.

Pour évaluer 'accord entre la théorie de Levy et les expériences, il serait in-
téressant de réaliser le méme circuit que celui utilisé pour ce travail avec des cou-
ches de métal ferromagnétique dans lequel aurait été introduite une impureté bien
controlée, dont le rapport d’anisotropie de spin est connu. En changeant ensuite
d’impureté, la relation de Levy (voir équation 3.17) pourrait alors étre vérifiée.

Concernant les résultats obtenus sur les couches de manganites, nous avons pu
mesurer 'effet d’un joint de grain dans un fil de 250 nm de large. C’est, & notre
connaissance, la premiére fois qu’'une telle mesure est réalisée. En revanche, nous
n’avons pas pu mesurer la résistance d’une paroi dans un cristallite. La propagation
d’une paroi dans une ligne de manganite comme la notre pourrait se faire de joint
de grains en joint de grains.

Les expériences menées sur la couche de fer-palladium complétent les travaux
effectués sur les fils. Nous avons grace a cette expérience pu mesurer la valeur
des résistances pour le courant dans la paroi et perpendiculaire & la paroi (définis
par Levy et al.). Le rapport de ces deux quantités est conforme aux résultats de
Levy et al.. C’est la premiére mesure qui permet la vérification d’une théorie de
magnétorésistance de paroi. Comme attendu, ’effet di & la paroi est plus important
lorsque le courant est perpendiculaire & celle-ci.
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Cette conclusion résume briévement les résultats décrits dans ce manuscrit,
avant d’explorer les perspectives qui semblent se dégager de ce travail.

Concernant le travail réalisé sur les propriétés de transport dans des structures
ferromagnétiques, nous avons montré tout d’abord que la résistance de paroi dans
un fil de cobalt est vraisemblablement positive, grace & une géométrie de mesure
unique qui nous permet d’étre strs de la configuration des lignes de courant ainsi
que de ’aimantation & certains moments du cycle d’hystérésis. Néanmoins, la com-
paraison avec le modéle développé par Levy et al. n’a pu étre que qualitative dans
la mesure ol la paroi que nous avons mesurée n’est vraisemblablement pas une
paroi de Bloch.

Nos mesures de microscopie de Lorentz et de microscopie a force magnétique
sont parmi les premiéres sur des structures & domaines téte-béche. Elles ouvrent la
voie & d’autres études sur ce type de configuration. Nous pouvons cependant déja
avancer que la création et la propagation de ce type de paroi sont trés dépendantes
de conditions extérieures: orientation du champ appliqué, conditions aux bords,
défauts... Il me semble par ailleurs que la compréhension de la résistance induite
par une paroi nécessitera un travail important sur ces domaines téte-béche.

Les mesures effectuées sur la méme géométrie mais dans une couche de fer
épitaxié n’ont pas confirmé les résultats obtenus sur le cobalt. Nous avons retrouvé
des résultats qualitativement similaires & ceux obtenus par Riidiger et al. sur une
ligne de 2 um de large. Faut-il en conclure que le modéle de Levy ne s’applique
pas dans le cas ou le libre parcours moyen devient supérieur & la longueur de la
paroi? D’autres expériences seront nécessaires pour tester cette hypotheése.

Nos mesures sur les manganites sont les premiéres réalisées sur des fils de cette
dimension dans ces matériaux. Elles mettent en évidence 'importance des travaux
sur la conduction au travers de joints de grains qui est le processus dominant &
bas champ appliqué, surtout dans des structures lithographiées de cette taille.

Les mesures effectuées sur la couche de fer-palladium sont les premiéres mesures
qui mettent réellement en évidence l'importance de l'orientation de la paroi par
rapport au courant. Nous avons ainsi pu mesurer, pour une paroi de Bloch de 8
nm dans cet alliage, une résistance de paroi en géométrie perpendiculaire de 8.5

%.

Les expériences de micromagnétisme nous ont permis de montrer l'importance
de D'anisotropie de forme sur la détermination des structures & 1’équilibre. Les
triangles de cobalt sont une bonne illustration de ce phénoméne. Nous avons, pour
ces systémes, obtenu un accord relativement bon entre nos calculs énergétiques et
les expériences de MFM.

Concernant les travaux sur le FePd, nous avons pu montrer que, lorsque 1’ani-
sotropie magnétocristalline est suffisamment forte, ’arrangement des domaines en
serpentin ne disparait que lorsque la taille caractéristique du systéme est inférieure
a quelques périodes (entre 3 et 4). D’autre part, ’ancrage des domaines sur le bord
de facon & minimiser 1’énergie de chaque pdle est une signature importante de la
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réduction en taille, qui se retrouve sur les nanostructures de formes diverses de la
page 141 (carrés, rectangles, triangles).

Nous espérons avoir « défriché » une partie du travail nécessaire & la mesure, un
jour, de la résistance d'une paroi magnétique. Plusieurs conclusions importantes se
dégagent néanmoins. Pour pouvoir espérer progresser dans ce domaine, des calculs
micromagnétiques précis sont indispensables pour espérer déduire des courbes de
résistivité les valeurs de résistivité. Un effort théorique important semble aussi de-
voir étre fait pour relier les profils micromagnétiques a la résistivité. En particulier,
lorsque la paroi n’est plus une paroi de Bloch, comment tenir compte & la fois de
IAMR et de l'effet de la paroi sur le mélange des fonctions d’onde induisant la
résistivité de paroi?

Du point de vue expérimental, nous pensons que le systéme pertinent pour
réaliser cette expérience est le fil de FePd de 400 nm de large, dans lequel les
parois sont perpendiculaires & la ligne. Il faudrait vérifier précisément que, dans ces
couches, les parois sont de type Bloch et qu’il n’y a pas de domaines de fermeture;
dans ce systéme une telle expérience constituerait donc le test idéal de la théorie
de Levy et viendrait compléter les résultats déja obtenus sur la géométrie en croix
avec les domaines pré-orientés.

Concernant les triangles, des calculs de minimisation me semblent indispensables
pour concilier théorie et expériences. Une autre voie serait 'utilisation des matéri-
aux épitaxiés afin de rajouter une frustration supplémentaire. Les calculs théoriques
s’en trouveraient encore compliqués, mais I’avantage du point de vue expérimental,
serait de fournir une compétition & l'ancrage sur les défauts.
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