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Introduction

Introduction

n 1988, I’équipe d’A.Fert publie des travaux expérimentaux sur la dépendance en champ magné-
tique de la résistivité électrique de multicouches épitaxiées Fe/Cr [BAI88|. Presque simultanément,
Péquipe de P.Grunberg obtient des résultats similaires publiés en 1990 [BIN89]. La découverte du phé-
noméne maintenant bien connu sous le nom de magnétorésistance géante (GMR) va marquer, pour la
communauté scientifique du magnétisme, le début d’une série de ruptures scientifiques et techniques.

Citons en premier lieu 'introduction dés 1999 de tétes de lecture utilisant le phénoméne dans les
disques durs commercialisés par IBM. Ces tétes de lecture reposent sur la mise en oeuvre des vannes de
spin, ¢e de structures comprenant deux couches ferromagnétiques séparées par une couche métallique non
magnétique. Dans de telles structures, la configuration d’aimantations paralléles correspond généralement
a un état de faible résistivité électrique, tandis que la configuration antiparalléle correspond a un état de
forte résistivité électrique. Dans une vanne de spin, il est possible de controler les orientations relatives des
aimantations des deux couches ferromagnétiques. L’une de ces couches, dite de référence, est insensible
a de faibles champs appliqués, tandis que "aimantation de la seconde (la couche « libre ») se renverse au
contraire sous 'action des faibles champs magnétiques émis par les transitions entre domaines le long de
la piste magnétique du disque dur.

Citons ensuite la mise au point des jonctions tunnel magnétiques (JTM), structures similaires aux
vannes de spin, mais dans lesquelles la couche métallique est remplacée par une barriére tunnel, géné-
ralement une couche d’oxyde tel que 'alumine [MOQ95]. Historiquement, cet effet a été décrit pour la
premiére fois par Julliere en 1975 [JULT5]. Ces jonctions tunnel offrent ’avantage d’une magnétorésistance
plus élevée que les vannes de spin; elles devraient trés prochainement étre utilisées dans des applications
tant comme capteurs magnétiques (dans les tétes de lecture des disques durs magnétiques) que comme
éléments de mémoires solides pour la micro-électronique : les MRAM (Magnetic Random Access Memo-
ries) [WOLO1].

A cet ensemble dynamique de la science moderne, regroupé sous le nom de magnéto-électronique,
est venu g’ajouter ensuite une nouvelle branche a l'interface entre les domaines du magnétisme et des
semiconducteurs : I’électronique de spin, ou spintronique. En 1990, Datta et Das [DAT90] proposent de
réaliser 'analogue d’un modulateur électro-optique : deux électrodes ferromagnétiques (en fer) permettent
d’injecter et de collecter un courant polarisé en spin dans un semiconducteur (InGaAs). Entre les deux, une
grille permet d’obtenir, par effet Rashba, la précession en spin des porteurs injectés. I’ensemble constitue
un transistor d’un nouveau type, potentiellement reprogrammable et aux fonctionnalités élargies par
I’addition d’un nouveau degré de liberté en plus de la charge des porteurs, & savoir leur spin.

Bien que purement conceptuelle, la communication de Datta et Das a un impact considérable et de
nombreuses équipes s’attaquent a la réalisation expérimentale de la structure. Rapidement, il apparait
que la différence de conductivité électrique entre le métal utilisé comme injecteur et le semiconducteur
constitue un obstacle majeur & l'injection d’un courant significativement polarisé en spin [FERO01]. Deux
voies de recherche émergent alors. La premiére repose sur la mise en oeuvre de semiconducteurs fer-
romagnétiques, cette voie est cependant aujourd’hui encore trés loin d’une application pratique du fait
de P’absence de « bon » semiconducteur ferromagnétique & température ambiante. La seconde repose
sur l'injection du courant dans la semiconducteur « depuis une électrode métallique » par un processus
mettant en jeu une barriére de potentiel fortement résistive, telle qu'une barriére tunnel [RAS00] [FERO1].

Ce travail de thése se situe a la confluence de ces deux grands domaines de la recherche moderne en
magnétisme que nous avons nommés, la magnéto-électronique et la spintronique. Il est axé sur la mise en
oeuvre de barriéres tunnel épitaxiées, & base de MgQ, en combinaison avec une électrode ferromagnétique
4 aimantation perpendiculaire.

Rappelons ici que I'essentiel des recherches effectuées sur les jonctions tunnel magnétiques ont porté,
jusqu’au début des années 2000, sur 'optimisation des propriétés de transport des barriéres amorphes &
base d’alumine. Avec une telle barriére, la magnétorésistance de la jonction tunnel est limitée par les pola-
risations en spin des deux électrodes ferromagnétiques [JULT5]. Ce constat a ainsi motivé de nombreuses
recherches sur la mise au point de matériaux a forte polarisation en spin. L’introduction de barriéres
épitaxiées a changgé la donne, en ouvrant la voie & des effets de filtrage, ie a des conductivités électriques
différentes en fonction de la symétrie des états électroniques mis en jeu. Nous reviendrons sur ce point en
détail dans le second chapitre de cette thése. Retenons simplement ici qu’il a été dés lors possible d’obte-
nir des magnétorésistances tunnel bien plus importantes, et que les « records » publiés n’ont cessé de se
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multiplier en paralléle & la conduite de cette thése. Ainsi, Yuasa et al. ont obtenu une magnétorésistance
tunnel de 410 % dans une structure Co/MgO/Co en 2006 [YUAO06]. Dés 2003, ie au départ de cette theése,
les jonctions tunnel épitaxiées & base de MgO semblaient constituer un champ de recherche séduisant. Le
laboratoire a de plus une expérience ancienne dans le domaine particulier de la croissance épitaxiale de
films de MgO [VAS96].

Il importe maintenant de souligner que la quasi-totalité des travaux expérimentaux ont été réalisés
sur des structures & aimantation planaire. Une direction planaire de ’aimantation est évidemment plus
simple & obtenir, car elle n’impose pas de vaincre U'effet de forme (de champ démagnétisant) qui confine
I’aimantation d’une couche mince dans son plan en I'absence d’autres anisotropies.

Cependant, au deld de l'intérét fondamental de I’étude, il existe deux forts arguments en faveur de
la mise en oeuvre de matériaux 4 aimantation perpendiculaire. D’une part I’existence d’une forte aniso-
tropie magnétique est une nécessité dans des dispositifs de petites dimensions, pour éviter 'apparition
du superparamagnétisme (c’est a dire que les fluctuations thermiques ne soient suffisantes pour modifier
aléatoirement la direction d’aimantation du matériau). D’autre part, la configuration d’aimantation per-
pendiculaire présente un avantage intrinséque aux trés hautes densités, ce qui a conduit & 'introduction
en 2005 des premiers disques durs & aimantation perpendiculaire (et non plus planaire). En effet, des bits
voising d’aimantations opposées se stabilisent mutuellement par leur champ de fuite, & ’opposé de ce qui
est observé en aimantation planaire.

En pratique, il est possible de réaliser la croissance épitaxiale de matériaux tels que les alliages ordon-
nés FePd et FePt sur MgO(001). Dans la phase chimiquement ordonnée L1y, ces deux alliages présentent
des anisotropies magnétocristallines considérables [GEH97], et perpendiculaire au plan de la couche mince
lorsque la mise en ordre chimique est uniaxiale.

Cette introduction permet maintenant de situer les deux grandes directions de ce travail de thése :

— réaliser des jonctions tunnel magnétiques & aimantation perpendiculaire, épitaxiées
(FePt/MgO/FePt), en comprendre les propriétés de structure, magnétique et de transport,

— réaliser des structures similaires pour l'injection de spin dans les semiconducteurs ITI/V :
FePt/MgO/GaAs, en étudier la structure, les propriétés magnétiques et I’étape d’injection de spin.

Notons que ce systéme FePt/MgO/GaAs présente un grand nombre d’avantages pour une étude
fondamentale de l'injection de spin dans un semiconducteur. En effet, une électrode ferromagnétique a
aimantation perpendiculaire rémanente permet une étude en champ nul, et I'injection de porteurs perpen-
diculairement polarisés. Cette polarisation perpendiculaire des porteurs est, du fait des régles de sélection
quantique (décrites dans le chapitre 6 de cette thése), une condition préalable a la détermination optique
de la polarisation de ces porteurs injectés. Nous reviendrons sur ce point en détail.

Il est sans doute utile de préciser ici, que malgré ’expérience antérieure du laboratoire dans 1’élabo-
ration de couches minces épitaxiées de FePt et de MgQO, les incertitudes et les défis existant au niveau
de P’élaboration des échantillons ne sont pas minces. En effet, il n’existe aucun exemple publié de la
croissance d’une électrode de l’alliage chimiquement ordonné FePt sur une barriére tunnel MgQO. Or,
il est prévisible que la qualité de la barriére tunnel, en tant que substrat, sera bien moindre que celle
d’un monocristal du méme matériau (couramment utilisé comme substrat pour ’épitaxie de nombreux
métaux). Dans le cas de la croissance sur GaAs, la sensibilité de la surface aux recuits (désorption rapide
de larsenic de surface et perte de la stoechiométrie) est un obstacle important alors que la croissance de
la phase chimiquement ordonnée de lalliage FePt exige des températures de 'ordre de 500°C.

Du point de vue des propriétés magnétiques, I'incertitude essentielle tient - la croissance étant suppo-
sée réussie - 4 'obtention de directions d’aimantations indépendantes pour les deux électrodes (1/] et | /1)
pour les jonctions tunnel FePt/MgO /FePt. En effet, si une couche uniformément aimantée ne rayonne pas
de champ dipolaire, les mécanismes de renversement d’aimantation & I’oeuvre dans les couches minces 3 ai-
mantation perpendiculaire (nucléation de domaines puis propagation de parois) sont bien moins favorables
que la rotation cohérente - souvent observées en aimantation planaire - pour maintenir un découplage
des aimantations des deux électrodes. De fait, nous verrons dans ce manuscrit que les phénoménes de
couplage entre électrodes nous ont ouvert un champ d’investigation trés riche.

Venons en maintenant a la structure de ce mémoire.

Dans une premiére partie, nous étudierons les propriétés magnétiques de couches minces FePt en
fonction du substrat sur lequel elles sont déposées et ade I’épaisseur du film. Cette partie introductive
rassemble les bases indispensables a I’élaboration des structures pour I’électronique de spin présentées
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dans cette thése.

Dans une deuxiéme partie, nous rappellerons les mécanismes de transport mis en jeu au sein des
jonctions tunnel magnétique avant de présenter le systéme FePt/MgO/FePt. Bien entendu, des jonctions
tunnel magnétiques doivent impérativement comporter deux électrodes magnétiquement indépendantes
I'une autre. Nous avons choisi d’étudier de maniére approfondie les phénoménes de couplage intervenant
dans des JTM a aimantation perpendiculaire, en régime quasi statique et en régime dynamique (cyclage
de 'aimantation de la couche « libre »). Nous présenterons enfin quelques éléments sur les propriétés de
magnétotransport.

Finalement dans une troisiéme partie, nous en viendrons au second axe de ce travail de thése :
nous décrirons d’abord briévement les difficultés liées a l'injection de porteurs polarisés en spin d’un
meétal vers un semiconducteur. Puis, en reprenant les avancées réalisées dans cette thése sur la croissance
d’une électrode FePt & aimantation perpendiculaire sur barriére tunnel MgO, nous nous pencherons sur
I'élaboration d’une structure épitaxiée FePt/MgO/GaAs.
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Chapitre 1

Structure et propriétés magnétiques de
couches minces d’alliage L1y FePt

ans cette partie introductive, nous décrivons essentiellement les propriétés magnétiques de couches fer-
D romagnétiques FePt a aimantation perpendiculaire déposées sur substrat monocristallin MgO(001)
ou sur couche tampon de platine Pt(001). Ces modes de dépot sont maitrisés depuis longtemps au la-
boratoire ; I'idée de ce travail est d’étudier la possibilité d’avoir deux couches FePt minces de propriétés
magnétiques trés différentes.

1.1 Structures & aimantation perpendiculaire

Dans les matériaux ferromagnétiques, il existe des directions d’aimantation privilégiées, appelées azes
de facile aimantation. Ce sont des directions énergétiquement favorables vis & vis de ’aimantation et selon
lesquelles les moments magnétiques des atomes peuvent s’aligner : le champ de saturation & appliquer
selon ces directions pour obtenir ’aimantation de saturation Mg du matériau est le plus faible. A I'inverse,
il existe aussi des axes de difficile aimantation correspondant aux directions énergétiquement défavorables
vis & vis de ’aimantation.

La mise au point d’un dispositif magnétique implique donc la maitrise de "anisotropie magnétique des
structures utilisées. Ainsi, dans un matériau massif comme le fer, de structure cristallographique cubique
centrée, la maille est équivalente suivant les trois directions [001], [010] et [100]. Ces trois directions sont
des axes de facile aimantation. En revanche, dans le méme matériau déposé en couche mince, il faut
tenir compte de I’énergie dipolaire. Les moments magnétiques vont se coucher dans le plan du film pour
minimiser I’énergie magnetostatique du systéme, les directions [010] et [100] sont alors les deux seuls axes
faciles d’aimantation. [’anisotropie magnétique d’une structure dépend donc & la fois du matériau et de
la morphologie de 'échantillon étudié (couche mince ou matériau massif).

L’énergie magnétique peut s’écrire comme la somme de termes d’énergie ayant différentes origines :

€magnetique = €dipolaire + €Zeeman + €magnetocristalline + €magnetoelastique + €inter faces-

— D’énergie dipolaire, appelée aussi énergie de champ démagnétisant, est ’énergie magnétostatique
d’interaction entre des moments magnétiques entre eux. Dans une couche mince uniformément
aimantée, ce terme d’énergie favorise 'alignement de I’aimantation suivant la plus grande direction
de I’échantillon, ie il tend & coucher 'aimantation dans le plan de la couche mince,

— D’énergie Zeeman correspond a l’interaction des moments magnétiques et d’un champ magnétique
extérieur Ifm) . Ce terme d’énergie tend & orienter I’aimantation J\Té dans la direction de ce champ,

— D’énergie magnétocristalline correspond & une interaction des moments magnétiques et du réseau
cristallin via le couplage spin-orbite; elle donne aux moments magnétiques une orientation préfé-
rentielle qui dépend de la structure du matériau,

— D’énergie magnétoélastique provient de 'interaction entre I'aimantation et les déformations méca-
niques du réseau. Ainsi dans les systémes multicouches épitaxiés Cu/Ni/Cu(001), la direction de
facile aimantation dépend de I’épaisseur du nickel par le biais de la contrainte épitaxiale [BOC95].
Ce terme d’énergie est cependant négligé la plupart du temps.
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— & cela, il faut ajouter des effets d’interface dans un matériau constitué de multicouches.

Dans le cas d’une structure en multicouches comme Co/Pt, les effets d’interface vont étre prépon-
dérants devant les autres termes et vont entrainer I’obtention d’une direction de facile aimantation per-
pendiculaire au plan des couches. Au sein du laboratoire, les systémes multicouches Co/Pt réalisés par
pulvérisation cathodique par dépot alterné de films ultra-minces de cobalt et de platine ont été largement
étudiés [LANO1].

Dans les alliages binaires ordonnés dans la phase
L1y (voir paragraphe 1.2), comme FePd, FePt ou
CoPt, c’est le terme d’énergie magnétocristalline qui
va permettre 'obtention d’une anisotropie magné-
tique perpendiculaire. Dans un matériau ferromagné-
tique uniformément aimanté d’aimantation globale

[001]

E > > > > >
E e e

—
Mg déposé en couche mince, si 6 est I’angle entre
—

| “e\ “e) e\

Mg et ’axe perpendiculaire au plan des couches et «
I’angle entre I’aimantation et un champ magnétique

—
extérieur Heyy, I’énergie magnétique volumique du
systéme peut s’exprimer sous la forme :

Fic. 1.1: Alignement des moments magné-
tiques d’un échantillon & anisotropie perpen-
diculaire exposé a un champ magnétique ex-
térieur.

€magnetique Edipolaire + €Zeeman + €magnetocristalline

1
= —§,u0M§sin2(9) — poMg.Heypicos()

+ K, 5in2(0)

801t €magnetique = —%,qugsinQ(H).[l — Q] — poMg.Hezrcos(a).
ot K; est la constante d’anisotropie uniaxiale du matériau considéré' et Q = 2K, /uoM,? est le facteur
de qualité du matériau.

La réponse des moments magnétiques des atomes soumis & un champ magnétique extérieur va dépendre
du signe et de I'amplitude de l'anisotropie uniaxiale K;. Ce terme d’énergie magnétocristalline est a
comparer avec le terme d’énergie dipolaire. En ’absence de champ magnétique extérieur, la direction de
I’aimantation est déterminée en comparant les termes d’énergie dipolaire et magnétocristalline, ce qui
peut s’exprimer par U'intermédiaire du facteur de qualité Q :

— si Q>1, ’énergie magnétocristalline prédomine et le matériau présente une aimantation perpendi-

culaire au plan du film,
— si Q<1, I’énergie dipolaire prédomine et ’aimantation reste couchée dans le plan du film.

Notons que cette description n’est valable qu’en I'absence de domaines magnétiques. La formation de
ceux-ci diminue en effet le coiit en énergie d’une aimantation perpendiculaire, et peut 'établir pour Q<1,
en fonction de I’épaisseur de la couche mince considérée [GEH99].

Le facteur de qualité de quelques matériaux & forte anisotropie perpendiculaire est donné dans le
tableau ci-dessous.

K; (10°J.m~3) | Mg (10°A.m~1) Q T. (K)
CoPt (L1,) 49 800 12,1 840
FePd (L1y) 1,8 1100 2,4 760
FePt (L1o) 6,6 & 10 1140 8,14 12 750

Fi1G. 1.2: Propriétés magnétiques de quelques alliages a aimantation perpendiculaire
(tiré de [WEL99]).

Ces derniéres années, le laboratoire a développé une forte activité dans I’étude de matériaux ferroma-
gnétiques a aimantation perpendiculaire. Ainsi, les travaux de thése de de V.Gehanno [GEH97], D.Halley

1 Les termes d’ordre supérieur, faisant intervenir d’autres constantes d’anisotropie K; (Kasin®(6),...) sont négligés dans
I’expression de I’énergie magnétocristalline.
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[HALOla] et J.P.Attane [ATTO03] ont porté sur 1’élaboration par épitaxie par jets moléculaires et la ca-
ractérisation structurale et magnétique de films minces FePd ou FePt ordonnés. L’étude décrite dans ce
manuscrit repose sur 'utilisation de Ialliage équiatomique FePt et bénéficie donc largement de cet acquis.

1.2 Généralités sur les alliages FePt

Suivant la composition atomique de ’alliage Fe,Pt;_, celui-ci posséde différentes propriétés magné-
tiques. A trés haute température, une solution solide (Fe,Pt) désordonnée de structure cristallographique
cubique faces centrées est obtenue. A température ambiante, le diagramme de phase donne principale-
ment trois structures d’équilibre (voir figure 1.3) : FesPt (ordonné dans la phase L1y), FePt (L1g) et
FePts (L1s). Suivant les conditions d’élaboration, alliage obtenu par épitaxie par jets moléculaires est
plus ou moins ordonné 4 l’issue du dépét : chacune de ces trois structures peut étre obtenue dans la phase
désordonnée cubique faces centrées. Parmi ces matériaux, seul le FePt ordonné dans la phase L1 (voir
figure 1.4) posséde les propriétés magnétiques qui justifient un fort intérét pour des applications comme
média d’enregistrement magnétique a haute densité, a savoir une forte anisotropie uniaxiale et une forte
aimantation a saturation.

Cette structure présente une large zone de stabilité en composition : d’aprés le diagramme de phase
de FePt, la structure L1y est stable pour une composition atomique de platine comprise entre 35% et
70%. Dans la suite de cette étude, « FePt » désignera toujours 'alliage équiatomique Feg 5Pto 5.

1200
1000 / \
a-»y
\ERANSFORMATIO Structure L1,
800 > TN
/ Il
f,') Fes Pt L~ —~
5 7| FePt ™ FePts
wl 17 N
@ 600 \
D) |
:‘E |
x AT T
Ll 400 TRANS- ——ACURIE -
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F1a. 1.3: Diagramme de phase de lalliage FePt (tiré de [BER69]) et schéma des structures L1 et
L1y (dans cette phase, Fe est l’élement riche dans FesPt et l’élement pauvre dans FePtg).

En couches minces, suivant les conditions d’élaboration, ’alliage équiatomique FePt peut étre obtenu
par épitaxie par jets moléculaires dans les phases désordonnées (cfc) ou L1, (voir figure 1.4). La structure
L1, consiste en une alternance de plans atomiques occupés exclusivement par des atomes de fer ou de
platine. L’empilement de ces monocouches atomiquement pures suivant I’axe [001] (axe ¢) produit une
déformation tétragonale du réseau cristallin suivant cette méme direction, quantifiée par le rapport c/a.
Ce rapport vaut 0,96 pour une phase FePt L1y parfaitement ordonnée ; il vaut 1 dans le cas d’un alliage
désordonné.

La mise en ordre dans la phase L1j est quantifiée par le paramétre d’ordre & longue distance S. Si nge
est le taux d’occupation par des atomes de Fe des sites des plans atomiques riches en Fe, et np; le taux

d’occupation par des atomes de Pt des sites de ces mémes plans atomiques riches en Fe (np. + npy =1),
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F® cu PO
Pt @ Pt 5
c S /
FePt ordonné — structure L1, FePt désordonné — structure CFC
a=385A c=371A a = c=3,80A

F1G. 1.4: Structures cristallographiques de l’alliage FePt équiatomique.

S est donné par la relation : S=|npe-np|-
Pour une phase complétement désordonnée, npe=np;=1/2 et S est nul. A l'inverse, pour une phase
parfaitement ordonnée, nr.=1 et np;=0, d’ott un paramétre d’ordre égal & I'unité.

La mise en ordre dans la phase L1y va déterminer les propriétés magnétiques de ’alliage. Ainsi,
Okamoto et al. [OKAO02] ont établi une relation entre le degré d’ordre S et ’amplitude de ’anisotropie
uniaxiale K;. La forte amplitude de K; provient d’une hybridation des états électroniques Fe d (portant
I'aimantation) et Pt d, conduisant & une anisotropie élevée du fait de ’asymeétrie de la maille associée au
fort couplage spin-orbite caractéristique du platine [DAA91].

Soulignons ’anisotropie structurale de la phase L1y, c’est & dire ’empilement alterné de monocouches
de fer et de platine suivant un axe c. Remarquons que dans la structure L1g, chaque atome d’une espéce
est entouré par quatre atomes de la méme espéce et huit atomes de 'autre espéce. Notons que ’anisotro-
pie de cette structure est semblable a celle que 'on peut retrouver dans des multicouches Co/Pt ou Fe/Pt
[OKAOQ2] : alternance de plans atomiques de fer et de platine suivant 1’axe c est a l’origine de ’anisotropie
magnétocristalline du matériau, ’axe ¢ de la maille tétragonale correspondant & I’axe de facile aimanta-
tion. Sur la figure 1.4, la structure L1 présente un axe c¢ aligné suivant la direction [001]. TI existe deux
autres variants ou l’axe ¢ peut étre aligné suivant la direction [010] ou [100] : l'obtention d’un matériau
ayant un axe facile d’aimantation perpendiculaire bien défini implique que les conditions d’élaboration de
'alliage permettent d’obtenir le seul variant ou ’axe ¢ correspond a la direction cristallographique [001].

FePt est un alliage possédant une forte aimantation & saturation (Mg=1140kA/m [WEL99]; nous
avons mesuré Mg=1040kA /m sur nos échantillons). Dans la structure FePt L1y, le moment magnétique
est porté essentiellement par les atomes de fer (2,93up), mais il y a aussi un moment magnétique non
négligeable porté par les atomes de platine (0,29up) [STAO04].

Du fait de la forte anisotropie magnétique du matériau, il est possible d’obtenir des couches minces
FePt présentant une rémanence magnétique totale suivant ’axe perpendiculaire : c’est 1a une des pro-
priétés les plus intéressantes de FePt ordonné dans la phase L1y, le matériau posséde une aimantation
rémanente égale a ’aimantation & saturation.

1.3 Croissance de couches minces FePt par épitaxie par jets mo-
léculaires

1.3.1 Dispositif d’épitaxie par jets moléculaires (Molecular Beam Epitazy
MBE)

Dépét par canons a électrons

L’épitaxie par jets moléculaires est une technique de dépot sous ultra-vide. Elle correspond a la crois-
sance orientée d’un matériau cristallin sur un cristal, identique ou plus généralement de nature différente.
Ce phénomeéne n’est, possible que si les matériaux considérés présentent des analogies de structure ie des
symétries cristallographiques comparables ou des paramétres de maille voisins.
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Des jets de matiere sous forme atomique ou moléculaire sont issus d’une ou de plusieurs sources (dans
le cas d’un codépdt) et convergent vers le substrat cristallin monté sur un four. Les éléments envoyés s’y
déposent en adoptant un ordre cristallographique initié par le substrat ou par une couche précédemment
déposée.

Pour la croigsance des alliages ferromagnétiques FePt, on utilise un bati d’épitaxie de type RIBER
dédié a la croissance de métaux et d’oxydes. Les éléments déposés tels que le fer (Fe) et le platine (Pt) sont
placés dans des creusets de cuivre. Un faisceau d’électrons de forte énergie (10keV) et intense (quelques
100mA) émis par un filament situé a proximité du creuset permet d’évaporer localement le matériau a
déposer.

Préparation des substrats

Le nettoyage des substrats utilisés consiste en trois bains successifs d’'une durée de 10 & 15 minutes.
Tout d’abord un bain de dichlorométhane bouillant?, puis un bain d’acétone et enfin un bain d’éthanol.
Aprés séchage a ’azote, les substrats sont collés avec une goutte d’indium sur un support généralement
en molybdéne, appelé « molybloc ». Ce support est introduit dans le bati.

Un deuxiéme traitement a lieu in-situ : les substrats sont recuits pendant 6h & différents paliers de
température (la plus élevée étant de 550°C) afin d’éliminer les impuretés comme ’eau ou les composés
carbonés adsorbés en surface. Il est nécessaire que la température du dégazage soit supérieure & la
température maximale utilisée au cours du dépot (500°C dans notre cas) afin d’éviter une pollution de
I’enceinte de dépot par évaporation d’impuretés présentes sur le molybloc.

Description du bati utilisé

Le bati d’épitaxie utilisé pour la réalisation de nos dépo6ts comprend plusieurs chambres sous ultra-
vide interconnectées. La pression moyenne est de 'ordre de 1071° 4 10~ mbar, le vide étant maintenu
par des pompes ioniques et des sublimateurs de titane.

Les échantillons sont introduits dans le bati par un sas d’introduction rapide. Un vide correct (<10~°
mbar) est assuré par des étapes de pompage primaire, turbomoléculaire et ionique, puis les molyblocs
sont transférés dans une chambre d’introduction. Cette derniére est équipée en particulier d’un four per-
mettant d’effectuer le dégazage des substrats avant dépot. La croissance des échantillons se fait dans une
chambre d’évaporation, schématisée sur la figure 1.5.

Cache ]
motorisé Ecran
fluorescent

Four
------ << échantillon D]

caméra

Canon

RHEED /‘Y

Balance a quartz

- Panneau refroidi
N, liquide

Canon a électrons

charges

Fi1G. 1.5: Schéma du bdti de dépét par épitazie utilisé pour la croissance de la barriére tunnel
MgO et des électrodes ferromagnétiques FePt (tiré de la these de J.P. Attané [ATT03]).

2Ce dégraissant que nous avons mis en oeuvre dans le courant de la thése remplace le trichloroéthyléne utilisé jusque 1a.
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La chambre de dépét comporte deux canons & électrons pouvant fonctionner simultanément. Cha-
cun permet l'utilisation de quatre creusets, dédiés & I’évaporation de quatre matériaux différents. Deux
caches mobiles motorisés permettent de bloquer les flux rapidement, et ainsi d’avoir un contréle précis
de I’épaisseur déposée.

Les balances a quartz servent & mesurer et a réguler les flux de matiére envoyés par les canons. Elles
sont placées de facon a ce que le flux de matiére mesuré soit le méme que celui qui est regu par ’échantillon.
La régulation de la vitesse de dépot se fait par un systéme de rétroaction sur les balances a quartz : une
augmentation du flux de matiére regu (converti en épaisseur de matériau déposé sur 1’échantillon) fera
diminuer la puissance de fonctionnement du canon 4 électrons.

Le cache motorisé peut étre avancé au cours du dépot afin de masquer une partie de I’échantillon (voir
figure 1.5). Ceci nous donne la possibilité de réaliser des marches d’épaisseur, voire des coins d’épaisseur
en faisant avancer le cache de fagon continue.

Pour le dépot, ’échantillon est placé sur un bras manipulateur situé au centre de la chambre. Le
manipulateur est équipé d’un four qui permet de porter les échantillons & des températures allant jusqu’a
1200°C. 11 permet notamment de monter en moins de 2 minutes & 500°C, ce qui nous permet de faire
des recuits « flashs ». Comme l'indique le schéma 1.5, les échantillons sont placés « face vers le bas » au
cours du processus de croissance, ce qui signifie que pour un dépdét réalisé a chaud, les échantillons ne
sont maintenus sur le molybloc que par capillarité de 'indium.

Au cours du dépot, les parois sont refroidies par un flux d’azote liquide. Les particules polluantes
présentes dans ’enceinte vont alors se condenser sur les panneaux froids, améliorant ainsi la qualité du
vide.

1.3.2 Caractérisation n-situ : diffraction d’électrons rasants RHEED
Principe

La diffraction d’électrons sous incidence rasante (Reflection High Energy Electron Diffraction RHEED)
permet de suivre en temps réel I’état de la surface de films minces pendant leur croissance. Un faisceau
d’électrons de haute énergie (40keV dans notre cas) est focalisé sur ’échantillon sous une incidence qua-
siment rasante (typiquement un ou deux degrés), les électrons sont diffractés par les atomes proches de
la surface (& ces angles, la longueur de pénétration des électrons n’est que de quelques plans atomiques).

La longueur d’onde associée au faisceau d’électrons de haute énergie est donnée par :

h h ‘
)\:727:0,06&
muv V2meV

ou h est la constante de Planck, v la vitesse des électrons envoyés, m leur masse et e la charge élémentaire.

La figure de diffraction obtenue par cette technique peut étre représentée par 'intersection du réseau
réciproque du cristal avec la sphére d’Ewald, de rayon 27/A. Dans le cas d’'un échantillon de structure
cubique et de paramétre de maille a dans le plan, le réseau réciproque devient un jeu de droites perpen-
diculaires a la surface et distantes de 27/a.

L’image de diffraction d’une surface plane doit correspondre aux points situés a U'intersection d’un
ensemble de droites et d’une sphére. En réalité, il y a une certaine dispersion des électrons en longueur
d’onde et le faisceau n’est pas parfaitement focalisé : la sphére d’Ewald est en fait une couronne sphérique.
Il en résulte que 'image de diffraction obtenue dans le cas d’une surface monocristalline parfaitement
plane correspond & des tiges verticales, lisses et nettes, séparées horizontalement d’une distance 27 /a.
Connaissant le paramétre de maille du substrat, ’évolution de 'espacement entre les tiges au cours du
dépdt nous renseigne sur I’évolution du paramétre de maille des différentes couches déposées.

Modes de croissance

L’appréciation du cliché de diffraction permet de déterminer la structure de la surface (monocristal,
polycristal...), ses reconstructions éventuelles, le mode de croissance (bidimensionnel ou tridimensionnel),
ou encore de suivre I’évolution de son paramétre de maille :

— lorsque la croissance est bidimensionnelle, le cliché de diffraction est composé de tiges plus ou moins
fines suivant la qualité de la surface, séparées de la distance 27/a correspondant au paramétre de
maille a du matériau déposé. Le suivi du diagramme RHEED au cours de la croissance permet ainsi
d’étudier les phénoménes de relaxation de contraintes des différentes couches déposées,
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— lorsque le front de croissance de I’échantillon n’est pas continu, e suite & I’apparition d’une rugosité
ou lors d’une croissance tridimensionnelle, les tiges font place & des points alignés verticalement et
séparés horizontalement de la distance 27 /a,

— lorsque la croissance n’est pas monocristalline mais se fait simultanément suivant deux orientations
différentes, les deux diagrammes correspondant aux deux orientations cristallographiques sont su-
perposés. Dans le cas d’une couche polycristalline, le diagramme de diffraction ne présente plus que
des arcs de cercle concentriques (anneaux de diffraction),

— en cas de croissance d’un matériau amorphe, le cliché observé n’est plus qu’un halo diffus.

Oscillations d’intensité

Dans le cas d’une croissance parfaitement bidimensionnelle ou plan par plan, la technique de diffraction
RHEED permet de déterminer la vitesse de dépot d’un matériau (en monocouches/unité de temps). Il y
a en effet variation périodique de la rugosité du cristal au cours de la croissance ; celle ci est maximale
quand la derniére monocouche de surface n’est qu’a moitié formée, et elle est minimale quand la surface
correspond & une monocouche complétement déposée.

Ainsi, au cours du dépot, lorsque le front de croissance avance, 'intensité du diagramme de diffraction
oscillera successivement entre des valeurs fortes (monocouche compléte) et plus faibles (monocouche a
moitié formée), la période des oscillations correspondant exactement au temps nécessaire pour faire croitre
une monocouche.

Avec cette technique, il devient alors possible d’étalonner trés précisément la vitesse de dépot des
différentes espéces que l’on fait croitre sur ’échantillon.

1.3.3 Différents modes d’élaboration

Position du probléme

Depuis 1995, le laboratoire a étudié 'influence des conditions de dépot sur la mise en ordre Ll
de Talliage FePt (ou FePd). L’obtention d’un degré d’ordre maximal, associé & une forte anisotropie
perpendiculaire, peut se faire suivant deux voies différentes :

— la croissance de ’alliage peut étre réalisée par codépot des deux éléments a forte température (500°C)
sur une couche tampon de platine, de paramétre de maille légérement supérieur au paramétre de
maille a de Dalliage. Notons que la contrainte épitaxiale favorise donc la croissance de la phase
ordonnée L1y dans le variant d’axe ¢ suivant [001],

— la croissance peut étre réalisée par codépot a 500°C directement sur un substrat MgO(100). Dans ce
cas, les toutes premiéres couches atomiques sont trés perturbées par un grand nombre de dislocations
(une tous les dix plans atomiques) qui permettent de relaxer trés rapidement ’écart considérable
des paramétres de maille (~10%).

Dans les deux cas, il semble que la différence des tensions de surface entre Fe et Pt favorise la forma-
tion du variant d’axe ¢ perpendiculaire [HALO1]. Signalons que d’autres modes de dépot sont possibles :
un codépot a température plus faible, ou la croissance plan par plan de Dalliage (dépot alterné de mono-
couches atomiquement, pures). Toutefois, un degré d’ordre plus faible est alors obtenu.

Les travaux de thése de Halley [HALOla], portant sur des couches ferromagnétiques épaisses de
quelques dizaines de nanométres, ont montré des comportements magnétiques différents suivant que
lalliage est déposé sur couche tampon de Pt ou sur substrat MgO. Aussi, dans ce chapitre, nous étudions
les propriétés magnétiques d’alliages FePt déposés sur ces deux supports. En effet, parmi les dispositifs
pour I’électronique de spin que nous avons cherché a réaliser figure le systéme JTM (Jonction Tunnel Ma-
gnétique) comportant deux électrodes FePt & aimantation perpendiculaire enserrant une barriére tunnel
MgO.

L’intérét pratique des JTMs repose sur 'accés a des configurations ol les aimantations des deux
couches ferromagnétiques sont alignées dans le méme sens (configuration paralléle, notée P) ou sont de
sens opposé (configuration antiparalléle, notée AP). Ceci implique nécessairement que les deux couches
ferromagnétiques présentent des renversements d’aimantation disjoints, ie possédent des champs de re-
tournement trés différents, de fagon & pouvoir retourner les aimantations individuellement. Dans le cas
de JTMs symétriques, ie possédant deux électrodes de méme nature, cet effet peut étre obtenu par deux
voies :

— la technique la plus utilisée consiste & accoler & 'une des deux électrodes une couche antiferro-

magnétique. Par échange, cette derniére va stabiliser I’aimantation de la couche ferromagnétique
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(décalage du cycle, accroissement du champ coercitif) [DIE91],

— une alternative consiste a singulariser les propriétés magnétiques de chaque électrode, en jouant sur
les épaisseurs déposées ou sur leur désordre structural, de facon & controler les champs de renver-
sement mis en jeu.

C’est cette deuxiéme voie que nous avons choisi d’explorer pour élaborer nos JTMs : a priori, les
deux empilements JTM qu’il nous était possible de réaliser étaient FePt/MgO/FePt/Pt/MgO(100) et
FePt/MgO/FePt/MgO(100), les conditions expérimentales de dépot étant adaptées de fagon a obtenir
l’ordre chimique maximal.

Toutefois, afin de favoriser une différenciation plus nette des propriétés magnétiques des deux élec-
trodes, nous nous sommes orientés vers la croissance de la structure JTM FePt/MgO/FePt/Pt/MgO(100).

La suite de ce chapitre va se consacrer a la croissance et 4 ’étude des propriétés magnétique de couches
minces FePt déposées sur couche tampon de platine ou substrat MgO.

Croissance de 1’alliage FePt déposé sur couche tampon de Pt

Ce systéme correspond a I’électrode inférieure d’une JTM FePt/MgO/FePt. Les substrats sur lesquels
nous avons réalisé nos dépots sont des substrats monocristallins de MgO (structure cubique de type
NaCl, paramétre de maille a=4,213A) polis (100). Cette orientation permet d’amorcer la croissance de
la structure suivant une direction [001] [FAR96] et d’obtenir en particulier des couches ferromagnétiques
FePt & anisotropie perpendiculaire. Aprés le dégazage dans la chambre d’introduction, le substrat MgO
présente un cliché de diffraction RHEED comportant de nombreuses lignes de Kikuchi (voir figure 1.6),
caractéristiques d’un cristal de bonne qualité.

Pt 60nm

FePt (2-16nm)

Cr (3nm)
MgO (001)

FiG. 1.6: Schéma de structure d’un échantillon Pt/FePt/Pt/Cr/MgO(100). La derniére
couche de platine sert a protéger 'alliage d’une éventuelle oxydation. La direction de crois-
sance correspond a la direction cristallographique [001] du substrat. Les clichés RHEED sont
pris suivant lazimut [100] du substrat.

La croissance de la structure est suivie en continu par diffraction RHEED. La différence de paramétre
de maille importante entre le MgO (aMgo:4,21A) et lalliage FePt (paramétre de maille dans le plan
apept:3,85A) nous conduit & utiliser une couche tampon de platine (apt:3,92A) suffisamment épaisse. Il
est possible de déposer directement l'alliage FePt sur le substrat MgO (voir plus loin), mais dans ce cas
la qualité structurale des premiéres couches FePt déposées n’est pas optimale.
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La premiére couche déposée est une couche de 3nm de chrome, dite « couche d’accrochage ». Elle
permet d’assurer une bonne texturation de la couche tampon de platine, suivant la relation d’épitaxie
avec le MgO Pt(001)[110]//MgO(001)[110]. En I'absence de cette couche de chrome, le platine a tendance
& croitre suivant 'orientation cristallographique [111] [MOROO]. Notons qu’il est possible d’utiliser une
couche d’accrochage de fer a la place du chrome, les deux éléments présentant des paramétres structuraux
comparables. Le chrome, matériau antiferromagnétique, présente cependant ’avantage de ne pas ajouter
un signal a celui des électrodes ferromagnétiques lors de mesures d’aimantation globales (VSM ou SQUID).

La couche de chrome et la couche de platine, d’épaisseur 60nm, sont déposées successivement & tem-
pérature ambiante et recuites vers 500°C pendant une dizaine de minutes. Ce recuit permet de lisser la
surface du platine.

Une fois la bonne qualité de la couche tampon de platine établie par le RHEED, 'alliage FePt est
déposé par codéposition des deux éléments Fe et Pt sur I’échantillon maintenu vers 500°C. La vitesse de
dépot est de Pordre de 0,64 /s. Cette croissance FePt /Pt est maitrisée de longue date [FAR96] [HALO4].

Relaxation des contraintes épitaxiales dans une couche mince FePt/Pt

La différence de paramétre de maille dans le plan entre le platine (couche tampon) et lalliage FePt
massif est de Pordre de 1,8%. Sur des couches ultra minces FePt d’épaisseur 4nm, les mesures de diffrac-
tion X (voir chapitre 3.2) nous donnent des valeurs de paramétre de maille dans le plan a=3,92A (+0,014),
égal au parameétre de maille de la couche tampon de platine, et hors du plan c=3,64A (:I:0,0lA), ce qui
signifie que l'alliage croit de facon complétement contrainte sur la couche tampon de platine.

Au cours de sa thése, David Halley [HALOla] a étudié 0.042 . ,
la relaxation des contraintes épitaxiales en fonction de total expected
I’épaisseur de matériau ferromagnétique déposé dans le cas
d’un systéme FePd - ordonné dans la phase L1y - déposé
sur couche tampon de Pd. Les paramétres de mailles des
deux couches ferromagnétiques ordonnées dans la phase L1lg
FePt et FePd sont voisins, de méme que leurs propriétés
élastiques : les comportements des deux systémes FePt/Pt et
FePd/Pd sont semblables du point de vue de la relaxation
des contraintes épitaxiales. La figure ci-contre représente le
suivi in-situ par diffraction RHEED de la relaxation e€,¢; 100
(€ret = (apa — apepa,)/apaq) en fonction de 1’épaisseur. h(FePd) (nm)

0.01 relaxation

Au dela d’une épaisseur critique de matériau FePd déposé |Fi1a. 1.7: Suivi au RHEED de la relaza-
he=10nm, il y a relaxation progressive des contraintes épi- |tion de contraintes épitaxiales d’un sys-
taxiales avec l’épaisseur de matériau déposeé. téme FePd/Pd (tiré de [HALO1a]).

Lorsque la couche ferromagnétique est chimiquement ordonnée, Halley a observé que le mécanisme de
relaxation des contraintes épitaxiales mettait en jeu la propagation de dislocations partielles de vecteur de
Burger a/6<112> sur des plans atomiques (111). En s’accumulant sur des plans adjacents, ce qui permet
de minimiser les énergies de faute (en ne laissant que deux interfaces pour un grand nombre de dislocations
ainsi regroupées), ce mécanisme conduit & la formation de défauts étendus, les micromacles. Le processus
de relaxation se poursuit avec ’épaisseur déposé; la densité de micromacles formées évolue peu, les
nouvelles dislocations s’empilant au niveau des défauts existants. Jusqu’a des épaisseurs déposées d’au
moins 80nm, le nombre de dislocations dans une micromacle continue & s’accroitre presque linéairement
avec I’épaisseur [HALO2].
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FePd/Pd (tiré de [HAL02]).

FiG. 1.8: Image par microscopie TEM (voir pa-
ragraphe 3.4) d’une micromacle dans un systéme

L’accumulation de dislocations entraine une
déformation de la topographie de la surface
de la couche ferromagnétique, par la créa-
tion d’une marche d’épaisseur. I est donc
possible de visualiser les positions des mi-
cromacles par microscopie AFM, et d’estimer
ainsi leur distribution. En AFM, les marches
d’épaisseur créées au niveau de la surface ap-
paraissent comme des lignes orientées suivant
les directions [110] (et [-1-10]). La hauteur de
la marche est proportionnelle au nombre de
dislocations ayant formé la micromacle, cha-
cune de celles 14 apportant une contribution de
c/3 = 1,2A a la hauteur totale. Typiquement,
une couche FePd d’épaisseur 20nm déposée
sur Pd comporte des micromacles constituées
de 4 dislocations en moyenne, ce qui corres-
pond & une hauteur des marches de surface de
0,5nm.

D’un point de vue topographique, les micromacles apportent donc une rugosité supplémentaire a la
surface, mais ne perturberont pas vraiment la croissance épitaxiale de couches minces sur un systéme
FePt/Pt. En revanche, elles ont un effet non négligeable sur les propriétés magnétiques de la couche
ferromagnétique. Attané [ATTO3] a ainsi constaté que les micromacles agissaient comme des sites de
piégeage des parois de domaines magnétiques, alignant les parois de domaine suivant les directions [110]
du substrat (voir figure 1.9) et augmentant le champ coercitif et le champ de saturation de ’échantillon.

Dans le systéme FePt/Pt, Attané a constaté lapparition de micromacles & partir d’une épaisseur
de couche ferromagnétique déposée égale & 5nm. Au dela de cette épaisseur critique, la relaxation des

contraintes épitaxiales se fait progressivement.

FiG. 1.9: Image MFM (voir paragraphe 1.4.2)
de taille 8um*8um d’un état de renverse-
ment d’aimantation partiel d’une couche FePt
d’épaisseur {5nm déposée sur une couche tam-
pon de Pt. Le signal topographique et le si-
gnal magnétique sont superposés sur limage,
ce qui permet de visualiser l’ancrage des pa-

rois de domaines sur les micromacles (tiré de
[ATT03]).

N
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5.0
& 5.0 nm

2.5 nm
2.5 nm

0.0 nm
0.0 nm

FiG. 1.10: Images AFM (1um*1um) des couches FePt déposées sur couche tampon de
Pt, d’épaisseur 16nm (figure de gauche, rugosité RMS 0,82nm)) et 4nm (figure de droite,
rugosité RMS 0,51nm)). les micromacles sont clairement visibles sur l’échantillon de plus
forte épaisseur et sont responsables d’une plus grande rugosité de cet échantillon. Le bord
inférieur des images correspond & la direction [100].

Croissance de 1’alliage FePt déposé sur substrat MgO(100)

La procédure de dépoét est quasi semblable & ce qui est décrit dans le paragraphe précédent : le substrat
MgO est dégraissé puis subit une procédure de dégazage avant dépot. La couche ferromagnétique est alors
déposée directement par codéposition des deux éléments Fe et Pt sur le substrat porté & 500°C. La vitesse
du dépot est de l'ordre de 0,6A/ s. La croissance de la structure est suivie en continu par diffraction
RHEED (voir figure 1.11).

FePt (4-16nm)
MgO (001) %

F1c. 1.11: Schéma de structure d’un échantillon FePt/MgO(100). La derniére couche de
platine sert & protéger Ualliage d’une éventuelle oxydation. La direction de croissance cor-
respond @ la direction cristallographique [001] du substrat. Les clichés RHEED sont pris
suivant Uazimut [100] du substrat.

La encore, le processus de croissance FePt/MgO est maitrisé de longue date [HALOla] et la mise en
ordre chimique dans la phase L1j suivant le seul variant [001] est obtenue spontanément. Toutefois, les
premiéres couches déposées sont mal ordonnées, du fait de la forte différence de paramétre de maille dans
le plan de ’alliage FePt avec le substrat (% ~ 8,6%) : il y a ainsi 'apparition instantanée d’un réseau de
dislocations parfaites a U'interface FePt/MgO. Les premiéres couches déposées servent de couche tampon
pour les suivantes.

Une mesure de diffraction X nous renseigne sur les valeurs des paramétres de maille dans le plan et
hors du plan : a=3,85A et ¢=3,71A, et ce méme pour les couches de plus faibles épaisseurs. Ces valeurs
correspondent au matériau FePt massif [JCP99] : en raison de la différence de paramétre de maille dans
le plan des couches aMgo:4,21A et apept=3,35A (:I:0,0lA), le matériau ferromagnétique croit de facon
complétement relaxée sur le substrat.
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1.4 Outils de caractérisation magnétique

Les diverses mesures magnétiques réalisées au cours de cette thése ont été effectuées par efft Kerr, MFM
(Magnetic Force Microscopy, VSM (Vibrating Sample Magnometer), SQUID (Superconducting Q Uantum
Interference Device et effet Hall extraorinaire. Les deux premiéres techniques ont été largement utilisées,
aussi nous en faisons une description sommaire dans ce qui suit. Une description des autres techniques
expérimentales pourra étre trouvée dans des ouvrages sur le magnétisme expérimental, par exemple dans
la référence [TRE99].

1.4.1 Caractérisation par effet Kerr

L’effet Kerr résulte de 'interaction entre la lumiére et un milieu aimanté. Lorsqu’ une onde polarisée
linéairement se réfléchit sur un milieu aimanté, elle se polarise elliptiquement (voir figure 1.12). Deux
angles € (ellipticité Kerr) et 6; (angle de rotation Kerr) caractérisent la polarisation elliptique de la
lumiére réfléchie. Dans le cas de films minces magnétiques, ces angles sont proportionnels & la fois &
I’aimantation et & I’épaisseur du film sondé. Ainsi, en mesurant ’angle ou Vellipticité du signal collecté
en fonction d’un champ magnétique appliqué, nous avons accés au cycle d’aimantation de 1’échantillon.

Milieu aimanté

Onde incident:
Onde réfléchie

elliptique

linéaire

FiG. 1.12: Principe de Ueffet Kerr : l’aimantation du matériau sondé affecte la
polarisation de la lumiére.

Deux géométries sont principalement utilisées :

— leffet Kerr longitudinal, o la lumiére envoyée est sous incidence oblique et ’aimantation du ma-
tériau est dans le plan d’incidence de la lumiére. Cette géométrie est utilisée pour mesurer des
systémes & aimantation planaire,

— leffet Kerr polaire, ou la lumiére envoyée est sous incidence normale et I'aimantation du matériau
est orientée suivant la direction de propagation de la lumiére (voir figure 1.13). Cette géométrie
est utilisée pour mesurer des systémes & aimantation perpendiculaire ; c’est donc celle qui a servi a
réaliser les mesures décrites dans ce manuscrit.

1.4.2 Caractérisation par Microscopie a Force Magnétique

La Microscopie & Force Magnétique (MFM) est dérivée de la Microscopie a Force Atomique (Atomic
Force Microscopy - AFM). Cette derniére est une technique de caractérisation qui permet une détermi-
nation précise du relief de la surface d’un échantillon. Le principe de fonctionnement d’un AFM consiste
4 amener une sonde nanométrique - un cone de silicium, d’un rayon de courbure & 'extrémité de ’ordre
de 10nm, monté sur un bras de levier appelé cantilever - & proximité de 1’échantillon et & lui faire ba-
layer la surface. Pour déterminer la topographie de la surface de I’échantillon, la pointe est déplacée en
maintenant constante les forces s’exercant entre le cantilever (la pointe) et I’échantillon : forces répulsives
de contact, attractives de Van der Waals. Pour ce faire, un systéme optique mesure & tout instant la
déflexion du cantilever, provoquée par une rugosité de la surface : en réponse, une boucle de rétroaction
et un systéme de cristaux piezo-électriques permet d’assurer le déplacement de la pointe : verticalement
pour maintenir la déflection ou I’amplitude de l'oscillation du cantilever constantes, latéralement pour
déplacer la pointe au dessus de ’échantillon. L’image de la surface est ainsi formée par une série de
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Echantillon

Onde incidente linéaire

Onde réfléchie elliptique

Fi1G. 1.13: Banc de mesure par effet Kerr polaire : l’échantillon est placé
dans Uentrefer d’un électroaimant, la surface perpendiculaire au champ
créé. Un systéme de miroirs permet d’envoyer la lumiére polarisée d’un
laser sur ’échantillon et de récupérer la lumiére réfléchie.

lignes de niveau (d’interaction cantilever-échantillon constante), laquelle série correspond idéalement a la
topographie recherchée.

En microscopie & force magnétique, la pointe est recouverte d’un film magnétique (CoCr, CoPt, ...)
ce qui la rend sensible au champ de fuite d’un échantillon magnétique. Deux types de forces s’exercent
alors principalement sur la pointe : les forces de Van der Waals (en 1/r7) et 'interaction entre le champ
de fuite et le moment magnétique de la pointe (en 1/r?). Ainsi, au voisinage de la surface, les forces de
Van der Waals prédominent. Inversement, la pointe est principalement sensible aux forces magnétiques
lorsqu’elle s’éloigne de la surface : Pour séparer ces deux types d’interaction, la surface est balayée deux
fois successivement (voir figure 1.14). Le premier balayage, & proximité de la surface permet de déterminer
la topographie de la surface de I’échantillon. Pour son second passage, la pointe suit la topographie de
la surface précédemment relevée, & une hauteur de vol de 'ordre de quelques dizaines de nanométres, ot
les forces magnétiques sont prépondérantes. Les principales difficultés rencontrées correspondent a des
échantillons peu magnétiques, pour lesquels le signal - c’est & dire la force échantillon-pointe d’origine
magnétique, voir plus loin - est éventuellement trop faible, ou a des échantillons doux, sur lesquels le
champ de fuite de la pointe MFM a un effet notable (déplacement de parois, renversement local de

Paimantation).
_ Cantilever + pointe

Hauteur de voII

F1a. 1.14: Microscopie a force magnétique : second balayage a hau-
teur de survol constante. La pointe est sensible au champ de fuite
rayonné par ’échantillon.

Plusieurs modes d’observation sont possibles. Nous avons utilisé le mode tapping : dans ce mode de

fonctionnement, le cantilever vibre a sa fréquence de résonance mécanique (60-70kHz). Lors du second
balayage, & distance de la surface, les forces magnétiques provoquent un décalage de phase A¢ dans les
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oscillations du cantilever, proportionnel au gradient de force vertical dans lequel évolue la pointe :
—
A¢p a VF,.

— —
ou F' est la force agissant sur la pointe plongée dans le champ de fuite de ’échantillon. F' est reliée &
I’énergie d’interaction entre la pointe et l’écharﬂllon FEinteraction : Finteraction PeUt étre exprimée comme
la convolution de I'aimantation de la pointe M ,ointe avec le champ de fuite rayonné par I’échantillon

N
Ko Hechantillon -
— —

Einteraction = — o / Mpointe Hechantillon~

pointe

Ainsi, 'image MFM correspond & I'image du gradient de force ressenti par la pointe. Au final, et en
fonction de modéles adoptés pour la pointe (monopole, dipéle...), 'image obtenue correspond & une
cartographie du champ de fuitre rayonné par 1’échantillon.

1.5 Etude des propriétés magnétiques de films FePt ultra-minces
déposés sur couche tampon de Pt

1.5.1 Cycles d’aimantation

Les propriétés magnétiques de couches ferromagnétiques FePt/Pt de trés faible épaisseur ont été
mesurées par magnétométrie & échantillon vibrant (VSM) et effet Kerr polaire (voir figure 1.15). Les
échantillons ont été réalisés sur un méme substrat, un cache mécanique avancé en cours de croissance
permettant d’obtenir les différentes épaisseurs de matériau magnétique. Ce procédé permet de garantir

des conditions expérimentales de croissance aussi identiques que possible.
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Fia. 1.15: Cycles d’aimantation (effet Kerr Polaire) de couches ferromagnétiques FePt/Pt
d’épaisseurs allant de 4 & 20nm (H selon la direction de facile aimantation [001]).

Quelle que soit 1’épaisseur d’alliage déposée, tous les échantillons étudiés ont leur direction de facile
aimantation suivant la direction perpendiculaire, avec une rémanence de 100% et un champ de renverse-
ment, d’aimantation poHg compris entre 0,1 et 0,15T. On observe toutefois une augmentation du champ
coercitif et surtout une allure moins « carrée » des cycles quand ’épaisseur d’alliage déposé augmente.
Ce dernier effet est lié au role croissant avec I’épaisseur du champ démagnétisant, qui s’oppose au ren-
versement en fin de cycle.

Le champ de décrochage Hy correspond au champ magnétique pour lequel le début du renversement
d’aimantation est détecté macroscopiquement. Il peut s’agir du champ de nucléation H, de la couche
ferromagnétique, mais ce n’est pas obligatoirement le cas : la nucléation de domaines magnétiques au sein
d’une électrode ferromagnétique FePt peut se faire en un nombre plus ou moins grand de sites, suivant la
qualité structurale de celle-ci. Si la densité de domaines nucléés pour H,pplique—Hn est trop faible, ceux
ci ne seront pas détectés par des mesures globales (effet Kerr ou VSM) et méme généralement par des
mesures locales (imagerie MFM) de ’aimantation.
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Attane et al. [ATTO03] ont ainsi montré - pour des couches ferromagnétiques FePt d’épaisseur de
Pordre de quelques dizaines de nm déposées sur couche tampon de platine - que le renversement de
I’aimantation pouvait étre vu comme correspondant a la percolation des chemins de propagation des
parois magnétiques. En effet, les parois se déplacent de cellule en cellule, chacune de ces derniéres étant
délimitée par des micromacles : suivant le champ appliqué, chaque cellule est connectée a ses voisines
par des liens passants ou non passants au regard de laimantation. A partir d’un certain champ, les
liens passants entre différentes cellules percolent et des domaines magnétiques, jusque la de tailles finies,
peuvent se propager a l'infini dans I’échantillon.

Sur les cycles d’aimantation présentés sur la figure 1.15, les champs de début de renversement Hy et
les champs coercitifs H. sont trés proches I'un de 'autre dans tous les cas étudiés, ce qui est un indice
d’un mécanisme de renversement d’aimantation gouverné par la propagation de parois de domaines, ol
le renversement d’aimantation est rapide une fois initié. Ce mécanisme est confirmé par imagerie MFM
(voir paragraphe 1.5.4).

Cette évolution des propriétés magnétiques avec I’épaisseur d’une couche FePt/Pt est a prendre en
compte pour optimiser les propriétés d’une jonction tunnel comportant deux couches ferromagnétiques :
les champs de renversement Hy indiqués sur la figure 1.15 sont plutét faibles en regard de ce qui est donné
dans la littérature pour des couches FePt, aussi la couche FePt /Pt sera-t-elle celle qui se renversera en
premier. Utiliser une premiére électrode avec un cycle d’aimantation non carré impliquerait de repousser
en conséquence le champ de nucléation de la seconde électrode afin de satisfaire la relation Hqo>Hgat1,
nécessaire a ’obtention de configurations paralléles et antiparalléles. Il ressort donc de cette premiére série
de mesures qu’il faut considérer une couche ferromagnétique FePt /Pt trés mince, ie d’épaisseur quelques
nanométres, pour obtenir un échantillon peu coercitif ayant un renversement d’aimantation abrupt.

1.5.2 Configurations des domaines magnétiques dans un état désaimanté

Aprés avoir désaimanté ces échantillons par ’application d’un champ magnétique d’amplitude décrois-
sante alternativement positif puis négatif, nous avons imagé par microscopie MFM leurs configurations
magnétiques (voir figure 1.16).

Ces images mettent en évidence une trés forte anisotropie des parois de domaines, ancrées sur les
directions [110] et [-1-10] du cristal de plus en plus nettement & mesure que P’épaisseur de la couche
ferromagnétique augmente. Cette anisotropie est mise en évidence ici sur une couche ferromagnétique
trés mince d’épaisseur 4nm (voir sur la figure 1.16 I'image correspondant & la couche FePt(4nm)/Pt).
Elle peut étre reliée & la présence de micromacles : expérimentalement, il a été observé au laboratoire
que Pépaisseur critique a laquelle apparaissent les premiéres dislocations (ie & laquelle les premiéres
micromacles sont observées) est plus faible dans le cas de FePt que FePd.

La taille des domaines magnétiques mis en jeu diminue trés fortement avec 1’épaisseur de matériau
ferromagnétique. Ceci est en accord avec la diminution exponentielle de la taille d’équilibre des domaines
magnétiques avec I’épaisseur dans des couches minces a aimantation perpendiculaire [KAP93]. Ainsi seuls
des échantillons ultra-minces nous donnent une configuration magnétique en domaines larges, présentant
une faible densité de parois de domaines.
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F1a. 1.16: Images obtenues par microscopie MFM de couches ferromagnétiques désaimantées FePt/Pt de
différentes épaisseurs. Les images ont pour dimensions 40um*40um pour la couche d’épaisseur 4nm. et
10um*10pum pour les couches d’épaisseur 8, 12 et 16nm. Le bord inférieur des images correspond a la
direction [100].

1.5.3 Configurations magnétiques quasi-statiques observées lors du renver-
sement d’aimantation

Le comportement magnétique de ces couches minces FePt de différentes épaisseurs différe également
dans le mécanisme de renversement de ’aimantation. La figure 1.17 donne une image des configurations
magnétiques des échantillons en début de renversement. Ces images sont prises par microscopie MFM
dans un état rémanent, en champ nul : I’échantillon est amené dans ’état d’aimantation désiré, puis le
champ magnétique est coupé et ’échantillon est transporté jusqu’au microscope.

Dans le cas de couches FePt « épaisses » (correspondant sur la figure 1.17 aux films FePt d’épaisseur
12nm ou 16nm), le renversement de 'aimantation se déroule via la nucléation de domaines magnétiques
inverses en un certain nombre de sites. Les domaines renversés se propagent & partir de ces derniers, en
remplissant successivement des « cellules » rectangulaires délimitées par les micromacles. Ce mécanisme
de renversement a été largement décrit par Attané [ATTO03].

Dans le cas de films FePt trés minces (correspondant sur la figure 1.17 aux films FePt d’épaisseur 4nm
ou 8nm), les micromacles sont peu piégeantes. D’aprés ces images de configurations magnétiques dans un
état quasi-statique, le renversement de "aimantation se fait de facon compacte, par la propagation d’un
domaine magnétique « géant » qui, une fois nucléé, va balayer la surface de ’échantillon.

L’image magnétique correspondant & la couche FePt (4nm) montre un unique domaine magnétique
renversé, délimité par un défaut topographique (une rayure sur l’échantillon, indiquée par des fléches
en pointillés) et une frontiére alignée suivant la direction [-1-10]. Cette frontiére ne correspond a aucun
défaut topographique visible et doit donc étre associée a la présence d’une micromacle. Sur cette image,
la zone renversée l’est complétement, ie aucun domaine magnétique ne reste piégé.

L’image correspondant a la couche & la couche FePt (8nm) est celle d’un cas intermédiaire, dans
lequel un seul domaine renversé est imagé, mais ol ce domaine n’est pas compact. Elle indique en effet
que ’aimantation reste piégée trés localement par des micromacles au sein de la zone « renversée ».
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F1c. 1.17: Images MFM (20um*20um pour les deux images de gauche et 10um*10um pour les deux
images de droite) d’un état magnétique correspondant a un renversement partiel de ’aimantation de
la couche ferromagnétique. Le bord inférieur des images correspond a la direction cristallographique
[100]. Les fleches en pointillés indiquent la présence d’une rayure sur l’échantillon.

Nous pouvons déduire de ces images ’existence pour une couche ferromagnétique FePt déposée sur
Pt d’une épaisseur critique située entre 4 et 8nm, en dessous de laquelle la force de piégeage moyenne
des micromacles est trop peu importante pour avoir une influence sur le mécanisme de renversement de
I’aimantation.

1.5.4 Propagation des domaines magnétiques dans une couche FePt ultra-
mince déposée sur Pt

Afin de mieux comprendre les mécanismes régissant le renversement de I'aimantation dans des couches
FePt trés minces déposées sur couche tampon de platine, nous avons réalisé des mesures d’imagerie Kerr
sur un échantillon de structure FePt/Pt/Cr/MgO(100) comportant une couche ferromagnétique FePt
d’épaisseur 5nm, dont le cycle d’aimantation est donné sur la figure 1.18. Ces mesures sont basées sur
I’effet Kerr Polaire : I’échantillon est placé au centre d’un électro-aimant, la direction du champ appliqué
étant perpendiculaire au plan de l’échantillon. Une lumiére polarisée issue d’un laser est envoyée sur
I’échantillon, le signal réfléchi par ce dernier étant détecté par une caméra : ’état magnétique d’une zone
de taille allant jusqu’a 50um*50pum de ’échantillon soumis & une impulsion de champ magnétique est
suivi en temps réel. La résolution du dispositif est de 0,5um. Cette étude a été menée en liaison avec
Péquipe d’Alexandra Mougin et Jacques Ferré du Laboratoire de Physique des Solides (LPS) d’Orsay, ou
ont été obtenues les images.
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Fia. 1.18: Cycle d’aimantation d’un échantillon FePt(5nm) déposé sur
couche tampon de platine (effet Kerr Polaire). Le champ de décrochage
est estimé a poHq=0,152T et le champ de saturation a poHga=0,173T.

Trois cas de figure ont pu étre distingués suivant l'intensité de 'impulsion de champ. Entre chaque
mesure, ’échantillon est & nouveau saturé par un champ magnétique de l'ordre de -0,42T, trés supé-
rieur au champ de saturation nominal. Les images données ci-dessous correspondent & la différence entre
I'image correspondant a ’état magnétique donné et 'image de ’état magnétique saturé. Deux sources
de champ sont utilisées simultanément : un électro-aimant (EA), et une petite bobine (SC) permettant
d’appliquer des impulsions peu intenses mais de trés faible durée. La superposition des deux sources de
champ permet d’appliquer des impulsions courtes tout en atteignant les valeurs de champ souhaitées.

— La figure 1.5.4 présente I’état magnétique de ’échantillon suite & une impulsion de durée At=>5,5us

et de « faible » amplitude pigHiot=0,195T. Ce champ est supérieur au champ de saturation nominal
de I’échantillon mais rien n’est observé sur la zone imagée aprés des impulsions moins intenses et
de méme At : la durée d’application du champ joue en effet un role primordial dans le renversement
d’aimantation (voir [SHA94] par exemple). Les phénomeénes de renversement d’aimantation associés
a des impulsions courtes de champ magnétique mettent en jeu des valeurs de champ supérieures &
celles mises en jeu lorsque le champ est appliqué pour des durées plus longues (lors de la description
d’un cycle d’aimantation par exemple).
Les domaines magnétiques sont d’allure dendritique et non compacte, & la différence de ce qui
avait été observé dans le paragraphe 1.5.3, lors de la description du cycle d’hystérésis en régime
quasi-statique : la paroi de domaines est bloquée par de nombreux défauts lors de sa propagation.
L’amplitude de I'impulsion de champ appliqué a permis a la paroi de franchir une partie seulement
des barriéres de potentiel locales, la conduisant sur le chemin de plus facile propagation.

Fic. 1.19: Image par Imagerie Kerr
(37,8um*43,2um) de la  configu-
ration  magnétique  d’une  couche
FePt(5nm)/Pt aprés application d’un
« pulse » de champ de 0,195T pendant
5,5us a partir de l'état saturé |.

— Lorsqu’une impulsion plus courte (At=1,5us) mais d’amplitude légérement supérieure
uoH=0,200T est appliquée a I’échantillon, le domaine magnétique nucléé (s’étendant a partir de
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la droite vers la gauche sur l'image 1.20a)) devient alors compact et ressemble beaucoup plus a la
configuration magnétique obtenue dans le régime quasi-statique. Notons cependant qu’il reste un
grand nombre de domaines magnétiques ayant conservé leur aimantation initiale au milieu de la
zone renversée.

a) b)
F1G. 1.20: Images par Imagerie Kerr (37,8um*43,2um) de la configuration magnétique d’une
couche FePt(5nm)/Pt aprés application d’un « pulse » de champ de 0,200T pendant 1,5us
& partir de l’état saturé | (image a) puis d’un second « pulse » identique (image b).

La figure 1.20b) montre ’évolution de ce domaine magnétique suite & une nouvelle impulsion de
At=1,2us d’un champ de méme amplitude. La vitesse de propagation de la paroi magnétique est
alors estimée & 12m/s.

Suite & une impulsion « courte » (At=0,9us) mais trés intense (poH=0,296T), ie correspondant &
un champ largement supérieur au champ de saturation de la couche, le domaine nucléé a une allure
de « bulle géante », la rugosité de la paroi de domaine étant quasi nulle (figure 1.21a). Le champ
appliqué permet a la paroi qui se propage de surpasser toutes les barriéres de potentiel rencontrées.
Le régime de propagation est un régime de type visqueux. Dans ce régime, 'impulsion doit étre
de courte durée pour éviter d’avoir un domaine magnétique trop étendu. La figure 1.21b) montre
le nouvel état atteint par le domaine magnétique aprés une seconde impulsion de champ de durée
At=0,9us. La vitesse de propagation de la paroi est de 'ordre de 17m/s. Notons que cette vitesse
correspond & une vitesse asymptotique, le désordre présent au sein de ’échantillon ne pilote plus la
morphologie de la paroi, maintenant lisse.

F1G. 1.21: Images par Imagerie Kerr (87,8um*43,2um) de la configuration magnétique d’une
couche FePt(5nm)/Pt aprés application d’un « pulse » de champ de 0,296T pendant 0,9us
& partir de 'état saturé | (image a) puis d’un second « pulse » identique (image b). La zone
blanche observée a droite des images est un artefact de mesure.
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1.5.5 Evolution des propriétés magnétiques de couches FePt ultra-minces
apreés recuit

Nous avons étudié l'influence d’un recuit sur les propriétés magnétiques de couches FePt /Pt épaisses
de seulement quelques nanométres. En effet, le maintien d’un échantillon & forte température® pour la
réalisation d’un systéme composé de plusieurs couches rend possible un réarrangement des atomes dans
le matériau. Lorsque ’alliage déposé sur une couche tampon de platine est recuit, on peut s’interroger
quant & la possibilité d’interdiffusion de la couche tampon dans la couche ferromagnétique.
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F1a. 1.22: Cycles d’aimantation par Effet Kerr Polaire d’échantillons FePt/Pt, réalisés juste
aprés dépot (figure de gauche) et aprés un recuit de 10 minutes a 600°C (figure de droite).

La figure 1.22 montre l’effet d’un recuit de 10 minutes & 600°C sur un systéme
MgO(3nm)/FePt(xnm)/Pt(60nm)/Cr(3nm)/MgO(100), avec x=2, 3 ou 4nm. Le signal Kerr est reporté
en ordonnée. Il ne peut cependant pas en étre fait une exploitation quantitative du fait de possibles
variations liés & des réglages expérimentaux d’un échantillon & autre. L’interdiffusion du platine dans la
couche ferromagnétique se fait sur les tout premiers nanométres de l'interface FePt/Pt. A partir de 4nm
d’épaisseur de FePt, ’échantillon recuit conserve ses propriétés magnétiques, bien que ’allure « moins
carrée » du cycle d’aimantation traduise probablement une baisse de ’anisotropie (I’ordre chimique étant
dégradé par interdiffusion).

1.6 Etude des propriétés magnétiques de l’alliage FePt déposé
sur substrat MgO(100)

Propriétés magnétiques de la structure FePt/MgO(100)

Les cycles d’aimantation de couches minces FePt/MgO(100) d’épaisseurs allant de 4 & 16nm ont
été mesurés par effet Hall extraordinaire sous champ appliqué perpendiculaire (voir figure 1.23). Les
échantillons ont été réalisés lors d’une croissance simultanée sur un méme substrat, en utilisant un cache
mécanique pour obtenir les différentes épaisseurs de matériaux ferromagnétiques.

Tous les cycles d’aimantation présentés ont une allure bien carrée, indiquant une forte anisotropie
perpendiculaire, & 'exception de I’échantillon d’épaisseur 4nm. Le cas de cet échantillon peut s’expliquer
par le poids relatif de I’épaisseur de la région ou la mise en ordre L1y est fortement perturbée, lors
des premiers stades de croissance, du fait de la différence de paramétre de maille entre l'alliage et le
substrat. Cette explication est corroborée par la taille des domaines d’équilibres observée sur ce méme
échantillon désaimanté (voir figure 1.24) : la couche ferromagnétique de faible épaisseur est d’anisotropie
perpendiculaire élevée, comme en témoigne la rémanence 100% de son cycle d’aimantation. Cependant,
cet échantillon posséde une taille des domaines d’équilibre anormalement faible ce qui suggére une plus
faible anisotropie, sans doute liée & la présence de nombreux défauts apparus au niveau des premiers
stades de croissance.

Nous observons une légére diminution du champ coercitif avec ’épaisseur déposée : poH. va de 0,5T
environ pour I’échantillon FePt(4nm)/MgO a 0,38T pour I’échantillon FePt(16nm)/MgO. Cela suggére

3La température de dépot des couches FePt est de I’ordre de 500°C.
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F1c. 1.23: Cycles d’aimantation (effet Hall extraordinaire) de couches ferromagnétiques
FePt/MgO de différentes épaisseurs (H selon [001]).
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F1c. 1.24: Images par microscopie MFM (10um*10um) de couches ferromagnétiques désaimantées
FePt/MgO(100) d’épaisseurs 4, 8, 12 et 16nm (de gauche a droite).

que la coercivité a une origine essentiellement « interfaciale ». En ’occurrence, il est tentant de ’attribuer
aux défauts introduits par les relaxations qui perturbent les premiers plans atomiques lors de la croissance.

Sur les images des configurations magnétiques des échantillons désaimantés (voir figure 1.24), nous
pouvons noter 'isotropie des parois de domaines. A la différence du systéme FePt/Pt, il n’y a pas de
défauts étendus, tels les micromacles, piégeant les parois de domaines suivant des directions cristallogra-

phiques privilégiées.
Au vu de ce qui est obtenu sur ces échantillons, nous pouvons supposer que le cas d’une couche
FePt déposée sur barriére tunnel MgO devrait ressembler a ce qui est obtenu ici, & savoir une croissance

perturbée au niveau des premiéres couches déposées du fait de la forte différence de parameétre de maille.
Cette couche ferromagnétique devrait étre plus coercitive au niveau des premiers stades de croissance.
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1.7 Conclusion

De fagon générale, I’étude des propriétés magnétiques de couches minces ferromagnétiques a aimanta-
tion perpendiculaire est un sujet trés vaste qui a été abordé au laboratoire bien avant mon arrivée. Aussi,
j’ai pu profiter trés largement des acquis dans ce domaine comme base aux développements réalisés dans
le courant de mon travail de thése.

[’étude présentée dans ce chapitre a été menée dans 'objectif de réaliser un systéme comportant deux
électrodes de FePt séparées par un espaceur de faible épaisseur : nous avons observé qu’en adaptant les
épaisseurs des couches ferromagnétiques et la nature des substrats sur lesquelles elles étaient déposées, il
était possible d’obtenir des films minces FePt ayant des cycles d’aimantation trés différents, en particulier
ayant des renversement d’aimantation complétement disjoints.

Notons bien qu’ici les couches ferromagnétiques ont été étudiées indépendamment 1'une de ’autre :
dans le cas d’un systéme comprenant deux couches FePt, chacune des électrodes va ressentir le champ de
fuite de 'autre.
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almantation perpendiculaire
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Physique des Jonctions Tunnel
Magnétiques

‘effet de magnétorésistance tunnel a été initialement découvert en 1975 par Julliére (voir paragraphe
2.2.2). 11 suscite un engouement croissant depuis que Moodera et al. et Miyazaki et al. ont observé un
large effet & température ambiante [MOO95] [MIY95], ce qui constitue un prérequis pour toute application
industrielle. La figure 2.1 en donne un apercu schématisé : lorsque deux métaux ferromagnétiques séparés
par une mince barriére isolante sont aimantés parallélement I'un & Pautre, la résistance de la structure est
généralement « faible ». En revanche, si les deux films ferromagnétiques sont aimantés selon des directions
opposées, la résistance de la structure est généralement plus importante.
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Fic. 2.1: Représentation schématique de l’effet de magnétorésistance tunnel,
entre deux métaux ferromagnétiques séparés par une barriére tunnel.

L’amplitude de D'effet mesuré est donné par le rapport m;i;RP. A T’heure ou j’écris ce manuscrit, la
valeur record publiée s’éléve a 410% a température ambiante pour des systémes épitaxiés (publiée par
Yuasa et al. [YUAOG]). Si les métaux ferromagnétiques utilisés conservent leur aimantation sous champ
appliqué nul, I’état magnétique de la structure peut étre préservé indéfiniment! : cette structure peut
servir de mémoire magnétique, ’état magnétique du systéme étant « lu » par le passage d’un courant
électrique.

L’effet de magnétorésistance tunnel est connecté & deux phénoménes fondamentaux, a savoir ’asymé-
trie en spin d’un métal ferromagnétique et la conservation du spin d’un électron lors du franchissement
de la barriére par effet tunnel. Dans ce qui suit, nous décrivons tout d’abord le transport tunnel entre
deux métaux. Puis nous abordons de fagon simple la structure électronique d’un métal ferromagnétique
avant de présenter les premiers modéles de transport tunnel entre deux électrodes ferromagnétiques.
Enfin, nous abordons les modéles plus élaborés ou la structure de bandes de ’ensemble de la jonction
électrode/barriére/électrode est prise en compte.

2.1 Le transport par effet tunnel

L’effet tunnel est un mode de transport purement quantique, décrit par la résolution de I’équation de
Schrodinger. 11 s’agit de la possibilité qu’a une particule de transiter d’un état quantique vers un autre

ILes deux états magnétiques T et | d’un volume magnétique V uniformément aimanté sont séparés par une barriére
d’énergie E=K,V, ou Ky, est ’anisotropie du matériau. Le temps caractéristique de renversement spontané de ’aimantation
est donné par 7 = 19.exp(Eg/(kgT)) ou 7o (inverse de la fréquence d’essai) est de l'ordre de 1ns [WEL99].
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état séparé par une barriére de potentiel, alors que I’énergie de cette particule ne lui permet pas de passer
au dessus de la barriére.

Dans un systéme JTM, introduire une barriére isolante entre deux métaux ferromagnétiques revient
& introduire une barriére de potentiel entre ces deux électrodes. Lorsqu’une différence de potentiel est
appliquée entre celles ci, un passage de courant est possible lorsque :

— les électrons passent au travers de la barriére par eflet tunnel,

— du fait de 'agitation thermique, les électrons peuvent acquerir assez d’énergie pour passer au dessus

de la barriére de potentiel lorsque celle-ci est de faible hauteur.

En pratique, la résistance de la JTM diminue fortement lorsque la température augmente essentiel-
lement du fait de 'implication d’électrons d’énergie voisine de Er dans le transport. Dans les modéles
théoriques suivants, on se place & température suffisamment faible pour négliger les effets d’activation
thermique.

Le cas du transport tunnel unidimensionnel au travers d’une barriére isolante rectangulaire (voir
figure 2.2) est décrit dans tout ouvrage de mécanique quantique. Nous ne le décrirons donc que trés
sommairement.

La fonction d’onde d’un électron incident, de v=U
masse m, pris dans le cadre du modéle de
Iélectron libre, est donnée par la résolution X
de I’équation de Schrédinger :

HY(z,t) = g@($7t). V=0 V=0
0 d

ot H est ’hamiltonien du systéme. Tous les

paramétres du systéme sont indépendants du Fic. 2.2: Les électrons se propagent unidimension-

nellement dans le sens des x croissants. Les deux

temps. ) L . .
électrodes sont séparées par une barriére isolante
B2 92 d’épaisseur d assimilée a une barriére de potentiel
“om 51.2‘11(36) +(V(z) - E)¥(x) = 0. V(z) (non nul pour 0<z<d), parfaitement rectangu-

laire, de hauteur U.

Les solutions de cette équation nous donnent la forme des fonctions d’ondes présentes dans les trois
parties du systéme considéré :

{ /2m _i./2m

- x<0 ¥(x)= Alel\/ﬁx + Age 'V RERX
2m _ — /2m yy_

— 0<x<d \I/(X): Ble\/ n2 (U-E)x + Bze \/ B2 (U-E)x

L PmE
- x>d TU(x)= Ce'V 52 Bx—d)
A1, As, By, By, C sont des constantes déterminées en écrivant la continuité de ces fonctions et de

leurs dérivées aux interfaces des différentes parties du systéme.

On peut facilement calculer le coefficient de v=U

transmission T, correspondant & la probabi- _—
lité qu’a une particule d’énergie E de passer la

barriére (T est le carré du rapport des ampli- /

tudes onde transmise sur onde incidente), dans

le cas d’une barriére suffisamment épaisse :

N 16E(U—E) —2d,/2m (U—E) V=0 0 d V=0

e n?
2
u F1G. 2.3: Représentation de la fonction d’onde des
pour E<U électrons participant au transport tunnel.

T(E)

Retenons de ce résultat les deux points suivants : il y a décroissance exponentielle du facteur de
transmission, d’une part avec I’épaisseur de la barriére, et d’autre part avec la différence entre la hauteur
de la barriére et ’énergie des électrons de conduction.

Le cas du transport tunnel entre deux métaux séparés par une barriére de potentiel de profil plus
réaliste a été décrit par Brinkman [BRI70] et Simmons [SIM63]. Toujours en se plagant dans le cadre du
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modéle de Pélectron libre, on considére que la barriére est de hauteur variable U4u(x) (u«U). L’axe de
propagation des électrons est toujours l’axe x. L’électron se situe dans un potentiel V(x)=0 pour x<0 et
x>d, et V(x)=¢(x) pour 0<x<d.

En appliquant une différence de potentiel entre les deux électrodes, un courant tunnel apparait. On
considére que le systéme est & température assez faible pour que la totalité du courant circulant d’une
électrode & une autre soit un courant tunnel.

Simmons a résolu I’équation de Schridinger associée aux électrons de conduction en se placant dans
l'approximation WKB (Wentzel-Kramer-Brillouin)?. La probabilité de transmission d’un électron est
donnée par la formule :

DE) o e [ VEROE) - Bde).

ott Ex = mv,?/2 est I’énergie cinétique des électrons allant vers les x croissants. s1 et s2 correspondent aux
limites de la barriére de potentiel au niveau de Fermi des électrodes métalliques dans leur état d’équilibre
(As =s2-s1 pouvant étre différent de d, épaisseur nominale de l'isolant).

En utilisant le formalisme de Simmons, on peut calculer le courant net allant de 1’électrode de gauche
(électrode 1) vers I'électrode de droite (électrode 2) au travers de la barriére de potentiel, en exprimant
le nombre d’électrons traversant par effet tunnel dans chaque sens (N = Nj_5 - Ny_q) :

Vi 1 Em
N9 = / vin(vx)Dg, dvyx = —/ v« (vx)Dg, dEx.
0 0

m
Vi est la vitesse maximale des électrons considérés, associée a 'énergie cinétique E,, et [n(vy)dvy] cor-
respond au nombre d’électrons par unité de volume ayant une vitesse comprise entre vy et vy+dvy.
On tient compte de la température du systéme en distribuant les électrons dans le solide par la statis-
tique de Fermi-Dirac et on tient compte d’une tridimensionnalité pour la détermination de ce [n(vy)dvy].
On écrit 'expression suivante (voir [ASH76] pour plus de détails) :

3
m
n(v)dvxdvydv, = mf(E)dvxdvydvz. (2.1)

On intégre alors 2.1 selon vy et v, pour ne conserver que n(vy) :

m3 [ [ m? o
TL(VX) = m /7 /7 f(E)dVdeZ = m /O f(Er)dVr

ot E, = mv,?/2 avec v,>=vy?+ v,2

En calculant le flux net d’électrons (Nj_o - No_ 1), Simmons a écrit la densité de courant comme
étant :

Em me %)
T= [ D@ [ )~ 1+ Vi)

ou E,, est I’énergie maximale des électrons de conduction (inférieure a la hauteur de la barriére tunnel)
et Vy, est la différence de potentiel appliquée entre les deux électrodes.

Pour simplifier cette expression, Simmons a introduit la notion de hauteur de barriére moyenne ¢
définie par : ¢ = (1/As). f:f ¢(x)dx, pour finalement parvenir a I’expression générale de la densité de
courant :

€

J = W@.exp(—AAS\/é) —(p+ e_Vb).emp(—AAsm)] (2.2)

avec A=20. QH—T [ est un facteur sans dimension proche de l'unité, introduit pour corriger le rempla-

cement de I'intégrale sur la barriére de la fonction ¢(x) par la hauteur moyenne ¢. Cette équation 2.2
exprime le courant tunnel en fonction de deux paramétres seulement, la hauteur moyenne de la barriére et

2Dans cette approximation, si ¢(x) n’est pas constant mais varie lentement, la barriére de potentiel peut étre vue comme
la mise en série de n barriéres de potentiel rectangulaire d’épaisseur dx et de hauteur ¢(x;).
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sa largeur. Elle est largement utilisée pour déterminer les caractéristiques générales d’une couche isolante
utilisée comme barriére tunnel, & partir d’une courbe expérimentale J(V) (voir paragraphe 5.5).

Nous pouvons développer 'expression 2.2 pour une barriére rectangulaire de hauteur U ( dans les cas
limites eVp«¢ et eVp»¢ voir figure 2.4) :

— eVyp«¢ (voir figure 2.4). Dans ce cas simple, Iexpression 2.2 :

J= i—sz.exp(—AAS\/é).[a — (¢ + e.Vb).exp(—AAs\/m+ AAsﬁ)]

peut s’écrire, en effectuant un développement limité du terme en racine carrée dans la derniére
exponentielle, puis de cette derniére, et en supprimant les termes en Vy,2 :

J=1J5. \/isvb.exp(—AAS\/g) (2.3)

avec J; = (e2.v/2m)/(4m?Bh?).

Pour de faibles tensions appliquées aux bornes du systéme métal/barriére/métal, le courant injecté
est proportionnel 4 la tension appliquée, ce qui confére une allure ohmique au systéme. La résistance
V /T obtenue pour de faibles tensions, appelée résistance « zéro bias », est utilisée pour caractériser
un systéme JTM.

A noter aussi la dépendance du courant injecté en fonction de I’épaisseur d de la barriére isolante
en e~ 4/d.

~ eVp»¢ (voir figure 2.4). Dans ce cas, I'expression 2.2 peut s’écrire :

e} (5)? —28 2V, —283 2V,
J = g lean(5 5 VmU?) — (14 =52 eap(3 =5 VmU A [1 4 =22)] (2.4)

o F = V},/As est la force du champ électrique dans la couche isolante.
Pour une forte différence de potentiel appliquée entre les électrodes métalliques, comme eVy» U, le
second terme de ’expression 2.4 peut étre négligé et le courant injecté J varie en F? donc en V2.

U )
s1 eVl 1 s |
$2
d (d=52-51) aV,
d (d>s2-s1)
eV, << eV,>>9

FiG. 2.4: Représentation symbolique d’une barriere de potentiel, d’épaisseur d et de
hauteur ¢ (z)=U-eVy.z/d, prise entre deuz électrodes métalliques.

- A gauche : cas ot la différence de potentiel entre les deux électrodes métalliques est
faible. Alors ’épaisseur effective de barriére est s2-s1=d

La hauteur de barriére moyenne vaut ¢ = (I/d).fod ¢(x)dr = U-eVy /2 = U.

- A droite : cas ou la différence de potentiel entre les deux électrodes métalliques est
grande. Alors lépaisseur effective de barriere est s2-s1=s2-0=d.U/eVy,

La hauteur de barriére moyenne vaut ¢ = (1/32).]682 ¢(z)dx = U/2.
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6.0x10°
La figure ci-contre donne ’allure générale aoiot]
d’une caractéristique courant-tension donnée '
par Péquation 2.2 pour une barriére fine et de o 20x10%]
hauteur faible (décrite par les parameétres d :E,: 0.0
et ¢). Nous retrouvons en particulier les deux > 2 oxiot] 9= 1sEom
comportements décrits plus hauts : pour de . 3 =2,8E-19J
faibles différences de potentiel, la caractéris- 40007
tique J(V) a une allure linéaire; & l'inverse, -6.0x10°1 , ,
lorsque la tension appliquée augmente, le cou- 08 Uo.(({/) 05
rant tunnel traversant la barriére augmente de
maniére parabolique. Fi1G. 2.5: Densité de courant tunnel en fonction de la

tension appliquée (modéle de Simmons).

2.2 Transport par effet tunnel dans les jonctions tunnel magné-
tiques

2.2.1 Notions sur la polarisation en spin d’un métal ferromagnétique

Il convient de préciser qu’il existe différents types de matériaux ferromagnétiques, le ferromagnétisme
ayant plusieurs origines possibles : des métaux comme les terres rares (le néodyne Nd par exemple)
présentant un magnétisme localisé®, des matériaux dilués (GaMnAs par exemple), ot le ferromagnétisme
est assuré par I'interaction RKKY (Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida)? ou des métaux « conventionnels »,
comme le nickel, le cobalt et le fer, présentant un ferromagnétisme itinérant. C’est cette derniére catégorie
qui est développée dans ce qui suit.

Ces métaux ferromagnétiques sont composés a partir d’atomes de la fin de la série 3d du tableau
périodique des éléments (Fe 4s23d%, Co 4s%3d”, Ni 4s23d®). Le remplissage inachevé de cette couche élec-
tronique va leur conférer des propriétés particuliéres. Dans le cas des atomes isolés, la régle de Hund
impose un remplissage total de la couche 3d] et un remplissage seulement partiel de la couche 3d|,
d’énergie plus élevée. Signalons que le transport de courant est assuré par tous les électrons des couches
externes, ie des couches 4s et 3d.

Au sein d’un solide, la répartition en énergie des états électroniques peut étre représentée schémati-
quement par des bandes paraboliques larges, décalées en énergie par une interaction d’échange lorsque le
matériau est ferromagnétique (voir figure 2.6) : les populations des électrons polarisés spinf et spin| ne
sont alors pas égales.

Dans le cas d’'un matériau dit ferromagnétique faible (c’est le cas du fer), le décalage en énergie des
deux demi-paraboles associées aux électrons spinT et spin| est faible. Le niveau de Fermi coupe les deux
sous-bandes d et d]. Le courant est alors véhiculé par des électrons s, dT et d].

Dans le cas d’un matériau dit ferromagnétique fort (c’est le cas du nickel), le décalage en énergie des
deux demi-paraboles est important. Le niveau de Fermi ne coupe que la sous-bande de spins minoritaires
d]. Le courant est alors véhiculé par des électrons s et d].

Au final, dans ce modéle simple, les densités d’état au niveau de Fermi d’un matériau ferromagné-
tique sont régies par les relations ng;=ng| et ngy7#nq;. Les diagrammes des densités d’états en fonction
de I’énergie calculés pour des électrons spinT et spin| présentent une allure semblable & celle donnée par
le modéle des bandes paraboliques. Dans le cas du cuivre, la bande d est en fait complétement remplie
et se trouve située au dessous du niveau de Fermi.

3Le magnétisme provient d’électrons portés par des orbitales f de trés faible extension spatiale. Ainsi, ces systémes
comportent des électrons f localisés et des électrons de conduction délocalisés, qui n’interagissent (quasiment) pas.

4Le magnétisme (ferromagnétisme ou antiferromagnétisme) est induit par les porteurs de charge, qui vont créer une
interaction entre les sites magnétiques.
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n(E) n(E) n(E)
) D ———p
Métal non-ferromagnétique Ferromagnétique faible Ferromagnétique fort

| f| ™~
E C”_JJ% AL c;j

i~ Y

Densités d’états (ua)

Energie (ua)

FiG. 2.6: En haut : structure de bande simplifiée d’un métal non ferromagnétique, d’un
ferromagnétique faible et d’un ferromagnétique fort. Les densités d’états n](E) et nl(E) des
bandes de conduction des métauxr sont schématisées par des paraboles décalées en énergie.
En bas : diagrammes de densités d’états résolus en spin de Cu, Fe (tirés de [RAZ97]) et de
Ni (tiré de [SIN02]).

Cette asymétrie des densités d’état va assurer une asymétrie des propriétés de transport d’un matériau
ferromagnétique en fonction de son état d’aimantation et du spin des électrons considérés, suivant le
modéle de Mott (1936). En terme de transport de courant, le matériau ferromagnétique peut étre modélisé
par la mise en paralléle de deux canaux de spins indépendants, associés aux électrons spinf et spin] (voir
figure 2.7) : o1#0) ol o représente la conductivité du matériau.

ol

F1a. 2.7: Schéma électrique équivalent du matériau ferromagné-
tique dans le modéle & deux canauz de spins indépendants (modéle
de Mott).

La polarisation en spin P est la quantité utilisée pour quantifier cette asymétrie en spin des métaux
ferromagnétiques. 1l s’agit de la différence des densités d’état au niveau de Fermi pour les deux directions
de spin :
ny(Ep) —n(Er)
ny(Ep) +n(Ep)

Ce modeéle, reliant 'asymeétrie en spin d’un métal ferromagnétique aux seules densités d’états des élec-
trons dT et d| au niveau de Fermi, s’est toutefois avéré étre trop simpliste pour rendre compte de certains
phénoménes. Ainsi, dans le cas d’un matériau ferromagnétique fort, comme le nickel, les seuls porteurs
polarisés en spin participant au courant devraient étre les porteurs minoritaires d|. Autrement dit, ce ma-

P=
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tériau devrait avoir une polarisation en spin négative. Ceci est en contradiction avec les résultats obtenus
par Tedrow et Meservez [TED73]. Sur des systémes Métal ferromagnélique/barriére/supraconducteur, ils
ont mesuré des polarisations en spin positives pour tous les matériaux qu’ils ont étudié, y compris Ni
(voir tableau 2.1). Hertz et Aoi [HER73] ont expliqué ce phénoméne par I’hybridation des bandes s et d :
les électrons de polarisation de la bande s se polarisent en spin sous l'effet de ’aimantation des bandes d
(n1,s#n) ¢). Le courant doit étre considéré comme véhiculé par des électrons sT, s/, dT et d|, les électrons
s étant plus légers donc plus mobiles.

Mazin [MAZ99| a ainsi écrit que pour définir la polarisation en spin d’un courant injecté depuis le
ferromagnétique, il convenait de ne pas considérer une densité d’état « générale » au niveau de Fermi
n(Eg), mais qu'il fallait prendre en compte la moyenne sur les différentes bandes (s, d,...) de densités
d’états spécifiques (ns,ng,. ..) pondérées par leurs vitesses de Fermi (vp s,vr q,- . .). Dans le cas d’un régime
de transport ballistique, Mazin a donné la définition suivante de la polarisation en spin du courant :

_ < nT,i(EF).VFyi > —< IlLi(EF).Vpﬁi >
< nT,i(EF)-VFJ >+ < nl,i(EF).vF,i >

P,

La figure 2.8 donne ainsi le diagramme de densités d’états relatif aux seuls électrons s dans le cas du
cobalt (un ferromagnétique fort). Si la courbe des densités d’états totale nous donne bien ny (Er )<n;(Er),
nous avons l'effet inverse en ne prenant en compte que les électrons de type s : ny s(Er )>n) (Er).

P
) ;; ;‘ Fi1G. 2.8: Diagramme des densités d’états du
> o - Co (tiré de [TSY97]), total (courbe en poin-
© =T | tillés) et relatif aux seuls électrons s (courbe
chlj \ pleine). Les échelles de densités d’états sont

ﬁ i ﬂ différentes pour les deuz courbes.

Densités d’états (ua)

A titre indicatif, le tableau ci-dessous recense des mesures de polarisation en spin de quelques métaux
de transition et alliages ferromagnétiques utilisés pour réaliser des dispositifs jonctions tunnel. Soulignons
ici que ces valeurs de polarisation sont obtenues expérimentalement en utilisant une barriére tunnel en
alumine amorphe.

Fe Co Ni CO50F€50 Ni81F619
Tedrow-Meservey || +44% | +34% | +11%
Monsma-Parkin +45% | +42% | +31% +50% +45%

TaB. 2.1: Polarisation en spin d’électrodes ferromagnétiques mesurées
sur un systeme FM/Aly03/Alsupraconductenr @ 0,4K (Tedrow-Meservey
[TED73]) et sur un systéme FM/Al;O3/AlCusupraconducteur @ 0,25K
(Monsma-Parkin [MONOO]).

Tsymbal et Pettifor [TSY97] ont en effet modélisé I'influence des liaisons chimiques entre 1’électrode
ferromagnétique et l'isolant sur le transport tunnel dépendant du spin : suivant la nature de ces liaisons,
les électrons s ou d participent plus ou moins au transport tunnel; ils en concluent que la nature des
liaisons électrode/isolant va déterminer 'amplitude et le signe de la polarisation mesurée de 1’électrode.

2.2.2 Modéle de Julliére

Julliére a été le premier en 1975 [JUL75] a réaliser des expériences de magnétotransport par effet tunnel
dépendant du spin sur un systéme tricouche (FM1/I/FM2), composé de deux électrodes ferromagnétiques
Fe et Co (FM1 et FM2) séparées par une barriére isolante de Ge amorphe (I).

En définissant la magnéto-résistance tunnel (TMR) comme étant la différence de conductance du
systéme pris dans les états d’aimantation paralléle et antiparalléle, divisée par la conductance du systéme
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dans un état d’aimantation antiparalléle, Julliére a mesuré une valeur de TMR. de 14% a 4,2K pour une
tension de polarisation appliquée quasi-nulle (mesure & « zéro bias »).

rarr = (G —Gar) _ (Rap —Rp) (2.5)
GAP RP

Avant cette expérience, des effets de magnétotransport tunnel avaient déja été observés en 1971 sur
un systéme composé de nickel granulaire pris dans une matrice de SiOy [GIT72] : le courant passe d’un
agrégat & un autre par effet tunnel, la résistance du systéme change lorsqu’un champ magnétique aligne
les moments magnétiques des agrégats.

Julliére a interprété son résultat en élaborant un modéle simple qui relie directement ’amplitude de
TMR mesurée a la polarisation en spin des électrodes ferromagnétiques : une jonction tunnel magnétique
(JTM) comprend deux électrodes ferromagnétiques enserrant une barriére tunnel. L’asymétrie en spin
d’un métal ferromagnétique peut étre représentée trés schématiquement d’un point de vue densité d’états
par deux bandes paraboliques associées aux porteurs majoritaires spin| et aux porteurs minoritaires spin
1, ces deux bandes étant décalées en énergie par une interaction d’échange (voir figure 2.9). Chaque
électrode a donc une différence de densité d’état entre porteurs spin] et spin|, qui va dépendre de son
état d’aimantation.

~

|

T Rebie

l Rfort

AN

T Rfort
l Rfort

t FM | I FM 2 J

t Toul

Fic. 2.9: Transport tunnel entre deux métauz ferromagnétiques séparés par une
barriére isolante rectangulaire, déformée par Uapplication d’une différence de
potentiel. Les densités d’états nl(E) et n|(E) des bandes de conduction des
deur métauz ferromagnétiques aimantés sont schématisées par des paraboles
décalées en énergie par l’échange.

Dans ce modéle, le transport par effet tunnel conserve le spin des porteurs, ce qui signifie que les
électrons de spin{ (respectivement spin|) de la premiére électrode ne pourront étre accepté dans la
seconde électrode que par des états libres correspondant au spin] (respectivement spin|). Du point de
vue du transport, en tenant compte de la rareté des événements de diffusion des porteurs affectant le spin,
un métal ferromagnétique peut étre vu comme la mise en paralléle de deux canaux de spins indépendants,
de conductivités o1 # o). Dans un état antiparalléle (AP), le canal majoritaire d’une électrode correspond
au canal minoritaire de I'autre, d’ou au final une conductance Gap faible pour la structure. Dans un état
parallele (P), le canal majoritaire d’une électrode correspond au canal majoritaire de l'autre, ce qui
entraine ’obtention d’une conductance Gp plus importante que Gap (voir figure 2.9).

Julliére a écrit que la conductance du systéme dans un état d’aimantation donné était proportionnelle
au produit des densités d’états participant au transport tunnel dans chacune des électrodes. En notant

38



Chapitre 2

ni; (respectivement n; ) la densité d’état des porteurs majoritaires (respectivement minoritaires) de
Pélectrode i (i = 1 ou 2), ceci peut s’écrire :

Gp a [nig*mngp+mng;*ny.
Gap « [nyqp*ng | +1ny | *nyq]

En reprenant la définition de la polarisation en spin d’un métal ferromagnétique
P = (n7(Er) - nl(Er))/(n1(Er) + nl(Er)), la TMR d’un systéme JTM peut s’exprimer de facon trés
simple en fonction de la polarisation en spin de chacune des électrodes :

2P, Py
TMR=——F"—-. 2.6
1—P.Ps (2:6)
Cette expression est appelée « formule de Julliére ». Il n’y a pas de limite théorique & ’amplitude de
TMR. que 'on peut obtenir (la relation diverge pour des polarisations égales a 1). Cette constatation a
motivé des efforts importants pour maitriser la croissance de matériaux ayant une polarisation en spin
de 100% (demi-métaux).

Ce modéle a donné de bons résultats sur des systémes comportant une barriére isolante amorphe.
Ainsi, Moodera et al. [MOO95] ont mesuré une valeur de TMR égale & 24% (a 4,2K) sur un systéme
FeCo/Aly,03/Co, qu'ils ont décrite comme trés proche de celle donnée par la formule de Julliere (27%,
en utilisant des valeurs de polarisation en spin de 47% pour CoFe et 34% pour Co).

Néanmoins, ce modéle laisse de coté certains phénomeénes physique. Ainsi il ne donne pas d’explication
a la décroissance du signal TMR lorsque la tension de polarisation augmente. Ce phénoméne est observé
systématiquement dans un systéme JTM et avait déja été mesuré par Julliére : en augmentant la tension
appliquée entre les électrodes jusqu’a quelques mV, il a observé une chute de l'effet magnéto-résistif
(TMR < 1%).

Il est important de souligner que d’aprés ce modéle, la magnétorésistance tunnel de la structure ne
dépend que des électrodes ferromagnétiques la constituant. Plus exactement, ’expression de la TMR
ne dépend que de la polarisation des électrodes, celle-ci étant vue comme un paramétre intrinséque au
matériau. Cette idée se réveéle inexacte : la valeur de la polarisation en spin du courant extrait du métal
ferromagnétique dépend de la barriére tunnel utilisée (voir paragraphe 2.2.1). Ici, les caractéristiques de
la barriére tunnel (épaisseur, hauteur, nature de l'isolant) ne sont pas prises en compte.

2.2.3 Modéle de Slonczewski

Slonczewski est le premier & avoir proposé une approche théo- E
rique de leffet de magnétorésistance tunnel qui prenne en
compte la barriére tunnel [SLOR&9]. Tl s’est intéressé a I’étude du Eq
transport tunnel entre deux matériaux ferromagnétiques FM1 H ﬂ

et FM2, aux propriétés identiques, dont les densités d’état por- /
teurs majoritaires T/porteurs minoritaires| sont décrites par le
modéle simple des bandes paraboliques décalées en énergie par
I’échange. Leurs aimantations forment un angle 6 entre elles (6

étant égal 4 0 lorsque le systéme est dans une configuration pa- F1G. 2.10: Représentation schéma-
rallele) . Ces électrodes sont séparées par une barriére isolante, tigue des densités d’état totales
assimilée & une barriere de potentiel rectangulaire, d’épaisseur nT(E) et n|(E) d’un métal ferroma-
d et de hauteur U. gnétique.

Son calcul est basé sur le modéle de D'électron libre : en considérant une structure comportant des
électrodes polycristallines ou amorphes, toutes les orientations cristallines sont moyennées, le systéme
est isotrope du point de vue de I’électron. On peut donc considérer que ce dernier se déplace au sein
d’un potentiel moyen, constant. En notant x ’axe de propagation des électrons de conduction, la partie
longitudinale de leur Hamiltonien associé s’écrit

ho d?
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On prend lorigine x = 0 & l'interface entre la premiére électrode et la barriére tunnel. Le premier
terme de ’hamiltonien est un terme cinétique, le deuxiéme correspond & la barriére de potentiel qui
schématise l'isolant (U(z) = U pour 0<z<d et 0 sinon) et le troisiéme est le terme d’énergie d’échange
correspondant & I'interaction du spin de I’électron (o prend les valeurs 1 ou -1) avec le champ moléculaire
h:
h(z)=ha pour <0, h(z)=0 pour 0<z<d, et h(x)=hp pour z>d. Les deux électrodes étant identiques,
ha.hg=h?.cos(f), ot 2h est le décalage en énergie entre les bandes T et | des électrodes ferromagnétique
considérées.

Dans ce modéle, les deux canaux de conduction spinT et spin| ont des vecteurs d’onde différents que
Ion peut exprimer par

m

ki =1/ (55 ) (E — h).

—~
>+ B
~—

[\

m

k= 1/ Co)(E + h).

=t
N

Dans la barriére, le vecteur d’onde des électrons, représentant un facteur d’atténuation, est déterminé
par U, la hauteur de la barriére de potentiel. Il s’exprime sous la forme

2m
k=1/( ﬁ)(U —E).

Aprés résolution de I’équation de Schrédinger et obtention des fonctions d’onde correspondant aux
électrons de conduction dans les trois zones du systéme, Slonczewski a considéré que les fonctions d’onde
incidentes étaient d’incidence quasi normale (ce qui équivaut & dire que la composante transverse k|| du
vecteur d’onde est nulle). Pour une tension externe V faible appliquée au systéme (ce qui est le cas en
pratique, 'amplitude du signal TMR mesuré chutant lorsque la différence de potentiel appliquée & la
jonction tunnel est supérieure a quelques mV), on peut également considérer que la majorité du courant
tunnel est porté par les électrons de Fermi, et donc ne considerer que la seule énergie Ep (E=Ep1=Ep2).
On peut alors écrire la conductance de ’ensemble sous la forme :

e kT
T 87h d
ou T est le facteur de transmission de la barriére tunnel
k2 n k2
(K2 +k2)2 ' (k21K 2)2
Il est alors possible d’exprimer la conductance du systéme comme une fonction linéaire du cosinus de
I’angle 0 entre les aimantations des deux électrodes ferromagnétiques

T = (T;+T)) = 8k*(1 + cos(6))e 2] ]

G(0) = Go.(1 + Peg?cos(0)) (2.7)

oll Peg est désigné comme la polarisation en spin effective de I’ensemble métal ferromagnétique/barriére

isolante.
_ kT 71{1 1%2 7kal

= . . 2.8
off kT+kl I€2+kal ( )
La magnétorésistance tunnel s’exprime alors sous la forme :
Gp -G 2P 2
rarg — (Gp—Gar) 2P (2.9)

Gapr 1= Peg?’

On retrouve avec ce modéle la méme expression de la TMR que celle donnée par Julliére, en considérant
la polarisation effective (2.8) obtenue par Slonczewski.

Peg est le produit de deux termes. le premier correspond & la polarisation en spin des électrons de
conduction & ’énergie de Fermi. C’est & dire qu’il correspond & la polarisation du ferromagnétique seul,
telle qu’elle avait été donnée par Julliére. Le second terme dépend de la hauteur de la barriére tunnel
par l'intermédiaire de . Dans le cas d’une barriére tunnel de hauteur infinie, la polarisation définie par
Slonczewski rejoint celle donnée par Julliére.

Ce modéle est le premier évoquant le fait que la polarisation du courant tunnel ne dépend pas exclusi-

vement des caractéristiques des matériaux ferromagnétiques employés comme électrodes : c’est le premier
& prendre en compte ’ensemble du systéme électrodes /isolant.
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2.2.4 Effets des interfaces électrodes/barriére sur le transport tunnel polarisé
en spin

Toutefois, le modéle de Slonczewski ne tient pas compte de facteurs structurels de la barriére tunnel qui
sont importants en pratique comme sa non-uniformité, ou des effets liés aux liaisons chimiques barriére-
électrodes. D’autre part, il ne considére pas 'influence des densités d’états des matériaux constituant
la jonction et reste donc insuffisant pour prédire le comportement d’un systéme épitaxié. Des résultats
théoriques et expérimentaux récents montrent en effet que 'amplitude et le signe de la TMR dépendent
trés fortement de la qualité structurelle de la JTM et du choix de la barriére tunnel.

Ainsi, Tsymbal et Pettifor [TSY97] ont modélisé le cas du transport tunnel & partir d’une électrode
ferromagnétique (constituée d’un matériau ferromagnétique faible comme Fe ou fort comme Co) vers
une électrode métallique non magnétique, au travers d’une barriére isolante supposée sans défaut. La
structure de bande de I’électrode injectrice est prise en compte, dans le sens ou des polarisations en
spin différentes sont attribués aux différents états électroniques (s, d...). Suivant la nature des liaisons
modélisant le contact électrode injectrice / barriére, certains types de porteurs vont participer plus que
d’autres au transport tunnel. Lorsque les liaisons favorisent le transport des électrons s, la polarisation
en spin de l'injecteur mesurée expérimentalement avec une barriére d’alumine amorphe (voir paragraphe
2.2.1) est retrouvée. A 'opposé, lorsque les électrons d sont favorisés, la polarisation en spin calculée pour
une électrode injectrice de cobalt est négative.

La nature des liaisons électrode/isolant va influer fortement sur le transport tunnel des électrons. En
particulier, elle va déterminer I’amplitude et le signe de la « polarisation en spin » mesurée de 1’électrode.

Cette notion de polarisation en spin du métal

ferromagnétique se révéle donc d’un intérét limité ]

pour prédire le comportement en transport d’une ]

JTM. En effet, le couple formé par le matériau -
isolant et ’électrode ferromagnétique peut conduire . 1

4 une sélection particuliére des états électroniques &2 ]
participant au transport tunnel. DE:

Voyons un exemple : sur un systéme comportant ]

deux électrodes de permalloy et une barriére tunnel ]
asymétriqgue AlyO3/TasOs, Sharma et al. [SHA99]

ont mesuré une évolution du signe de la TMR avec ——

la tension appliquée (voir figure 2.11). Il s’agit d’un u(Y)

trés fort effet d’interface puisque la seule dissymétrie

du systéme, qu’affecte la tension appliquée, est FiG. 2.11: Evolution du signal de TMR en
apportée par la barriére tunnel. fonction du bias dans un systéme compor-
Cette expérience montre que le métal ferromagné- tant deuzx électrodes de NiggFesg et une
tique et la couche isolante doivent étre pris comme barriére tunnel : en AlyOs/Tas0s5 (figure
formant un ensemble : les polarisations en spin des du haut) et AlyO3 (figure du bas) (tiré de
couples NiFe/Al;O3 et NiFe/TayO5 sont opposées. [SHA99]).

De méme, De Teresa et al. [DET99] ont réalisé des mesures de TMR sur des systémes
Co/Barriére/Lag 7519,3MnOs (LSMO) ot la barriére tunnel est SrTiO3 (STO), Cep g9Lag 3101 845 (CLO),
Al,O3 (ALO) ou Al,O3/SrTiOs (ALO/STO). Pour une méme tension appliquée (les électrons se pro-
pageant depuis l’électrode de Co vers celle de LSMO), ils ont obtenu un effet TMR de signe positif
avec les couches isolantes ALO ou ALO/STO et négatif dans les deux autres cas, vérifiant ainsi que la
« polarisation en spin des électrodes » dépendait du choix de la barriére tunnel (voir figure 2.12). L’effet
obtenu avec la barriére ALO/STO permet de vérifier que U'inversion de polarisation en spin constatée
au cours de 'expérience est due & une propriété intrinséque de Uinterface (liaisons spécifiques) entre la
couche ferromagnétique et la couche isolante (comme prédit par Tsymbal [TSY97]), plutot qu’a un effet
de propagation au sein de la barriére tunnel.

L’étude de l'effet d’une couche interfaciale de cuivre sur 'amplitude du signal de TMR a été menée
par Leclair et al. [LEC00] en prenant des systémes Co/Al2O3/Cu/Co ou Co/Cu/Als03/Co. L’insertion
de quelques monocouches de Cu a 'interface électrode/barriére entraine une diminution drastique de la
TMR, indiquant par 13 que les états électroniques d’interface jouent un réle crucial dans le transport
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F1a. 2.12: Signal TMR mesuré a 40K sur des systéemes JTM comprenant
une barriére isolante différente (tiré de [DET99]).

tunnel polarisé en spin. Les auteurs ont mesuré les variations de 'amplitude de la TMR en fonction de
I’épaisseur de cuivre déposée, montrant qu’elles sont différentes suivant que le cuivre est situé au dessus
ou au dessous de la barriére tunnel. En vérifiant que la croissance du cuivre se fait différemment sur une
couche de cobalt ou une couche d’alumine, ils ont mis en évidence le fait que la qualité de la couche
interfaciale est déterminante pour optimiser 'amplitude du signal de magnétorésistance.

2.2.5 Effet de la structure cristalline sur le transport tunnel polarisé en spin

Les expériences présentées dans le paragraphe précédent concernent des JTM élaborées par pulvéri-
sation cathodique et comportant des électrodes polycristallines. Dans des métaux épitaxiés, les densités
d’états mises en jeu pour le transport suivant une direction cristalline particuliére ne sont plus moyennées.

Ainsi, Leclair et ol. [LEC02] ont mis en évidence un lien direct entre la structure de bandes et la
densité d’états électroniques participant au transport tunnel. Les propriétés de magnétotransport sont
symétriques® sur une JTM Co/Al;O3/Co comportant deux électrodes polycristallines, mais ils ont relevé
une forte asymétrie dans le transport lorsque 1'une des deux électrodes est texturée cfc (111) : le diagramme
des densités d’états résolu en spin selon la direction (111) du cobalt cfc indique la présence d’une bande
de spins minoritaires située au dessus du niveau de Fermi, qui n’intervient dans le transport que lorsque
le courant est injecté vers I’électrode texturée.

L’influence de 'orientation cristalline d’une électrode ferromagnétique sur ’effet de magnétorésistance
tunnel a été étudiée par Yuasa et son équipe [YUAOQO]. Sur des systémes FesoCos/Al2O3/Fe comportant
des électrodes inférieures de Fe de différentes orientations cristallines®, ’amplitude du signal de TMR
mesuré & température ambiante s’éléve respectivement a 13%, 32% et 42% lorsque orientation du cristal
Fe est (100), (110) ou (211). Ce résultat semble indiquer une anisotropie dans la polarisation en spin des
états électroniques participant au courant tunnel : les différents types d’électrons présentent des fonctions
d’onde de symétries différentes, le caractére cristallin du systéme rend le transport des électrons aniso-
trope. Il faut toutefois rester conscient du fait que le protocole expérimental employé peut conduire a
une croissance de la partie supérieure de la structure (barriére tunnel et électrode supérieure) légérement
différente dans chaque cas, et par 1a fausser le résultat.

2.3 Magnétorésistance tunnel dans des JTM épitaxiées

Pour les scientifiques, les systémes épitaxiés présentent un avantage important : du fait de l'arrange-
ment (quasi) parfait des atomes; il devient possible de faire des calculs ab-initio modélisant ces structures
et de reproduire expérimentalement les résultats théoriques obtenus.

Dans les systémes épitaxiés, le modéle de ’électron libre n’est plus adapté pour décrire les phénoménes
de transport : la fonction d’onde de I’électron refléte les symétries du réseau cristallin au sein duquel il se
déplace. Les articles théoriques de MacLaren et Butler [MAC99] [BUTO01] portant sur des jonctions tunnel

5C’est & dire qu’elles ne dépendent pas du signe de la tension appliquée.
SL’orientation cristalline de 1’électrode inférieure est obtenue en adaptant les substrats utilisés et les conditions de dépot.
Dans ce systéme, la barriére tunnel est amorphe et 1’électrode supérieure est polycristalline.

42



Chapitre 2

structurellement parfaites, ie complétement épitaxiées, ont montré la nécessité de prendre en compte la
structure de bande compléte de ’ensemble du systéme, ie des électrodes et de la barriére tunnel. Suivant la
nature et I’épaisseur de cette derniére, il est possible de sélectionner les électrons participant au transport
tunnel et d’obtenir des effets magnétorésisitifs plus importants de plusieurs ordres de grandeur que ceux
mesurés jusque 14 sur des systémes & barriéres amorphes. Ces articles ont donc suscité un trés fort
engouement au sein de la communauté scientifique pour la réalisation de JTM comportant des barriéres
tunnel épitaxiées.

2.3.1 Modélisation du transport tunnel polarisé en spin dans les structures
Fe/ZnSe/Fe et Fe/MgO /Fe(100)

Fe/ZnSe/Fe et Fe/MgO/Fe sont des systémes qu’il est facile de faire croitre par épitaxie; par consé-
quent, il devient possible de confronter des mesures expérimentales & des calculs théoriques. Ils constituent
donc des candidats idéaux pour la réalisation de calculs ab-initio. Dans le cas de Fe/ZnSe/Fe, la crois-
sance se fait avec un faible désaccord de maille (1,4%) en superposant deux mailles de Fe & une maille
de ZnSe (les paramétres de maille des deux matériaux sont aFe:2,87A et aZnSe:5,67A). Dans le cas
de Fe/MgO/Fe, il y a un faible désaccord de maille (3,5%) entre les deux matériaux suivant la relation
d’épitaxie Fe[100]//MgO[110] et une forte différence des énergies de surface qui facilite la croissance bi-
dimensionnelle du MgO sur le fer [VAS96].

En utilisant la méthode Layer Korringa Kohn Rostocker (LKKR) [MAC89], MacLaren et Butler ont
modélisé le transport tunnel résolu en spin dans les structures Fe/ZnSe/Fe et Fe/MgO /Fe, prédisant des
effets TMR géants pour des épaisseurs de barriére suffisamment grandes. Les résultats obtenus sur ces
deux systémes et les interprétations sont similaires, aussi nous ne les illustrerons que sur la structure

Fe/MgO/Fe.

Structure électronique des électrodes

MacLaren et al. [MAC99] soulignent la nécessité de prendre en compte les structures électroniques des
électrodes et de la barriére résolues suivant l'orientation cristallographique du systéme. Plus précisément,
il s’agit de déterminer quelles sont les symétries des états électroniques mises en jeu au cours du processus.

Les interfaces sont supposées parfaites, les électrons ne diffusent pas & ce niveau, aussi la symétrie des
porteurs de charge est conservée tout au long du processus tunnel. Ainsi, un électron de type s injecté
depuis la premiére électrode ne pourra étre accepté dans la deuxiéme que par des états électroniques
présentant la méme symétrie.

Il devient alors nécessaire de considérer les structures électroniques mises en jeu. Dans une électrode
de fer, des états électroniques de différentes symétries coexistent au niveau de Fermi. Ceci provient de
I'hybridation d’orbitales atomiques de différents types (s, Px, Py, Pz, dz2, dx2_y2, dxy, dys, dx,). Suivant
Porientation cristallographique de 1’électrode épitaxiée, les symétries des états électroniques présents au
niveau de Fermi vont varier et peuvent différer pour les électrons majoritaires (spin) et minoritaires
(spin ).

Ainsi, dans le cas d’une électrode de fer orientée (111), les états électroniques correspondant aux por-
teurs majoritaires et minoritaires appartiennent a des bandes de symétrie A; (hybridation d’états s, p et
d) [MAC99]. En revanche, dans une électrode Fe orientée (100), au niveau de Fermi les états électroniques
des porteurs majoritaires suivant la direction [001] sont de type Aj (s, pz, d.2), Ay (dyy) ou As (P, Dy,
day, dy-). Les porteurs minoritaires sont de type As (dg2_y,2), AS (dzy) ou As (Pa, Dy, day, dyz). Clest
a dire que les électrons de caractére « s » se propageant perpendiculairement & la face (100) du fer ne
peuvent appartenir qu’aux porteurs majoritaires. Nous verrons dans ce qui suit que c’est cette propriété
qui va permettre ’obtention d’un effet TMR particuliérement, important.

Soulignons ce résultat : les symétries des états électroniques mises en présence vont dépendre du
matériau utilisé et de son orientation cristalline. Dans la suite de ce paragraphe, c’est la structure
Fe(100)/MgO(100)/Fe(100) qui est décrite.

Structure électronique de la barriére tunnel

Dans la théorie de I’électron libre, une barriére tunnel est vue comme une simple barriére de potentiel.

Son seul effet « filtrant » consiste & apporter un facteur d’atténuation de la forme e~  la conductance
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totale (o d est ’épaisseur de la barriére, x est le taux d’atténuation des fonctions d’onde dans la barriére :

n:\/ (%—@)(U —FE)+ kﬁ E représente I’énergie des électrons et U la hauteur de barriére, voir paragraphe
2.2.3).

MacLaren et Butler ont utilisé le formalisme de Tunneling Conductance for Fe[MgO[Fe
Landauer-Biittiker pour exprimer la conductance tun- 10 —s
. o . = Majomy —t—

nel G comme un coefficient global de transmission. s 1 Minority -3¢ 1

Ce coefficient est la somme des coefficients (pro- 2 1212 R Amparallel =

babilités) T de transmission sur tous les canaux E 108 |

de condzuction, ie les différents états électroniques : % 104

G = e}T Zku T(kH) § 12: : -‘,_’:;-“ N

Dans cette approche, le vecteur k| est conservé lors g 107 | e ]

du processus de transport tunnel, ce qui nécessite s 108 “Mi

une cohérence du transport parallélement au plan des 10° s e 7 8 o 10 1 "12

couches. Cette hypothése suppose donc des interfaces Number of MgO Layers

parfaites. Le principal résultat obtenu ici est que

la structure Fe/MgO/Fe étudiée posséde une forte F1G. 2.13: Evolution de la conductance tun-

asymétrie en spin de la conductance tunnel, celle-ci nel des canauz de spins majoritaire et mi-

augmentant avec I’épaisseur de barriére tunnel MgO. noritaire (cas d’une configuration paralléle
des aimantations) et de la conductance to-

La figure 2.13 présente 1’évolution de la conductance tale (cas d’une configuration antiparalléle des

tunnel des différents canaux de spin (canaux de spin aimantations), en fonction de l’épaisseur de

majoritaire et minoritaire dans le cas d’un alignement barriere MgO (Tiré de [BUTO01]). Note :

paralléle des aimantations des deux électrodes, et Uépaisseur d’une couche de MgO est 2,1A.

canal de conductance total dans le cas d’une configuration antiparalléle des aimantations) calculée en
fonction de I’épaisseur dans un systéme Fe/MgO/Fe (100) : la conductance tunnel du canal de spin
majoritaire décroit moins vite que les deux autres lorsque 1’épaisseur de MgO augmente, conduisant &
une amplitude de magnétorésistance croissante 4 mesure que ’épaisseur de la barriére augmente (au
détriment, bien entendu, de amplitude du courant transmis).

Ce phénomeéne est expliqué par le fait qu’une barriére tunnel épitaxiée ne correspond pas seulement
A « une barriére de potentiel de hauteur U », mais posséde aussi une structure électronique bien définie
[MAVOO] : les états de Bloch de I’électrode, d’une symétrie donnée, vont se raccorder aux états évanescents
de méme symétrie dans la bande interdite de la barriére tunnel. Ceci se fait en prenant en compte la
structure de bande complexe de la barriére au niveau de sa bande interdite [MAV00], [BUTO01] : pour
chaques k| et E donnés, on peut associer plusieurs k. complexes (z étant 'axe perpendiculaire au plan
des couches), de la forme k,—q+ik, x étant le taux d’atténuation (les fonctions d’onde vont décroitre en
6—}12)‘

Métal Barriére

K2 (ua)

.| 1
0.2 02y D3 0.35 0.4 045 05 DB55

Energy [Hartraas)

Fia. 2.14: A gauche, décomposition du vecteur d’onde dans le métal et la bariére : le
transport tunnel se fait G k| constant, mais différents k. peuvent correspondre a un
méme k. A droite, relation de dispersion k3 (E) pour une barriére MgO(100) pour
k=0 (1 Hartree = 27.21 eV) (tiré de [BUT01]).
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Dans le cas de MgQO, isolant a gap direct, le taux d’atténuation minimum f,;, est obtenu pour k=0
(Mavrapoulos et al. précisent que dans le cas d’'un semiconducteur ou isolant & gap indirect, ce n’est
pas forcément le cas). La figure 2.14 représente la structure de bande complexe de la bande interdite du
MgO(100) pour k=0 [BUTO01]. Les taux d’atténuation des états évanescents de différentes symétries sont
donnés par les valeurs de x2 au niveau de Fermi : sur cette figure, les états de symétrie A; sont ceux qui
ont le plus faible taux d’atténuation, suivis des états de symétrie As puis Agr.

Effet de filtrage des électrons dans une JTM épitaxiée

Un élément essentiel, qui ne peut pas étre déduit du modéle de I’électron libre, est qu’une barriére
épitaxiée va filtrer les électrons en fonction de leur symétrie.

Mac Laren et Butler ont calculé la conductance en fonction de k) pour différentes épaisseurs de MgO
(voir figure 2.15). De facon schématique, deux régimes de transport peuvent étre distingués suivant que
I’épaisseur de barriére modélisée est forte ou faible.

Configuration Configuration

; paralléle _ : .
électrons 1 électrons | antiparallele

Minerity Conductance for 4 MgO Layers

4 MgO Layers Anti-Parallel Alignment

4 MgO Layers Majority

Transmission Transmission

0.0
0.03
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0.07
Q.08

Majority Gonductance for 12 MgO Layers Minerity Conductance for 12 MgQ Layers
Anti-Parallel Conductance for 12 MgO Layers
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8.0
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4.0
3.0
20
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Transmission X 1070

F1G. 2.15: Conductance tunnel autour de k=0 du systéme Fe/MgO/Fe (100) pour des épaisseurs de
barriere tunnel de 4 monocouches (les trois diagrammes du haut) et 12 monocouches (les trois diagrammes
du bas). De gauche a droite sont représentées les conductances tunnel des électrons spinl et spin| pour
une JTM en configuration paralléle, et la conductance tunnel globale pour une JTM en configuration
antiparallele. Les pics de conductance se rapprochent de k=0 lorsque l’épaisseur de MgO augmente. La
différence d’amplitude de la conductance entre les configurations paralléle et antiparalléle évolue fortement
avec Uépaisseur de barriére tunnel (tiré de [BUTO01]).

Pour des barriéres épaisses, en régime asymptotique (ie pour des épaisseurs suffisamment importantes,
ol les symétries Ao, etc. . .sont atténuées), la conductance calculée avec une couche isolante MgO est maxi-
male pour k| ~ 0, ce qui signifie que le transport tunnel se fait préférentiellement perpendiculairement &
la barriere. Le pic de transmission obtenu se resserre autour de k=0 & mesure que I’épaisseur de barriére
tunnel augmente (voir figure 2.15), et ce quel que soit le canal de spin considéré (spinl ou spin]) ou la
configuration magnétique de la structure (P ou AP).

Suivant la symétrie de ’état électronique impliqué dans le transport tunnel, le taux de décroissance de
la fonction d’onde associée sera différent pour un k) donné. La figure 2.16 représente la conductance tunnel
résolue suivant la structure de bandes de la jonction Fe/MgO/Fe, calculée en k=0 suivant I’épaisseur de
barriere MgO pour les électrons du canal majoritaire (figure de gauche) et du canal minoritaire (figure
de droite).

Suivant sa nature, un état électronique extrait de la premiére électrode va étre plus ou moins « filtré »
par la barriére : il y a une relation de symétrie entre les électrons se propageant dans 1’électrode et les
états évanescents dans la barriére tunnel. Dans le cas de la barriére tunnel MgO, les états électroniques
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Majority Density of States for Fe|MgO|Fe Minarity Density of States for Fe|MgO|Fe
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F1G. 2.16: Effet de filtrage des états électroniques de différentes symétrie pour k=0 prise dans
une JTM Fe(100)/MgO(8 monocouches)/Fe(100) dans une configuration magnétique paralléle. A
gauche pour les électrons majoritaires et a droite pour les électrons minoritaires (tiré de [BUT01]).

présentant un caractére s sont ceux qui vont s’atténuer le plus lentement, et les états électroniques
de caractére d vont avoir une contribution & la conductance de plus en plus négligeable & mesure que
Pépaisseur de barriére augmente. Ainsi, dans le cas d’électrodes Fe(100), la bande électronique A; du
canal majoritaire va dominer le transport tunnel et ce de facon d’autant plus importante que I’épaisseur
de la barriére augmente. Ces états électroniques n’étant présents que dans la bande de spin T, le courant
de spin majoritaire transmis sera bien supérieur au courant minoritaire dans une JTM présentant la
configuration magnétique paralléle. Lorsque la configuration magnétique est dans un état antiparalléle,
les électrons de type A; présents dans la premiére électrode ne trouvent pas d’état disponible dans la
seconde et sont réfléchis par la barriére. Ce sont les électrons de type As qui vont assurer la majeure
partie du courant tunnel en configuration antiparalléle.

En conséquence, le courant tunnel transmis lorsque la JTM est en configuration antiparralléle est bien
moindre que lorsqu’elle est en configuration paralléle, ce qui se traduit par un effet TMR de trés forte
amplitude.

Pour des épaisseurs de barriere plus faibles, le diagramme de conductance résolu en & (voir figure 2.15)
fait apparaitre un certain nombre de « points chauds », des pics de conductance, pour certaines valeurs
de k#0 en configuration P (au niveau du canal de spin minoritaire) et en configuration AP. Cet effet
peut étre relié a la présence d’états d’interface (formés par la brisure de symeétrie du cristal au niveau
de linterface). Si la barriére est suffisamment fine, ces états peuvent se coupler I'un a I'autre de part et
d’autre de la barriere [WUNO2], conduisant & un mécanisme de résonance tunnel et, pour des épaisseurs
de barriére suffisamment fines, & la formation de pics de conductance en des points k) particuliers : les
électrons de k|0 peuvent avoir une probabilité de transmission tunnel plus importante que ceux de
k”zo.

C’est ce mécanisme de conductance par des états de résonance interfaciale qui domine le mécanisme
tunnel dans le canal de spin minoritaire. Wunnicke [WUNO2] et Belashchenko [BELO5] précisent que ce
phénoméne apparait pour des jonctions tunnel symétriques (ou quasi symétriques). Ces états de surface,
jouant un réle important dans la transmission tunnel, peuvent étre activés par une différence de potentiel
appliquée a la structure [TTU04].

En utilisant une autre méthode de calcul, Mathon et al. [MATO1] ont étudié eux aussi le transport
tunnel polarisé en spin dans le systéme Fe(100)/MgO(100)/Fe(100) épitaxié. Ils sont arrivés aux mémes
conclusions quant aux mécanismes du transport tunnel, notamment en mettant en évidence la présence de
pics de conductance pour k| #0. Leurs travaux indiquent toutefois que "amplitude du signal TMR n’aug-
mente pas indéfiniment avec I’épaisseur de la couche isolante, mais oscille avec 1’épaisseur dans le cas de
barriéres fines (en dessous de 7 monocouches), puis se stabilise vers 1200% dans le cas de barriéres épaisses.

Plus récemment, Zhang et Butler [ZHA04| ont effectué des calculs de structure électronique sur des
jonctions tunnel épitaxiées symétriques Co(100) /MgO(100)/Co(100)7 et FeCo(100)/MgO(100) /FeCo(100).
Sur ces systémes, ils prédisent un effet TMR, encore plus important que sur le systéme Fe/MgO /Fe. L’ex-

"Le cobalt étant sous la forme cristallographique cubique centrée.
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plication de ce phénomeéne tient au fait que le canal majoritaire spin ne contient gue la bande électronique
de symétrie A;. Ainsi, en configuration antiparalléle et en I'absence de diffusion aux interfaces, il n’y a
de part et d’autre de la barriére tunnel que des bandes électroniques de symétries différentes pour k) =0.
Tous les électrons se présentant perpendiculairement & la barriere (kj=0) sont alors réfléchis.

Néanmoins, Zhang et Butler mettent 'accent sur la nécessité d’avoir des interfaces parfaites. En
présence de désordre, les interfaces vont comporter des centres diffusifs qui peuvent convertir les électrons
d’une symétrie vers une autre; les effets magnétorésistifs sont par conséquents réduits.

2.3.2 Premiers résultats expérimentaux - effet de la qualité des interfaces

Trés rapidement, les expérimentateurs ont essayé de reproduire ces résultats théoriques. Ainsi, en
2001, Gustavsson et al. [GUSOL] ont réalisé une des premiéres jonctions tunnel entiérement épitaxiées,
en utilisant le systéme hybride Fe/ZnSe/FeCo. Cependant, pour des températures T< 50K, ils rapportent
des valeurs de TMR n’allant que jusqu’a 16%. Ils expliquent la faiblesse de ’effet mesuré notamment par
un phénomeéne de piégeage de I'aimantation sur des défauts aux interfaces électrodes/barriére, condui-
sant & des configurations d’aimantation P et AP qui seraient imparfaites. De plus, au dessus de 50K, ils
n’observent plus de magnétorésistance tunnel ; le régime de transport n’est plus tunnel et met en jeu la
bande de conduction du semiconducteur.

Toujours en 2001, Bowen et al. [BOWO1] ont réalisé la croissance de la structure Fe/MgO/FeCo en
combinant plusieurs modes d’élaboration (pulvérisation cathodique, ablation laser) et températures de
dépodt afin d’obtenir une qualité cristalline optimale. Les auteurs rapportent un résultat de TMR de 60%
obtenu & 30K (27% & température ambiante). Ce résultat est & mettre en relation avec celui obtenu par
Yuasa et al. [YUAOQOQ] sur la structure Fe/AL;O3/FeCo (100) (13% de TMR température ambiante) mais
il reste néanmoins trés inférieur & ce qui a été prédit par Butler ou Mathon.

Popova et al. [POP02] ont réalisé par épitaxie par jets moléculaires la croissance du systéme Fe/MgO /Fe
modélisé par Butler. Ils ont obtenu un résultat de TMR de 17% & température ambiante avec une barriére
MgO de faible épaisseur (0,8nm). Plus récemment, cette méme équipe a publié un résultat de TMR de
67% A température ambiante pour une épaisseur de barriére tunnel de 2,5nm [FAUO03].

Dans cette partie du chapitre, nous avons mis plusieurs fois ’accent sur 'importance de la qualité des
interfaces et de la symétrie de la structure (d’un point de vue structure électronique). Meyerheim et al.
[MEY02] ont ainsi étudié par diffraction de rayons X en incidence rasante (SXRD, voir paragraphe 3.3)
la structure d’une interface MgO(100)/Fe(100) sur des échantillons épitaxiés. Ils ont mis en évidence un
phénomeéne d’oxydation partielle de la surface Fe(100) de I’électrode inférieure lors du dépot des premiéres
monocouches de la barriére tunnel. Cette oxydation est liée & un excés en oxygéne lors du dépét du MgO,
et ne concerne que I’électrode inférieure. Le transport tunnel polarisé en spin dans les structure épitaxiés
dépendant essentiellement des états électroniques aux interfaces, Meyerheim et son équipe concluent que
la présence de cette couche interfaciale FeO devrait avoir des effets conséquents sur la TMR, et pourrait
expliquer que les effets TMR obtenus par mesure soient beaucoup plus faibles que ce qui a été prédit par
les calculs théoriques.

En effet, Zhang et Butler ont repris leurs calculs théoriques sur le transport tunnel dans les JTM, en
étudiant le systéme Fe/FeO, /MgO/Fe, ot z est la concentration en oxygéne dans la couche interfaciale.
Leurs travaux soulignent que la présence de cette couche réduit l'effet TMR de fagon drastique. Elle a
peu d’incidence sur la conductance en configuration AP, mais en revanche elle la diminue fortement en
configuration P.

Trés récemment, Tusche et al. [TUS05] ont réalisé une étude théorique, appuyée sur des caractéri-
sations structurales, du systéme Fe/MgO /Fe(100). En adaptant les conditions de dépot, ie en déposant
0,5 monocouche de 1’électrode supérieure sous atmosphére partielle d’oxygéne, ils ont réussi a obtenir
une jonction symétrique Fe/FeOQ/MgO/FeO/Fe, sur laquelle ils prédisent un effet TMR de l'ordre de plu-
sieurs milliers de pourcents, contre plusieurs dizaines de pourcents seulement dans le cas de la jonction
asymétrique Fe/MgO/FeO/Fe.
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2.3.3 Derniers résultats expérimentaux

En 2004, Yuasa et al. [YUAO4a] ont publié un résultat
de TMR de 88% a température ambiante (146% & 20K)
sur une structure Fe/MgO /Fe (100)® entiérement épi-
taxiée déposée par MBE sur un substrat de MgO(100).
En dépit d’une structure JTM parfaitement symétrique
sur le papier, ils ont constaté une forte asymétrie de
Pamplitude du signal TMR obtenu en fonction de la

Normalized MR

MR ratio { % )

L L L L

0
tension appliquée (voir figure 2.17). Ils en concluent que 000 500 0 500 1000

. . . . bias V{mV )
leurs jonctions tunnel comportent des défauts aux ni- L

veaux des interfaces entre la barriére et les électrodes, Fic. 2.17: Amplitude du signal TMR en
ces défauts expliquant la différence de signal TMR par fonction de la tension appliquée (tiré de
rapport aux prédictions théoriques. [YUAOJa])

Apreés avoir amélioré la qualité cristalline de leur structure (en optimisant les conditions de dépot,
notamment en désorbant lexcés d’oxygéne en surface du MgO), Yuasa et son équipe sont parvenus a
doubler 'amplitude du signal TMR obtenu (180% & température ambiante et 247% a 20K). En accord
avec les prédictions théoriques, ils ont méme observé des oscillations de la magnétorésistance en fonction
de ’épaisseur de la barriére tunnel (voir figure 2.18).
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Fi1G. 2.18: Figure de gauche : résistance de la structure en fonction du champ appliqué.
RA correspond au produit « Résistance*Surface » de la jonction mesurée

Figure de droite : amplitude du signal TMR en fonction de l’épaisseur de la couche
isolante MgO (tiré de [YUA04D]).

La méme année, le groupe de Parkin a publié lui aussi un résultat de magnétorésistance tunnel
« géante » (220% a température ambiante) [PARO04]. La structure utilisée CoFe/MgO /CoFe, comportant
une barriére tunnel épitaxiée (100) et des électrodes texturées (100), est déposée par pulvérisation catho-
dique sur des substrats amorphes & température ambiante. Le signal de TMR obtenu a l'issue du dépét
est modeste (moins de 25%) mais il augmente énormément au cours d’un recuit post-dépot. Les JTM
obtenues sont moins riches en informations sur la physique du transport polarisé en spin que celles du
groupe de Yuasa (les électrodes sont polycristallines donc plus difficiles & modéliser, le signal de TMR
ne varie pas avec I’épaisseur de la barriére), mais la méthode de croissance est plus adaptée pour des
applications industrielles.

Enfin, sur le méme sujet, et sensiblement au méme moment, nous pouvons signaler les travaux de
I’équipe de Tiusan et al. qui ont obtenu en 2005 un résultat de TMR de 170% sur le systéme épitaxié
Fe/MgO/Fe [TIUQG].

Ces deux derniéres années, il n’y a pas eu d’autre véritable percée dans le développement de systémes
JTM épitaxiés. Les progrés réalisés dans la course a I’obtention du plus fort signal de TMR ont consisté a

8Une couche de cobalt est déposée sur 1’électrode supérieure afin de durcir magnétiquement cette derniére et ainsi obtenir
une structure JTM ayant des électrodes de champs coercitifs différents.
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optimiser les conditions de dépot afin d’avoir une structure de qualité cristalline meilleure, ou & changer la
composition des électrodes. Ainsi, suivant les calculs de Zhang et Butler [ZHAO04] prédisant un effet TMR
plus important dans le systéme Co/MgO/Co (100) que dans le systéme Fe/MgO /Fe (100) , Yuasa et al.
ont fait croitre par MBE une structure Co/MgO/Co (100) comportant deux électrodes cubiques centrées
sur laquelle ils ont mesuré une amplitude de signal TMR de 410% & température ambiante [YUAOQG].
C’est & 'heure actuelle la plus forte valeur publiée sur un systéme épitaxié.

2.4 Densités d’état dans des films ferromagnétiques FePt

A notre connaissance, il n’y a qu’un seul article portant sur le transport tunnel polarisé en spin
mettant en jeu une électrode de FePt : Moriyama et al. [MORO4] ont publié en 2004 leurs études sur la
structure FeCo/AlyO3/FePt élaborée par pulvérisation cathodique. Dans ce systéme, les électrodes sont
aimantées dans le plan des couches, 'axe ¢ du FePt étant renversé suivant la direction [110] du substrat,
et la barriére tunnel est amorphe. Les auteurs ont rapporté une amplitude de magnétorésistance de 3,6%
a température ambiante (34% a 77K).
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Fig. 2.19: Diagramme des densités d’états résolu
en spin de FePt ordonné dans la phase L1y, tiré de
[SAKY94]. Les lignes continues et en pointillés repré-
sentent respectivement les densités d’état au niveau
de Fe et de Pt. Note : 1Ry = 13,6eV.

Sakuma et al. [SAK94] ont modélisé le diagramme « global »° des densités d’états électroniques en
fonction de ’énergie de FePt ordonné dans la phase L1y pour les électrons de spin T et de spin | (voir
figure 2.19). Notamment les polarisations des électrons « s » et des électrons « d » au niveau de Fermi
sont évaluées respectivement a +72% et -45% [MORO04]. Ce diagramme est surtout utile pour interpréter
des résultats de magnétorésistance dans des systémes comportant une barriére amorphe et des électrodes
polycristallines. Dans le cas de systémes épitaxiés, la direction cristallographique joue en effet un role
primordial, comme montré précédemment.

Une remarque peut néanmoins étre tirée de cette figure. Nous pouvons observer qu’il y a un recouvre-
ment quasi-parfait des bandes électroniques d des atomes de fer et de platine au sein du canal majoritaire,
ce qui donne lieu & une forte hybridation des états électroniques Fe 8d et Pt 5d et & une polarisation
non nulle des électrons au niveau des atomes de platine : pour les électrons spinT, les deux atomes Fe
et Pt sont quasi indiscernables. Ainsi, le platine ne va pas agir comme un centre de diffusion de spin,
contrairement & ce que l'on aurait pu attendre de la part d’un métal « non magnétique ».

Sur les derniers mois de ma thése, des discussions ont débuté avec P.Ravindran pour le calcul de la
structure de bande de FePt résolue suivant les directions cristallographiques. Il faudrait en effet savoir

94e moyenné suivant toutes les directions cristallographiques
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quelles sont les symétries des états électroniques au niveau de Fermi, pour des électrons se déplacant
perpendiculairement & la face (100). Malheureusement, & I’heure ot j’écris ce manuscrit, nous n’avons
pas encore de schéma de structure de bande & présenter.

2.5 Conclusion

Dans le développement de la physique des JTM, la percée majeure résulte d’un changement de pa-
radigme : le transport tunnel polarisé en spin ne dépend pas seulement des propriétés magnétiques des
électrodes, mais il faut considérer la structure électronique de ’ensemble du systéme, en particulier au
niveau des interfaces entre la barriére et les électrodes. Ainsi, 'amplitude de I'effet de magnétorésistance
tunnel dépend de la similitude des états électroniques de part et d’autre de la barriére : pour pouvoir tra-
verser la barriére par effet tunnel, les électrons doivent trouver un état électronique de symétrie adaptée.

Ceci semble complexifier ’élaboration d’une structure efficace, mais en pratique, le groupe de Parkin
a réussi A obtenir un des effets magnétorésisitifs les plus importants en utilisant des techniques de crois-
sance et des matériaux adaptés & des applications industrielles : un simple recuit post-dépot permet un
réarrangement cristallographique de son systéme.

Dans ce travail de thése, nous avons choisi de travailler sur un systéme épitaxié FePt/MgO/FePt
(100). Ce systeéme doit comporter une barriére tunnel monocristalline orientée (100), aussi nous espérons
que certains éléments du filtrage des électrons en fonction de leur spin seront conservés. Notons bien que
Ialliage ferromagnétique utilisé, FePt ordonné dans la phase L1, différe de I’électrode de fer « classique »
(cadre du modéle de Butler). En particulier, notre alliage doit étre parfaitement ordonné, tout désordre
entrainant une brisure de symétrie pour les électrons.
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Elaboration et caractérisation
structurale des Jonctions Tunnel
Magnétiques

ans ce chapitre, nous allons étudier les caractérisations structurales réalisées sur une JTM FePt/MgO /FePt.
A Theure ot ce manuscrit est écrit, certaines mesures sont toujours en cours de dépouillement (ca-
ractérisation de U'interface MgO /FePt par rayonnement synchrotron) et seront I’objet d’une publication
ultérieure.

3.1 Croissance de la structure FePt/MgO /FePt

La croissance de nos Jonctions Tunnel Magnétiques (JTMs) est réalisée entiérement par épitaxie par
jets moléculaire, sur des substrats MgO ayant subi une procédure de dégraissage ex-situ puis un dégazage
in-situy. dans la chambre d’introduction du bati d’épitaxie par jets moléculaires. La structure générale
d’un échantillon type est présentée dans la figure ci-dessous :

Pt (8nm)

FePt Hard Layer (10nm)

MgO(3nm)
FePt Soft Layer (5nm)
Pt (60nm)
Cr (3nm)

MgO (001)

F1G. 3.1: Schéma de structure d’un échantillon MTJ. La direction de croissance
correspond d la direction cristallographique [001] du substrat.

En raison des valeurs de champs de renversement faibles obtenus pour une couche ferromagnétique
FePt déposée sur couche tampon de platine (voir paragraphe 1.5), nous avons décidé de reprendre cette
voie pour la croissance de ’électrode inférieure du systéme JTM. L’épaisseur retenue pour la couche
ferromagnétique est de 5nm afin que le renversement d’aimantation soit aussi abrupt que possible, en
évitant un piégeage de 'aimantation par des micromacles qui repousserait son champ de saturation en
rendant la propagation des parois plus difficile, et un réle trop important du champ démagnétisant (lequel
étale en champ la fin du renversement en stabilisant les domaines minoritaires).

Il y a un autre intérét a ’emploi d’une couche tampon de platine épaisse : celle-ci pourra servir de
couche d’arrét de la gravure lors de l'étape de structuration des JTMs (voir chapitre 5). La croissance de
toute la structure est suivie en continu par RHEED.
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Dépét de la couche tampon de platine et de I’électrode inférieure FePtgr,

MgO

Pt 60nm

FePtg 5nm

FePtg, /Fe

MgO 3nm

FePt, 2nm

Azimut [110] [100]

F1a. 3.2: Diagrammes RHEED de la structure FePt/MgO/FePt/Pt/Cr/MgO(100).

Cette partie de la croissance a déja été décrite dans le paragraphe 1.3.3. La croissance de la structure
jusqu’au dépot de I'électrode inférieure correspond simplement & la croissance d’une couche ferromagné-
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tique FePt sur une couche tampon de platine : la couche de chrome et la couche tampon se platine sont
déposées a température ambiante, et recuites & 500°C afin d’obtenir une surface de platine lisse. Des
images RHEED de cette surface prises aprés recuit suivant les deux azimuts [100] et [110] sont présentées
sur la figure 3.2 (une reconstruction (1x5) est observée). Puis la couche ferromagnétique est déposée a
500°C par codéposition des deux éléments Fe et Pt. La relation d’épitaxie de la couche d’alliage par
rapport au substrat s’écrit FePt(001)[110]//MgO(001)[110].

Le suivi RHEED de la croissance de I’électrode de FePt nous donne un profil en tiges reproduisant
exactement celui de la couche tampon de platine, ce qui indique une croissance pseudomorphique de la
couche d’alliage FePt sur la couche tampon. Le platine a tendance a ségréger en surface dans les alliage
bimétalliques FePt [CRE02] [HALO1], essentiellement du fait d’une moindre tension de surface. Aussi, une
monocouche de fer (d’épaisseur nominale 1,6A) est déposée en fin de croissance de facon a améliorer la
reprise épitaxiale de la barriére tunnel et & diminuer I’effet de dépolarisation de spin induit par le platine.
Une descente en température est effectuée immédiatement aprés. Le dépot de cette couche surfacique de
fer se traduit par I’apparition d’une reconstruction (2x1) (voir figure 3.2).

Dépét de la barriére tunnel

La croissance de la barriére tunnel est une étape critique dans toute élaboration de systéme JTM. Elle
doit en particulier étre plane, sans fluctuation d’épaisseur pour éviter la formation de pinholes et per-
mettre la transmission d’un courant tunnel homogéne. De plus, celle-ci doit étre aussi parfaite que possible
d’un point de vue structural pour que les prévisions théoriques puissent étre appliquées (voir chapitre 2.3).

La couche isolante MgO est déposée & partir d’une source solide stoechiométrique de MgO. La procé-
dure de dépot se scinde en deux étapes successives :

Tout d’abord, trois monocouches sont déposées vers 100°C et & une vitesse de 1,5A/S. Le profil
RHEED obtenu a lissue de cette premiére étape montre des tiges larges et diffuses témoignant d’une
qualité cristalline trés imparfaite (voir figure 3.3). En dépit du dépot d’une couche de fer a la surface de
I’alliage, les diagrammes RHEED indiquent une croissance cube sur cube de l'oxyde sur le FePt, suivant
la relation d’épitaxie MgO(001)[110]//FePt(001)[110].

Un recuit & 500°C pendant quelques minutes permet d’améliorer considérablement la qualité structu-
rale de la barriére : au RHEED, les tiges apparaissent comme plus fines et mieux définies.

Enfin, le reste de la couche isolante (typiquement 7 monocouches) est déposé a 500°C et & 0,5A /s. Les
clichés RHEED montrent une surface de MgO relativement plane.

Fia. 3.3: Diagrammes RHEED de la barriére tunnel MgO a différents stades de dépot (observation suivant
Pazimut [100]) :

a) les premiers 64 de MgO déposés 4 température ambiante.

b) ces mémes 64 de MgO apres recuit quelques minutes o 500°C.

¢) la barriere tunnel (204 d’épaisseur) en fin de dépot.

Au cours du dépot, nous observons une montée de la pression dans I’enceinte d’évaporation de
3.10~Pmbar environ & 3.10%mbar. Vassent et al. [VAS00] ont attribué cet effet & un excés d’oxygéne
dans le bati : le MgO est évaporé sous la forme d’espéces Mg(g) et O(g). Au cours de la croissance, le
flux d’oxygene qui n’est pas dirigé vers I’échantillon se recombine en Oz(g)au niveau des parois de I’en-
ceinte. Vassent et al. soulignent que le MgO déposé est cependant bien stcechiométrique, en raison d’une
différence de coefficients d’évaporation entre ’'oxygéne et le magnésium. La présence d’un excés d’oxy-
géne pose le probléme de la possible oxydation de la couche interfaciale de fer : le diagramme RHEED
correspondant & la monocouche de fer est en effet altéré au bout de quelques secondes lorsque celle-ci est
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laissée sous pression d’oxygéne de 3.10~“mbar. Aussi, nous réalisons une montée « flash » de la puissance
du canon conduisant & ’évaporation de MgQO, suivie par un dépot immédiat.

Un gros travail sur 1’étude de 'interface MgO/FePt a été réalisé par diffraction de rayons X en inci-
dence rasante (SXRD - rayonnement synchrotron, ESRF). Les résultats préliminaires sont donnés dans
le paragraphe 3.3.

Une barriére tunnel MgO d’épaisseur 2nm a été imagée in-situ juste aprés son dépot, a Iaide d’un
microscope AFM sous vide équipé d’une pointe conductrice et connecté & la chambre d’évaporation. La
rugosité RMS mesurée est de Pordre de 2,5A sur une image de dimensions 0,6m*0,6um (voir figure 3.4).
Notons bien que ce résultat correspond & la rugosité de ’ensemble de la structure et ne constitue que la
limite supérieure a la rugosité de la seule barriére tunnel : sur la cartographie du courant tunnel associée
& cette image de topographie, les zones correspondant & un amincissement véritable de la barriére tunnel
sont celles ol un courant tunnel plus grand est détecté.

0.08 nA

F1G. 3.4: Image par AFM in-situ (200nm*200nm) équipé d’une pointe conductrice de la
structure MgO(2nm)/FePt/Pt/Cr/MgO(100). A gauche : topographie. A droite : cartogra-
phie du courant traversant la barriére tunnel MgO pour une différence de potentiel appliquée
60mV : aucun courant ne passe, sauf en quelques « trous ».

Dépot de I’électrode supérieure FePtyr,

Cette étape de la croissance s’est avérée étre la plus délicate : malgré un désaccord de maille important
entre la barriere MgO (aMgo:4,21A) et la couche ferromagnétique (apept:3,85A soit % ~ 9%), nous
devons reprendre la croissance épitaxiale d’'une couche FePt qui soit ordonnée dans la phase L1y suivant
le seul variant [001]. De plus, la qualité cristalline de 'interface est certainement essentielle pour éviter
une dépolarisation en spin des porteurs au niveau du franchissement de la barriére tunnel. Des images
par microscopie électronique & transmission (TEM) de la structure, présentées dans le paragraphe 3.4
permettent d’estimer la qualité cristallographique des interfaces.

La encore, nous avons mis au point une croissance en deux étapes. En effet, quelles que soient les
conditions expérimentales utilisées (dépot & température ambiante ou & température élevée, en codépot
ou couche par couche), une croissance réalisée d’une seule étape conduit au mieux & une couche ferroma-
gnétique ordonnée suivant les trois variants [001], [010] et [100]. Une telle dispersion des axes d’anisotropie
magnetocristalline implique I'obtention d’une structure ayant un axe facile d’aimantation mal défini, ce
qui est a éviter.

Dans un premier temps, nous réalisons la croissance de 2nm d’alliage FePt en couche par couche a
170°C, par dépot alterné de monocouches de fer pur et de platine pur. L’idée est de « forcer » une mise
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en ordre L1, dans le seul variant perpendiculaire en évitant la nucléation de grains ordonnés selon un des
deux variants planaires.

La premiére monocouche déposée, en contact direct avec la barriére MgQO, est constituée de fer, en
symétrie avec linterface inférieure MgO /FePt. La température du dépdt, 170°C, a été ajustée empirique-
ment : & 500°C, le film devient immédiatement tridimensionnel ; & température ambiante, I’ordre chimique
du film interfacial n’est pas optimal. Dés le début de la croissance, les tiges RHEED associées & I’électrode
ferromagnétique ne se situent pas dans le prolongement de celles associées a la couche MgQO, ce qui signifie
qu’il y a immeédiatement relaxation des contraintes épitaxiales a l'interface FePt/MgO (voir paragraphe
3.4 pour une imagerie en microscopie & transmission des interfaces FePt/MgO et MgO/FePt).

Cette premiére couche FePt(2nm) est recuite quelques minutes & 500°C, jusqu’a observation d’'un
affinement des tiges RHEED (voir figure 3.2). Puis, le reste de la couche ferromagnétique (8nm) est
déposé par codépot des deux éléments Fe et Pt a 500°C. Les tiges RHEED associées & cette seconde
électrode de FePt sont plus larges que celles associées a 1’électrode inférieure (voir figure 3.2), ce qui est
indicatif d’une plus grande mosaicité. Soulignons toutefois que ’absence de tiges de surstructure sur le
clichée RHEED pris selon I'azimut [100] indique que la croissance se produit selon le seul variant L1 [001].

Dépét de la couche protectrice Pt

En fin de croissance, une couche protectrice (capping) de platine d’épaisseur 8nm est déposée a basse
température. Cette couche a deux raisons d’étre : d’une part elle protége le fer de lalliage de 'oxydation,
et son épaisseur relativement importante permet de « sécuriser » I’étape de gravure de la couche SiOs lors
de la structuration des échantillons (voir paragraphe 5.3.4). La gravure pourra étre stoppée au niveau
de cette couche protectrice, avec une marge de manoeuvre suffisante pour étre sir de ne pas détériorer
I’électrode ferromagnétique supérieure.

3.2 Diffraction de rayons X : diffraction aux grands angles (XRD)

La diffraction de rayons X est une technique d’analyse ez-situ non destructive. Elle est sensible aux
paramétres structuraux du cristal, car les longueurs d’onde mises en jeu sont du méme ordre de grandeur
que les distances interatomiques : les rayons X ont la propriété d’étre diffractés par arrangement atomique
de la matiére traversée. Les techniques de diffraction X permettent alors de caractériser structuralement
des matériaux, ou des empilements de matériaux sous forme de films minces. Une mesure de diffraction X
aux grands angles donne accés & des informations comme les distances interatomiques des atomes d’un
réseau cristallin, la qualité structurale du cristal analysé ou le degré d’ordre chimique & longue distance.

3.2.1 Principe

Les rayons X sont des ondes électromagnétiques, que ’on peut décrire par une fonction d’onde de vec-
teur d’onde k et d’amplitude exp(—217r?.7). Aprés diffusion sur un atome, 'onde diffusée est de vecteur
d’onde & de méme norme que ¥ (diffusion élastique) et une amplitude f.exp(—inﬁ.? + ¢). f correspond
au facteur de diffusion atomique de ’atome considéré, ie son pouvoir diffusant (il est caractéristique de
Patome). On note A_])f:ﬁ—? le vecteur de diffusion. ¢ est un terme de déphasage.

L’intensité diffusée par un cristal va correspondre & la somme des ondes diffusées par tous les atomes
de ce cristal.

Un des appareils de mesure utilisés est schématisé sur la figure 3.5. Il comporte un tube émetteur de
rayons X, qui va émettre un rayonnement vers un échantillon. Une partie de ce rayonnement est diffractée
vers un détecteur mobile.

Le faisceau incident est issu d’une cathode de cobalt (radiations ACo—Ka=1,7890A et )\co,Kg:l,6207A
diffractométre Philips X’Pert) ou de cuivre (/\cu,Ka:I,5406A et )\CU,K@:I,3922A - diffractomeétre Seifert
XRD 3000 PTS). Il est rendu aussi monochromatique que possible par un monochromateur en graphite.

3.2.2 Conditions de diffraction

Dans un cristal, la diffusion des rayons X se fait sur les plans cristallins (hkl), h, k et 1 étant les indices
de Miller. La distance interréticulaire entre deux plans (hkl) est notée dpy, a, b, ¢ étant les parameétres
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détecteur
Tube de rayons X

/

Fentes anti-
divergence

20

échantillon

F1ac. 3.5: Schéma de Uappareil de mesure. Le tube de rayons X est fize, le détec-
teur est mobile (angle 0), ainsi que U’échantillon qui peut tourner autour d’un
aze perpendiculaire ¢ la feuille (angle w) ou dans son plan.

de maille (pour une maille cubique ou quadratique) du matériau dans les trois dimensions de ’espace,

cette distance s’écrit 1

dpi = .

V&2 + (524 (1)

On note 260 I’angle de diffraction. Les ondes diffusées sont constructives, et conduisent & I’obtention
d’un pic de diffraction si 6 obéit a la loi de Bragg A=2d}.sin(0).

La grandeur physique mesurée est l'intensité diffusée I(0), @ étant relié a h k1 par la loi de Bragg. Cette

intensité est proportionnelle au carré de ’amplitude du champ d’ondes diffusées : Inig o |[Ap|? @ Frg.Fua®

ol Fpy est le facteur de structure de la maille, c’est a dire le pouvoir diffractant de la maille qui dépend
de 0(hkl) et de la nature des atomes impliqués.

(3.1)

Fa=3_ 4tomes; fi-exp(-2im(xjh + yik + 1)) ol xj, y; et z; sont les coordonnées du j*"° atome de la
maille élémentaire. Ainsi, pour une couche de FePt chimiquement ordonnée dans la structure L1g (figure
3.6), la maille élémentaire peut étre décrite par deux atomes de fer en (0,0,0) et (a/2,a/2,0) et deux
atomes de platine en (0,a/2,¢/2) et (a/2,0,c/2), ce qui nous donne un facteur de structure de la forme :

Fru = fre(1 + e ™00y 4 g (eI (kD) | o mim(htl))

Ce facteur de structure est nul pour certains triplets d’entiers (hk,1) : la structure L1y interdit la présence
de pics (hkl) avec (h+k) impair.
— Fria=0 si (h+k) est impair
— Si (h+k) est pair :
— Si h et k sont pairs, alors Fp—2fg. - 2fp; dans le cas ou 1 est impair, et on a Fy—=2fr, + 2fp
si ]l est pair
— Si h et k sont impairs, alors Fp=2fp. + 2fp; dans le cas ou | est impair, et on a Fy=2fp, - 2fp
sil est pair
Il vy a au final une « extinction » des pics de diffraction pour certaines combinaisons d’indices, et une
différence d’intensité possible entre les pics de diffraction « non-éteints ». Ainsi :
Fooe=Fooa=F113= 2fp. + 2fpy
Foo1=Foos=F112= 2fre - 2fp¢

FiG. 3.6: Structure tétragonale L1y du maté-
riau FePt. a et ¢ sont les paramétres de maille
du. matériau dans le plan et hors du plan.

Les pics intenses comme (002) ou (004) sont la signature d’une structure tétragonale (ou cubique).
Ils apparaissent quelle que soit la qualité cristallographique de la phase L1y obtenue. On les appelle pics
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fondamentaux. Les pics d’intensité moindre comme (001) ou (003) sont la signature de l'alternance de
plans atomiques de fer et de platine. Leur intensité dépendra de la mise en ordre chimique dans la phase
L1g. On les appelle pics de surstructure.

Dans le cas d’un alliage FePt désordonné, ou d’une couche de platine, la structure de la maille est de
symétrie cubique faces centrées. Les pics de diffraction pour lesquels h, k et 1 sont de parités différentes
sont « éteints ». Seuls les pics fondamentaux seront observés.

3.2.3 Description des mesures

La figure 3.7 présente les deux types de scan qu’il est possible de faire avec la technique de diffraction
X aux grands angles :

— les scans dits « 260 —w », ol w et 26 évoluent conjointement, permettant principalement de mesurer
les distances dyj entre des plans atomiques hkl paralléles au plan de la surface de I’échantillon (les
plans (001)). Lorsque 'angle d’incidence varie, des pics de diffraction apparaissent aux positions
angulaires pour lesquelles la loi de Bragg est satisfaite.

En prenant un angle de décalage dw approprié (w = 6+dw) et en choisissant une direction d’incidence
adaptée, le scan est réalisé sur des plans atomiques hkl non paralléles & la surface de ’échantillon,
comme (113) par exemple.

Trois facteurs conditionnent I’espacement angulaire entre des pics de mémes indices (hkl) associés
aux différentes couches d’un systéme multicouches : la différence de paramétre de maille, ’état de
relaxation des couches déposées les unes sur les autres et 'inclinaison de I'une par rapport & 'autre.

Suivant les plans (hkl) scannés, différentes informations sur les paramétres de maille des couches
minces étudiées sont accessibles. D’aprés la relation 3.1 et la condition de diffraction de Bragg, les
pics (001) ne nous renseigneront que sur le paramétre de maille associé a la direction perpendicu-
laire au plan des couches. Pour avoir accés aux paramétres de maille dans le plan et ainsi avoir une
idée des contraintes épitaxiales exercées sur les couches, il faut scanner des raies dites asymétriques
comme par exemple (113).

— les scans dits « w », aussi appelés « rocking curves », pour lesquels on effectue un scan en faisant
varier I'angle w, 26 restant constant (et choisi de facon & correspondre & un pic de diffraction). Ces
scans permettent d’évaluer la cohérence spatiale dans le plan de la surface. Plus le pic détecté sera
fin, meilleure sera la cohérence planaire du matériau associé a la position (hkl) choisie.

k AR k” k AR k”

I

Scan 268-w Scan o)
Ak de direction constante, Ak de norme constante, de
de norme variable direction variable

F1aG. 3.7: Types de balayage en diffraction de rayons X. On note k le vecteur d’onde de
londe incidente, k’ le vecteur d’onde de l'onde diffusée et Ak le vecteur de diffraction.

Il est possible de réaliser une cartographie de l’espace réciproque (ou les distances dpk entre les
différents plans cristallins sont converties en distances 27 /dpi) en faisant ’acquisition successive de
courbes 26-w pour des valeurs initiales de w différentes. Cela nous permet de représenter les données sous
la forme d’une carte de contours d’isointensité en fonction des positions @ et w. Le schéma 3.8 nous indique
différents points du réseau réciproque d’un matériau cubique (simple) orienté (001) pour un faisceau de
rayons X incident selon [110]. Dans le cas d’un cristal infini parfait, un réseau de taches de diffraction
ponctuelles est obtenu. Dans un cristal réel, il existe des défauts de structure et les dimensions considérées
ne sont plus infinies, ce qui introduit un allongement des taches de diffraction dans le réseau réciproque.
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De plus, en fonction du réseau cristallin considéré, certaines réflexions n’ont pas lieu suivant le facteur
de structure du matériau considéré. Ainsi, dans le cas d’un matériau cubique faces centrées comme le
platine, seules les réflexions pour lesquelles les trois indices (h,k,1) sont de méme parité sont autorisées.
Ce schéma 3.8 nous indique les positions dans ’espace réciproque des différents pics de diffraction dans le
cas d’une couche déposée de fagon contrainte sur un matériau de paramétre de maille plus grand (schéma
b), ou de facon complétement relaxée (schéma c).

Dans le cas d’un empilement de matériaux cubiques épitaxiés, on peut avoir une croissance pseudo-
morphe du matériau B sur le matériau A. Ce qui signifie que les paramétres de maille dans le plan de
croissance sont identiques, d’ou des taches de diffraction alignées verticalement selon qx. En revanche,
les paramétres de maille d’origine de A et B n’étant pas semblables, le matériau B voit son paramétre
de maille perpendiculaire au plan des couches déformé en accord avec la loi de Poisson. Si le matériau B
croit de fagon relaxée sur A, les taches de diffraction associées a B suivront les paramétres du réseau du
matériau B massif.

@ @ @
(2] @ @
O O O O O O O O O
-1-13 003 113
@ @ @ 2 @ @
O O O O O O O O O
-1-12 002 112
O O O & & o6 © & O
-1-11 001 111
) ®) ) @ @) @ %) @) (&

'
-
-
o
o
o
o
—_
—_
o

a) b) C)

a, O Matériau A cubique de parameétre de maille a
% e Matériau B cubique de paramétre de maille b (b<a)

F1a. 3.8: Sur ce schéma, le faisceau de rayons X est incident suivant la direction [110] du cristal.
ax et q, représentent les coordonnées du réseau réciproque respectivement dans le plan et perpendi-
culairement au plan. Dans le cas d’un matériau cubique simple, toutes les raies de diffraction sont
observées.

3.2.4 Mesure de ’ordre chimique a longue distance

Les couches ferromagnétiques que nous étudions sont des alliages equiatomiques de fer et de platine
que nous cherchons & organiser selon la phase L1ly. Cette phase consiste en une alternance de plans
atomiques purs de fer et de platine.

Si on note nge le taux d’occupation par des atomes de Fe des sites des plans riches en Fe, et npy
le taux d’occupation par des atomes de Pt des sites des plans riches en Fe (np. + npy =1), on peut
définir le paramétre d’ordre 4 longue distance S d’une couche de FePt comme étant S=|npe-np¢|. Il s’agit
d’une indication de la qualité structurale des couches minces obtenues. En pratique, la notion d’ordre
peut recouvrir deux aspects : S peut décrire un écart a la répartition idéale des atomes au sein d’une
couche ordonnée de facon homogéne, mais peut aussi représenter une fraction volumique de domaines
complétement ordonnés dans une couche hétérogéne ot des domaines ordonnés cotoient des domaines
désordonnés. Pour une phase complétement désordonnée, npe=npt=1/2 et S et nul. A I'inverse, pour une
phase parfaitement ordonnée, ng.=1 et np;=0, d’olt un parameétre d’ordre & longue distance égal & l'unité.
Pour un alliage partiellement ordonnée, ce qui est le cas en pratique, S est compris entre 0 et 1. L’ordre
chimique local étant responsable de I’anisotropie magnéto-cristalline, le paramétre d’ordre S est un critére
intéressant pour évaluer les propriétés magnétiques de nos échantillons.

La figure 3.9 décrit les réseaux réciproques associés a des mailles FePt ordonnées dans la phase L1y, ou
prises dans une phase désordonnée. Ce schéma nous permet de visualiser quels sont les pics de diffraction
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‘ Espace direct ‘ Espace réciproque

Scan 26-w

(002)

— (001)

(000)

FePt ordonné — structure L1,

a= 385A c=3,71A

Fe —_—

ou

FePt desordonné — structure CFC

a=c= 3,80A

FiG. 3.9: Structures cristallographiques d’alliages FePt respectivement pris dans la phase ordon-
née L1y et dans une phase désordonnée. Dans le réseau réciproque associé au réseau direct, les
taches claires correspondent auz taches de surstructure, indicatrices de la mise en ordre L1g.

qui doivent ressortir d’un scan « 260 — w ». Ce n’est que dans le cas d’un échantillon ordonné qu’il y a
présence d'un pic de surstructure (001).

Le paramétre d’ordre S peut étre évalué a partir du rapport des intensités d’un pic de surstructure
(001) ou (003) et d’un pic fondamental (002) ou (004) [MAROO], I'intensité du pic de surstructure étant
liée & la bonne mise en ordre dans la phase L1g. Expérimentalement, ces intensités s’expriment par :

T = A(6).L(8). P(6)(1/5in(6))-Fia Frua ™ (3-2)

Dans l’expression 3.2, A correspond au facteur d’absorption du matériau considéré. L est le facteur de
Lorentz, un facteur correctif tout comme P, le facteur de polarisation. Ces termes correctifs dépendent
de la géomeétrie de lexpérience et des appareils utilisés. Le terme 1/sin(f) est la prise en compte de la
variation du volume diffractant avec 6.

Pour un alliage de FePt, le produit Fpy.Fri™ va dépendre de la réflexion (hkl) considérée (pic fonda-
mental ou de surstructure) [GEH97] :

Fth.Fhkl*(fond):4.[(Re(fFe).e_M + Re(fpt).e_M)Q -+ (Im(fpe).e_M + Im(fpt).e_M)Q],
Frid - Fria® sun=4.5%.[(Re(fre).e ™ — Re(fpe ). ™™)? + (Im(fpe).e ™ — Im(fpy).c~M)?]

ol fp. (respectivement fpy) est le facteur de diffusion atomique du fer (respectivement du platine), dont
les valeurs des parties réelle et imaginaire sont tabulées dans les tables internationales de cristallographie.
M est le facteur de Debye-Waller, reli¢ au paramétre de Debye-Waller 3 par la relation M=/3.[sin(0)/\]?.
M corrige le désordre introduit par ’agitation thermique des atomes. En considérant les deux rapports
d’intensité 1001/1002 et 1003/1004, M et S sont déterminés.
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3.2.5 Résultats expérimentaux sur les structures JTM FePt/MgO /FePt

Scan 260 —w

La figure 3.10 présente le scan 26-w réalisé sur une structure MTJ d’un échantillon typique. La struc-
ture nominale déposée est Ptsnm /FePt1onm /MgOsnm /FePtsnm /Pteonm/Cranm/MgO(100). Le diagramme
laisse apparaitre de facon claire un dédoublement des raies FePt (00k), phénoméne qui est surtout visible
aux grands angles e pour les raies FePt (003) et FePt (004). Ce décalage en 6 des pics de diffraction
(00k) indique qu’il y a une différence de paramétre de maille (parameétre de maille ¢, selon [001]) entre
les deux électrodes de FePt.

La différence d’intensité relative entre les deux contributions de chaque doublet FePt (00k) est lice a
deux effets. La différence de taille des électrodes tout d’abord, la couche la plus épaisse étant d’épaisseur
10nm contre 5 nm pour la couche la plus fine. Le second point est le phénoméne d’absorption des rayons X
dans la matiére, qui rend moins aisée la détection des couches « enterrées », et donc ici de I’électrode
inférieure. Dans notre cas, ces deux effets vont dans le méme sens, ce qui 6te toute ambiguité a 'attribution
des pics : le plus intense correspond a I'électrode supérieure FePtionm /MgO, I’épaulement étant associé
a Pélectrode inférieure FePts,m /Pt.

& § —— 986 aligné sur FePt 1 (SL)
1000000 £ ele

: ol & =
O 100000} S S s
O = = 3
)] [ o o Em
~ 10000 & L
8 ; Intensity
: L 2000 FePt (003)

1000 :
O E 1500 ,"*
o : 1200 /’:/ \ \
100} E |
20 40 60 80 100 120| o
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F1a. 3.10: Diffractogramme de la structure FePt1onm /MgOsnm /FePtsnm (anode Cu, figure de gauche). Le
faisceau est incident selon la direction [100] du cristal. Les pics fins sont associés au substrat (radiations
Cuka, Cukg, Curg...). L'ajustement en w de l’échantillon est conduit de fagon a obtenir une intensité
absolue mazimale de la couche la plus fine, FePtsny. Un « fit » des deux contributions de la raie FePt
(003) est ajouté (figure de droite).

Dans un empilement de films minces, il est fréquent que les cristallites soient déformés par des
contraintes. Une distribution aléatoire de contraintes va entrainer un léger décalage en position des pics de
diffraction associés a chaque cristallite. On modélise fréquemment la répartition des contraintes par une
loi normale, qui impose alors une allure gaussienne au pic de diffraction d’une couche mince. A cet effet, il
faut ajouter celui lié 4 la taille finie des cristallites, qui fait que les pics de diffraction associés ne sont pas
ponctuels dans I’espace réciproque. Au final, un pic de diffraction correspond & la convolution d’un profil
gaussien G(x) et d’'un profil lorentzien L(x) ayant le méme sommet, appelée fonction de Voigt V(x). On
propose traditionnellement pour cette derniére une approximation par une fonction pseudo-Voigt P(x) =
n.G(x) +(1-n).L(x) avec 0 <7 < 1 [MET93].

Parameétres de maille suivant [001]

Le tableau 3.1 regroupe les paramétres structuraux des différentes couches de la jonction tunnel.
Signalons que la couche d’accrochage de chrome est trop fine pour créer un pic de diffraction suffisamment
intense pour étre détecté. Quant au signal correspondant a la barriére tunnel MgO, il est noyé par le pic
de diffraction associé au substrat (MgO(100)).

Les paramétres de maille du substrat MgO et du Pt correspondent aux valeurs tabulées des matériaux
« massifs » (a:4,213A pour MgO et a=3,923A pour Pt). En revanche, les deux électrodes FePt présentent
des parameétres de maille trés différents suivant [001] (% ~ 2%). Si la couche supérieure FePty0nm/MgO
présente un paramétre de maille hors plan trés proche de la valeur du matériau massif (c:3,71A), le
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(001) (002) (003) (004) c(R) | ecart type
20() [ FWHM() | 20() [ FWHM() | 20() [ FWHM() | 20() [ FWHM()
MgO 42,79 0,12 93,89 0,12 4,21 8~1
Pt 46,05 0,26 103,19 0,52 3,93 273
FePtsam || 24,34 1,59 49,87 1,82 78,65 2,82 115,28 3,65 3,64 273
FePtionm || 23,84 0,618 48,91 0,87 76,84 0,93 111,92 1,52 3,71 57

TAB. 3.1: Détermination des paramétres de maille des différentes couches de Uempilement. 20 correspond
& la position du pic de diffraction et FWHM est sa largeur & mi-hauteur. Les paramétres de maille sont
donnés a +0,014.

paramétre de maille de la couche inférieure FePts,n, /Pt présente une valeur inhabituellement faible, et
ce malgré une bonne mise en ordre L1y attestée par la présence de pics de surstructure (001) et (003) de
forte intensité.

Ce point peut étre expliqué par la réalisation d’un scan 26 — w sur un pic de diffraction asymétrique,
qui permet d’avoir accés aux paramétres de maille dans le plan des couches (voir la cartographie RMS
présentée plus loin) : aFept(g,nm):apt:?),QQA. Cette électrode FePt(5nm) croit de fagon pseudomorphe sur
la couche tampon de platine. L’étirement de la maille de I’alliage dans le plan entraine une réduction du
paramétre de maille hors plan du fait de la loi de Poisson. L’électrode supérieure FePt(10nm) croit de
facon complétement relaxée sur la barriére tunnel et adopte donc les parameétres structuraux de la couche
FePt massive. Rappelons que (apt — apept—buik)/apt ~ 2%, contrainte qui peut étre progressivement
relaxée avec I'épaisseur du dépot, alors que lécart (aargo — arept—buik) argo ~ 12% est trop important
pour permettre une croissance aussi contrainte, méme transitoirement.

Mosaicité des électrodes ferromagnétiques

Des scans w ont été réalisés au niveau des pics de diffraction (00k) des
deux électrodes ferromagnétiques (voir figure 3.11). Nous ne présen-
tons ici que les résultats obtenus sur les pics d’ordre élevé, car pour
des faibles angles il est difficile de pouvoir séparer les contributions
des deux électrodes. Ainsi, au niveau du pic (001), le signal en w as-
socié a I’électrode fine est complétement noyé par celui de 1’électrode
épaisse.

(003)
(003)

(002)
(002)

Rocking Curve

200- : 200 :
Rocking curve Rocking curve
FePt,,, /MgO FePt (003) 1 FePt (004) FePt, /Pt
@ 150] ® 150
§ <§_ FePt,, /MgO
Q Q 100+
S 100 o
50
36 39 42 52 54 56 58 60

omega (deg) omega (deg)

FiG. 3.11: Balayage en w au niveau des pics de diffraction (003) et (004) des deux électrodes de
FePt (anode Cu,).
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(003) (004)
0C) [ Aw() [| 200) [ Aw(’)
FePtionm || 38,46 | 2,89 || 56,03 | 2,58
FePtsnm || 39,31 | 0,88 || 57,46 | 0,60

TAB. 3.2: 0 correspond a la position angulaire du pic
(00k) sur le scan 20 — w & laquelle est effectuée la
« rocking curve ».

Aw est la largeur & mi-hauteur des pics de diffraction obtenus sur les scans w. Elle nous permet
d’évaluer la mosaicité des électrodes FePt : celle-ci correspond & une distribution angulaire de la direction
de croissance (voir figure 3.12), qui a pour effet d’élargir en w des pics de diffraction.

g, (qu)

MEE————=—F =) )
MgO ]
(P1)

F1G. 3.12: Représentation de la mosaicité de la couche FePt. L’effet d’une désorientation
angulaire des plans de diffraction entraine un élargissement en w des pics de diffraction.

La largeur & mi-hauteur Aw des pics de diffraction d’une « rocking curve » est en fait déterminée par
deux effets : la longueur de cohérence latérale des cristallites (ie dans le plan des couches), L,y donnée
par la formule de Scherrer, et la mosaicité de la couche représentée par un angle 1. On peut considérer
que la forme du pic de diffraction global est donné par la convolution de deux gaussiennes. Aw est donné
par :

k.A 2
2L14¢.8in(0)

A est la longueur d’onde du faisceau de rayons X et k un facteur correctif de valeur prise généralement
a0,9.

Les scans w des pics FePt(003) et FePt(004) sont donnés en figure 3.11. La mosaicité n’est a priori
pas la méme pour les raies fondamentales et les raies de surstructure : dans le cas oil des domaines
désordonnés cotoient des domaines ordonnés, on peut imaginer qu'un de ces types de domaines soit plus
ou moins désorienté par rapport & la direction de croissance [001]. Cependant, 'imagerie par microscopie
électronique & transmission (voir paragraphe 3.4) n’a pas permis de mettre en évidence la coexistence
de deux phases d’ordres chimiques différents au sein d’une méme électrode. Nous pouvons donc poser en
approximation Mfondamental =Msurstructure =7 €t évaluer une mosaicité moyenne pour chaque électrode.

On obtient Npept(5nm)=0,4" €t Nrept(10nm)—2,5 - Nous pouvons en tirer deux remarques :

(Aw)? =n? + ( (en radians).

— tout d’abord, la mosaicité de la couche inférieure est trés faible, et du méme ordre de grandeur
que la mosaicité de la couche tampon de platine (évaluée quant a elle a 0,3°). Ce résultat n’est pas
surprenant, compte tenu du fait que la croissance de la couche FePt(5nm) se fait de fagon pseudo-
morphe et complétement contrainte : il y a une parfaite continuité entre les plans atomiques des
deux films,

— ensuite, on obtient pour la couche FePt(10nm) une mosaicité bien supérieure & celle de ’électrode
fine. Compte tenu des difficultés liées & la croissance de cette couche ferromagnétique sur la bar-
riére tunnel, 'importance de cette mosaicité se comprend tout & fait : elle est imputable & la forte
déformation imposée par la barriére tunnel MgO (% ~ 12%), a laquelle s’ajoutent peut étre des
effets liés & la rugosité plus forte de la couche de MgO par comparaison avec la couche tampon de
platine.
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Paramétre d’ordre a longue distance

Les paramétres d’ordre chimique & longue distance des deux couches ferromagnétiques sont évalués
& partir du rapport des intensités intégrées des pics fondamentaux et de surstructure. Les expressions
de l'intensité du pic fondamental et du pic de surstructure données dans le paragraphe 3.2.4 comportent
deux inconnues, le paramétre d’ordre S et le paramétre de Debye-Waller (3. 11 est donc nécessaire d’avoir
accés a un couple de rapports d’intensités Igurstructure/Tfondamental pOUr pouvoir déterminer simultanément
S et 0 : lacces a la raie FePt(004) a nécessité I'utilisation du diffractométre & anode de cuivre, ce qui n’a
été le cas que sur un nombre réduit d’échantillons. Nous avons mesuré un paramétre de Debye-Waller
expérimental $—0,16A2, en accord avec ce qui est donné dans la littérature. Nous avons utilisé cette
valeur pour tous les échantillons étudiés par diffraction de rayons X dans cette thése.

Les paramétres d’ordre des deux électrodes FePt sont élevés, avec S=0,9 pour FePt(5nm) et S=0,7
pour FePt(10nm). L’incertitude sur ces mesures est toutefois assez grande, de l'ordre de 10%, en grande
partie du fait de la proximité du pic FePt(002) avec un pic de diffraction Pt(002) trés intense, proximité
qui rend la déconvolution délicate.

Cartographie des pics de diffraction dans le réseau réciproque

La figure 3.13 nous donne des cartographies dans ’espace réciproque des pics (003) et (004) de la
structure, ramenées en coordonnées « 20 —w » et « w ». Ces pics de diffraction (00x) sont d’ordre x
suffisamment élevé pour que la faible différence de paramétre de maille perpendiculaire des couches
ferromagnétiques douces et dures conduise a des taches de diffraction bien séparées. On retrouve 1 les
mémes éléments caractéristiques déji décrits :

— le pic de diffraction associé a la couche douce est de forme allongée suivant 20 a cause de la trés
faible épaisseur mise en jeu. Il est de largeur relativement faible suivant w, ce qui indique une bonne
qualité structurale,

— le pic de diffraction associé & la couche dure est de forme allongée suivant w, indiquant une qualité
structurale moins bonne. Sa position en 26 est plus faible, indiquant un paramétre de maille plus
important suivant [001].

Toutefois, nous pouvons remarquer sur ces cartographies une différence de comportement de ’échan-
tillon suivant que le faisceau X est incident selon [100] ou [110] : dans ce dernier cas, les taches de
diffraction des deux couches ferromagnétiques ne sont plus centrées sur une méme position en w. Ce
phénomeéne illustre la désorientation de la couche FePt(10nm) par rapport au reste du systéme, c’est a
dire que la croissance de la couche supérieure ne se fait pas dans le plan du substrat, mais inclinée selon
un certain angle « avec la direction cristallographique [110]. Cette désorientation est également observée
par microscopie électronique a transmission (voir paragraphe 3.4).

L’angle de désorientation a est donné par la différence de centrage en w des pics de réflexion. Cet
angle o est évalué & 0,97 pour les deux réflexions (003) et (004). L’apparition d’une désorientation est
encore une illustration de la difficulté & reprendre une croissance univariant d’une couche de FePt Ll
sur une barriére tunnel de MgO.

La détermination des parameétres de maille dans le plan des couches se fait & partir de scans effectués
sur des raies asymétriques (hkl), ou les distances inter-plans sélectionnées par la loi de Bragg sont de la
forme dpp; = m (pour un matériau tétragonal de parameétres de maille a, b ¢)

Une cartographie du réseau réciproque autour de la raie (-1-13) du FePt est présentée en figure 3.14.
Les directions de balayage « 26-w » et « w » y sont indiquées. La tache la plus intense est associée a la
réflexion (-1-13) du platine, pour qx = -2,264 et q, = 4,809 A~1 ce qui correspond a des parameétres de
maille dans le plan et hors du plan de 3,92A (3,923A pour du platine massif). Les taches associées aux
deux électrodes de FePt sont trés proches :

— pour la couche épaisse, q = -2,308 et q, = 5,081A~1, soit a = 3,85A et ¢ = 3,71A. Le centrage en

dx et q, de la couche dure est celui d’une couche de FePt « massive » ce qui signifie que la couche
supérieure de FePt croit relaxée sur la barriére tunnel MgO,

— pour la couche fine, qx = -2,264 et q, = 5,178 A1, ce qui correspond respectivement & des paramétres
structuraux a = 3,92A et c = 3,64&

Le caractére contraint de cette électrode sur la couche tampon de platine est mis en évidence ici par
I’égalité des qx associés aux deux films, qui indique une égalité des paramétres de maille dans le plan. Il y
a donc une croissance pseudomorphe. Dans le méme temps, cette contrainte dans le plan des couches se
traduit par un q, plus important pour la couche FePt(5nm) que pour la couche FePt(10nm), en accord
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Fiac. 3.13: Cartographie de Uespace réciproque (« Reciprocal Space Map ») au voisinage des pics de dif-
fraction (003) et (004) du FePt. Les cristallites associés a la couche douce SL et a la couche dure HL
sont désaxés les uns par rapport aux autres.
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250 Fia. 3.14: Cartographie de l'espace
170 réciproque au voisinage de la raie

150 (-1-18) de FePt et de Pt. L’échelle
100 de couleur est en coups par seconde.
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avec la loi de Poisson qui prévoit une compression de la maille cristalline de FePt(5nm) selon la direction
perpendiculaire au plan de ’échantillon.

La figure 3.15 donne une cartographie de ’espace réciproque a proximité des pics de diffraction (-1-14)
des deux électrodes FePt(5nm) et FePt(10nm). (-1-14) correspond & un pic « éteint » pour le platine et &
un pic de surstructure pour FePt ordonné dans la phase L1 : il s’agit de la premiére raie de surstructure
asymétrique d’ordre assez élevé pour avoir une séparation des signaux correspondant aux deux électrodes.
Sur cette figure, les maxima d’intensité de chacune des deux électrodes sont bien distincts, ce qui permet
de mieux apprécier les différences de structure entre les deux couches ferromagnétiques.
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Déformation de la maille du film FePt /Pt

Afin d’apprécier 'ampleur des déformations de la maille FePt que nous observons sur 1’électrode
FePt(5nm), nous nous proposons d’estimer le coefficient de Poisson de cet alliage, & partir des mesures
des coordonnées qy et q, de la couche de FePt contrainte. Pour cela, on considére ici que 'on a une
contrainte plane, uniforme suivant deux dimensions, de la forme oxw=0yy=0, 0,,=0 et 0;;=0 pour i#j.

Les termes de déformation sont reliés a ces termes de contraintes par le tenseur de souplesse selon la
relation

€ij = Sijk1-0kl- (3.3)

Du fait de sa structure L1lg, FePt est un matériau orthotrope (orthogonal et anisotrope), ce qui va
nous permettre d’exprimer la relation 3.3 suivant la forme :

€ = _1 g. _Vyxo'
TTr — TxT yy -
E, E
Y
ny
v = T F UM+E Oyy
Vgz Vyz
€22 = — Foa I Oyy
z Yy

ou les E; sont les modules d’Young longitudinaux (du fait de la structure L1y du matériau, on a
E. = Ey) et v les coefficients de Poisson. Des coefficients 145 quasi semblables quels que soient 1,j ayant
été mesurés par Ichitsubo [ICH04] sur FePd, un alliage de structure identique et de propriétés proches
(112=0,398 et 113=0,399), nous pouvons faire Papproximation d’un unique coefficient de Poisson v pour

le matériau FePt et écrire :
—2v

€xz = €yy €6 €, = €x-

Les termes de déformation correspondent directement aux variations de paramétre de maille du ma-
tériau et & la variation du volume de la maille, soit AV=V-V(=(2¢exx+e€,,) Vo ou encore

(a.a.c) — (ag.ag.co) AV 2v a — ag 2v
=2 9 e = (2 -
ag.ag.Co W Cox 1-— Vem ( ag ) 1—-v

On obtient par ce calcul un coefficient de Poisson »=0,38 pour notre couche ferromagnétique FePt.
Ce résultat est trés proche de celui obtenu par Ichitsubo sur le matériau FePd ordonné dans la phase L1g.
Il nous permet de remarquer que cette couche FePt ultra-mince, d’épaisseur b5nm seulement, posséde les
mémes propriétés mécaniques que le FePt « massif ».
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3.3 Diffraction de rayons X : diffraction en incidence rasante
(SXRD)

3.3.1 Principe

La diffraction de rayons X en incidence rasante est une variante de la diffraction X classique, adaptée
a I’étude cristallographique d’une surface : cette technique permet d’effectuer des mesures quantitatives
des distances interatomiques perpendiculairement et parallélement & la surface et, & partir de modéles, de
remonter & la composition chimique (comme la présence d’une oxydation) d’une interface. A la différence
de la diffraction X aux grands angles présentée précédemment, cette technique ne sonde que les couches
atomiques proches de la surface, c’est pourquoi 'intensité diffractée est relativement faible. Ceci contraint
a lutilisation d’une source de radiations intense, le rayonnement synchrotron, pour avoir des intensités
décelables : nous avons pu utiliser cette technique pour analyser les tous premiers stades de la croissance
de la barriére tunnel MgO sur la premiére électrode ferromagnétique.

Dans la théorie de la diffraction de rayons X, le cristal envisagé est généralement considéré comme
étant infini et les pics de diffraction correspondent & des positions angulaires 26 précises, pour lesquelles
la loi de Bragg est respectée. Dans le cas d’un cristal réel, les cristallites sont de tailles finies et les pics
sont élargis de facon inversement proportionnelle & la taille des objets diffractant. C’est ce qui a été vu
lors de I’étude de la structure JTM par diffraction aux grands angles.

La diffraction sous incidence rasante fait intervenir la surface de I’échantillon, qui constitue une brisure
nette du cristal : le réseau réciproque est constitué de tiges de troncature (la surface est un objet 2D)
[ROBS86], et comme le faisceau pénétre de quelques nm dans le film, ces tiges sont modulées par les pics
de Bragg. L’intensité de ces tiges entre les pics de Bragg est déterminée par la structure atomique fine
de 'interface.

Pour résumer, deux types d’informations peuvent étre obtenues par ces mesures de SXRD :

— les parameétres structuraux de couches surfaciques ultra-minces, ici en particulier ceux de la barriére
tunnel MgO. A la différences des mesures XRD effectuées en laboratoire, les seules couches sondées
sont la barriére tunnel, I’électrode ferromagnétique et la couche tampon de platine. Le signal pro-
venant de la couche isolante MgO n’est donc pas noyé par celui provenant du substrat. Ces données
sont tirées de « scans hkl » classiques,

— la modification de structure de couches interfaciales. Le SXRD permet de déterminer ’état cristallo-
graphique et chimique d’une surface et d’une interface. Dans notre cas, il s’agit d’étudier ’oxydation
de électrode ferromagnétique FePt au niveau de l'interface MgO /FePt (apparition éventuelle d’un
oxyde Fe;O1_,). Ce renseignement est donné par I’analyse fine des tiges de troncature [MEY02].

Les mesures SXRD ont été réalisées en fin de thése. Aussi, au moment ou j’écris ces lignes, ’exploitation
des résultats est loin d’étre terminée. Tout ce qui a rapport avec ’étude des tiges de troncature sera publié
ultérieurement : dans ce paragraphe, nous nous limitons & ’étude de la relaxation en paramétre de maille
de la barriére tunnel MgO sur I’électrode inférieure FePt. Tous les scans présentés ont été réalisés en
suivant les coordonnées des différents matériaux dans I’espace réciproque : ’élément de référence est le
platine, c’est & dire qu’un pic de diffraction situé a la position h=hgy, k=k¢ et 1=l - ot hy , ko et 1y sont
des indices de Miller - correspond au pic de diffraction (hg ko lp) du platine.

La figure 3.16 donne les réseaux réciproques des différents matériaux FePt, MgO, Pt. Un « l-scan »
(respectivement un « h-scan ») correspond & ’exploration dans ’espace réciproque des pics de diffraction
de différents indices 1, pour h et k fixés (respectivement k et 1 fixés). Un « hh-scan » correspond a
Iexploration des pics d’indices h=k, pour | fixé. Les « h-scans » et « hh-scans » permettent d’avoir accés
directement aux paramétres de maille dans le plan.
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FePt

hh-scan

(200)

Fi1G. 3.16: Représentation schématique des réseaux réciproques des différents
matériaux étudiés. Pour l'alliage FePt, les taches claires correspondent auz
pics de surstructure et les taches sombres aux pics fondamentauz.

3.3.2 Description des échantillons mesurés

Les expériences ont été menées sur la ligne de lumiére BM32 a4 ’ESRF. Différents échantillons ont
éteé élaborés par épitaxie par jets moléculaire (voir tableau 3.3) au laboratoire. Ils ont été transportés a
IESRF au moyen d’une valise de transport spécifique, développée au laboratoire. Elle permet le maintien
sous ultra-vide (P~10~8 mbar) des échantillons qui sont ainsi transférés jusqu’au diffractométre & rayons
X. Différents systémes ont été analysés. Dans tous les cas, I’épaisseur de I'alliage ferromagnétique déposé
est la méme (5nm), et la couche terminale de MgO a été recuite pendant la méme durée (quelques
minutes). Les paramétres étudiés sont l'influence de la couche interfaciale de fer et de ’épaisseur de la
barriére tunnel déposée.

Numéro de I’échantillon || Interface | enmgo (mc)
1157 Fe 6
1158 Fe 3
1159 Fe 2
1160 / 2
1161 Fe 1
1162 Fe 0.5

TAB. 3.3: Echantillons analysés par SXRD de structure
MgO(znm)/FePt(5nm)/Pt(60nm)/Cr/MgO(001) : Uinterface
MgO/FePt a été étudiée avec et sans couche interfaciale de fer,
Uépaisseur de cette derniére étant de 1,6A. L’épaisseur eMgo de
la barriéere est donnée en nombre de monocouches.
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Fia. 3.17: Cycles d’aimantation des échantillons
mesurés par SXRD (effet Kerr polaire).

3.3.3 Etude par SXRD de la structure MgO/FePt/Pt

La figure 3.18 présente les « h-scans » de deux échantillons. Les pics de diffraction sont repérés par
des fleches sur la figure a) ; ils sont indexés suivant les indices de Miller du platine : un pic de diffraction
relevé pour h=1,00 signifie que le matériau associé est situé dans ’espace réciproque exactement a la
meéme place que le platine (ce qui correspond donc & une distance interatomique a:3,92A). Un pic de
diffraction relevé pour h=1,86 signifie que le matériau associé a un parameétre de maille 3,92*2/1,86A,
soit 4,21A.

Tout d’abord, remarquons que les deux pics principaux ont exactement pour coordonnées h=2 et h=4.
Ces pics sont tous les deux associés aux matériaux FePt et Pt : nous avons vu dans le paragraphe 3.2.5
que l’électrode ferromagnétique inférieure FePt croit de fagon complétement contrainte sur la couche
tampon de platine; elle adopte donc le méme paramétre de maille dans le plan a=3,92A. La couche
tampon de platine étant une couche « enterrée », la majeure partie du signal de ces pics provient de la
couche ferromagnétique FePt. Ceci sera confirmé par la réalisation de « I-scans », permettant de séparer
les pics de diffraction associés au FePt et au Pt.

b)
— 6 ]
= 10 1159 ”,,-'S.\
) MgO(2MC)/Fe/FePt LIRS
a) Té 0 10°;
7 ] =) ~ |
10 2 42 [ 1189 LSF 8 ] Py
6 3 Tsl | MgO(@MC)/Fe/FePt | ¥ = 3 -
1073 < & “"ﬁ{ < ‘1 0103 ! \-
= < o Sl E \
S 3 Iz 3 gt "
(7] 10 ? —_ F“Q =} hi ‘ | " x
o = Lo e e & | 2] ann® '
S = SN L Tl A 10% 48, ym pmramanass®
4 ull & < ms T T
310t = = ] 3, 40
@) = I T TF
103A L | . <= L.l L] C
L} L 1 10°1
2] s f 1 —a— 1159 (MgO(2MC)) gf'\\\
10 W 10°] 1162 (MgO(0,5MC)) J 4
1 2 3 4 2
210
h g I y
8103‘ /'/. 4
2 | JJJI Yhm
10 Jon SN
35 h 4.0

F1G. 3.18: « h-scan » (k=0 et 1=0,05) réalisés sur les échantillons 1159 (enmgo =2 monocouches) et 1162

(engo =0,5 monocouches).
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Deux pics de trés faible amplitude apparaissent pour h=1 et h=3. Ils doivent donc é&tre attribués aux
matériaux FePt ou Pt. Cependant, d’aprés la figure 3.16, il n’existe pas de pic de diffraction FePt(h00)
ou Pt(h00) avec h=1 ou h=3. Ces pics ont a priori trois origines possibles :

— il pourrait s’agir de pics de diffraction associés & des variants dans le plan de FePt - qui seraient
ultra-minoritaires au vu des amplitudes mises en jeu. Ces variants, ayant leur axe c¢ renversé dans le
plan des couches seraient eux aussi contraints sur le platine. Ceci donnerait naissance & une maille
L1y tétragonale ayant des paramétres de maille ¢ et a vérifiant c>a. Cette hypothése me semble
trés peu probable,

— il peut s’agir de « pics interdits ». Du fait de la présence de défauts dans le platine ou le FePt, cer-
taines mailles peuvent présenter une structure cristallographique cubique face centrée défectueuse,
pour laquelle les pics de diffraction qui devraient étre « éteints » ne le sont pas.

Les pics positionnés en h=1,86 et h=3,74 (£0,01) sur la figure 3.18 a) - positions déterminées par
déconvolution - peuvent étre attribués a la barriére tunnel MgO. Les positions relevées correspondent &
un paramétre de maille a=4,20A (£0,024), ce qui indique que la barriére tunnel MgO est complétement
relaxée a 'issue d’un dépot de seulement 2 monocouches. Notons que ces pics n’apparaissent pas sur la
figure 3.18 ¢), présentant un « h-scan » obtenu sur ’échantillon comportant une couche MgO d’épaisseur
nominale 0,5 monocouche trop faible pour donner un pic de diffraction.

Les mémes observations peuvent étre portées & partir d’'un « hh-scan », & une différence prés : sur
les courbes présentées en figure 3.19, les pics de susrtructure FePt(110) et FePt(330) apparaissent trés
nettement en plus des pics fondamentaux FePt(220) et FePt(440). Nous avons superposé sur cette figure
les hh-scans des échantillons 1159 et 1160. Ces deux échantillons comportent une structure nominale quasi-
identique, MgO(2monocouches) /FePt avec pour I’échantillon 1160 une absence de couche interfaciale de
fer. Sur ces diffractogrammes, rien ne permet de différencier ces deux échantillons.

—m— 1159: MgO(2MC)/Fe/FePt
—o— 1160: MgO(2MC)/FePt

4,00
=3,024)

h=
(a

Coups/s

Fig. 3.19: hh-scan (1=0,05) réalisé sur les échantillons 1159
(enigo =2monocouches) et 1160 (enigo=2 monocouches, ne compor-
tant pas de couche interfaciale de fer).

Les «l-scans » permettent de séparer les pics de diffraction associés au FePt et au Pt (voir figure
3.20). Le platine est associé au seul pic de diffraction Pt(002), relevé pour 1=2. Les pics les plus intenses,
associés au FePt, sont situés aux positions 1=1,09 (£0,01) (pic de surstructure) et 1=2,16 ( +0,01) (pic
fondamental), correspondant & un parameétre de maille perpendiculaire ¢ Fept=3,62A.

Notons que le pic de diffraction MgO(002) ne connait aucune évolution en position avec I’épaisseur de
MgO déposée, seule son intensité augmente. Ceci permet & nouveau de mettre en évidence une relaxation
immeédiate en parameétre de maille de la couche MgO déposée.
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Fi1c. 3.20: «l-scans » (h=2 et k=0) réalisés sur les différents échantillons étudiés (emgo allant de 0,5
6 monocouches).

3.4 Microscopie électronique en transmission (TEM)

3.4.1 Principe

La microscopie électronique en transmission (Transmission FElectronic Microscopy - TEM) est une
technique d’imagerie performante, permettant notamment de visualiser les plans atomiques d’une surface
ou encore, par observation de la section d’un échantillon, d’étudier ’organisation cristalline d’un empi-
lement de couches minces. Elle regroupe plusieurs techniques de caractérisation que 'on peut mettre en
oeuvre sur un microscope TEM, suivant les équipements dont il dispose. Les techniques de base sont
limagerie (champ clair ou champ sombre) et la diffraction. Cette derniére est possible grace au systéme
complexe de lentilles de projection qui permet de visualiser le plan focal image. Un champ sombre est une
image ol une seule tache de diffraction est sélectionnée. Dans un champ clair, ’ensemble des composantes
de Fourrier est sélectionné. Plusieurs ouvrages décrivent le fonctionnement de cet appareil (voir [AGI90]
par exemple).

Pour construire I'image d’un échantillon mince, un faisceau d’électrons émis par un canon a élec-
trons est accéléré a quelques centaines de kilovolts, généralement de 100 & 400kV. Le microscope utilisé
(JEOL4000EX ) permet d’obtenir un faisceau énergétique a 400keV et de disposer d’une résolution de
0,165nm. En traversant le milieu cristallin, le réseau de plans atomiques de ’échantillon diffracte les
électrons (2dpk.sin(f)=nA avec A=2/v2meV’). Un systéme de lentilles de condensation va controler la
convergence du faisceau et la région d’irradiation. Les électrons diffractés ou transmis sont collectés par
un systéme de diaphragmes et de lentilles de projection. Le contraste observé sur l'image provient des
variations d’intensité des réflexions de Bragg associées a 'arrangement atomique de la la zone irradiée.

L’intensité du faisceaux électronique transmis au travers de I’échantillon est atténuée par des processus
inélastiques dont le nombre augmente avec ’épaisseur de I’échantillon. Ce dernier doit donc étre aminci
jusqu’a une épaisseur compatible avec la transmission des électrons (typiquement quelques 10 & 200nm).

3.4.2 Observation de la structure JTM

L’image 3.21, obtenue par microscopie électronique en haute résolution, montre l'empilement des
couches et permet de constater la planéité de la barriére tunnel, ainsi que la bonne cristallinité du
systéme. En particulier, nous n’avons pas observé de pinhole (de trou) au niveau de la barriére tunnel.

. ey A . . 4,21 -3,92 .
En dépit de différences de paramétres de maille assez importantes, ng ~ 7% pour la croissance

de I’électrode inférieure et M ~ 9% pour la croissance de ’électrode supérieure, I’épitaxie de 1’en-

semble de la structure Vlsuahsee au RHEED au cours de son élaboration se fait cube sur cube. Il faut
alors logiquement considérer la présence de défauts permettant de relaxer les contraintes épitaxiales. Au
vu de I'important désaccord de maille, il est possible de prévoir la présence de dislocations introduites
trés rapidement, en début de croissance, au niveau des interfaces.
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F1a. 3.21: Section transverse d’une JTM FePt/MgO/FePt observée en haute résolution. la mise en ordre
L1y apparait de facon netlte au niveau de l’électrode inférieure.

L’observation de la structure en coupe transverse met en évidence deux types de défauts (voir figure
3.23) :

— des dislocations parfaites au niveau des deux interfaces FePt/MgO et MgO/FePt : le défaut se
caractérise par 'insertion d’une colonne atomique supplémentaire (interface FePt/MgO) ou au
contraire le déficit d’une colonne atomique (interface MgO/FePt),

— une croissance tiltée de I’électrode supérieure sur la barriére tunnel. Cet effet avait déja été constaté
par diffraction de rayons X aux grands angles, il est 14 visualisé directement.

Notons que ces défauts n’empéchent pas une bonne épitaxie du systéme.

Dans le cas ou seules les dislocations relaxeraient la contrainte épitaxiale, la distance moyenne entre
celles-ci devrait correspondre & 'accommodation des paramétres de maille de part et d’autre de chaque
interface. C’est & dire, en faisant abstraction de la présence de toute espéce chimique autre que FePt
ou MgO a linterface, qu’il devrait y avoir une dislocation tous les 5,5nm au niveau de linterface
MgO(a=4,21A) /FePt(a=3,92A) et une tous les 4,6nm pour l'interface FePt(a=3,854)/MgO(a=4,21A).

En pratique, au niveau de l'interface barriére/électrode inférieure, nous observons en moyenne une
dislocation tous les 13 plans atomiques d’oxyde, ie une distance moyenne entre dislocations de 5,5nm :
le film d’oxyde est totalement relaxé par ces dislocations.

De fagon surprenante, la densité de dislocations au niveau de I'interface supérieure est moindre (une
dislocation tous les 19 plans atomiques d’oxyde, ie une tous les 8,0nm en moyenne) et ce en dépit d’un
plus grand désaccord de maille & accomoder. Dans un premier temps, nous pouvons essayer d’expliquer
cette différence par le tilt de ’électrode supérieure par rapport & la barriére : les dislocations ne sont pas
la seule maniére de relaxer les contraintes épitaxiales & ce niveau, il faut considérer une combinaison tilt
+ dislocations.

Les mesure de diffraction X nous renseignent sur
langle de désalignement o entre les plans (100)
de FePt et de MgO. Cet angle est de l'ordre de FePt
1°seulement, ce qui au final est bien insuffisant
pour expliquer le nombre de dislocations relative- : ‘ ‘ ‘
ment faible. En effet, en considérant les paramétres 3 - a :

de maille apept:3,85A et aMgo:4,21A, la présence MQOI l l l a I I
d’une dislocation tous les 19 plans atomiques d’oxyde

demande une concordance de 19 plans de MgO avec

21 plans de FePt, ce qui correspondrait & un angle F1c. 3.22: Désalignement des plans atomiques
de désalignement o ~8°. Un tel angle n’est pas plus de MgO et de FePt au niveau de linterface
observé sur les images de microscopie & transmission électrode supérieure/barriére.

qu’il n’a été mesuré par diffraction X.
De fait, il est donc plus vraisemblable de considérer que la mise en ordre dans la structure L1, est

perturbée au niveau des tout premiers plans lors de la croissance. Cette explication est en accord avec
les mesures de propriétés magnétiques et structurales de couches ultra-minces d’alliage FePt déposées
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directement sur substrat MgO, qui indiquent une croissance fortement perturbée au niveau des premiers
stades de la croissance, peu favorable & une mise en ordre optimale de l'alliage (voir chapitre 1.6). Cette
hypothése conduit & envisager I’obtention d’une couche de FePt interfaciale de paramétre de maille latéral
voisin de celui de l'alliage désordonné (a~3,801&), ce qui pourrait expliquer la distance moyenne mesurée
entre les dislocations.

Aﬂl LT ‘
‘Wli“ NN

Fia. 3.23: Section transverse de la structure JTM. Sur la figure de gauche, le désali-
gnement des azes cristallographiques de l’électrode supérieure est observé. La figure de
droite consiste en un filtrage de Bragg des plans (010) : les dislocations sont repérées
par les cercles blancs.

3.5 Conclusion globale sur les propriétés structurales

La croissance de l'intégralité de ’empilement correspondant & la structure JTM se fait cube sur cube
sur le substrat de MgO(100). Ceci améne & considérer le processus de relaxation des contraintes au niveau
de chacune des couches « utiles », ie les deux électrodes et la barriére tunnel :

— la croissance de la premiére électrode de FePt se fait de facon complétement contrainte sur la couche

tampon de platine,

— la barriére de MgO et la seconde électrode de FePt croissent de fagon complétement relaxée.

Nous observons le méme mécanisme de relaxation des contraintes épitaxiales au niveau des deux in-
terfaces entre les électrodes et la barriére tunnel, consistant en un réseau de dislocations parfaites. Il faut
alors s’interroger sur I'impact de ces derniéres sur le transport polarisé en spin : les défauts d’interface
peuvent occasionner un renversement du spin des électrons [STRO02], et devraient perturber localement
le filtrage électronique par une barriére tunnel épitaxiée. Toutefois, cette prédiction pessimiste est & nuan-
cer par le fait que les récentes mesures de TMR réalisées sur des systémes épitaxiés ont donné de trés
bons résultats, malgré la présence avérée de dislocations aux interfaces entre la barriére et les électrodes
[YUAO4b], [FAUO04].

Pour ce qui est de la mise en ordre structurale, les propriétés des électrodes sont trés bonnes « en
volume », les paramétres d’ordre de chacune d’elle indiquant une bonne mise en ordre dans la structure
L1y (avec un paramétre d’ordre chimique S=0,9 pour l’électrode inférieure et S=0,7 pour I’électrode
supérieure). Un point d’interrogation subsiste néanmoins a propos des propriétés des électrodes au niveau
des interfaces avec la barriére. Ce sont celles ci qui vont jouer un réle déterminant dans le transport tunnel
polarisé en spin (voir chapitre 2) et il semblerait que la mise en ordre dans la phase L1 soit localement
moins bonne au niveau de l'interface FePt(10nm)/MgO.
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Couplage magnétique entre électrodes

ans ce chapitre, nous décrivons I’ensemble des propriétés magnétiques observées sur la structure
D FePt/MgQO/FePt prise globalement, c’est a dire comportant les deux couches ferromagnétiques po-
tentiellement en interaction. Nous avons mené une étude des différents phénoménes de renversement
d’aimantation ayant lieu lors du parcours de cycles d’aimantation majeurs et mineurs.

En dressant ’état de 'art sur les jonctions tunnel magnétiques, on ne trouve que trés peu de résultats
sur des jonctions comportant des électrodes & aimantation perpendiculaire. De tels systémes ont pourtant
un grand intérét. En effet, le passage 4 'aimantation perpendiculaire est envisagé - pour de futures géné-
rations de mémoires MRAM (Magneto Resistive Random Access Memory) - pour I'obtention de systémes
de trés haute densité, en particulier car cette géométrie permet 'utilisation de couches plus épaisses et
donc présentant un volume ferromagnétique plus important (d’ot une plus grande stabilité thermique).
D’autre part, cette géométrie permet la mise en oeuvre de 'effet Hall extraordinaire comme moyen de dé-
tection électrique du renversement d’aimantation de 'une des couches, ce qui pourrait trouver un intérét
dans des dispositifs & propagation de parois. Cependant, la nécessité de vaincre 'effet de forme pour éta-
blir une aimantation perpendiculaire conduit naturellement & la mise en ceuvre de matériaux présentant
une forte anisotropie. Les couches minces correspondantes présentent généralement un champ coercitif
élevé, ce qui n’est pas souhaitable pour I’électrode douce d’une mémoire. Cet inconvénient pourrait étre
surmonté par la mise en oeuvre de procédures d’enregistrement thermiquement assisté [SOU99] ou de
spin-torque [SLO96] pour générer le renversement d’aimantation.

A notre connaissance, le seul résultat concernant des jonctions tunnel & aimantation perpendiculaire
a été obtenu par Nishimura et al. avec un systéme d’électrodes GdFeCo et TbFeCo associées - via des
couches interfaciales de CoFe(lnm) - & une barriére tunnel en alumine [NIS02]. Ce groupe a publié un
résultat de TMR, (Tunneling MagnetoResistance) de 55% & température ambiante sur cette structure.

Il semblerait que cette quasi-absence de résultats soit due en partie aux difficultés rencontrées dans la
réalisation d’un systéme multiniveaux de couches & aimantation perpendiculaire. Tout comme en aiman-
tation planaire, les flux créés par les domaines magnétiques d’un systéme & aimantation perpendiculaire,
se bouclent inévitablement, d’une couche sur 'autre.

IR Bl
i i
c)

a) b)
FiG. 4.1: Bouclage des champs de fuite rayonnés par des structures ¢ aimantation planaire
(figure a) ou perpendiculaire (figures b et c).

Tant dans les systémes planaires que perpendiculaires, ’obtention d’un bon découplage entre les ai-
mantations des deux électrodes est indispensable & une mise en oeuvre pratique. En aimantation planaire,
pour des couches non infinies, les lignes de champ se rebouclent entre les deux électrodes, générant un
couplage antiferromagnétique, d’autant plus important pour des structures de petites dimensions (voir
figure 4.1 a)). Ce couplage antiferromagnétique se traduit par un décalage en champ du cycle d’hystérésis
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de I’électrode douce, en fonction de I’état d’aimantation de ’électrode dure. En aimantation perpendicu-
laire, le couplage entre des électrodes uniformément aimantées est ferromagnétique aux petites dimensions
(voir figure 4.1 b)). Cette situation a été observée par Baltz et al. dans une vanne de spin 4 aimantation
perpendiculaire (sur un systéme de multicouches Co/Pt) [ROD06] [BALO5]. Le phénoméne est plus com-
plexe dans des couches continues en présence de domaines magnétiques, ou ’on peut s’attendre & une
réplication des configurations en domaines magnétiques entre les deux électrodes (voir figure 4.1 ¢)).

Lors de processus dynamiques, et tout particuliérement lorsque 'aimantation de 1’électrode douce
est cyclée un grand nombre de fois (processus d’écriture de 'information magnétique), des processus
plus complexes ont été mis en évidence par Gider et al. [GID98] pour une vanne de spin & aimantation
planaire. En effet, une démagnétisation progressive de ’électrode dure a été observée, pour des champs
externes appliqués bien inférieurs au champ coercitif de cette derniére. L’explication tient dans le méca-
nisme de renversement, par propagation de parois magnétiques, lesquelles créent un champ important &
leur aplomb dans la seconde électrode : le passage répété des parois dans I’électrode douce entraine ainsi
une désaimantation progressive de 1’électrode dure.

Dans ces deux configurations d’aimantation planaire [LEWO03] ou perpendiculaire [WIE(Q5], 'analyse
expérimentale détaillée ou I'imagerie par microscopie a force magnétique (MFM) ont montré que l'interac-
tion magnétostatique entre les deux électrodes pouvait conduire & des structures & domaines magnétiques
« en miroir », ot I'une des deux couches ferromagnétiques réplique la configuration en domaines de 'autre.

Notons cependant une différence notable dans la physique mise en jeu : dans le cas d’une aimantation
planaire, le champ de fuite est maximal au niveau des parois magnétiques : dans le cas d’une paroi de
Néél, le champ est rayonné essentiellement dans le plan du film, perpendiculairement & la paroi. Dans le
cas d’une aimantation perpendiculaire, le champ de fuite est également maximal au niveau des parois,
mais il est rayonné hors du plan du film (voir figure 4.1 ¢)). Il est planaire & Paplomb de la paroi.

Pour conclure ce tour d’horizon de la littérature, soulignons & nouveau la quasi absence de résultats sur
des systémes jonctions tunnel & aimantation perpendiculaire (les travaux cités précédemment concernent
des vannes de spin). Notons également que les travaux de Baltz et al. concernent des matériaux a faible Mg
(Msg=Mco.eco/(ecotept) ; Mg~340kA /m [BALO5]), ce qui favorise un couplage modéré par l’action du
champ dipolaire.

Qu’en est-il de notre systéme, FePt/MgO/FePt ? Par comparaison aux travaux publiés sur les vannes
de spin, il combine plusieurs difficultés :

— la croissance d’une phase chimiquement ordonnée, qui exige une qualité structurale bien maitrisée,
tout particuliérement en ce qui concerne 'orientation cristallographique du substrat. L’établissement
d’un ordre chimique élevé est la condition de 'apparition de I’anisotropie magnétocristalline, et donc
de ’aimantation perpendiculaire,

— des électrodes épaisses (5 et 10nm) a aimantation rémanente élevée (Mg=1040 kA/m), d’ou un
champ dipolaire important, qui peut étre source de couplage dans le cas de nanostructures ou de
configurations en domaines magnétiques (le rayonnement d’un film uniformément aimantée étant
nul),

— enfin, 'espaceur non magnétique, pour permettre un transport appréciable par effet tunnel doit
étre mince (typiquement < 3 nm), ce qui accroit encore la probabilité d’un couplage dipolaire entre
les électrodes

Sauf indication explicite, la structure des échantillons étudiés dans ce chapitre est Ptenm / FePtionm /
MgOsnm / FePtsnm / Pteonm / Cranm / MgO (100). Les différentes mesures magnétiques ont été réalisées
par MFM, effet Kerr et VSM.

4.1 Propriétés magnétiques générales de la JTM FePt/MgO /FePt

4.1.1 Cycle d’aimantation majeur (entre deux états d’aimantation saturés)

Les cycles d’aimantation des échantillons ont été réalisés a température ambiante par Effet Kerr Polaire
(PMOKE) et a l'aide d’'un Magnétométre & Echantillon Vibrant (VSM) afin d’obtenir une estimation
quantitative des aimantations mises en jeu.

Sur la figure 4.2 a), nous présentons une mesure d’aimantation en fonction du champ appliqué (M(H)),
mesure réalisée par effet Kerr polaire, avec en encart la courbé dérivée associée % = f(H). Celle-ci per-

met de visualiser plus clairement les champs de « décrochage », coercitif et de saturation de chacune des
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deux couches ferromagnétiques.

Nous pouvons remarquer ici que les deux électrodes sont parfaitement rémanentes, I’aimantation du
systéme sous champ nul étant égale a 'aimantation & saturation. Il y a deux sauts d’aimantation bien
séparés, ce qui donne accés aux configurations d’aimantations paralléles et antiparalléles. Le cycle est
aussi parfaitement symétrique par rapport au champ nul.

Il y a donc une absence de couplage décelable entre les couches magnétiques de la structure JTM lors
d’un cycle d’aimantation majeur. Le tableau 4.1 regroupe les principaux champs caractérisant le cycle
d’aimantation présenté sur la figure 4.2 a). Les valeurs exactes de ces champs varient légérement d’un
échantillon a l'autre.

1.0 { 10001
0.5 — 500-
=3 E
20.0- T o
s =
-0.5- = -500 1
M s
1.0 = fH) 10001 My
04 02 00 _ 02 10 05 00 0.5 1,0
a) uH (T) b) MoH (T)
-04 -02 00 02 04

F1a. 4.2: Cycle d’aimantation majeur d’une structure FePt1onm /MgOanm /FePtsnm, mesuré par Effet Kerr
Polaire (figure a)) et VSM (figure b)), H étant perpendiculaire au plan des couches. Par effet Kerr Polaire,
le signal mesuré (Myerr) ne correspond pas exactement & l'aimantation de la structure, le signal de la
couche enterrée étant plus faible que le signal de la couche supérieure.

woHa (en T) | poHe (en T) | poHgar (en T)
ST (FePtonm) 0,121 0,143 0,165
HL (FePt1onm) 0,180 0,245 0,390

TAB. 4.1: Principauxr champs de renversement associés G chacune des deux
électrodes, estimés a partir de la courbe M(H) décrivant un cycle magjeur.

Sur la figure 4.2 a), il apparait nettement que les amplitudes relatives des deux sauts d’aimantation ne
sont pas reliées aux épaisseurs des couches ferromagnétiques, c’est-a-dire 5nm pour la couche inférieure et
10nm pour la couche supérieure, ce qui devrait nous donner un rapport des amplitudes de un pour deux.
En effet, la mesure effectuée est une mesure optique, dans laquelle la couche supérieure (FePt1onm, /MgO),
directement exposée au faisceau laser, est vue de facon moins atténuée que la couche inférieure. La figure
4.2 b) donne une mesure d’aimantation M(H) absolue, réalisée au VSM, qui permet de vérifier ce bon
rapport des amplitudes.

L’électrode inférieure, FePts,y, /Pt, a le champ coercitif le plus faible et sera qualifiée de couche douce
(SL pour Soft Layer). Dans un dispositif JTM, c’est I’électrode qui est censée assurer la détection de
champ magnétique extérieur (cas d’une téte de lecture) ou permettre I’écriture de l'information (cas des
MRAM) en renversant son aimantation pour ainsi conduire aux configurations paralléle et antiparalléle.
L’électrode supérieure, FePt10,m /MgO, de champ coercitif plus fort, sera qualifiée de couche dure (HL
pour Hard Layer). Dans un dispositif JTM, cette électrode doit rester insensible au champ magnétique
extérieur.

La valeur de Ms du systéme a été mesurée a ’aide d’'un VSM. Ms est de l'ordre de 1000kA /m, ce qui
est proche des valeurs habituellement rapportées pour un alliage FePt stoechiométrique (par exemple un

Ms de 1140kA /m a été rapporté par Weller [WEL99]).
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4.1.2 Aimantation et désaimantation de la structure
Courbes de premiére aimantation et de désaimantation

Partant d’un échantillon « brut de dépot », sans histoire magnétique, la premiére aimantation consiste
a Vamener & saturation. Sur la figure 4.3a), nous superposons au cycle d’hystérésis majeur présenté en
4.1.1 la courbe de premiére aimantation (en pointillés) du systéme.

a) b)
1,0+ 1,0
0,5- 0,51
2]
= 2‘” ‘
~ 0 04— e W’Z—==
§E 0,0 \:“:’ 0,0+ ‘////_;,7 ———
-0,5 = -0,51
-1,0 -1,0
-04 -02 00 02 04 04 02 00 02 04
u,H (T) H,H (T)

F1a. 4.3: a) Courbe de premiére aimantation (en pointillés) du systéme étudié.
b) Courbe de désaimantation du méme échantillon (Effet Kerr Polaire).

Le cycle majeur est d’allure carrée et révéle un renversement successif des deux électrodes, saturées
vers 0,4T, avec une rémanence de 100% en champ nul. Nous observons deux sauts d’aimantation abrupts
pour des champs coercitifs bien distincts, la courbe d’aimantation M(H) étant parfaitement plane entre
le champ de saturation de la couche douce Hgyy g1, €t le champ de décrochage de la couche dure Hy ..

Cependant, la courbe de premiére aimantation ne témoigne en aucune fagon de la présence de deux
couches ferromagnétiques différentes : un seul saut d’aimantation est observé, ce qui est une indication
d’interactions magnétostatiques intenses entre les deux couches ferromagnétiques. En partant d’un état
désaimanté, un champ appliqué de 'ordre du champ de saturation de la couche douce Hgyt g1, ne suffit
pas a saturer cette derniére. On peut faire 'hypothése que les domaines magnétiques T et | (« up »
et « down ») présents dans la couche dure rayonnent un champ magnétique suffisamment intense pour
« bloquer » magnétiquement un certain nombre de domaines de la couche douce et ainsi empécher cette
derniére de parvenir a I’état saturé. Ce résultat est comparable & ce qu’avait obtenu Baltz [BALO5]| sur
des systémes multiniveaux & base de Co/Pt : en fonction de ’épaisseur de la couche dure et par 1a de
Iintensité du champ magnétique que rayonnent les domaines magnétiques de cette derniére, la courbe de
premiére aimantation peut présenter un ou deux sauts d’aimantation.

La figure b) représente la courbe de désaimantation du méme échantillon, c’est & dire le suivi (ici par
Effet Kerr Polaire) de Paimantation lorsqu’un champ magnétique alternativement positif puis négatif,
d’amplitude décroissante, est appliqué suivant une direction facile d’aimantation (ici perpendiculaire au
plan des couches). Cette courbe permet de visualiser un effet de couplage magnétostatique entre les
deux couches ferromagnétiques : pour un champ Heappiique >Hsat,s1., 0N ne voit pas toujours un saut net
correspondant au renversement d’aimantation de la couche douce SL.

Lorsque la couche dure HL est complétement saturée, elle ne rayonne aucun champ magnétique et n’a
donc aucune influence sur le renversement d’aimantation de la couche douce. En revanche, si HL n’est pas
complétement, saturée, il existe au sein de cette couche des domaines magnétiques T et | qui entrainent
Papparition d’un champ rayonné dans I’espace, en particulier au niveau de SL : le champ de fuite rayonné
va pouvoir influer sur le retournement de cette électrode. Pour une couche magnétique & aimantation
perpendiculaire; le champ rayonné est le plus intense au niveau des parois magnétiques, pour décroitre
progressivement en s’en éloignant (voir paragraphe 4.3.3). L’amplitude du champ de fuite moyen rayonné
va donc dépendre de la taille des domaines magnétiques (autrement dit de la quantité de parois mises
en jeu). Dans notre cas, ceci va se traduire par un couplage plus ou moins fort entre les deux couches
ferromagnétiques suivant ’état d’aimantation de HL : lorsque HL est presque complétement saturée,
les domaines magnétiques mis en jeu sont majoritairement de grande taille et le nombre de parois de
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domaines est minimisé. Le champ de fuite rayonné est alors faible et n’a pour seul effet que de décaler
le champ coercitif de la couche douce. Plus HL se désaimante (MM — 0), plus le couplage entre les deux
couches s’accroit. Il n’y a alors plus qu’un seul champ coercitif, les deux couches se comportant comme si
elles ne formaient qu’une seule couche ferromagnétique. Les différents états de couplage magnétostatique

seront décrits plus en détail au paragraphe 4.4.

Etats non-aimantés

Les deux exemples présentés dans cette partie (état magnétique brut de dépdt, état magnétique désai-
manté) permettent de visualiser un effet d’interaction entre les deux électrodes ferromagnétiques de la
structure.

um pm

Fic. 4.4: Images MFM de taille 10um*10um

a) Echantillon JTM FePt(10nm)/MgO(3nm)/FePt(5nm)/Pt dans un état « brut de dépot »

b) Echantillon témoin FePt(5nm)/Pt (couche ferromagnétique unique) dans un état « brut de dé-
pot ».

La figure 4.4 a) présente une image par microscopie MFM d’un de nos échantillon JTM dans un état
brut de dépot, c’est a dire avant qu’il n’ait connu la moindre histoire magnétique. Les configurations
magnétiques observées correspondent & un état hors équilibre, obtenu & l'issue de la croissance.

Lors de l'acquisition de I'image MFM, la pointe magnétique sonde les flux émanant des domaines de
la couche inférieure comme de la couche supérieure. Sur les images ci-dessus, un seul contraste d’intensité
est observé - les domaines magnétiques sont clairs (aimantation T) ou sombres (aimantation |). Cette
absence de modulation d’intensité des domaines observés peut indiquer soit qu’une seule électrode est
imagée (le flux rayonné par ’électrode inférieure étant trop faible), soit qu’il y a réplication de domaines
magnétiques d’une couche sur 'autre. En pratique, nous visualisons sur ce systéme de fagon reproductible
- et, ce quelle que soit la pointe MFM utilisée - des contrastes intermédiaires correspondant & des états
magnétiques (SL|/HLT) ou (SLT/HL]). Nous en verrons ainsi un exemple dans le paragraphe 4.2.2. Ceci
permet de valider la deuxiéme hypothése : ici, ’absence de contraste intermédiaire permet de conclure a
une superposition des configurations domaines des couches douce et dure.

Nous observons sur cette figure 4.4 a) un phénomeéne d’instabilité de forme des domaines magnétiques,
qui s’apparente a ce qui a été décrit par Samson et al. sur des couches simples de FePd [SAM99] : du
fait de ’histoire magnétique particuliére liée & la croissance de I’échantillon, il y a superposition de deux
tailles de domaines magnétiques trés différentes I'une de ’autre. Notamment, on reconnait sur cette image
des domaines magnétiques dont la forme et les dimensions importantes sont semblables & ce qui est imagé
sur une couche magnétique unique FePt(5nm) /Pt prise dans un état brut de dépot (figure 4.4 b)).

L’explication de ce phénoméne tient au fait que les domaines magnétiques apparaissent dés les pre-
miéres étapes de la croissance, pour de trés faibles épaisseurs de matériau déposé. Ainsi, dans une couche

7



Chapitre 4

de FePd, ils ont pu étre imagés par MFM & partir de 1,4 nm d’épaisseur [SAM99], c’est & dire environ
4 monocouches déposées. Dans une couche de FePt, nous avons pu constater 'apparition de domaines
magneétiques pour des épaisseurs d’alliage inférieures & 2nm. D’apreés le modéle de Kaplan [KAP93], dans
le cas de matériaux & forte anisotropie perpendiculaire’, ces domaines créés en cours de croissance vont
correspondre & des configurations de grande période.

Kaplan a relié la taille d’équilibre d de domaines magnétiques a I’épaisseur h des couches minces (dans
le régime d»h) selon la relation :

d. =D
In(<) = ”%0 +.

ott Dp= 20, /(1oM?2), C étant une constante, Dy la longueur dipolaire et oy, le cofit en énergie par unité
de surface d’une paroi de domaine.

D’aprés cette relation, d va décroitre quand I’épaisseur h de matériau déposé va augmenter. Ici,
I’électrode supérieure en début de croissance va ressentir le champ de fuite créé par les larges domaines
magnétiques de ’électrode douce (taille d’équilibre 3 & 4um) séparée par les 3nm de barriére tunnel. Un
phénomeéne de réplication de domaines magnétiques va alors se produire, ie les domaines formés au sein de
I’électrode supérieure aprés quelques nanométres de dépot vont présenter la méme morphologie que ceux
de I'électrode douce. Ensuite, le dépot se poursuivant, 'augmentation de ’épaisseur de 1’électrode supé-
rieure doit provoquer, d’aprés la formule de Kaplan, une décroissance exponentielle de la taille d’équilibre
des domaines magnétiques, taille & laquelle les domaines précédemment formés cherchent & s’adapter?. De
ce fait, les domaines initialement apparus sont fortement hors d’équilibre car trop grands. La diminution
de la distance moyenne entre parois est alors possible soit par instabilité de forme des parois initialement
formées (apparition d’ondulations, de digitations [SAM99]) soit par nucléation de nouveaux domaines &
I’intérieur des domaines existants.

Notons que c’est un phénoméne qu’il n’est plus possible d’observer une fois que 1’échantillon a été
exposé i des champs magnétiques. Cette configuration magnétique a 'intérét de nous montrer dés main-
tenant que 1’électrode inférieure, de faible épaisseur, a une influence sur les domaines magnétiques de
I’électrode supérieure en cours de croissance.

Lorsque le méme échantillon est imagé aprés
avoir subi un cycle de désaimantation (figure
4.5), on observe une seule configuration de
domaines, de taille caractéristique 350 nm. Ceci
illustre bien le couplage magnétostatique entre
les deux électrodes ferromagnétiques a 1’oeuvre
au cours de la procédure de désaimantation
présentée dans la figure 4.3 b).

Cet échantillon a ensuite été gravé jusqu’au ni-
veau de la barriére tunnel MgQO, sur toute sa sur-
face a 'exception de plots circulaires. Une image
MFM prise autour d’un de ces plots est montrée
en 4.6 : Au niveau du plot, la totalité de la struc-
ture FePt/MgO/FePt/Pt est toujours présente.
Nous retrouvons la méme configuration de do-
maines que celle présentée sur l'image 4.5 (avec
en rajout quelques poussiéres non magnétiques).

L’absence de tout contraste d’intensité nous in- F1G. 4.5: image MFM (taille 10pum*10um) de
dique qu’il y a réplication des domaines magné- Uéchantillon déja imagé dans la figure 4.4,
tiques d’une couche sur lautre. apres un cycle de désaimantation.

Autour du plot, le seul matériau ferromagnétique encore présent est la couche douce FePt(5nm)/Pt,
ce qui nous permet de comparer immédiatement les configurations de domaines des deux électrodes. Les

Layant un facteur de qualité Q = 2K, /puoMs? > 1. Pour FePt, K, = 5.10J/m3 et M = 1,04.105A /m donc Q=7 4.

2Notons que la température de croissance nominale de I’¢électrode supérieure est 500°C (donnée par un thermocouple en
contact avec le molybloc), c’est & dire qu’elle est censée étre légérement supérieure & la température de Curie du matériau
(T ~470°C [WEL99]). Le fait de pouvoir observer ce phénoméne d’instabilité de forme indique que la température en
surface de ’échantillon est inférieure de quelques dizaines de degrés a ce qui était attendu.
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domaines imagés autour du plot sont parfaitement semblables & ce qui est observé sur une couche unique
FePt(5nm)/Pt prise dans un état désaimanté (voir chapitre 1.5.2). Notons surtout les tailles trés différentes
des domaines stabilisés dans la couche douce et dans la structure compléte. Cette grande différence dans
les morphologies d’équilibre joue un role essentiel dans les phénomeénes de couplage/découplage entre les
électrodes. Nous reviendrons sur ce point un peu plus loin dans ce chapitre.

FiG. 4.6: Image (22,5um*22,5um)
par microscopie MFM de la structure
FePt/MgO/FePt/Pt dans un état désai-
manté. L’échantillon est gravé sur toute
sa surface jusqu’au niveau de la barriére
tunnel, sauf au niveau de quelques plots
circulaires, tels que celui imagé ici (une
poussiere est présente au centre du plot).

4.2 Imagerie magnétique des différents états magnétiques obser-
vés lors d’un cycle majeur

Partant de cette étude préliminaire, nous avons essayé de comprendre les mécanismes permettant un
renversement indépendant (découplage) de nos électrodes lors de la description d’un cycle d’aimantation
majeur, et ce malgré la présence d’interactions magnétostatiques intenses entre les deux couches ferroma-
gnétiques de la structure JTM. En nous servant de la propriété de rémanence totale de nos échantillons,
nous avons suivi par effet Kerr le renversement d’aimantation de nos échantillons pour atteindre 1’état
d’aimantation désiré. Ensuite, aprés retour a champ nul, lequel ne modifie pas I'aimantation, nous avons
imagé par MFM les configurations magnétiques ainsi obtenues, c’est a dire correspondant & diverses étapes
du renversement d’aimantation des électrodes ferromagnétiques. Ainsi, nous pouvons avoir un éclairage
sur les mécanismes en oeuvre responsables du couplage ou du découplage des aimantations.

4.2.1 Etats saturés

Le principe du MFM est détaillé dans le paragraphe 1.4.2. Rappelons seulement que c’est le champ
de fuite rayonné par I’échantillon qui est détecté par la pointe. Ainsi, I'image magnétique d’une couche
complétement saturée ne présente pas de contraste d’intensité.

L’imagerie par MFM d’un échantillon JTM pris dans un état saturé va nous permettre de visualiser
des défauts de saturation - des zones ol I'aimantation reste piégée dans un état non-renversé malgré
I’application & ’échantillon d’un champ magnétique supérieur & son champ de saturation macroscopique
- ce qui nous facilitera 'interprétation des images associées a des états magnétiques divers.
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Etat saturé (SL1/HLT)

Une image MFM d’un échantillon amené dans
I’état magnétique saturé « +1,1T » correspondant,
a une configuration des aimantations (SLT/HLT)
est présentée sur la figure 4.7. On observe sur
cette image un certain nombre de défauts ma-
gnétiques, ne correspondant pas a la configura-
tion majoritaire /7. ces défauts ont une forme
en bulle « géante », de diamétre caractéristique
apparent 650nm (avec une distribution de taille
faible), que ’on observe méme aprés avoir préa-
lablement amené 1’échantillon & 7 T au lieu de
1,1T (Rappelons que 'image est toutefois prise
a champ nul). Notons que la taille apparente des
défauts obtenus par imagerie MFM (qui occupent
en apparence 0,5% de I'image) ne correspond pas
nécessairement a la dimension réelle de ces bulles
magnétiques. En effet, la convolution entre 1’ai-
mantation de la pointe et le champ magnétique
« émis » par les bulles peut conduire & une sur-
FIG. 4.7: Image MFM (20um*20um) de [’état estimation de leur diameétre. La valeur mesurée
d’aimantation +1,1T — 0. MFM (650nm) doit donc étre considérée comme
une borne supérieure de la dimension réelle.

0 10.0 20.0

pm

Etat saturé (SL|/HL])

A la fin du renversement de l'aimantation de
la couche dure, ie lorsque l’état magnétique
(SL|/HL]) est atteint, on retrouve ces défauts de
saturation avec un contraste d’intensité inversé
et une méme distribution de taille. Alexandra
Mougin, du Laboratoire de Physique des Solides
d’Orsay, a réalisé sur une structure JTM une
étude d’imagerie par microscopie basée sur ’effet
Kerr polaire magnéto-optique (PMOKE pour
Polar Magneto-Optical Kerr Effect), dont les
résultats sont présentés dans le paragraphe 4.5
de ce chapitre. La résolution de son dispositif de
mesure étant de 'ordre de 0,4um, elle a pu obser-
ver ces défauts de saturation et constater qu’ils
apparaissaient aux mémes positions dans les
états (SL1/HLT) et (SL|/HL]). Ce qui conforte
I'idée selon laquelle ces défauts magnétiques
seraient liés & des défauts de structure. 0 10.0 20.0

Hm

En ce qui concerne les images MFM, rappelons
que c’est le champ de fuite au niveau de la pointe
qui est détecté et non pas directement

Fia. 4.8: Etat d’aimantation -1,1T — 0.Taille de
Uimage (20*20)um?.

Paimantation de I’échantillon. Ainsi, un domaine sombre (respectivement clair) sur une image MFM
n’indique pas nécessairement la présence d’une aimantation |. Il peut trés bien s’agir d’une absence d’ai-
mantation (ou d’une aimantation moins forte, ou renversée dans le plan) par rapport & un environnement
fortement aimanté T (respectivement |).

Ici, le fait de retrouver des défauts d’aimantation, qu’il n’est pas possible de « saturer », aux mémes
positions dans les deux états saturés d’aimantations opposées corrobore I’hypothése selon laquelle il s’agi-
rait de zones non-magnétiques - hypothése peu probable, car cette zone contient des atomes de fer - ou
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de faible anisotropie. Dans ce cas, c’est le champ de fuite de ’ensemble de la couche mince qui s’engoufire
localement au niveau des défauts et fixe leur direction d’aimantation apparente dans une direction oppo-
sée & celle de ’ensemble de la couche.

Le processus expérimental utilisé pour les mesures décrites dans les prochains paragraphes est le
suivant : 1’échantillon est tout d’abord saturé en champ positif & +1,1T, bien au dela du champ de
saturation macroscopique. Puis, sur le banc de mesure par effet Kerr, le champ magnétique est porté &
un champ négatif Hyy;, correspondant & un état d’aimantation particulier (poHmin allant de 0 & -0,43T).
Enfin, le champ est coupé, la configuration magnétique restant figée dans ’état associé au champ Hypip
considéré. En effet, au niveau macroscopique, il n’y a pas de variation d’aimantation lors du retour
& poHapplique=0T, nous pouvons donc supposer que la configuration en domaines magnétiques reste
également essentiellement inchangée (microscopiquement, cette invariance est associée au piégeage des
parois magnétiques). L’échantillon est alors imagé par MFM. Sauf indication explicite, afin de s’affranchir
de tout probléme d’inhomogénéité des propriétés magnétiques?, les images ont été volontairement réalisées
sur la méme région de I’échantillon, localisée & 'aide d’un défaut observé optiquement (une rayure sur
Péchantillon). Chaque image MFM réalisée est ainsi associée a un cycle d’aimantation indiquant Iétat
magnétique de ’échantillon.

4.2.2 Renversement de ’électrode douce SL

Dans ce paragraphe, nous traitons des configurations magnétiques observées lors du renversement
d’aimantation de la couche douce, la couche dure étant toujours saturée. A l'inverse, le paragraphe
suivant décrira 1’état magnétique de la couche dure en cours de renversement, la couche douce étant déja
saturée. Ces observations vont servir de préalable a 1’étude sur le couplage entre les deux électrodes.

HoH, = -0,142T

04 02! 00 02 04

FiG. 4.9: Images MFM (taille 20um*20um) correspondant a l'état d’aimantation poHpmin=-0,142T. Les
images a) et b) sont prises sur deux zones différentes. Le bord inférieur des images correspond a la
direction cristallographique [100].

3Une inhomogénéité pourrait résulter de possibles fluctuations spatiales en composition de la couche ferromagnétique.
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Pour |Hpmin|<|Hn,s1|, les images magnétiques des échantillons JTM ne montrent aucune évolution par
rapport & ce qui est observé dans 1’état saturé : il n’y a pas de nucléation visible de domaines magnétiques
avant le champ de décrochage de la couche douce, ce qui montre la bonne rémanence du systéme au niveau
microscopique. Les images présentées en figure 4.9 donnent la configuration en domaines magnétiques de
la couche douce au milieu de son renversement d’aimantation. Les domaines magnétiques au niveau de
I’électrode douce inférieure sont vus « par transparence », 1’électrode dure supérieure étant saturée et ne
rayonnant pas de champ de fuite. Les images a) et b) ont été prises sur deux zones différentes distantes
de plusieurs centaines de micrométres.

Une fois le renversement d’aimantation (SLT) — (SL]) initié, celui c¢i est trés abrupt. Ainsi, nous
n’avons pas réussi & imager de site de nucléation au niveau de la couche douce. En effet, le renversement
d’aimantation met en jeu la croissance d’un « unique » domaine magnétique aimanté SL| qui « balaie »
I’échantillon. Ainsi, nous observons une paroi de domaine principale, que nous avons pu suivre sur des
centaines de micromeétres, et qui correspond & une interface entre deux domaines semi-infinis, les zones
renversée SL| et non-renversée SLT de I’échantillon.

Entre deux états magnétiques distincts du renversement d’aimantation, il faut se déplacer sur ’échan-
tillon sur des distances macroscopiques (quelques millimétres) pour retrouver linterface entre les deux
zones SLT et SL].

L’image 4.9 b) illustre parfaitement ce phénomeéne : lors du renversement d’aimantation de la couche
douce, la paroi magnétique se propageant divise ’échantillons en deux zones :

— une ou 'aimantation est toujours SLT et ot il n’y a absolument aucune modification observable par
rapport & ’état saturé. Les points « sombres » imagés correspondent aux défauts de faible anisotro-
pie décrits dans le paragraphe précédent. Notons que ces derniers semblent bloquer localement le
renversement d’aimantation de SL : les bulles sombres de 'image 4.9a) sont entourées d’une mince
couronne aimantée SLT, au sein de la zone déja renversée SL| de la couche douce,

— une ol 'aimantation est complétement renversée, & ’exception de quelques domaines magnétiques
SLT d’allure filiforme : existence de ces domaines, laissés en place aprés le passage de la paroi, est
imputable & un désordre local au sein de la couche douce.

Cette paroi principale présente un profil dendritique. Sa forme résulte d’une compétition entre un
phénoméne de piégeage de la paroi par des défauts de structure, et I’élasticité de l'interface associée au
colt en énergie de la paroi. Rappelons ici que la densité en énergie d’une paroi de Bloch est proportionnelle
a vAK, [TRE99], oti A est la constante d’échange du matériau et K, son anisotropie uniaxiale*, ce qui
nous donne une densité énergétique de paroi de 3,45.107% J/m?2. Dans un systéme & forte anisotropie
comme FePt, ou I’énergie de paroi est élevée, le fait de laisser en place des domaines filiformes aprés le
passage de la paroi principale indique donc un piégeage fort des parois magnétiques.

Sur image 4.9 b), 'anisotropie des parois de domaines est particuliérement bien visible. Elles sont
ancrées suivant les directions [110] et [1-10] du cristal. A la lumiére de ce qui est décrit au chapitre 1.5
dans les systémes FePt/Pt, on en déduit que la propagation de la paroi dans I’électrode douce est guidée
par un réseau de micromacles.

4Pour FePt, A=6,9.10"12 J/m et K,=5.108J/m3 [ATT03].
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4.2.3 Renversement de 1’électrode dure HL

Au niveau du palier d’aimantation situé entre le

champ de saturation de I’électrode douce Hguy s1,
et le champ de décrochage de 1’électrode dure
Hgur, le cycle d’aimantation de la structure
est parfaitement horizontal (voir figure 4.2).
Au niveau microscopique, la couche douce est
complétement saturée. En revanche, au sein de
la couche dure, l'image magnétique 4.10 nous
informe que le champ de fuite sondé par la pointe
MFM au niveau des défauts de faible anisotropie
est différent de ce qui a été imagé dans un état
saturé (voir figure 4.7) : l’état magnétique au
centre du défaut a été altéré. Nous avons pu
constater que cette modification était due au
renversement d’aimantation au sein de la couche

douce®, ce qui indiquerait qu’il s’agirait de zones

plus facilement renversables. Notons qu’elles ne 5 1000 S
constituent aucunement des centres de nucléation i
privilégiés au niveau de 1’électrode dure.

Nous n’avons constaté aucune évolution magné- Fia. 4.10: Image MFM (20um*20um) de l’état
tique de la couche dure au niveau de ce palier d’aimantation  antiparalléle | /T (oHmin =
d’aimantation. 0,170T).

La figure suivante (figure 4.11) décrit le renversement d’aimantation de la couche dure. Les différentes
images correspondent chacune & un stade du renversement d’aimantation lors de la description du cycle
d’aimantation majeur de la structure. Ici, le mécanisme de renversement est toujours dominé par la
propagation de parois, mais celle-ci est beaucoup moins abrupte et la nucléation de domaines magnétiques
renversés est beaucoup plus fréquente : on compte une trentaine de sites de nucléation sur 'image 4.11
a) de taille (10pm*10pm), & comparer avec ce qui est observé au niveau de la couche douce (un site de
nucléation sur une zone de quelques 10000um?).

Pour un état magnétique H,yj, voisin du champ de décrochage de la couche dure Hg 1, I'image 4.11
b) indique une propagation « lente » des domaines renversés a partir de tous les sites de nucléation. Ainsi,
au niveau de cette image un cinquiéme de 'aimantation est orientée |, et 14 grands domaines disjoints
sont dénombrés. La percolation de tous ces domaines nucléés a lieu au niveau du champ coercitif Hc pr,
de la couche dure (image 4.11 ¢)). Cependant, & la différence de ce qui est observé au niveau de la couche
douce (voir figure 4.9 b)), le domaine renversé | n’est pas compact et présente une morphologie dendri-
tique. La saturation de la couche dure se fait par la disparition progressive d’une assemblée de défauts
de saturation, correspondant & des « lambeaux » de la couche présentant toujours 'aimantation initiale
(images 4.11 d) et e)).

A noter que ces images ne montrent pas de couplage magnétostatique entre électrodes : il n’y a pas
de renversement d’aimantation | vers T de la couche douce sous l'effet du champ de fuite rayonné par les
domaines de la couche dure.

5Au moment du passage de la paroi-principale, le champ total ressenti est égal a (Happlique + Hruite), au champ externe
additionné du champ de fuite créé par la paroi de domaines.
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Fia. 4.11: Images MFM (10um*10um) des configurations magnétiques correspondant o différentes étapes
du retournement de ’aimantation de ’électrode dure du systéme JTM FePt/MgO/FePt.
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4.3 Couplage entre électrodes par action de la couche douce SL

Nous allons maintenant étudier I'influence de ’état d’aimantation d’une électrode sur le renversement
de l'aimantation de la deuxiéme. Cette premiére partie va traiter de l'action de la couche douce sur
la couche dure, ie lorsque la structure est soumise & des champs magnétiques inférieurs au champ de
décrochage de la couche dure |Happiique| < |Ha,ur| : parler de couplage entre les deux électrodes semble alors
en contradiction avec ce qui a été dit dans les paragraphes précédents 4.1.1 et 4.2. Nous allons voir qu’il
est possible de provoquer un renversement d’aimantation de la couche dure pour des champs appliqués a
priori faibles, notamment en réalisant un grand nombre de cycles de la couche douce (paragraphe 4.3.3)
ou en augmentant ’épaisseur de cette couche douce (paragraphe 4.3.4).

4.3.1 Cycle mineur du renversement de la couche douce

Malgré un bon découplage ferromagnétique observé - que ce soit au niveau macroscopique, ou le cycle
d’aimantation de la structure présente un palier horizontal (figure 4.2) ou au niveau microscopique, o
les images MFM du renversement d’aimantation de la couche douce SL ne laissent pas apparaitre de
domaine nucléé dans HL - nous avons été surpris par l'allure des cycles d’aimantation mineurs mettant
en jeu le renversement de SL : il y a en effet observation d’un décalage entre le champ coercitif pgHc g1,
d’un cycle majeur et le champ coercitif poH; de cette méme couche au cours d’un cycle mineur (voir
figure 4.12) : ¢’est & dire au niveau d’un renversement d’aimantation (SL|/HLT)—(SL1/HL?T) et au niveau
du renversement suivant (SLT/HLT)—(SL]/HL?), lorsque I’état saturé (SLT/HLT) obtenu & lissue du
premier renversement est un état saturé par un champ poHapplique<0,180T pour ’échantillon étudié, ie
lorsqu’il n’y a pas d’incursion en champ dans la plage de renversement de Uélectrode dure® :

— poHe,sL=0,143T,

~ poH,=0,134T.
1.0
1.04
0.91
051 i T~ )
—y
w
=3 ;
4 |
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1.01 : 1
-04 -02 0.0 0.2 0.4 : :
oH (T) -H,' 'H

Fic. 4.12: Cycle mineur effectué sur la structure JTM en suivant la procédure suivante : par-
tant de l'état saturé (SL1/HLT), le champ est porté a -0,180T pour obtenir la configuration
antiparalléle (SL| /HLT). Puis on réalise un cycle d’aimantation entre 0,180T et -0,180T :
on observe un décalage du champ coercitif entre le cycle majeur et le cycle mineur.

Nous observons donc un décalage de 0,01T environ entre ces deux champs coercitifs. Ce résultat est
le méme pour tout cycle mineur ne mettant en jeu que le renversement d’aimantation de SL, c’est & dire
pour des champs appliqués en dehors de la plage de renversement de l'électrode dure :

-0,180T < poHapplique<0,180T : un enchainement de plusieurs cycles mineurs conduit toujours au méme
champ coercitif poH;.

Pour retrouver une valeur de champ coercitif p1oHc g1,=0,143T, il est nécessaire de revenir au préalable
a un état « saturé » correspondant & un champ autour de Hc pr,. Pour des incursions en champ entre
Hgat, st et He mr, le champ coercitif mesuré poH; augmente progressivement jusqu’a 0,143T.

Cette expérience est rapportée sur la figure 4.13. Sur cette figure, les courbes représentées sont les
courbes dérivées dM/dH des cycles d’aimantation. Elles permettent de visualiser plus précisément les
champs de renversement mis en jeu :

6Nous observons exactement le méme effet lors d’un cycle mineur de la couche douce a partir de I’état saturé (SL|/HL]).
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— un cycle d’aimantation majeur entre +0,430T et -0,430T est effectué, ce qui donne accés au champ
coercitif de la couche douce poHc g1,=0,143T,

— D’état initial de 1’échantillon avant chaque cycle mineur correspond & un état largement saturé
(SL1/HLT) a +0,430T,

— le premier état intermédiaire de la procédure fait suite au renversement d’aimantation
(SL1/HLT)—(SL|/HLT). 1l correspond & un champ d’arrét poHpin=-0,190T qui est le méme sur
tous les cycles mineurs de l’expérience. Le renversement d’aimantation (SL|/HLT)—(SLT/HLT) est
ici toujours associé au méme champ coercitif Hy,

— le deuxiéme état intermédiaire correspond & un champ d’arrét poHmax qui varie suivant le cycle
mineur entre +0,200T et + 0,400T : I’état saturé (SL1/HLT) alors obtenu dépend du cyle mineur,

— le troisiéme état intermédiaire correspond & nouveau au champ d’arrét poHp,i, =-0,190T. Mais cette
fois, le champ coercitif associé au renversement d’aimantation (SLT/HLT)—(SL|/HLT) dépend du
cycle mineur réalisé,

— le champ magnétique est alors porté & +0,430T. L’état intermédiaire précédent étant le méme pour
tous les cycles mineurs, on retrouve 13 encore dans tous les cas un champ coercitif H; associé au
renversement d’aimantation (SL|/HLT)—(SLT/HLT).

< 1204

deerr/dH (U

0,144

__ 0,142
-

T 0,140
=

0,138

0,150 -0,135 -0,120 050 o3i oz o3z 03 o4 | 0,105 0,120 0,35 0.150 0,16
HoH (T) HoHng, (T) HoH (T)

-0,165

FiG. 4.13: Procédure de cyclage employée :

- Etat initial : poHipigia =+0,430T

- Ftat intermédiaire 1 : poHmin=-0,190T

- Etat intermédiaire 2 : poHmax variant de +0,2 a +0,4T

- Ftat intermédiaire 3 : poHmin=-0,190T

- Ftat final : poHgn=+0,430T

Les courbes représentées sont les courbes dérivées du signal Kerr par rapport au champ
appliqué (effet Kerr polaire, H perpendiculaire a ’échantillon).

L’effet observé témoigne de la présence d’interactions magnétostatiques entre les deux électrodes
ferromagnétiques de la structure. Ces interactions varient suivant I’histoire magnétique de I’échantillon,
le décalage en champ du renversement d’aimantation de la couche douce SL ne peut qu’étre lié a une
modification de I’état magnétique de la couche dure HL aprés un renversement d’aimantation de SL.

Nous n’avons pas observé de domaine magnétique nucléé au sein de HL au niveau du palier d’aiman-
tation compris entre Hg,¢ g1, et Hg nr,. La présence de tels domaines est cependant probable, comme le
suggeére la désaimantation progressive de la couche dure lors de cyclages répétés de I’aimantation de la
couche douce (voir paragraphe 4.3.3). Il apparait dés lors possible que le champ de fuite provenant de ces
domaines explique les modifications observées sur les cycles d’aimantation de la couche douce.
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La figure ci-contre correspond 4 la courbe de désaiman- i !
tation de l’électrode douce seule : partant d’un sys- H : T
téme ou les deux couches ferromagnétiques sont dans
le méme état saturé (SLT/HLT), on ameéne la structure
dans I’état antiparalléle (SL|/HLT) avant de 'exposer &
un champ magnétique perpendiculaire d’amplitude dé-
croissante, oscillant entre des valeurs positives et néga-
tives. -0,51
D’un point de vue macroscopique, le cycle M(H) ne H
laisse apparaitre aucun couplage entre les deux couches -1,04
ferromagnétiques, I’électrode dure restant saturée a ’is- -0,4 -0,2 0,0 0,2 0,4
sue du processus. Avec cependant, lors des tout premiers H,H (T)
stades de la désaimantation, une aimantation de SL qui
se renverse entre les deux valeurs de champs H; et -H;
différents de la valeur du champ coercitif de I’électrode FIG. 4.14: Courbe de désaimantation de SL
lors de la description d’un cycle d’aimantation majeur. seule (effet Kerr Polaire).

4.3.2 Désaimantation de SL seule

A Tissue de ce processus de désaimantation, on retrouve pour SL la configuration en larges domaines
magnétiques des films FePt de trés faible épaisseur déposés sur couche tampon de platine (voir chapitre
1.3.3). La couche dure HL étant saturée, ’électrode douce peut étre imagée par transparence.

—»

—>

€

<« |—> || —> ||| «—

um um

F1G. 4.15: Image MFM (de taille (10um*10um)) pour a) et Image par microscopie Kerr (de taille
54pum*48,6um)) pour b) d’une structure JTM aprés désaimantation de lélectrode douce (la procé-
dure est celle donnée sur la figure 4.14). L’image de gauche est obtenue en partant de l’état saturé
+1,1T. L’image de droite est obtenue en partant de l’état « saturé » a +0,4T, alors qu’il reste
quelques petits défauts de saturation (Note : le contraste d’intensité sur l’image b) est l'inverse de
celui associé o a l'image a)).

Lorsque I’état magnétique initial est un état véritablement saturé, ie exempt de défauts de satura-
tion, aucun domaine HL renversé | n’a pu étre observé sur I’échantillon & l'issue de la procédure de
désaimantation (voir l'image a)) : ceci semble indiquer un découplage magnétostatique parfait entre les
deux électrodes. Le découplage semble étre conservé quelle que soit ’histoire magnétique de la couche
douce, lorsqu’il n’y a pas d’incursion en champ au niveau des champs de renversement de la couche dure.
Ce qui a pour conséquence la possibilité d’amener SL a tout état d’aimantation désiré sans modifier
I’aimantation de HL.

En revanche, lorsque ’état initial (SLT/HLT) comporte quelques défauts de saturation au sein de HL,
la procédure de désaimantation de SL se déroule également sans que ’on ne détecte de couplage entre les
deux électrodes & partir de I’analyse du cycle d’hystérésis”. En revanche, I’imagerie révéle que la situation

"Les cycles d’hystérésis sont semblables et correspondent i ce qui est présenté sur la figure 4.14, quel que soit létat
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est trés différente au niveau microscopique : les défauts de saturation présents dans la couche dure pour
un champ poH=0,4T sont relativement nombreux, typiquement entre 60 et 70 sur une image de taille
(20pm*20pum) et de diameétre caractéristique apparent inférieur a 100nm. A lissue de la procédure de
désaimantation, cette taille apparente augmente jusqu’a quelques centaines de nanomeétres.

AAVA

1l est intéressant de constater que ces défauts guident la désai-

mantation de SL : sur I"image 4.15 b), les domaines HL| - en

blanc intense, répartis de facon homogéne sur 'image - sont ﬁ ﬁ
tous situés au sein de zones aimantées T dans SL. Ceci peut y

étre interprété par un effet du champ de fuite rayonné par ces !

défauts de saturation aimantés |, qui aide & stabiliser autour { | \ u | | il | 4

AW

d’eux des domaines d’aimantation opposée T au sein de SL.

4.3.3 Désaimantation de la structure par cyclage de SL
Introduction

La principale application envisagée pour les JTMs consiste actuellement en leur intégration dans des
mémoires magnétiques non volatiles (MRAM). Les deux configurations P et AP de la structure constituent
les deux états « 0 » ou « 1» d’un bit, la lecture de I'information magnétique se faisant par le passage
d’un courant électrique et la mesure de la résistance de la structure JTM. L’écriture du bit est réalisée
par le renversement d’aimantation d’une des électrodes (’électrode douce), aimantation de la seconde
(électrode dure) restant inchanggée.

Ainsi, dans un dispositif de mémoire, ’aimantation de 1’électrode dure est idéalement fixée définitive-
ment, par exemple dans un état |. Les deux états magnétiques possibles de la structure sont (SLT/ HLT)
et (SL|/ HLT). Cependant, si les deux couches ne sont pas parfaitement découplées magnétiquement, des
domaines magnétiques peuvent étre créés au sein de 1’électrode dure HL lors du renversement d’aimanta-
tion de SL. Ces domaines magnétiques vont se développer & chaque renversement de SL, conduisant ainsi
a une structure dans laquelle HL est désaimantée et ou la mémoire magnétique (bit 0 ou 1) est perdue.
Dans ce cas, il devient nécessaire de « réinitialiser » le bit au bout d’un certain nombre d’opérations en
re-saturant HLS.

L’étude de la stabilité de JTMs & aimantation planaire lors du cyclage en aimantation de I’électrode
douce est un sujet qui a déja été abordé par plusieurs équipes [GID98] [THOO0O].

Ainsi, Gider et al. ont étudié deux types de JTMs,
une structure A ol 'une des électrodes est durcie
par couplage d’échange avec un matériau anti-
ferromagnétique et une structure B ou 'une des
électrodes est dure « naturellement ». Si la JTM

A est stable sur plus de 107 cycles de SL, en re- £ Cycing:
vanche ’aimantation de la couche dure de la JTM 2 ol jfg;“:':?;:i:::‘: tayar .
B décroit de facon logarithmique avec le nombre L —e— 50 AHard layer
de cycles de SL (voir figure 4.16). Lorsque I'ai- 02 L g .
mantation de SL est retournée par rotation de [ de 50 A Hard layer

0.0 ' 1 . - L

I’échantillon au milieu du champ, les deux types
de structure sont stables a l'issue d’un grand
nombre de renversement de SL. La désaiman-
tation observée peut s’expliquer par la présence
de parois de domaines dans la couche douce au
moment de son renversement d’aimantation : le

100 100 10*  10' 108 10° 10" 10
Cycles or Rotations

Fi1Gc. 4.16: Evolution de Uaimantation de l’élec-

trode dure lors du cyclage de SL. L’aimantation
de HL n’évolue pas lorsque l'électrode est durcie

champ de fuite rayonné localement par ces parois
peut excéder largement les champs de renverse-
ment des couches mises en jeu [THOOO].

saturé initial +1,1T ou +0,4T.

par un antiferromagnétique ou lorsque le cyclage
se fait par rotation de l’échantillon dans le champ
extérieur (tiré de [GID98]).

8Notons qu’il faut prendre en compte la taille du bit d’information : ceci n’est valable que si des domaines magnétiques
opposés peuvent apparaitre, c’est & dire pour des médias de « grande » taille.




Chapitre 4

Description de la mesure

Nous avons & notre tour étudié la stabilité magnétique de nos structures JTM FePt/MgO/FePt lors
d’un cyclage répété de la couche douce : & I'aide d’'un banc de mesure par effet Kerr, nous avons suivi
Iévolution de l'aimantation de la structure lors de cycles entre les configurations magnétiques (SL1/
HLT) et (SL]/ HLT). Il s’agit & notre connaissance de la premiére étude de ce type en configuration per-
pendiculaire. L’échantillon mesuré est un échantillon « pleine plaque », ie non structuré. Ce point a son
importance car il permet alors la propagation de parois de domaines lors du renversement d’aimantation
de la couche douce et donc le rayonnement d’un champ de fuite local qui va pouvoir affecter I’électrode
dure.

Dans une salle climatisée - précaution expérimentale pour une meilleure stabilité du signal Kerr -
Péchantillon initialement largement saturé & +1,1T est soumis & un cyclage répété (2000 cycles) du
champ appliqué perpendiculairement aux couches. L’excursion en champ se situe entre deux valeurs Hgy
et -Hg, comprises entre le champ de saturation de I’électrode douce Hg, 51, €t le champ de décrochage
de l’électrode dure Hq p, : le champ maximum appliqué est suffisamment fort pour renverser totalement
laimantation de SL mais il reste trop faible pour avoir un effet direct sur HL (poHappiique <ftoHd,ur,)-

En pratique, le processus expérimental repose sur la réalisation de cycles d’aimantation « rapides »,
comprenant trés peu de points et effectués en quelques secondes. L’état de I'aimantation de ’échantillon
est sondé par effet Kerr, avec une précision toute relative lors de ces cycles rapides. Aussi, tous les 20
cycles, un cycle permettant une acquisition plus détaillée est réalisé : il permet 1’accés précis & certains
paramétres comme la forme du cycle, son champ coercitif, ’aimantation rémanente. A 'issue des 2000
cycles, un cycle d’aimantation majeur du systéme est réalisé. Ce dernier cycle permet de restituer le signal
acquis et d’estimer les éventuelles dérives signal Kerr. Notons que le signal Kerr correspond & la somme
des contributions des aimantations des deux couches (I’atténuation plus grande du signal de la couche
inférieure du fait de I’absorption de la lumiére dans la structure implique cependant que les deux couches
ne contribuent pas dans le rapport de leurs aimantations absolues).

Observation de la désaimantation de la structure par cyclage de SL

La figure 4.17 donne I’évolution du signal Kerr mesuré au cours d’une procédure de 2000 cycles
d’aimantation réalisés entre les champs poHa,=+0,170T et -puoHg,. C’est Dellipticité du signal Kerr qui
a été analysé lors de cette expérience et non pas son angle, ce qui explique la différence d’allure des
cycles d’aimantation présentés ici avec ceux des autres paragraphes (voir figure 4.2 par exemple). Cette
différence d’allure correspond & une différence dans les amplitudes relatives des signaux Kerr associés aux
deux couches ferromagnétiques. Sans pouvoir I'expliquer, nous avons en effet constaté empiriquement
que la représentation de Dellipticité nous permet de faire ressortir de fagon beaucoup plus nette le signal
correspondant & ’aimantation de I’électrode enterrée (SL).

La désaimantation progressive de la structure se traduit par le décalage progressif du cycle mineur
vers le bas du diagramme (l'aimantation moyenne de l’électrode dure - initialement saturée - décroit).
En outre, le cycle est de moins en moins carré, ce qui peut étre associé au fait que 'aimantation de
Pélectrode douce ne se retourne plus que partiellement entre -Hg, et Hay, (ce que suggere la diminution
observée de ’amplitude du cycle). L’aimantation de I’électrode dure est partiellement entrainée dans le
cycle mineur effectué (sans qu’il soit bien sur possible de saturer cette électrode dure pour les valeurs du
champ appliqué). Venons en maintenant & une analyse plus détaillée.

Les figures 4.17 a) et b) permettent de visualiser quelques cycles d’aimantation typiques enregistrés
au fil de la procédure de cyclage. Les premiers cycles sont parfaitement carrés, avec une aimantations
maximale My, égale & ’aimantation rémanente M,, et correspondent bien au signal d’aimantation de la
couche douce dans un cycle majeur. Au cours de la procédure, les cycles successifs conservent initialement
une allure carrée, encore observée de facon nette sur le 200°¢ cycle par exemple. Ils changent cependant
rapidement d’aspect pour adopter la forme d’un fuseau, ce qui se traduit sur la figure 4.17 ¢) par un
décrochage du champ coercitif du cycle mineur : il n’y a plus de saut d’aimantation ni d’indication d’une
saturation de la couche douce, malgré un champ appliqué Hgp, nominalement supérieur & son champ de
saturation : le systéme atteint un régime de couplage entre les deux électrodes, le cycle d’aimantation
effectué par I’électrode douce est visiblement perturbé par I’état magnétique atteint par I’électrode dure.
Il semble probable que les domaines formés dans HL, largement démagnétisée, s’opposent 4 la propagation
des parois lors du renversement de ’aimantation de SL, qui reste maintenant dans un état magnétique de
plus en plus figé. Ce dernier point peut étre déduit de la forte diminution de I'amplitude du cycle effectué.
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Fi1G. 4.17: Désaimantation de la structure par cyclage de ’aimantation de SL entre -0,170T et 0,170T.
Lellipticité du signal Kerr est mesurée en mV : la valeur « brut » relevée dépend des réglages expérimen-
tauz

a), b) Cycles d’aimantation détaillés

¢) Amplitude et champ coercitif du cycle mineur en fonction du nombre de cycles effectués

d) Aimantation mazimale et aimantation rémanente en fonction du nombre de cycles effectués.

Considérons sur la figure 4.17 b) le centre des différents cycles d’aimantation mineurs. Ce centre M,
correspond & I’aimantation moyenne M de la structure au cours du cycle mineur considéré (en fait, les
contributions relatives des deux électrodes ne sont pas exactement proportionnelles aux aimantations du
fait de ’absorption de la lumiére dans la structure). Prenons I'exemple du premier cycle mineur : Myj,
correspond & aimantation & saturation de I’électrode dure (’aimantation reste toujours T au cours de
ce cycle) et en moyenne aimantation de la couche douce est nulle : Mg, =0. Il en résulte que M.= Mgy,
+ Mur, =MHL saturation- Au cours de la procédure de cyclage, une diminution de cette aimantation M,
est rapportée sur la figure 4.17 d). Ce phénomeéne indique une diminution de ’aimantation de la couche
dure, de maniére similaire & ce qui a été observé par Gider [GID98] et Thomas [THOO00].

Ceci est corroboré par 1’évolution de 'amplitude des cycles mineurs avec le nombre de cycles effectués
(voir figure 4.17 c)) : la diminution de 'amplitude des cycles mineurs peut s’expliquer en envisageant
I’apparition de domaines magnétiques au sein de l’électrode dure. Ces domaines vont pouvoir évoluer
sous 'action du champ subi (champ appliqué extérieur + champ dipolaire lié & 'apparition de domaines
magnétiques au sein de la couche douce) et vont ainsi participer au signal Kerr global de I’échantillon.

L’évolution de I'amplitude normalisée des cycles d’aimantation successifs peut étre ajustée par une loi
de la forme e~ (N/No)” o N est le numéro du cycle et Ny et 3 sont des constantes (Ng ~260 et 8 ~0,9). 1
est toutefois difficile de tirer de cet ajustement autre chose qu’une indication sur la rapidité du processus
de désaimantation. En effet, les aimantations des deux électrodes sont sondées par effet Kerr : le début
de la procédure correspond & un état ou seule ’électrode dure se désaimante, la fin de la procédure a un
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état magnétique difficile & décrire sans données supplémentaires (par exemple des images magnétiques),
ol les deux électrodes sont couplées. Ce comportement différe 14 nettement de ce qui a été observé dans
le cas de JTMs & aimantation planaire [GID98] [THOO0], cas ou l'électrode douce continue & décrire un
cycle d’hystérésis proche du cycle initial.

A Taide de cette figure 4.17, il est possible de reconstituer I’histoire magnétique de I’échantillon au

cours de la procédure de cyclage :

— le début de la procédure correspond 4 un état o les deux électrodes sont saturées et sont magné-
tiquement indépendantes,

— au bout de quelques dizaines de cycles, 'amplitude du cycle mineur décroit (voir figure 4.17 c)). Ici,
pour un champ de fin de cycle poHg,=0,170T, un décrochage de la courbe amplitude en fonction du
nombre de cycles est observé au bout de N=40 cycles : des domaines magnétiques sont créés au sein
de la couche dure et évoluent en fonction du champ appliqué. La couche dure commence donc & se
désaimanter, mais avant cela, il n’y a pas d’indication d’une désaimantation de la couche douce : le
cycle d’aimantation observé est toujours parfaitement carré, comme en témoigne I’adéquation entre
les aimantations maximale M,ax et & champ nul M, du cycle mineur (voir figure 4.17 d)),

— puis la couche douce commence elle aussi & se désaimanter : elle évolue dans le champ de fuite
créé par les domaines magnétiques de 1’électrode dure et se couple magnétiquement avec cette
derniére. SL ne parvient plus a atteindre I’état saturé : sur la figure 4.17 d), un décrochage entre
les aimantations My,.x et M, est observé & partir de N=80 cycles. Notons qu’un saut d’aimantation
est toujours observé sur le cycle mineur,

— enfin, 4 l'issue de N=280 cycles entre + 0,170T, la figure 4.17 ¢) montre une chute brutale du champ
coercitif du cycle mineur. Pour N<280, un saut d’aimantation est toujours observé, indiquant que
les deux électrodes ne sont pas complétement couplées : SL parvient A renverser une bonne partie
de son aimantation malgré la stabilisation de ses domaines magnétiques introduite par le champ de
fuite de HL. Au dela de cette limite, les cycles d’aimantation mineurs ont une allure de fuseau. Le
couplage magnétostatique entre les deux couches est alors trop important pour pouvoir distinguer
un saut d’aimantation lors de la description des cycles mineurs. Notons que le centre du cycle
mineur continue & diminuer (voir figure 4.17 d)), ce qui indique qu’il y a toujours une évolution des
configurations magnétiques des deux couches : elles continuent alors & se désaimanter conjointement.

Discussion sur la désaimantation observée

Rappelons ici qu'une couche mince ferromagnétique infiniment étendue et uniformément aimantée, ie
complétement saturée, ne crée pas de champ de fuite et ce quelle que soit la direction d’aimantation®.
Ainsi, dans le cas d’un systéme comportant deux couches ferromagnétiques totalement rémanentes, il ne
peut y avoir (en I’absence de rugosité des deux couches) de champ de fuite - et donc de couplage éventuel
entre les électrodes - qu’au moment du renversement d’aimantation d’une électrode : & ce moment, des
domaines magnétiques apparaissent et vont rayonner un champ de fuite. Le champ magnétique ressenti
localement par la deuxiéme couche ferromagnétique n’est plus Happlique mais Happlique + Heuite. Ce champ
peut étre suffisant pour permettre la nucléation de domaines d’aimantation opposée au sein de la seconde
électrode si la relation poHapplique + toHeuite = ptoHn 11, est vérifiée localement.

Pour expliquer la désaimantation progressive de leur structure JTM & I’issue d’un cyclage de la couche
douce, Thomas et al. [THOO0] ont ainsi considéré le champ de fuite créé par les domaines magnétiques
apparaissant au sein de SL au niveau de chacun de ses renversements d’aimantation. A partir du modéle
qu’ils ont développé, Thomas et al. ont en effet calculé que le champ de fuite rayonné a ’aplomb d’une paroi
de domaine d’un domaine magnétique de SL était largement supérieur au champ coercitif de I’électrode
dure de leur systéme.

Dans notre cas, ’électrode douce de notre structure est un matériau a aimantation perpendiculaire,
FePt. Les domaines magnétiques sont séparés par des parois de Bloch. Notons que des simulations ma-
gnétiques plus abouties montreraient la présence de Néel Caps (chapeaux de Néel) au sein de ces parois,
ce qui fait de la paroi de Bloch pure une approximation de la réalité. Dans un modéle bidimensionnel,
soient x et z les axes paralléle et perpendiculaire & la surface aimantée. Considérons une paroi de Bloch

9Soulignons bien que ceci n’est vrai que dans le cas d’un film mince : un plot ayant un diameétre de I’ordre de quelques
centaines de nanométres aimanté uniformément (+Mg) créera un champ de fuite non négligeable. Le champ rayonné par
e+h h )
b

Mis( _
2 \/R2+(e+h)2 \/R2+h2
ol e est ’épaisseur de la couche ferromagnétique, R est le rayon du plot et h est la hauteur de vol. Au premier ordre, en

o . . M
considérant Rye»h, cette expression devient Heyjpo="5> (%)

un plot en son centre est donné par un calcul simple de magnétostatique et s’écrit Heyipe=
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centrée en x=0 et séparant deux domaines magnétiques infinis d’aimantations opposées. Le profil de
Paimantation normalisée m est représenté sur la figure 4.18 a). m s’écrit sous la forme :

2 T
= —. Arctan(—). 4.1
m = —.Arc an( 5 ) (4.1)

0 est I’épaisseur de la paroi de Bloch. § a pour valeur § = 7r.(KA1)1/2 [TRE99], ou A est la constante
d’échange du matériau et ki son anisotropie uniaxiale. Dans le cas du matériau FePt, § ~4nm.

T AR — ——— 0.10 _———
a) s b) _r’. \'\
05} { __oos} ' S~
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Fia. 4.18: a) Aimantation normalisée autour d’une paroi de Bloch (centrée sur z=0) dans
une couche FePt.

b) Composante perpendiculaire du champ de fuite rayonné o h=8nm dessus d’une paroi de
Bloch (épaisseur de la couche ferromagnétique e=5nm,).

Le FePt est un matériau a trés forte anisotropie (et donc aimantation) perpendiculaire, aussi nous
ne prenons en compte ici que la composante du champ de fuite H, perpendiculaire au plan du film
ferromagnétique, composante dont on peut penser qu’elle joue le role le plus important tant dans sa
contribution & la coercivité s’opposant au déplacement des parois dans la seconde électrode que dans les
phénoménes de nucléation. On peut montrer que le champ H, rayonné a une hauteur h par une couche
ferromagnétique 19 d’épaisseur e ayant le profil d’aimantation en arctangente décrit par la figure 4.18 a)
peut s’écrire :

,UO-]\/[S

JArctan( ) — Arctan(

oM, = ) (4.2)

x x
d/m+h e+d/m+h
ou x est la distance au centre de la paroi et § est ’épaisseur de la paroi.

le profil du champ H, rayonné est représenté sur la figure 4.18 b). La valeur maximale de ce champ

est donnée lorsque la dérivée en x de I'expression ci-dessus s’annule, c’est & dire que 1’on peut écrire :

2 / e 1
NOHz,max = /J().MS.[;.A’I’CHM%( 1 + m) - 5] (43)

Le champ rayonné est proportionnel & 'aimantation & saturation de la couche ferromagnétique, aussi
pour un matériau a fort Mg comme FePt, H, peut atteindre de trés fortes valeurs. Notons que la valeur du
champ ainsi estimée surestime quelque peu la valeur réelle : les domaines de fermeture qui apparaissent au
sein de la paroi de Bloch réélle (« Néel caps ») permettent de réduire amplitude du champ de fuite. Sur
la figure 4.19 sont représentées deux courbes donnant pour deux hauteurs de vol ’évolution du champ de
fuite maximum rayonné au niveau d’une paroi de domaine en fonction de I’épaisseur de la couche FePt.
Les deux hauteurs de vol ont été prises de facon a pouvoir représenter les champs de fuite mis en jeu au
sein de la structure FePt/MgO/FePt.

Dans le cas d’une couche FePt d’épaisseur 5nm (SL), nous nous intéressons au champ rayonné au
centre de I'électrode d’épaisseur 10nm, ée & une hauteur de vol engo+ 1/2.eyr, = 8nm. Sur la figure
4.19, ceci correspond & un champ poH, max=0,09T. Au niveau du renversement d’aimantation de SL, le
champ maximum ressenti localement par HL va correspondre & la somme poH, max+poHe s1,=0,23T :
localement, le champ ressenti par HL est supérieur a son champ de nucléation, ce qui peut expliquer la
désaimantation de la structure. Notons bien toutefois que nous n’avons jamais pu observer par MFM de
domaine magnétique nucléé dans la couche dure a I'issue d’un renversement de SL lors de la description

10Modélisée par deux surfaces chargées de signes opposés.
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F1G. 4.19: Champ de fuite mazimum créé au niveau d’une
paroi de domaine dans une couche FePt en fonction de
l’épaisseur de cette derniére. Le champ est calculé ici pour
deuz hauteurs de vol, 3nm et 8nm.

d’un cycle majeur : ce champ 0,23T est un champ maximal, qui n’est rayonné que trés localement, et
probablement sur une faible durée étant donné le mode de renversement de I’aimantation dans la couche
douce par propagation de parois de domaines (voir paragraphe 4.2.2) : une paroi de domaine principale
balaie I’échantillon. Partant d’un état saturé, la quantité de domaines magnétiques nucléés au sein de HL
a l'issue d’un renversement d’aimantation de SL doit donc étre trés faible.

Dans le cas d’une couche FePt d’épaisseur 10nm (HL), c’est le champ rayonné au centre de 1’électrode
d’épaisseur 5nm qui est & prendre en compte. Autrement dit, la hauteur de vol & considérer est de 5,5nm.
Ceci correspond a un champ poH, max—0,19T : le champ de fuite rayonné par des domaines créés au sein
de HL est suffisamment fort pour avoir un effet important sur SL. Ceci permet de comprendre I’obten-
tion d’un régime ou les deux électrodes se couplent magnétiquement lorsque la couche dure se désaimante.

Soulignons toutefois que la situation expérimentale est en fait plus complexe. En effet, au voisinage
de la paroi magnétique, il est créé d’un coté une région de champ T, de l'autre une région de champ |.
La largeur de transition ne dépasse pas la largeur de la paroi (~ 4nm), ie une distance plus courte que
le rayon critique d’une bulle magnétique stable dans I’alliage FePt!!.

Influence du champ d’arrét H,;,

Cette procédure de désaimantation de la structure JTM par cyclage de ’électrode douce a été réalisée
pour cing valeurs de champ poHg, différentes : 0,15T, 0,16T, 0,17T, 0,18T et 0,19T. Le dernier champ
correspond & un cas & part dans le sens ot il est plus important que le champ de nucléation de ’électrode
dure : la désaimantation du systéme est alors la plus rapide, ’amplitude du cycle mineur commencant &
décroitre dés le début de la procédure (voir figure 4.20 a)).

Penchons nous vers le cas des quatre autres champs Hg,. Une premiére constatation s’impose d’emblée :
plus amplitude de Hg, est grande, plus la structure se désaimante rapidement. La figure 4.20 a) nous
indique que I’amplitude des cycles mineurs diminue plus ou moins vite suivant I'importance de Hg,, : pour
woHan=0,15T, c’est & dire pour poHg, & peine supérieure au champ de saturation de SL, le systéme se
désaimante le plus lentement.

En regardant plus finement 1’évolution de ’amplitude des cycles mineurs en fonction du nombre de
cycles, nous pouvons toutefois remarquer que le décrochage de 'amplitude a lieu sensiblement au méme
moment, pour un nombre de cycles N>40, quel que soit le champ Hg,,. C’est seulement apreés ce décrochage

HDans le cas d’une couche mince FePt d’épaisseur e, aimantée uniformément, la création d’une bulle magnétique inverse
nécessite la formation d’une paroi de domaine, de cotit énergétique \/AK, ot A est la constante d’échange du matériau
et K, son anisotropie uniaxiale. Une compétition s’établit alors entre le terme Zeeman, favorable a la formation d’un
domaine inverse et I’énergie de la paroi. Lorsque le terme Zeeman I’emporte, le domaine magnétique apparu est stable.
En dessous d’un rayon critique R, la zone d’aimantation inverse ne peut que disparaitre. Rc est donné par la relation
R = VAK,/(2.10.Mg.Hy). Dans le cas de FePt, avec uoHyn pris a 0,18T, on obtient R ~15nm.
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Fia. 4.20: a) Evolution de amplitude du cycle mineur pour différents Hg,
b) Evolution du champ coercitif du cycle mineur pour différents Hay.

que chacune des courbes suit sa propre évolution : les différents champs Hg, employés sont insuflisants
& eux seuls pour conduire & la nucléation de domaines magnétiques au sein de HL : poHg, < poHa ar
quel que soit le champ Hg, employé ici; c’est au moment du renversement d’aimantation de SL que les
domaines magnétiques peuvent é&tre créés : uoHe st + poHz max > poHg L, ol poH, max correspond au
champ de fuite maximum rayonné par les domaines magnétiques de SL.

[’amplitude du champ Hg, n’a donc pas d’incidence sur la nucléation de domaines magnétiques au
sein de HL. En revanche, elle influe sur la vitesse de désaimantation de la structure : les champs Hg,
appliqués sont suffisamment importants pour affecter des domaines magnétiques déja existants, et en
faciliter la propagation.

La figure 4.20 b) donne I’évolution du champ coercitif du cycle mineur en fonction du nombre de cycles.
Deux comportements peuvent étre distingués, en fonction de la valeur de poHg, @ pour poHa,=0,15T
ou 0,16T, le décrochage du champ coercitif, correspondant a ’adoption par le cycle mineur d’une al-
lure de fuseau, a lieu de fagon relativement tardive au bout de N~700-800 cycles. En revanche, pour
1oHan=0,17T ou 0,18T, il se produit au bout de seulement 300 cycles environ : il n’y a pas d’évolution
progressive du point de décrochage avec 'augmentation du champ maximum Hg, appliqué, mais plutot
une transition brutale. Nous pouvons en déduire ’existence d’une valeur de champ « critique », entre
0,16T et 0,17T, favorisant I’évolution de domaines magnétiques nucléés dans la couche dure HL, et par
conséquent accélérant I’obtention du régime ot le couplage magnétique entre les deux électrodes est total.

Perspectives

Dans larticle qu’ils ont publié, Gider et al. [GID98] ont observé que la vitesse de désaimantation
de leur structure JTM dépendait de I’épaisseur de I’électrode dure HL. Ce point pourrait facilement
étre testé sur notre systéme, afin d’augmenter sa sa stabilité magnétique. En effet, si il est difficile de
changer I’épaisseur de SL dans notre systéme (voir paragraphe suivant), nous avons constaté qu’augmenter
I’épaisseur de HL ne dégradait pas les propriétés magnétiques de la jonction FePt/MgO/FePt d’un point
de vue découplage des électrodes.

Enfin, insistons sur le fait que ’expérience de cyclage menée dans cette section concerne un échantillon
pleine plaque. La désaimantation de la structure que nous avons pu observer ici ne signifie pas que le
systéme conservera ce comportement magnétiquement « instable » une fois structuré : la structuration
de ’échantillon en plots larges de quelques centaines de nanométres, ie de taille inférieure a la taille des
domaines d’équilibre de SL, devrait empécher la formation de domaines magnétiques au sein de SL!'2.
D’autres sources de couplage sont alors & considérer, en premier lieu le champ de fuite rayonné sur les bords
des plots. Le systéme FePt/MgO /FePt présenté ici comporte un avantage appréciable, a savoir la taille
des domaines magnétiques d’équilibre mis en jeu au niveau de I’électrode douce (quelques micromeétres).
Ainsi, lors du renversement d’aimantation de SL, ceci devrait permettre d’éviter 'apparition de parois
de domaines dans des plots de tailles relativement importantes.

12Ceci devrait cependant étre vérifié expérimentalement : il est possible que la lithographie induise des défauts en bord
de structure.
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4.3.4 Effet d’une augmentation de I’épaisseur de SL

En conservant la méme épaisseur nominale d’électrode dure e, =10nm, nous avons fait varier I’épais-
seur de la couche ferromagnétique douce de 4 & 12nm (voir figure 4.21) en utilisant un cache mécanique

au cours du dépot.
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Fic. 4.21: Cycles d’aimantation de structures JTM FePt(10nm)/MgO(3nm)/FePt(znm), mesurés par
Effet Hall Extraordinaire (H perpendiculaire au plan des couches).

lors de la description de cycles d’aimantation majeurs, il apparait assez clairement qu’il existe deux
comportements magnétiques de la structure FePt/MgO/FePt qui sont fonction de I’épaisseur de la couche
douce : sur la figure 4.21, il y a une limite abrupte entre les cas ou les deux électrodes sont découplées
(pour une épaisseur de couche douce eg;,<8nm) ou sont magnétiquement couplées (pour esr,>10nm).
Précisons que cette limite dépend de I’échantillon étudié, ie plus précisément des champs de renversement
d’aimantation des deux électrodes. Ainsi, une limite située entre eg;,—12 et es,—14nm a été observé sur
un échantillon ayant des champs coercitifs poHc s1,.=0,136T et poHc 71.=0,446T.

Une information importante est donnée par ces cycles d’aimantation, & savoir le champ de décrochage
de la structure couplée correspond exactement au champ de décrochage de la couche douce dans une
structure découplée. Ceci indique que c’est le renversement d’aimantation de SL qui va gouverner le ren-
versement d’aimantation de toute la structure JTM.

«—| >

«— | — | [»|—>

v

Fia. 4.22: Images MFM (20um*20um) de différents états de renversement d’aimantation du systéme
JTM couplé FePt(10nm)/MgO(3nm)/FePt(10nm).

La figure 4.22 présente les configurations magnétiques imagées a différents états de renversement
d’aimantation du systéme couplé. Quel que soit ’état de renversement, seuls deux contrastes d’intensité
sont observés, correspondant & des états magnétiques (SLT/HLT) et (SL|/HL|), indiquant que tout
domaine magnétique nucléé au sein de la couche douce est répliqué dans la couche dure.

L’image 4.22 a) est le pendant de 'image 4.9 a) du paragraphe 4.2.2 correspondant au renversement,
d’aimantation de ’électrode douce d’une structure découplée. La division de 'image en deux zones d’ai-
mantations opposées est retrouvée. Dans le cas de la structure JTM couplée, il y a donc tout d’abord
nucléation de domaines magnétiques au sein de la couche douce, ce qui est corroboré par la faible valeur
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du champ de nucléation de la structure couplée; il y a nucléation & partir d’un site et propagation du
domaine magnétique renversé dans tout ’échantillon. Mais le renversement d’aimantation de la couche
douce entraine immédiatement celui de ’électrode dure, les domaines magnétiques créés au sein de cette
derniére bloquant alors le renversement de toute la structure. Le champ de saturation Hg, de la structure
couplée est compris entre les champs de saturation des deux électrodes d’une structure magnétiquement
découplée.

Pour comprendre ce phénoméne de découplage/couplage des deux électrodes en fonction de 1’épaisseur
de SL, il convient de s’interroger sur les différences de propriétés magnétiques existant entre deux couches
ferromagnétiques FePt/Pt(001) de tailles voisines. D’apreés la figure 4.19, le champ de fuite rayonné a 8nm
(ée au centre de ’électrode dure) par des parois de domaine au sein de couches ferromagnétiques FePt
d’épaisseurs 8 et 10nm est quasi-semblable. Dans les deux cas, la relation poHguitet+ poHe,s1.> poHa ur,
est respecté ; dans les deux cas HL devrait se renverser en méme temps que SL.

Le couplage ou découplage entre les deux électrodes provient du mode de renversement de la couche
ferromagnétique FePt/Pt (voir paragraphe 1.3.3) : au sein d’une électrode FePt/Pt de faible épaisseur,
I’aimantation se renverse par la propagation d’une paroi de domaine qui balaye I’échantillon en laissant
peu de domaines magnétiques non renversés derriére elle : la propagation dans SL étant rapide, Les
domaines magnétiques n’ont pas le temps de nucléer dans HL. Les mesures dynamiques réalisées sur
une JTM FePt(10nm)/MgO(3nm)/FePt(5nm) présentées dans le paragraphe 4.5.2 permettent de bien
appréhender ce phénoméne.

A la différence, dans une couche FePt de « forte » épaisseur, 'aimantation se renverse en laissant un
grand nombre de domaines magnétiques non renversés, piégés sur des micromacles, qui vont rayonner
un champ de fuite. Ce piégeage de I'aimantation est observé ici sur 'image 4.22 ¢) de la configuration
magnétique du systéme couplé en fin de renversement d’aimantation. Nous pouvons donc expliquer le
couplage observé par un guidage par le réseau de micromacles des domaines magnétiques nucléés dans SL,
favorisant ainsi la fracturation du domaine magnétique en cours de propagation, et par la 'augmentation
du champ de fuite rayonné par SL.

4.4 Imagerie d’états magnétiques couplés

Nous avons observé sur la courbe de désaimantation d’un échantillon JTM
FePt(10nm)/MgO(3nm),/FePt(5nm) qu’en décrivant des cycles d’aimantation mineurs il est possible
d’avoir accés a des états ou les deux électrodes sont magnétiquement couplées (voir figure 4.3). Dans
cette partie, nous avons étudié le couplage magnétostatique entre les deux électrodes de la structure JTM
prises dans des états non-saturés, c’est a dire lorsque le renversement d’aimantation de SL met en jeu
des domaines magnétiques exposés au champ de fuite rayonné par ’électrode HL non saturée. Afin de
visualiser les mécanismes & l'origine du couplage entre les couches, nous avons utilisé les techniques de
mesure par effet Kerr et de MFM, en figeant des configurations magnétiques et en les observant par MFM
sous champ appliqué nul. Rappelons que ces mesures ne sont possibles que du fait de la rémanence totale
des électrodes.

4.4.1 Description macroscopique

Le processus expérimental suivi consiste & saturer ’échantillon & +0,4307T, puis & abaisser le champ
magnétique jusqu’a un champ H,,;, négatif correspondant & une étape du renversement d’aimantation
de HL. Le champ magnétique est alors soit ramené au champ de saturation (c’est ce qui est étudié dans
ce paragraphe, voir figure 4.23) soit amené & un champ final Hg, positif correspondant & une étape du
renversement de I’électrode douce (c’est ce qui est présenté dans les trois paragraphes suivants). A 1’aide de
ces mesures macroscopiques, nous pouvons distinguer quatre régimes dans le renversement d’aimantation
des deux électrodes suivant la valeur de Hy,i, & laquelle le renversement d’aimantation de 1’électrode dure
est stoppé.

De facon générale, les mesures macroscopiques ne révélent aucun couplage magnétostatique lorsque
Hyin est proche de Hgpr, c’est & dire au début du renversement d’aimantation de la couche dure.
Puis, aprés un état intermédiaire comprenant deux sauts d’aimantation trés rapprochés, lorsque Hy,i, se
rapproche du champ coercitif de la couche dure nous observons une transition vers une situation dans
laquelle il n’y a qu’un seul renversement d’aimantation (voir figure 4.24). La configuration magnétique
de HL bloque le renversement d’aimantation de I’ensemble.
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F1a. 4.23: Cycles mineurs (champ appliqué : 0,43T — poHmin — 0,43T) et leurs courbes dérivées.
a) oHmin=-0,240T  Pas de couplage macroscopique entre les deux électrodes

b) poHmin=-0,250T SL seule se renverse, puis les deuz électrodes se couplent magnétiquement
¢) poHmin=-0,263T  Couplage total entre les deux électrodes

d) pwoHmin=-0,885T HL et SL se découplent
e) poHmin=-0,870T HL et SL se découplent.

Ainsi, le « champ coercitif » de la structure couplée
(ie le champ pour lequel la dérivée seconde de M(H)
s’annule) augmente jusqu’a atteindre un maximum
4 0,176 T. Notons que ce renversement d’aimanta-
tion correspond bien & un renversement simultané
des deux électrodes et non pas & un retard dans le
retournement de la couche douce seule di au champ
de fuite rayonné par les domaines magnétiques de la
couche dure. En effet, ’amplitude du saut d’aiman-
tation unique observé sur les cycles d’hystérésis est
beaucoup plus importante que celle liée & SL seule,
observée dans le cycle majeur. Par ailleurs, ce re-
tournement couplé abaisse le champ de saturation
du systéme global.

0,17

i Hsat,HL \\HC,HLHd,HL

Fia. 4.24: Champ coercitif de SL (prise dans
des états découplés ou couplés) en fonction de

Hmin .

035 030 -025 -020 -0.15

I"lOHmin (T)

Enfin, pour un champ poHp,in=-0,335T correspondant & un renversement presque complet de I’aiman-
tation de la couche dure, nous observons un découplage des deux électrodes avec un retour au champ
coercitif poHc,s1,=0,143T du cycle majeur. La figure 4.24 montre bien comment le champ coercitif de la
couche douce H, g1, évolue en fonction de ’excursion en champ & laquelle a été préalablement soumis le

systeme.
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zﬁ:: [ ,—/ Le cas puoHpmin=-0,250T présenté en figure 4.23 décrit un

comportement « hybride » : dans ce cas, la couche dure a été
amenée & une aimantation intermédiaire. La courbe dérivée
dM/dH associée au cycle d’aimantation peut étre ajustée
par trois contributions (voir figure ci-contre). La premiére
est centrée sur 0,134T, elle correspond au renversement
d’aimantation de la couche douce seule. La deuxiéme, cen-
trée sur 0,162T, peut étre interprétée comme un renverse-
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ment couplé associant les aimantations des deux électrodes.

La derniére est centrée sur 0,239T, ce qui est 1égérement in-
férieur au champ coercitif de 1’électrode dure et correspond

Fia. 4.25: « fit » de la courbe dérivée la aussi & un renversement couplé des deux électrodes.

dM/dH pour pioHmin=-0,250T.

Deux hypothéses peuvent étre avancées pour expliquer ce comportement :

— le renversement d’aimantation se produit selon deux mécanismes successifs : le début du renverse-

ment d’aimantation de SL est initié sans couplage puis sous l'effet de I’état magnétique de HL, les
domaines magnétiques sont stabilisés au sein de SL, ce qui améne un retournement couplé des deux
électrodes,

le renversement d’aimantation se produit selon deux mécanismes simultanés : suivant les zones
considérées de I’échantillon, la couche dure comporte une fraction plus ou moins grande de domaines
renversés HL |, de sorte que I’aimantation de SL ne va étre bloquée que sur une partie de I’échantillon.
La configuration magnétique de I’échantillon & ce moment du renversement d’aimantation est imagée
en 4.4.4. Nous verrons donc dans ce paragraphe que cette deuxiéme hypothése est vérifiée. Par des
mesures macroscopiques, un élément de réponse est cependant apporté par la figure 4.26 : le cycle
mineur représenté, réalisé pour un champ z1oHpin—=-0,244T, a une amplitude'® légérement supérieure
a l’amplitude du saut d’aimantation associé au renversement de SL seule, dans le cycle majeur. Ceci
indique une participation de 1’électrode dure au saut d’aimantation observé.
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Fia. 4.26: Cycle d’aimantation mineur pour
toHmin=-0,244T (effet Kerr polaire).

Dans les paragraphes suivants, nous présentons les configurations magnétiques observées dans 1’élec-

trode douce, dans le courant du renversement de son aimantation, et ce en fonction de I’état d’aimantation
de I’électrode dure. Pour ce faire, ’électrode dure est amenée a I’aimantation désirée par un parcours par-
tiel du cycle majeur, puis le champ est renversé jusqu’a observer un début de renversement de 1’électrode
douce. Finalement, le champ est ramené a une valeur nulle et ’état magnétique rémanent est observé.
Notons que les images MFM permettent d’identifier sans ambiguité les contributions au signal de chacune
des deux électrodes.

131’amplitude du cycle est donnée par la différence d’aimantation & champ nul entre les états « T » et « | ».
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4.4.2 Description microscopique - H,,;, proche de Hg i,

Lorsque le champ Hyyin est pris & proximité de Hq nr,, le renversement d’aimantation de I’électrode
douce n’est apparemment pas perturbé au vu des mesures macroscopiques. A partir de la courbe dérivée
dM/dH présentée en figure 4.23a), nous pouvons raisonnablement faire I’hypothése que les deux électrodes
- douce et dure - se retournent successivement.

Myer/Ms
Il 1
H
H
y

a)

MoHyiy=-0,244T MoHyiy=-0,244T
MoH;,=+0,132T MoH;,=+0,145T

F1c. 4.27: Images MFM (20um*20um) des configurations magnétiques des deux électrodes
lorsque HL est en début de renversement et SL en milieu de renversement d’aimantation.

Les images 4.27a) et b) correspondent respectivement aux procédures (poHmin=-0,244T / 11oHg,=0,132T)
et (poHmin—0,244T / poHa,—0,145T). Les domaines magnétiques correspondant aux deux électrodes
sont observés simultanément, le signal magnétique de la couche douce apparaissant par transparence au
travers de celui associé & la couche dure : sur ces images, les domaines magnétiques les plus sombres
correspondent aux domaines HL|, puis viennent les domaines SL|, et les plus clairs sont les domaines
SLT. Nous retrouvons le comportement magnétique décrit en 4.2.2 correspondant au renversement d’ai-
mantation de I’électrode douce au cours du cycle majeur : un domaine magnétique géant ayant une paroi
ancrée suivant les directions [110] et [-1-10] du cristal se répand sur tout ’échantillon. Des petits domaines
filiformes non renversés, de configuration magnétique (SL|/HLT), subsistent la encore aprés le passage
de cette paroi principale balayant 1’échantillon.

Sur ces images, nous visualisons un effet de HL sur SL. Ainsi, sur 'image a), la paroi du grand
domaine | de la couche douce est le plus souvent ancrée sur des domaines renversés | de la couche dure.
Cependant, il n’y a pas de réplication des configurations magnétiques, et au final, le couplage observé
entre les deux électrodes est suffisamment localisé pour ne pas laisser de traces évidentes sur les données
macroscopiques.

4.4.3 Description microscopique - H,,;, proche de H.

La figure 4.28 présente les images MFM des configurations magnétiques obtenues & l’issue des pro-
cédures (poHmin=-0,260T / poHg,=0,150T) pour a), (poHmin=-0,260T / 1oHsn=0,160T) pour b) et
(toHmin=-0,260T / 1oHsn=0,200T) pour c). Les courbes dérivées montrent que le renversement d’ai-
mantation de la structure vers I’état T/7 est principalement réalisé par un renversement couplé des deux
électrodes entre 0,130T et 0,200T (voir figure 4.23).

Ici, le renversement d’aimantation de SL donne lieu & une réplication partielle des domaines ma-
gnétiques. Celle-ci doit s’interpréter comme « un guidage » des domaines SLT qui se propagent entre les
bornes fixées par le champ de fuite intense au niveau des parois de domaine de la couche dure. Le contraste
d’intensité des images MFM permet d’observer le renversement de SL en méme temps que celui de HL :
les zones claires correspondent & des endroits ot les deux couches ferromagnétiques sont aimantées 1. Le
champ H,,;, correspondant & l'arrét du renversement T vers | de la couche dure a été fixé a -0,2607T, ce
qui correspond sur I'image a) & 61% de domaines renversés HL].
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F1G. 4.28: Images MFM (20um*20um) des configurations magnétiques des deux électrodes lorsque HL et
SL sont en milieu de renversement d’aimantation et cycles d’aimantation associés.

L’image a) est associée a un champ poHg,=0,150T correspondant au début du renversement des élec-
trodes couplées. Les interactions dipolaires entre les deux électrodes modifient radicalement le processus
de renversement de SL observé jusqu’alors : la propagation de domaines magnétiques est bloquée, ce qui
rend possible I'observation de plusieurs sites de nucléation & partir desquels les domaines magnétiques se
propagent : huit domaines (SLT/HLT) séparés sont imagés sur une surface de 20um*20um. Par compa-
raison, rappelons que nous n’observons guére qu’un seul domaine se propageant dans SL lorsque HL est
saturée.

Sur I'image b), nous observons que le renversement d’aimantation couplé se fait par un guidage mutuel
des domaines magnétiques. Les domaines magnétiques de 1’électrode dure rayonnent un champ de fuite
qui favorise la réplication de domaines dans SL en bloquant la propagation de parois dans cette derniére
électrode. Cependant, la réplication des domaines n’est pas parfaite. Ainsi, en certains points, la paroi de
domaine présente dans SL parvient & franchir un point de blocage, c’est & dire un espace séparant deux
domaines magnétiques de HL disjoints : au niveau de ces points, ’aimantation dans SL est alors renversée
sur 'intégralité de la surface définie par le domaine d’arrivée dans HL. Bien que I'on soit en dessous du
champ de décrochage de HL (uoHg,<0,18T), la fraction de domaines aimantés | dans la couche dure a
légerement diminué, passant de 61% a 56%.

Toujours pour un champ poHpin=-0.260T, sur 'image c) nous n’observons plus que deux contrastes
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d’intensité - des domaines sombres (représentant 40% de I'image) et des domaines clairs - pour poHa,=0,200T :
il n’y a plus d’indication d’un comportement magnétique spécifique & SL. Le systéme JTM se comporte
alors comme une couche ferromagnétique unique, le renversement de I’aimantation dans les deux élec-
trodes se fait par réplication de domaines.

4.4.4 Description microscopique - Retour a un cas intermédiaire : H,;, entre
Hgpr, et Hepr

Revenons maintenant au cas intermédiaire évoqué dans le paragraphe 4.4.1. Pour poHpin=-0,250T,
le cycle d’hystérésis présente deux sauts d’aimantation lors du retour & 1’état saturé (SLT/HLT), 'un
correspondant au renversement d’aimantation de SL seule et le second au renversement d’aimantation
des électrodes couplées. La figure 4.29 présente une image MFM de la configuration magnétique observée
a lissue de la procédure (poHmin=-0,250T / poHa,=0,140T).

Sur cette image, les deux états de cou-

plage décrits précédemment sont parfai-
;i tement retrouvés : sur sa partie gauche,

FJ I’image comporte une importante frac-

oo tion de domaines HL|, qui bloquent

le renversement d’aimantation de SL.
En revanche, le contraste d’intensité
de 'image laisse apparaitre la présence
d’une paroi de domaine trés longue, qui
peut clairement étre associée au ren-
versement d’aimantation « down » vers
«up » de SL seule. Comme signalé pré-
cédemment, cette paroi principale laisse
derriére elle des domaines (SL|/HLT)
d’allure filiforme ; par ailleurs, elle se re-
trouve piégée localement 14 ol la couche
i dure est aimantée |.

I’observation des deux mécanismes de
renversement de 1’électrode douce - ren-
versement « libre », par propagation
d’un domaine géant qui balaye I’échan-
tillon, et renversement « bloqué », par
réplication de domaines magnétiques
entre la couche douce et la couche dure
- est, simultanée.

| —| »|—>
«|—>| »|—>

F1a. 4.29: Image MFM (20um*20um) des configurations
magnétiques des deux électrodes lorsque HL et SL sont vers
le début de leur renversement d’aimantation. Les fléches
en pointillés sur l'image représentent la direction de pro-
pagation de la paroi de domaine principale au sein de SL
(Rappelons que SL est la couche « du dessous » dans la re-
présentation schématique des aimantations).

L’observation de deux sauts d’aimantation successifs sur le cycle d’hystéresis (voir figure 4.23) s’ex-
plique par le fait que dans les deux mécanismes de renversement d’aimantation de SL décrits - renver-
sement par réplication de domaines avec HL ou renversement dit « libre », analogue & ce qui se passe
lors de la description du cycle d’aimantation majeur - le deuxiéme se termine beaucoup plus tét : ce
qui laisse donc raisonnablement supposer que la propagation des domaines magnétiques nucléés au sein
de HL est assez inhomogeéne. Ainsi, lorsque HL est dans un état magnétique correspondant au début
de son renversement d’aimantation, certaines zones de I’échantillon comportent une forte proportion de
domaines HL|, mais ce n’est pas le cas en d’autres endroits. Ainsi, lorsqu’un champ magnétique positif
est appliqué & partir de cet état magnétique, les domaines magnétiques apparaissant lors du renverse-
ment d’aimantation de SL peuvent étre piégés ou pas. Les zones ou les domaines magnétiques peuvent
se propager quasiment sans entraves vont se renverser rapidement, ce qui conduit & la saturation précoce
(SL1/HLT) d’une partie importante de I’échantillon - le reste se renversant par réplication de domaines
magnétiques avec HL.

4.4.5 Description microscopique - H,,;, proche de Hg, n1,

Nous allons maintenant étudier le cas limite ou 1’électrode dure est amenée dans un état proche
de la saturation. lorsque Hyin se rapproche de Hpr, sat, les cycles d’aimantation mineurs montrent un
découplage progressif des électrodes, avec la réapparition de deux sauts d’aimantation nets correspondant
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aux retournements séparés de SL et HL. Deux images MFM associées aux procédures (poHmin=-0,350T
/ poHan=0,150T) pour a) et (uoHmin=-0,350T / 1oHa,=0,155T) pour b) sont présentées sur la figure
4.30. Le champ poHmin=-0,350T correspond & 92% de domaines HL renversés |.

On observe quatre contrastes d’intensité sur ces images, correspondant aux quatre configurations
magnétiques possibles :

— en blanc intense, (SLT/HLT),

— en blanc plus fade, (SL|/HLT). Il s’agit des domaines non renversés dans HL au niveau du cycle

majeur,

— en brun clair, (SLT/HL]),

— en brun foncé (SL|/HL]).

C’est dans ce mode de couplage que Ueffet de HL sur le renversement de SL est le plus visible. L’image
4.30 b) peut ainsi étre divisée en deux parties, une ot SL est aimantée | et une ou SL est trés majoritaire-
ment aimantée T. Ceci indique que le mécanisme gouvernant le renversement d’aimantation de 1’électrode
douce est & nouveau un mécanisme mettant en jeu la propagation d’'un domaine magnétique & partir d’un
« unique » site de nucléation. Ce mécanisme est cependant altéré par des « ilots de défauts magnétiques »
correspondant aux défauts de saturation de 1’électrode dure. En effet, nous pouvons distinguer sur 'image
4.30 a) plusieurs sites ot la nucléation a eu lieu dans SL, la propagation d’un domaine magnétique a partir
de ces sites étant bloquée par ’état magnétique de HL.

b) 3o jf

>

> | +—

toH,;=-0,350T HoH,,=-0.350T
UoHg,=+0,150T HoH;,=+0,155T

Fia. 4.30: Images MFM (20um*20um) donnant les configurations magnétiques des deux élec-
trodes lorsque HL est en fin de renversement et SL en milieu de renversement d’aimantation.

Ici, les trés nombreux défauts de saturation T de HL rayonnent un champ magnétique qui va guider
et/ou bloquer le retournement de SL. Ainsi, sur 'image b), la paroi de domaine principale séparant les
deux parties de 'image aimantées majoritairement SLT et SL| suit parfaitement une courbe reliant les
défauts de saturation de HL. Les domaines magnétiques de ’électrode douce ont visiblement du mal
a s’affranchir du guidage mis en place par HL et & se propager de fagon indépendante, bien que le
renversement d’aimantation de SL puisse se dérouler sans qu’il n’y ait de phénoméne de réplication de
domaines. En cela, le comportement magnétique de la structure observé ici, lorsque Hy,i, est proche de
Hgat, 11, différe énormément de ce qui a été décrit dans le paragraphe 4.4.2, pour Hyin proche de Hq nr,,
et ce bien que la proportion des domaines d’aimantation minoritaire dans HL puisse étre sensiblement la
méme. Ainsi, nous pouvons observer ici la présence de domaines SL | de grande taille au sein de la zone
de I’échantillon aimantée majoritairement SL T.

Notons également la mise en évidence d’un effet magnétostatique de SL sur HL, effet qui n’avait pas
été observé dans les modes de couplage décrits précédemment : deux tailles caractéristiques de domaines
HL7T apparaissent, chacune de celles-ci étant associée sur 'image & un contraste d’aimantation. Les petits
domaines correspondant a la configuration magneétique (SL|/HLT), les plus grands a la configuration
(SLT/HLT). Les défauts de saturation présents dans HL au champ Hpi, sont en effet agrandis 1a ou
Paimantation de SL est piégée, ie au niveau des sites de nucléation de SL et au niveau des paroi de
domaines de SL. Le champ de fuite rayonné par SL est alors maximum ; il est suffisant pour accroitre la
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tailles des domaines magnétiques de HL & ce niveau : les deux couches ferromagnétiques influent I'une
sur autre, HL. en piégeant les parois de domaines, SL en permettant une augmentation de la taille de
ces domaines piégeants.

4.4.6 Conclusion

Bien que les cycles d’aimantation majeurs ne laissent pas apparaitre de traces d’'un couplage entre
les deux couches ferromagnétiques, nous avons pu mettre en évidence dans cette section la possibilité
d’obtenir différents mécanismes de renversement de SL suivant I’état magnétique de HL.

D’une maniére générale, on introduit des « défauts magnétiques » en placant HL dans un état d’aiman-
tation non saturé. Ces défauts vont agir comme des sites de piégeage, & méme de bloquer la propagation
des parois de domaine dans SL, par le champ de fuite qu’ils rayonnent. La rémanence des échantillons
étant totale, nous avons montré qu’il est possible de choisir une configuration magnétique de HL qui
conduise a tel ou tel mécanisme de renversement de SL : I’état d’aimantation de HL peut étre adapté
pour moduler la force du couplage entre les deux électrodes.

4.5 Dynamique de la propagation de domaines magnétiques dans
les JTM FePt/MgO /FePt

Cette étude d’imagerie Kerr sur des JTM a été réalisée en collaboration avec 1’équipe d’Alexandra
Mougin et Jacques Ferré du Laboratoire de Physique des Solides (LPS). Rappelons que la résolution
optique de leur banc de mesure est de I'ordre de 0,5um. Toutes les images présentées dans cette par-
tie correspondent & la différence entre les données expérimentales associées a l’état saturé (SLT/HLT)
(uniformément noir) et a ’état magnétique obtenu (blanc, ou différents contrastes de gris suivant ’état
magnétique).

4.5.1 Imagerie lors de la description du cycle d’hystérésis

Un cycle d’aimantation majeur de la structure a été réalisé : les champs coercitifs mesurés sur ’échan-
tillon étudié sont poHcsr,=0,120T et poHc a=0,232T. Aucune image des configurations magnétiques
de SL lors de son renversement d’aimantation n’a été prise, mais nous confirmons que nous n’avons ja-
mais pu observer de domaine magnétique nucléé dans HL & l’issue de ce renversement d’aimantation.
En revanche, la propagation des domaines magnétiques dans l'électrode dure a pu étre imagée (voir fi-
gure 4.31). L’image représente deux stades de propagation des domaines magnétiques, pour un meéme
champ appliqué poHapplique=-0,232T : les domaines en gris correspondent & une propagation durant les
3 premiéres secondes et les domaines en blanc la propagation durant les 37 secondes suivantes. Notons
bien que c’est durant les toutes premiéres secondes que la propagation est la plus rapide : les premiers
domaines renversés empéchent la propagation du fait de l'effet dipolaire qu’ils créent.

F1a. 4.31: Image par microscopie Kerr (48,6um*37,8um) de la configuration
magnétique observée lors de la description du cycle majeur, aprés application
d’un champ poHapplique =-0,232T pendant 8 secondes (domaines gris) puis pen-
dant 37 secondes supplémentaires (domaines blancs).
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4.5.2 Propagation des domaines dans la couche douce

Partant d’un état saturé (SLT/HLT), nous avons essayé de faire nucléer un domaine magnétique dans
la couche douce par application d’une impulsion de champ. Ainsi, aprés un « pulse » de champ de -0,170T
appliqué durant 1us, nous observons le domaine elliptique de la figure 4.32 a).

F1G. 4.32: Images par microscopie Kerr (82,4um*32,4um) de la configuration magnétique
observée :

a) aprés un « pulse » de champ de -0,170T pendant 1us , la configuration magnétique
initiale de l’échantillon étant (SL1/HLT)

b) aprés application d’un champ de -0,089T pendant 60s , a partir de l’état magnétique
précédent

Le bord inférieur des images correspond a la direction cristallographique [100].

Nous pouvons noter dés a présent une différence de comportement magnétique de la JTM avec ce
qui a été présenté dans le paragraphe précédent, ie lors de la description du cycle d’hystérésis : a ce
moment, le champ magnétique était appliqué pendant des durées « longues » et I’expérience ne faisait ap-
paraitre aucun domaine nucléé dans HL avant d’avoir atteint un champ de l’ordre de -0,231T (’électrode
douce était complétement saturée | avant le renversement de la couche dure). Ici, en travaillant sur un
systéme(SLT/HLT) avec des impulsions de champ courtes mais intenses, de petits domaines magnétiques
- en blanc intense sur I'image - correspondant & un renversement d’aimantation de HL apparaissent pour
une amplitude de champ appliqué trés inférieure au champ de renversement de I’électrode dure.

Partant de I’état magnétique décrit par la figure a), application d’un champ d’amplitude « faible »
-0,089T pendant 60s nous améne dans ’état magnétique donné par la figure b) : pour cette valeur de
champ, la bulle magnétique nucléée dans SL se propage en adoptant une forme dendritique. Nous pouvons
remarquer que les domaines nucléés dans HL & 'issue du premier « pulse » de champ ne sont pas affectés.

A la lumiére de ce qui a été décrit dans le paragraphe 4.3.3, nous pouvons supposer que ces domaines
(ici en blanc) nucléent au sein de HL au niveau de la paroi de domaine présente dans la couche douce,
par superposition de leffet dipolaire (le champ de fuite perpendiculaire maximal rayonné a I’aplomb
d’une paroi de domaine d’une couche FePt épaisse de 5nm est poH, max=0,09T) et de Veffet Zeeman
(toHapplique=0,170T au moment de I'impulsion de champ). Puis, quand le domaine elliptique se propage
dans SL, ces défauts HL| n’évoluent plus car ils ne bénéficient plus de ce champ supplémentaire lié &
la présence de la paroi dans 1’électrode douce. En outre, & la fin de 'impulsion intense, aucun nouveau
domaine HL| ne peut apparaitre au niveau de la paroi de domaine du domaine gris SL|, car la somme du
champ de fuite rayonné par la paroi et du champ extérieur reste trés inférieure au champ de nucléation
de HL (.uOHtotal<0a18T)-

Soulignons qu’il y a deux inconnues a considérer dans cette expérience : d’une part ’amplitude du
champ de fuite rayonné par la paroi d’un domaine présent dans la couche douce et d’autre part la valeur
du champ de nucléation local de I’électrode dure. Ainsi, par exemple, pour quantifier 'amplitude de la
contribution attribuable au champ dipolaire rayonné par la paroi magnétique de la couche douce, il fau-
drait procéder en deux étapes :

-tout d’abord, en régime impulsionnel, déterminer le champ de nucléation de I’électrode dure & partir
d’un état magnétique (SL|/HLT) en appliquant des impulsions de champ d’amplitude décroissante.
-puis, sur la méme zone de I’échantillon et & partir d’un état magnétique (SLT/HLT), déterminer ’ampli-
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tude minimale de I'impulsion de champ & appliquer pour avoir nucléation dans les deux électrodes.

F1G. 4.33: Images obtenues par effet Kerr (32,4um*32,4um) de la configuration magnétique
observée :

a) aprés un premier « pulse » de champ de -0,1815T pendant 0,513, la configuration magné-
tique initiale de l’échantillon étant (SL1/HLT)

b) aprés application d’un second « pulse » identique & partir de I’état magnétique « a) »

¢) aprés application d’un troisiéme « pulse » identique & partir de ’état magnétique « b) ».

La figure 4.33 présente le résultat de l'application d’impulsions successives. L’échantillon est tout
d’abord amené a saturation dans ’état magnétique (SL1/HLT), puis un premier « pulse » de champ de
-0,1815T est appliqué pendant 0,5us (image a)). Sans revenir & la saturation, une seconde impulsion
identique est appliquée & partir de I’état magnétique précédent (image b)), puis une troisiéme (image c)).

Au moment de chaque impulsion de champ, des domaines nucléent dans la couche dure et se pro-
pagent au voisinage du bord du domaine de la couche douce. Dés qu’ils se retrouvent au milieu de bulle
d’aimantation renversée de la couche douce, ces domaines n’évoluent plus : c’est le cas par exemple du
domaine blanc apparu au centre de I'image b) et que nous retrouvons absolument inchangé sur I'image
¢). Par ailleurs, aucun nouveau domaine HL| n’apparait au niveau des zones de SL déja renversées. Sou-
lignons que sur ces images, les domaines magnétiques HL| nucléés au sein de HL apparaissent comme
étant & l'intérieur du domaine renversé SL|. Ils sont cependant certainement créés au niveau de la paroi
de domaine de I’électrode douce, au moment de la propagation, et non pas & l'intérieur ou l'extérieur
du domaine SL]. Aprés la troisiéme impulsion de champ, le systéme a été laissé dans 1’état magnétique
décrit par la figure ¢) pendant quarante minutes, sans qu’aucune évolution ne soit constatée.

Il est également intéressant de constater que, le champ appliqué durant I'impulsion étant trés supérieur
au champ de propagation dans I’électrode douce, nous obtenons un domaine de forme compacte (bulle) au
sein de celle-ci. A I'opposé, les domaines qui apparaissent dans ’électrode dure adoptent une morphologie
dendritique, qui témoigne de 'influence de défauts sur leur chemin de propagation : le champ appliqué
devrait étre bien plus important au sein de 1’électrode dure pour obtenir une morphologie compacte.

Partant de I’état magnétique saturé (SL|/HL]) cette fois-ci (uniformément blanc sur I’image), ’appli-
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cation d’une impulsion de trés forte amplitude entraine la propagation de domaines magnétiques HLT sur
une fraction importante de la bulle renversée SLT. La figure 4.34 a) donne ainsi un exemple de I’évolution
de ’état magnétique de ’échantillon soumis & un « pulse » de champ de +0,192T pendant 0,3us. Un seul
domaine HLT peut étre distingué. Son allure est dendritique, avec différentes ramifications convergeant
vers un seul centre : nous pouvons en déduire que la croissance de ce domaine HLT s’est faite de fagon a
peu prés isotrope par une propagation ininterrompue accompagnant 'avancée de la bulle SL1.

a)

F1G. 4.34: Images obtenues par effet Kerr (32,4um*380,2um) de la configuration magnétique
observée :

a) aprés un premier « pulse » de champ de -0,1923T pendant 0,3us, la configuration magné-
tique initiale de ’échantillon étant (SL|/HL|)

b) aprés application d’un second « pulse » de méme amplitude pendant 0,1us, & partir de
létat magnétique « a) »

¢) aprés application d’un troisiéme « pulse » de méme amplitude pendant 0,2us, & partir de
l’état magnétique « b) ».

Aprés une nouvelle impulsion de champ (+0,192T pendant 0,1us) appliquée a I’état magnétique
précédent, le domaine magnétique HLT (en noir sur I'image) accompagne toujours la progression du
domaine SLT (en gris), mais de facon moins homogeéne : en de nombreux endroits, sa progression s’est
interrompue et le front d’avancée de la bulle SLT se trouve dégagé. Comme dans les cas précédents, les
branches du domaine HL| « déconnectées » de la paroi de la bulle SLT ne peuvent plus évoluer. Comme
avancé plus haut, ce phénoméne de décrochage témoigne de I'inhomogénéité des propriétés magnétiques
locales de I’échantillon : le domaine magnétique HLT suit des chemins de plus facile propagation, le
champ appliqué étant encore trop faible pour lui permettre de surpasser toutes les barriéres de potentiel
rencontrées.

4.5.3 Etude de la propagation dans un état magnétique non saturé

Partant de I’état saturé (SLT/HLT), la figure 4.35 a) donne la configuration magnétique de I’échantillon
aprés application d’'un champ intense poH=-0,212T pendant 20 secondes : 'aimantation de ’électrode
douce est complétement renversée, et quelques petits domaines HL | sont apparus au cours du processus
(dont la nucléation résulte certainement de la superposition de l'effet dipolaire et du terme Zeeman).
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F1G. 4.35: Images par Imagerie Kerr (54,0um*48,6um) de la configuration magnétique observée :

a) aprés application d’un champ poH—=-0,212T pendant 20s, la configuration magnétique initiale de
léchantillon étant (SLT/HLT)

b) aprés application d’un champ puoH=-0,228T pendant 50s, & partir de l’état magnétique « a) »

¢) apres application d’un champ uoH=+0,230T pendant 20s, & partir de I’état magnétique « b) »

d) aprés application d’un champ poH=+0,299T pendant 50s, a partir de I’état magnétique « c) »

e) aprés application d’un champ woH=+0,346T pendant 1s, & partir de I’état magnétique « d) ».

Par application d’'un champ pogH=-0,228T pendant 50 secondes & partir de ’état magnétique précé-
dent, la configuration magnétique de la figure b) est obtenue : nous observons la nucléation de domaines
HL| en de nombreux endroits de 'image, et un début de propagation de la part de quelques uns d’entre
eux.

L’image suivante c) correspond & un renversement du champ vers des champs positifs : un champ
woH=-+0,230T, légérement inférieur au champ coercitif de HL, est appliqué pendant 20 secondes & 1’état
magnétique donné par la figure b). L’électrode douce se renverse complétement, mais les domaines HL |
filiformes apparus & ’étape précédente sont toujours la et il est remarquable de constater qu’ils n’ont
quasiment pas évolué. Ils semblent toutefois plus fins que dans le cas précédent. Aprés application de
1oH=+0,299T pendant 50 secondes, nous observons sur I'image d) que les petits domaines blancs HL|
sont de plus en plus fins et commencent & disparaitre. La derniére image, 'image e), donne un apergu
de leur évolution aprés application d’un champ poH=40,346T pendant 1 seconde. Pour un méme champ
appliqué pendant 2 secondes, les derniers domaines HL| disparaissent complétement : 1’échantillon est
alors & nouveau saturé (SLT/HLT).

4.6 Conclusion globale sur I’étude du couplage entre électrodes

Nous avons mené une étude détaillée des configurations magnétiques mises en jeu dans chaque élec-
trode lors de leurs renversements d’aimantation. Nous avons pu ainsi déterminer les mécanismes abou-
tissant au couplage ou au découplage magnétique de la structure « pleine plaque » lors de la description
de cycles d’aimantation majeur et mineurs. En particulier, soulignons que le découplage de la structure
FePt/MgO/FePt lors d’un cycle d’hystérésis majeur n’est pas assuré dans le cas général (ie indépen-
damment de la morphologie des échantillons) : il dépend notamment des épaisseurs des deux électrodes,
ces épaisseurs déterminant le champ de fuite rayonné par une couche ferromagnétique sur la seconde au
moment de son renversement d’aimantation.
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Un pas supplémentaire important reste & franchir, & savoir la reprise de cette étude sur des plots
correspondant & des JTMs nanostructurées. En effet, dans un plot de diamétre submicronique, les phé-
nomeénes gouvernant le renversement d’aimantation de chaque électrode devraient différer sensiblement
de ce qui a été décrit dans ce chapitre.

108



Chapitre 5

Structuration des échantillons par
photolithographie - Mesures de
transport

Dans ce chapitre, nous présentons dans un premier temps les techniques expérimentales utilisées pour
structurer les échantillons en systémes de tailles micrométriques. Puis nous enchainons sur leurs
caractérisations magnétiques et électriques, par des mesures de transport dépendant du spin.

5.1 Présentation générale du procédé de structuration

Une fois les échantillons élaborés, la prise de contacts électriques de part et d’autre de la barriére
tunnel pour les mesures de magnétotransport impose 'utilisation de techniques de microfabrication :
les échantillons sont structurés en plots micrométriques disposés sur une piste métallique (ici la couche
tampon de platine) servant de contact arriére.

Cette structuration consiste en une succession d’étapes, qui seront reprises chronologiquement dans
le paragraphe 5.3 :

- il y a des étapes de lithographie & proprement parler, servant & délimiter les zones & graver ou bien &
définir les surfaces ol seront déposées les pistes métalliques des contacts électriques. C’est la technique
de lithographie optique (lumiére ultraviolette) qui est utilisée.

- des étapes de gravure structurent les échantillons.

- une couche isolante SiOs est déposée par pulvérisation cathodique afin d’isoler le sommet des JTM de
leur base.

- des pistes d’or sont déposées pour la prise de contacts électriques au niveau des électrodes.

La réalisation de chacun de ces points demande le plus grand soin, les défauts rencontrés (défaut
d’alignement, sur-développement ou sous-développement) s’accumulant d’une étape sur lautre.

L’apprentissage de ces techniques et la mise au point de chacune de ces étapes ont demandé un
investissement considérable en temps et ont constitué une part non négligeable de mon travail de thése.
Il y a eu un savoir faire 4 acquérir et certains problémes technologiques & résoudre, comme par exemple
le dépot d’une couche SiO, adhérente qui soit vraiment isolante électriquement.

5.2 Techniques de structuration

5.2.1 Lithographie optique
Principe

La lithographie optique est un procédé qui permet de reproduire sur un échantillon un motif présent
sur un support solide, appelé masque. Ce dernier est constitué d’une plaque de verre sur laquelle sont
déposés les motifs & reproduire, en chrome. Les zones chromées sont opaques, alors que les zones libres
de motifs sont transparentes a la lumiére.
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Le procédé consiste & recouvrir I’échantillon d’un film de résine photosensible fortement adhérent,
puis & l’insoler au travers du masque sous lumiére UV, aux emplacements définis par I'absence de motifs
en chrome.

Ces résines sont des composés organiques (généralement des polyméres thermoplastiques) dont la
solubilité est affectée par le rayonnement UV : les parties non-insolées (protégées par les zones opaques
du masque) restent inchangées, alors que les parties insolées subissent une modification structurale (voir
figure 5.1). Il existe en fait deux types de résines, que nous utilisons spécifiquement aux différentes étapes
du procédé de structuration :

— Les résines négatives pour lesquelles le rayonnement ultraviolet entraine une polymérisation des
zones exposées, leur conférant ainsi une meilleure tenue au solvant de révélation, dans lequel les
parties non insolées sont dissoutes.

— Les résines positives pour lesquelles le rayonnement UV entraine une rupture des macromolécules,
d’ol1 une solubilité accrue des zones exposées dans le solvant révélateur.

Radiation UV

Masque (support
verre + dépbts Cr)

LA

Résine photosensible
Echantillon

l Insolation l

1 Developpement ‘

[ [ ] [ 1 [ 1

Cas d’une résine négative Cas d’une résine positive

Fia. 5.1: Principe de la lithographie optique avec des résines né-
gative et positive : on reproduit o atde de résines photosensibles
les motifs présents sur le masque.

Etalement et insolation de la résine

I’échantillon doit tout d’abord étre nettoyé avec le plus grand soin : toute poussiére présente en
surface (sa présence peut résulter par exemple de 'opération de clivage de I’échantillon aprés sa sortie du
bati d’épitaxie) est un facteur de perturbation locale pour I’ensemble du processus de structuration. Le
nettoyage est réalisé en plongeant les échantillons dans des bains d’acétone et d’éthanol, en frottant trés
délicatement la surface avec un coton-tige. I.’échantillon est ensuite séché sous flux d’azote.

Le dépdt de la résine photosensible est effectué par centrifugation au moyen d’une tournette permettant
la mise en rotation & grande vitesse de ’échantillon a résiner. Ce dernier est maintenu par aspiration sur
le plateau en rotation. Dans notre cas, I’épaisseur de résine est typiquement 1,3um lorsqu’elle est déposée
dans des conditions standards, avec une mise en rotation des échantillons & 4000 tours/min pendant 50s.
L’échantillon est ensuite amené sur une plaque chauffante pour durcir la résine et en évaporer le solvant.
Un aligneur permet d’ajuster le masque par rapport a ’échantillon, puis ce dernier est insolé sous lumiére
UV. La lampe UV utilisée est une lampe au mercure, de puissance 16,1mW /cm? et comprenant les trois
longueurs d’onde 365nm, 405nm et 436nm.

L’échantillon insolé est placé dans un bain développeur approprié (dans notre cas, le développeur
utilisé va dissoudre les chaines polyméres les plus fragiles, c’est a dire au niveau des endroits exposés a
la lumiére (respectivement non-exposés) dans le cas d’une résine positive (respectivement négative).

La lithographie est toujours une étape d’un processus, elle ne se suffit pas en elle-méme. Aprés insola-
tion et développement, il y a typiquement deux techniques possibles pour 1’étape suivante : les procédés
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d’« amincissement » (etch-back) et de « soulévement » (lift-off) (voir figure 5.2).

— Par etch-back, on enléve de la matiére & ’échantillon, aux endroits non protégés par la résine. Par
exemple avec une gravure par bombardement ionique (voir paragraphe 5.2.2) : la résine photosen-
sible étant d’épaisseur bien supérieure & I’épaisseur de matériau gravé (ie quelques dizaines de
nm), les parties de I’échantillon encore couvertes de résine a l'issue de la lithographie ne sont pas
affectées. Aprés la gravure, I'échantillon est plongé dans un bain d’acétone afin d’enlever la résine
restante.

— Par lift-off, on ajoute un nouveau matériau a ’échantillon au niveau des endroits non recouverts par
la résine : le matériau est déposé sur toute la surface de ’échantillon. Puis ce dernier est plongé dans
un bain d’acétone, ce qui a pour effet de dissoudre la résine encore présente. A 'issue de 'opération,
il ne restera du métal déposé que sur les régions de ’échantillon qui n’étaient pas couvertes de résine.

Résine photosensible

Echantillon
ari ¥ Matériau déposé
Matériau gra{ jﬁ ’:] 4‘:‘—.:‘74/

é

1 I ]
l Bain d’acétone l

rI—\—I—|T

« Etch-back » « Lift-off »

Fia. 5.2: Suites possibles d’une étape de lithographie : les techniques
de « etch-back » et « lift-off ».

5.2.2 Gravure ionique
Principe

Cette technique de gravure « séche » nous permet de structurer nos échantillons. Elle est constamment,
associée a une étape de lithographie (voir figure 5.2) ; a I'issue de cette derniére, seules certaines zones de
I’échantillons sont encore recouvertes de résine.

L’échantillon est introduit dans un bati dédié ou il est exposé & un bombardement ionique, qui va
I’éroder et 'amincir peu & peu. Toute la surface de ’échantillon est attaquée, mais I’épaisseur gravée étant
généralement de l'ordre de quelques dizaines de nm, les zones recouvertes de résine ne sont pas affectées.

Gravure ionique a ’argon

Le bati utilisé est un dispositif sous vide, maintenu & une pression d’environ 10~7 mbar. Le gaz utilisé
pour la gravure, l’argon, est un gaz inerte, sans interactions chimiques avec l’échantillon (la pression
d’argon est de 2,5.10~% mbar pendant la gravure).

La figure 5.3 schématise le dispositif de gravure employé : un filament chauffé émet des électrons
qui vont ioniser le gaz de l’enceinte. Les électrons émis, accélérés par une différence de potentiel de
décharge entre I’anode et la cathode entrent en collision avec le gaz d’argon en écoulement et conduisent
a la formation d’un plasma. Des grilles chargées électriquement, situées a la sortie du canon & électrons,
confinent le plasma et permettent ’extraction des ions et leur accélération vers la cible.

Un filament circulaire chauffé encerclant le faisceau d’ions permet de le neutraliser : les électrons
émis par le filament vont interagir avec le faisceau d’ions positifs Ar™ et permettre 'obtention d’un flux
d’atomes neutres. Cette neutralisation du faisceau ionique permet une meilleure focalisation (un faisceau
chargé diverge du fait de la répulsion coulombienne entre les particules du faisceau) et surtout limite
Papport de charges électriques a la surface de I’échantillon [GUZT71]. Ce dernier point est particuliérement
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Neutraliseur
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Fic. 5.3: Schéma du bdti de gravure ionique a largon.

important dans la structuration de jonctions tunnel, ces derniéres présentant par nature une trés grande
fragilité électrique.

Le porte substrat est mis en rotation lors de la gravure, afin d’avoir une attaque homogéne sur toute la
surface de I’échantillon. Le faisceau arrive sur la cible avec une incidence de 30" par rapport & la normale,
afin de minimiser les effets de redéposition : lors de la gravure, de la matiére est éjectée de I’échantillon
dans toutes les directions. Il est donc possible de redéposer une partie des couches gravées sur les bords
des motifs de jonction tunnel [FAUO4], ce qui pourrait entrainer ’apparition d’un pont métallique entre
les deux électrodes ferromagnétiques susceptible de court-circuiter la barriére tunnel. Avec une gravure
sous angle, on s’assure de la propreté des flancs de nos plots de jonction tunnel.

La principale difficulté rencontrée lors d’une étape de gravure est le controle de I'arrét de la gravure.
Dans notre cas, le temps correspondant & ’épaisseur de matériau gravé est un paramétre important
mais non crucial : pour définir des plots de jonction tunnel, les échantillons doivent étre gravés au
minimum jusqu’a creuser complétement la barriére tunnel. Ils comportent une couche tampon de platine
relativement épaisse (~ 60nm) au sein de laquelle la gravure doit étre stoppée. Le platine servira de piste
métallique permettant de connecter les électrodes inférieures des jonctions tunnel.

La vitesse de gravure du faisceau argon dépend fortement du matériau a graver, et ce malgré 'inertie
chimique du gaz employé. La gravure de la couche d’oxyde MgO est ainsi plus lente que celle des métaux.
Les temps de gravure employés sont étalonnés expérimentalement. Typiquement, dans des conditions de
gravure standard pour un échantillon de structure Pt(8nm) /FePt(10nm)/MgO(3nm) /FePt(5nm) /Pt(60nm)
/Cr(3nm)/MgO(substrat), la partie supérieure de la structure (Pt/FePt/MgO) est totalement gravée en
2720”7 et le substrat est atteint au bout de 3’30” environ : pour conserver une certaine marge de sécurité
et pallier & des variations dans les conditions de dépot ou de gravure, nous arrétons la gravure de ce type
d’échantillon aprés 2°45”.

Gravure ionique réactive

La gravure ionique réactive (Reactive Ion Etching en anglais) est une autre méthode de gravure
« séche », & partir d’un plasma tout comme la gravure ionique & I'argon. A la pulvérisation physique
s’ajoute cependant ’activité chimique d’espéces réactives.

Le gaz employé dans un plasma radio-fréquence permet d’obtenir une gravure sélective par réaction
entre le gaz et les matériaux & graver. Il y a bien str beaucoup de couples (gaz, matériau) possibles. Nous
avons choisi d’utiliser le CHF3 pour sa sélectivité avec le SiO5. Typiquement, la vitesse de gravure d’une
couche isolante SiO2 (voir paragraphe 5.3.3 ) est dix fois supérieure a celle de couches métalliques : c’est
cet effet qui permet de creuser une couche d’oxyde épaisse (~300nm) déposée sur les échantillons et de
stopper la gravure au niveau de la couche terminale de platine (8nm), sans endommager les électrodes
supérieures de nos jonctions tunnel. Le bati utilisé, schématisé sur la figure 5.4, dispose d’un laser pointé
sur ’échantillon qui va détecter la fin de la gravure de la couche d’oxyde : l'intensité de la lumiére
réfléchie par ’échantillon est mesurée au cours de la gravure, la différence de réflectivité entre les couches
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permettant d’identifier les interfaces entre matériaux différents.

Laser (suivi de
gravure in-situ)

L —|||
Entrée du - . — Vanne de
gaz (CHF,) Plasma CHF3+ laminage
[ 'E__D—l ]

Electrode é 0
+ source RF

Fi1G. 5.4: Schéma du bdti de gravure ionique réactive au CHF3.

5.3 Description pas & pas du processus employé

L’objectif du processus de structuration employé est de pouvoir appliquer une différence de potentiel
entre les deux électrodes des JTMs, et ce sur des jonctions de différentes tailles. Le processus développé
pour la prise de contacts nécessite quatre étapes de lithographie et deux étapes de gravure.

5.3.1 Définition des plots

Résine S1813

FePt

Fi1G. 5.5: Schéma de principe du processus de structuration des JTMs :

a) La premiére étape de lithographie définit les motifs correspondant auz jonctions & mesurer.
b) L’échantillon est gravé jusqu’a la couche tampon de platine.

¢) La résine restante est enlevée dans un bain d’acétone.

La premiére étape définit les plots qui vont constituer les jonctions tunnel. Elle nécessite 1’emploi
d’une résine positive (Shipley Microposit S1813). La résine est étalée pendant 50” & ’aide de la tournette,
puis est recuite 907 & 100°C. Aprés alignement avec le premier masque, la résine est insolée sous lumiére
UV pendant 6”. La révélation est réalisée en plongeant les échantillons dans un bain de révélateur AZ7
pendant 15 & 20”. Un bain d’arrét & ’eau déionisée est ensuite utilisé. L’échantillon n’est alors plus
recouvert de résine qu’en certains endroits bien définis. La gravure ionique (argon) sous angle permet
I’obtention de bords de plots trés propres. L’échantillon est gravé jusqu’a la couche tampon de platine.
Les zones de ’échantillon protégées par la résine photosensible vont correspondre aux plots de jonctions
tunnel.

Aprés le passage dans le bati de gravure, il reste & dissoudre la résine restant sur ’échantillon, ce qui
est réalisé au moyen d’un bain d’acétone.

La figure 5.7 montre I'image obtenue par microscopie AFM d’un de ces plots. Son diamétre est de

17.6pm, ce qui est inférieur au diamétre nominal de 20um du fait de la gravure sous angle de 1’échan-
tillon. Sa hauteur vaut 55nm, ce qui correspond & peu prés & une gravure stoppée au milieu de la couche
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Fi1G. 5.6: a gauche une photographie de ’échantillon aprés lithographie et gra-
vure, & droite un schéma du masque associé (masque 1). Les diamétres des
plots obtenus vont de 20 a 200um.

tampon de platine. Les bords du plot sont trés propres, exempts de défauts particuliers liés & la lithogra-
phie. Remarquons également ’absence de trace de résine & 'issue du nettoyage, ce qui est une condition
indispensable & la poursuite du processus de structuration.

20.0
m

o 10.0 20.0
Hm

FiG. 5.7: Image par microscopie AFM d’un plot de JTM aprés 2°507 de gravure
(épaisseur de la barriére tunnel 3nm,).

5.3.2 Gravure jusqu’au substrat

(&\ \. \. \.Ar ?

e 4@
MgO (001)

F1G. 5.8: Schéma de principe du processus de structuration des JTMs :

a) La seconde étape de lithographie permet de réduire la largeur de la piste métallique de platine.
b) L’échantillon est gravé jusqu’au substrat.

¢) La résine restante est enlevée dans un bain d’acétone.

La seconde étape de lithographie structure la couche tampon de platine, dont le role est de permettre
le contactage électrique des électrodes inférieures, en une fine ligne reliant toutes les jonctions (voir figure
5.9). Les parties « inutiles » de I’échantillon sont gravées jusqu’au substrat, MgO, un isolant électrique.
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Cette étape n’est pas fondamentalement indispensable au processus, mais elle sert & minimiser les risques
d’un court-circuit entre la piste de platine et les pistes métalliques contactant les électrodes supérieures

(voir fin du processus, paragraphe 5.3.5), par exemple si la couche isolante de SiOy (voir paragraphe
suivant) comporte des défauts.

; ;
EENENEEER

FiG. 5.9: d gauche une photo de l’échantillon aprés lithographie et gravure, a

droite un schéma du masque associé (masque 2). La bande centrale métallique
est large de 500um.

Nous avons imagé par microscopie AFM le profil du bord de la piste de platine. Celui-ci est abrupt,
propre, sans redépot ou bourrelet de matiére visible & méme de perturber (en la pergant, ou en la rendant
poreuse) le dépot de la couche isolante SiO2 (voir paragraphe suivant).

Fic. 5.10: Image par microscopie AFM de Uinterface entre le substrat et la
piste métallique de platine.

5.3.3 Dépo6t de la couche isolante

a) b)
&7 D

FiG. 5.11: Schéma de principe du processus de structuration des JTMs : une couche
isolante épaisse est déposée sur toute la surface de I’échantillon

Les électrodes métalliques de la structure, ie les plots et la piste de platine, sont isolées a I’aide d’un
dépot de SiOsq. La couche isolante, d’une épaisseur approximative de 300nm, est déposée par pulvérisation

cathodique et recouvre toute la surface de ’échantillon, y compris les plots de JTM.
La procédure de dépot est la suivante :
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— dépot de SiOy pendant 24 min (environ 150 nm déposés),
— mise & ’air des échantillons pendant 1’,
— dépot de SiO4 pendant 24 min (environ 150 nm déposés).

[’étape de mise a ’air de la couche isolante au milieu du dépo6t a da étre ajoutée pour obtenir une
couche parfaitement isolante. Elle a été testée électriquement sur des échantillons structurés par les deux
étapes de lithographie et de gravure présentées précédemment. Les résultats sont montrés sur la figure
5.12 : dans la limite de résolution de 'appareil de mesure utilisé, I’isolation électrique est parfaite pour nos
échantillons, aucun courant de fuite n’étant détecté pour des tensions appliquées de 'ordre de quelques
dizaines de volts.

2,0x107
T + 1,0x107 ;
| = AV
<  o00] 1
— 1 ‘
3 -1,0x107+ \
+ .
-2,0x107 +—— . . .
20 -10 0 10 20
U (V)

Fia. 5.12: Test électrique de la couche isolante déposée. L’appareil de mesure est sensible en
courant & partir de 1.1077 A environ. A gauche, une représentation schématique d’un échantillon
structuré. Ce dernier est tout d’abord gravé jusqu’a la couche de platine, hormis au niveau de
8 plots circulaires alignés, d’une hauteur d’une quarantaine de nm et de diameétres allant de
200 a 20um. Puis il est creusé jusqu’au substrat, sauf au niveau d’une bande de largeur 500um
comprenant les 8 plots. L’isolant est ensuite déposé sur toute la surface de I’échantillon, puis des
pistes d’or sont déposées. Les mesures électriques sont effectuées entre ces pistes métalliques.

5.3.4 Owuverture de l’isolant

F1c. 5.13: Schéma de principe du processus de structuration des JTMs :

a) La troisiéme étape de lithographie définil les owvertures au niveau de l'isolant.
b) L’échantillon est gravé au GIR.

¢) La résine restante est enlevée dans un bain d’acétone.

La troisiéme étape permet 'ouverture de la couche isolante SiO5 au niveau des électrodes supérieures
des JTM et au niveau de la piste de platine pour les contacts arriéres. Cette étape est délicate car elle
produit des motifs de petite taille (jusqu’a 10um de diamétre) et nécessite un alignement parfait du
masque (voir figure 5.14) avec un échantillon déja partiellement structuré. Un défaut créé par cette étape
de lithographie & proximité d’un des plots entraine une ouverture supplémentaire non voulue de la couche
isolante, ce qui améne un court circuit de la jonction considérée.

La résine inversible AZ5214 est utilisée. Elle est étalée sur ’échantillon pendant 50”7 & 4000 trs/min,
puis recuite 2’ 4 90°C pour en évaporer le solvant. L’échantillon est exposé aux rayons UV pendant 47
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aprés alignement avec le masque 3, ce qui a pour effet de la fragiliser aux endroits insolés. Un second
recuit de 3’ au-dela de 115°C entraine l'activation d’un agent dans la résine qui reréticule les parties
endommagées par la premiére insolation : ce recuit permet de changer la nature de la résine. Une seconde
insolation UV de 8” est alors effectuée, en l'absence de masque. Les zones reréticulées sont insensibles aux
UV, alors que les zones initialement protégées vont étre affectées et seront dissoutes dans le développeur.

+ +
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Fia. 5.14: a droite une photo de l’échantillon aprés lithographie, a gauche un
schéma du masque associé (masque 3). Le diamétre des ouvertures circulaires
au dessus des plots de JTM va de 10um a 100um.

La couche épaisse de SiOy est alors gravée par gravure ionique réactive au CHFj3. Le SiOq étant
transparent, 'intensité du signal Laser réfléchi par ’échantillon au cours de la gravure est modulé par les
interférences entre la lumiére renvoyée par le haut de la couche de silice et celle renvoyée par la couche
meétallique.

5.3.5 Dépot des pistes métalliques

__Résine AZ5214

F1a. 5.15: Schéma de principe du processus de structuration des JTMs :

a) La derniére étape de lithographie définit les emplacements des contacts électriques.

b) Apres dépot d’or et lift-off, les jonctions sont reliées a des pistes métalliques de grande taille qu’il est
possible de contacter avec des microfils.

La derniére étape de lithographie dessine sur I’échantillon les motifs correspondant aux connexions
de pistes métalliques avec les plots de JTMs (voir figure 5.16). Cette étape utilise elle aussi la résine
inversible AZ5214.

Au final, il y a quatre contacts électriques pour chaque jonction : deux au niveau de I’électrode
supérieure, et deux contacts arriére au niveau de la couche tampon de platine. Ainsi, les mesures élec-
triques pourront étre réalisées par des mesures quatre pointes (deux contacts pour la tension, deux pour
lintensité).

Les pistes métalliques sont créées en déposant successivement sur tout I’échantillon une couche d’ac-
crochage de titane (~5nm) puis une couche d’or (~100nm). La résine est ensuite dissoute dans un bain
d’acétone, ce qui a pour effet de ne laisser de contacts d’or qu’au niveau des ouvertures définies par la
lithographie (procédeé de lift-off ).
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Fi1G. 5.16: a4 gauche une photo de [’échantillon aprés lithographie, & droite un
schéma du masque associé (masque 4).

5.4 Controle des propriétés magnétiques d’un échantillon gravé

La conservation des propriétés magnétiques de nos échantillons & 1’issue du processus de lithographie
est un prérequis pour la réalisation de mesures de transport significatives.

On pourrait en effet envisager que le processus de lithographie endommage nos échantillons, ou qu’il
apparaisse un couplage entre électrodes & partir du bord des plots, du fait du champ de fuite rayonné
par une électrode sur l’autre a ce niveau [POR98]. Nous devons donc nous assurer que les propriétés
magnétiques étudiées au niveau de ’échantillon massif (découplage des électrodes, bonne anisotropie
perpendiculaire) sont bien retrouvées localement.

Du fait de la structuration du systéme (gravure de ’échantillon en quelques rares plots de diamétres
allant de 20 & 200 pm), seules des mesures « locales », sur un plot unique, sont possibles, comme par
exemple des mesures d’effet Kerr ou de microscopie & champ proche MFM.

5.4.1 Caractérisation des jonctions structurées par effet Kerr polaire

La figure 5.17 a) donne le cycle d’aimantation d’un échantillon JTM avant et aprés structuration
par lithographie et gravure. Dans ce dernier cas, la mesure a été réalisée en ajustant le faisceau laser
sur le plot & mesurer & l'aide d’un cache mécanique muni d’un trou de diamétre 500um environ. Ceci
permet d’éviter ’obtention de signal parasite qui proviendrait de plots voisins. Notons que le rapport des
amplitudes des sauts d’aimantation des deux électrodes différe suivant la jonction présentée (voir figure
c)) : cet effet peut étre attribué a des différences de réglages expérimentaux! du banc de mesure optique.

Dans ’ensemble, les propriétés magnétiques de ’échantillon pleine-plagque sont conservées : la JTM
a toujours des électrodes ayant des champs coercitifs bien séparés et la rémanence de 1’échantillon est
totale, ce qui indique que I’anisotropie perpendiculaire est toujours trés forte. Ainsi, la figure b) prouve
qu’il est toujours possible de stabiliser n’importe quel état de renversement partiel de ’aimantation.

Cependant, nous pouvons noter une augmentation du champ coercitif de la couche douce (voir la
table 5.1). Nous avons vu dans le paragraphe 4.2.2 que le mécanisme de renversement de 1’électrode
douce était lié & une propagation a partir d’un unique site de nucléation : le renversement d’aimantation
de tout ’échantillon est ainsi gouverné par un champ de nucléation « minimum », associé & un site ou
la nucléation est la plus facile, et non pas par un champ de nucléation « moyen ». Dans le cas d’un
échantillon structuré, il n’est donc pas déraisonnable de supposer que la premiére nucléation au sein de
I’électrode douce a lieu pour un champ appliqué plus important que dans le cas de I’échantillon massif, et
qu’elle a lieu statistiquement pour ce « champ moyen ». La figure c) montre les cycles d’aimantation de
trois jonctions structurées & partir d’'un méme échantillon : notons la similarité des champs de décrochage
des couches douces des plots mesurés.

En revanche, le renversement d’aimantation de la couche ferromagnétque dure reste inchanggé, ce
que nous pouvons l& encore relier au mécanisme de renversement d’aimantation mis en jeu. Celui-ci est
gouverné par la nucléation de domaines magnétiques en un grand nombre de sites (une trentaine de sites
de nucléation sont dénombrés sur une image de taille (10um*10um), voir paragraphe 4.2.3) et par la
propagation de domaines magnétiques & partir de tous ceux-la. Il est donc raisonnable de penser que le

1Le faisceau laser n’arrive pas parfaitement perpendiculaire a I’échantillon, aussi une fraction de la lumiére incidente
passant par les flancs du plot peut parvenir & 1’électrode inférieure (électrode douce) sans étre atténuée par 1’électrode
supérieure.
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Fic. 5.17: Cycles d’aimantation réalisés par effet Kerr sur un méme échantillon :
a) avant gravure sur l’échantillon « bulk », puis aprés gravure en ajustant le faisceau laser

sur le plot de JTM de diameétre 200um,
b) cycles d’aimantations mineurs réalisés sur le plot de diamétre 200um,

¢) cycles majeurs réalisés sur des plots de différentes tailles

renversement d’aimantation n’est pas affecté au niveau d’un plot de taille supérieure & quelques dizaines

de micromeétres.

toHa pui (en T) | poHepuk (en T) | poHapior (en T) | poHe piot (en T)
SL (FePtanm) 0,141 0,154 0,160 0,173
HL (FePt1omm) 0,219 0,269 0,222 0,269

TAB. 5.1: Champs de renversement associés a chacune des deux électrodes, estimés a partir
de la courbe dM/dH(H) d’un cycle majeur dans le cas d’un échantillon massif et du méme

échantillon structuré en un plot de diameétre 200um.

Ce phénomeéne a donc pour conséquence un rapprochement des champs de retournement des deux
électrodes. Ainsi, sur I’échantillon présenté sur la figure 5.17, si le découplage magnétique entre les deux
électrodes semble net, il n’est toutefois pas certain a premiére vue que le champ de saturation de SL soit
inférieur au champ de décrochage de HL sur tous les plots mesurés : un palier d’aimantation horizontal est
observé entre poHgae,s1, €t poHq 1, sur la jonction de diameétre 40um, mais pas sur les autres jonctions,

de diamétres 100 et 200um.
Soulignons bien qu’il ne s’agit que d’un effet li¢ & la faiblesse de poHg nr sur certains échantillons
et non pas a I'apparition d’un couplage entre les deux électrodes. Ainsi, la figure 5.18 présente le cycle
d’aimantation d’un plot de diamétre 100um réalisé sur un autre échantillon, comportant un champ de
décrochage poHg w1, supérieur a la moyenne : le palier d’aimantation entre les deux sauts d’aimantation

lors du renversement (SLT/HLT)—(SL|/HLT) est présent sans ambiguiteé.
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F1a. 5.18: Cycle d’aimantation (effet Kerr polaire) réalisé sur un plot de JTM de diamétre 100um.

L’échantillon est saturé (SLT/HLT) puis un cycle mineur est réalisé entre +0,43 et -0,43T (limite
de champ applicable sur le banc de mesure par effet Kerr).

Angle Kerr (mV)

5.4.2 Caractérisation des jonctions structurées par imagerie magnétique MFM

La figure 5.19 présente 'image par microscopie & force magnétique d’un plot JTM (de diamétre
environ 20 micromeétres) obtenu a ’issue du processus de lithographie et gravure d’un échantillon.

Au niveau d’un plot désaimanté, les domaines magnétiques imagés sont semblables & ce qui est observé
dans le cas d’un échantillon massif. Une seule configuration de domaines est observée, les domaines ma-
gnétiques de ’électrode dure étant répliqués dans la couche douce. Ces domaines sont de période 400nm
environ. Ils sont entrelacés, ce qui est le signe d’une forte anisotropie perpendiculaire : dans le cas d’une
faible anisotropie, la forte composante planaire de 'aimantation conduit plus facilement & des domaines
en forme de rubans paralléles. Notons qu’il n’y a pas de changement dans 'agencement des domaines au
niveau des bords du plot (les effets de pointe étant mis & part), ce qui signifie que la gravure est réalisée
sans introduction de défauts significatifs.

Pour une jonction imagée dans un état saturé, ’absence de défauts de saturation, en particulier sur
les bords du plot, est confirmée par ’absence de contraste d’intensité magnétique.
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FiG. 5.19: Images obtenues par microscopie a Force Magnétique de plots de JTM de diamétre
18 pwm, dans un état désaimanté (image a)) et dans un état saturé (image b)). Les défauts
sombres observés sur l'image b) a coté du plot sont des défauts de structure, que I’on retrouve

sur ’image topographique.
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5.5 Contactage des échantillons et mesures de transport

5.5.1 Contactage des jonctions par microsoudure

Aprés cette série d’étapes de lithographie, les échantillons sont struc-
turés en plots de diamétre nominal allant de 10 & 200 pm, isolés les
uns des autres. Chaque jonction se retrouve au centre d’un croisement
de pistes électriques, constitué d’une piste d’or et de la piste de pla-
tine commune & tous les plots. Cette géométrie permet d’effectuer des
mesures électriques quatre pointes (voir schéma ci-contre), et par 1a de
s’affranchir de la résistance des fils électriques reliant ’appareil de me-
sure & ’échantillon.

Les échantillons sont collés sur des plaquettes de Circuit Imprimé (CI) comportant plusieurs lignes de
cuivre séparées les unes des autres. Les pistes d’or des échantillons sont alors reliées aux pistes de cuivre
de la plaquette CI par des microfils. La microsoudure se fait en faisant fondre un fil d’aluminium de taille
micrométrique par des ultra-sons. Le fil est d’abord soudé & la piste d’or puis il est amené jusqu’a la piste
de cuivre ot la seconde microsoudure coupe le fil. Cette étape étant susceptible d’apporter des charges
électriques et de claquer les jonctions tunnel, nous employons une microsoudeuse reliée électriquement &
la masse.

5.5.2 Mesures Courant-Tension

A Tissue de ce processus, les différentes jonctions d’un échantillon sont testées électriquement par des
mesures courant-tension I(V). Celles-ci consistent & poser deux pointes conductrices, & I’aide d’une loupe
binoculaire, au niveau de la piste d’or (contact « avant ») et au niveau de la piste de platine (contact
« arriére ») puis & mesurer le courant injecté en fonction de la tension appliquée. A lissue des différentes
étapes de lithographie, chaque échantillon devrait comporter huit jonctions tunnel. En pratique, nous
avons un certain taux de pertes correspondant & des jonctions non-ouvertes ou court-circuitées.

Dans le premier cas, il s’agit d’échantillons ayant connu un défaut d’exposition ou un sous-développement,
lors de Pouverture de la couche isolante (la troisiéme étape de lithographie, voir paragraphe 5.3.4). Si
cette derniére n’est pas percée au niveau du plot, il n’est pas possible d’injecter un courant électrique.

Dans le deuxiéme cas, les jonctions sont ohmiques (la caractéristique I(V) est linéaire) et de trés
faible résistance : la résistance mesurée est de l'ordre de la quinzaine de ohms (ce qui correspond a la
résistance de la piste de platine) contre quelques k2 dans un cas normal. Deux points peuvent expliquer
ce phénoméne :

— la barriére isolante MgO peut « claquer » suite & un apport de charges électriques.

— un défaut introduit au cours du processus de lithographie peut conduire & la présence d’un contact

direct entre les pistes d’or et de platine, entrainant un court-circuit du plot de jonction tunnel.

La figure ci-contre montre ainsi la conséquence sur le
processus de lithographie d’'un mauvais nettoyage du
masque dédié & I'étape d’ouverture de l'isolant. Les im-
puretés laissées sur le masque vont bloquer la lumiére
lors de I’insolation, et des ouvertures indésirables sont
alors introduites au niveau de la couche de résine. Si
I'une d’entre elles est située sur la zone ou la piste d’or
est déposée, elle est alors & 'origine d’un court-circuit
= VI ' : entre les pistes d’or et de platine. Au vu des différences

] ‘ de résistance entre une jonction court-circuitée et une
Fic. 5.20: Conséquence d’un mauvais net- jonction non court-circuitée, le canal de conduction pa-
toyage d’un masque : des trous non voulus ap-  rasite qui est alors créé¢ va rendre impossible la détection
paraissent lors de lowverture de 1’isolant. d’effets magnétorésisitifs.

©
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100.0 nm

Un autre exemple de court-circuitage est présenté
sur la figure 5.21, ot un plot de JTM est imagé par
AFM a l'issue de la premiére étape du processus de
lithographie : le centre du disque de résine corres-
pondant aux plots les plus petit est insolé, du fait
d’une non-planéité d’un de nos masques semble-t-il
(aucun défaut n’a pu étre repéré au niveau des motifs
du masque de lithographie). Lors de ’étape du dépot
des contacts électriques (paragraphe 5.3.5), ce trou
va entrainer ’apparition d’un court-circuit entre la TS T S
piste de platine et la piste d’or.

50.0 nm

Fia. 5.21: image AFM (10pm*10um) d’un plot
JTM défectueux (diameétre du trou ~2um,).

La figure 5.22 présente la caractéristique I(V) d’un plot de jonction tunnel de diamétre 40um d’un
échantillon FePt(10nm)/MgO(2nm)/FePt(5nm) /Pt et la courbe dérivée associée.

-4
1,5x107 £epy/Mgo / Fept 2) b)
1,010 Sweo =21 ]
@ 40 pm
5,0x10°1 =
< 00 2
—_ © |
-5,0x10° (B’
-1,0x10"1 1
4 —ul"
-1,5x10 1 i i . . i .
02 -01 00 01 02 -0,2 0,0 0,2
U (V) U(V)

Fia. 5.22: Courbe I(V) & 300K en configuration paralléle d’une  jonction
FePt/MgO(2nm)/FePt (a)) et sa courbe dérivée (b)).

Nous retrouvons parfaitement ’allure générale d’une courbe de transport tunnel telle que décrite par
Simmons (voir paragraphe 2.1) : Pour des tensions appliquées |U| comprises entre 0 et 100mV, le courant
injecté varie ici linéairement avec U (la courbe dérivée présente alors un caractére constant). Puis, a
mesure que la tension augmente, la relation courant-tension devient parabolique. Au niveau de la zone
linéaire, la résistance de la JTM est alors qualifiée de résistance zéro-bias. C’est une donnée communément
utilisée dans la littérature pour quantifier la résistance d’une JTM. La résistance zéro-bias mesurée sur
la jonction présentée sur la figure 5.22 est ainsi R=2,2k(). La valeur mesurée dépend bien entendu de
la température & laquelle est réalisée la mesure, des phénomeénes de transport thermiquement activés
réduisant la résistance de la jonction & mesure que la température du systéme augmente.

Signalons le caractére non-symeétrique de la courbe I(V) présentée, plus visible sur la figure b) : le
comportement de la jonction différe légérement suivant le signe de la tension appliquée, ie suivant le
sens d’injection des électrons. Ceci traduit une dissimilarité des deux interfaces FePt/MgO et MgO /FePt
mises en jeu.

En reprenant I’équation 2.2, il est possible d’ajuster la hauteur moyenne de la barriére tunnel et
son épaisseur expérimentale & la formule théorique de Simmons. L’application de cette formule a la
caractéristique I(V) présentée sur la figure 5.22 nous permet d’obtenir une épaisseur de barriére d=1,9nm
(pour une épaisseur nominale déposée de 2nm) et une hauteur moyenne ¢=1,1eV.

L’épaisseur d mesurée est toujours inférieure & I’épaisseur nominale de la couche isolante déposée en
raison d’une rugosité inévitable de la couche mince. En pratique, par épitaxie par jets moléculaires, il
n’est pas possible de controéler I’épaisseur d’une couche mince & la couche atomique preés sur des distances
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de plusieurs dizaines de micrométres®. Le courant s’engouffre alors de facon préférentielle au niveau des
points de plus faible épaisseur. Notons cependant ici une bonne correspondance entre I’épaisseur mesurée
et I’épaisseur nominale, ce qui indique une bonne planéité de la barriére tunnel de MgO3.

La hauteur de barriére théorique d’une couche tunnel parfaite devrait étre égale a la moitié de la
largeur de bande interdite du matériau (la largeur de bande interdite du MgO est de 7,8eV [WHI73]).
Cependant, toutes les valeurs de hauteur de barriére MgO relevées dans la littérature sont bien en dessous
de cette valeur théorique (0,9¢V pour Mitani et al. [MIT03], 1,1 & 1,7eV pour Parkin et al. [PAR04], 0,40 eV
pour Yuasa et al. [YUAO4b]). Parkin et al ont expliqué cette différence en invoquant la présence d’états
localisés dans la barriére tunnel. Signalons de plus que dans notre cas, la mesure électrique a été réalisée
A température ambiante ; aussi le résultat que nous avons obtenu doit prendre en compte la présence de
phénoménes thermiquement activés : une utilisation satisfaisante du modéle de Simmons exigerait une
mesure expérimentale & température quasi-nulle.

Cette formule est trés utilisée dans la littérature pour caractériser électriquement des barriéres tunnel,
mais il faut cependant garder & 'esprit que la formule de Simmons est basée sur le modéle des électrons
libres et ne prend donc absolument pas en compte la structure de bande du systéme, c’est & dire la fait
que des électrons de différentes symétries participent au courant tunnel, en fonction de la configuration
magnétique du systéme : il faudrait donc en fait considérer le transport de chaque bande d’électrons sé-
parément pour avoir une meilleure description du systéme, deux états électroniques différents ne voyant
pas la méme barriére de potentiel.

Sur la figure suivante, les courbes I(V) de jonctions de différentes tailles sont tracées sur un méme
graphe. La résistance R (résistance zéro-bias) d’une jonction tunnel doit varier linéairement avec I'inverse
de sa surface (1/A). Le produit (RA) ne dépend donc pas de la surface de la jonction mesurée. C’est
la grandeur utilisée pour caractériser la résistance d’une jonction tunnel magnétique. La courbe R(A)
d’une jonction tunnel magnétique comportant une barriére tunnel MgO d’épaisseur 3nm est donnée en
figure 5.23. Elle ne passe pas par lorigine, ce qui peut étre interprété comme l'indication d’une certaine
fluctuation des propriétés de la barriére tunnel (épaisseur, hauteur) sur la longueur d’un échantillon (4mm
environ entre le premier et le dernier plot). La légére différence d’allure des caractéristiques I(V) des trois
jonctions de méme diameétre (40pm) renforce cette hypothése.

Le produit moyen (RA) mesuré - RA=16,7MQum? - peut sembler trés élevé, mais il est & mettre
en paralléle avec la forte épaisseur de la barriére tunnel de I’échantillon mesuré : Yuasa et al. [YUAO04b]
ont ainsi mesuré un produit (RA) de l'ordre de 2MQum? sur une jonction Fe/MgO(3nm)/Fe, le produit
(RA) augmentant exponentiellement avec I’épaisseur de barriére tunnel déposée. Pour des applications
industrielles, des structures de trés faible (RA) sont recherchées afin d’avoir un coit en énergie le plus faible
possible. Parmi les meilleurs résultats publiés, nous pouvons citer I'article de Tsunekawa et al. [TSU05] qui
rapportent un produit (RA) de seulement 2,4Qum? mesuré sur une structure CoFeB/MgO(001)/CoFeB.

2,0x10°1 FePt/MgO/ FePt 60000 .
g0 = 3nm eMgo=3nm
1,0x10°4 —
= s um & 400001
- 0.0 § RA - 16,7Mohms.um®
1.0x10°1 " 20000
2,0x10°{% 1K
— L /2200 pm — 0,0  1,0x10° 2,0x10° 3,0x10° 4,0x10°
-0,3 -0,2 -0,1 0,0 0,1 0,2 0,3 1/A (“mz)

U(v)

F1G. 5.23: Courbes I(V) a 300K en configuration parallele de jonctions tunnel de différentes tailles ap-
partenant a un méme échantillon.

2Notons que par pulvérisation cathodique, le controle de I’épaisseur déposée est meilleur, ce qui permet une bonne
homogénéité des propriétés électriques des JTM sur un échantillon.

3Précisons que nous réalisons les « fit » des courbes courant-tension avec trois paramétres : la largeur de barriére, sa
hauteur et la surface de la jonction. Le dernier parametre est fixé, les deux premiers sont « libres ».
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5.5.3 Mesures de magnéto-transport

A Theure ot j’écris ce manuscrit, cette partie est malheureusement toujours « en attente », ie en attente
d’un résultat qui soit pertinent. En effet, jusqu’a présent, il nous a été possible de réaliser des mesures
courant-tension sur nos échantillons & ’aide de mesures deux-pointes, comme décrit dans le paragraphe
précédent. Les résultats que nous avons pu en tirer sont prometteurs, dans le sens ot les caractéristiques
I(V) présentées ont une allure fortement non-linéaire indiquant un mécanisme de transport par effet
tunnel. En revanche, lorsqu’il s’est agi de monter les échantillons sur le nouveau banc de mesure de
magnétotransport installé au laboratoire, nous avons « claqué » la quasi-totalité des JTM lors de I’étape
du montage. Ce claquage se traduit par une chute de la résistance de la jonction - de quelques k2 ou
quelques 10k suivant I’épaisseur de la barriére tunnel MgO & une quinzaine de 2 - et par 'obtention d’une
caractéristique I(V) parfaitement linéaire. Les raisons de ce claquage systématique ne sont pas encore bien
comprises, mais en conséquence, les mesures de magnétotransport présentées dans ce manuscrit sont trés
décevantes.

La seule mesure pertinente qu’il soit possible de présenter dans ce mémoire est donnée sur la figure
5.24 a). Elle concerne une jonction FePt(10nm)/MgO(2nm)/FePt(5nm) de faible résistance, a savoir de
résistance R~552, & comparer avec une résistance R=6,8k2 obtenue lors d’un test électrique antérieur
sur une jonction voisine (voir figure 5.24 b)), mais aussi & mettre en regard avec la résistance R~15Q
mesurée habituellement sur une jonction claquée : la jonction mesurée est court-circuitée, aussi le passage
du courant par effet tunnel n’est pas le mécanisme de transport dominant, un peu moins de 1% du courant
utilisant ce mode de transport.

L’amplitude de la magnétorésistance est donnée par le rapport TMR=(Rap — Rp)/Rp ott Rap
(respectivement Rp) est la résistance de la structure prise dans une configuration magnétique antiparalléle
(respectivement paralléle). Ainsi, l'effet manétorésistif mesuré sur la jonction présentée sur la figure 5.24
a) est de 0,4% environ : il est trés faible mais reste toutefois mesurable. Notons que nous retrouvons ’effet
décrit au paragraphe 5.4.1 en comparant les champs de renversements observés sur ’échantillon pleine
plaque et sur la courbe R(H) : le renversement d’aimantation de 1’électrode douce est plus tardif sur un
échantillon structuré.

a)
55.4 **
b)

S 5521 |
o

) €ygo=2nm -

** @40um f -1.0x10° | 1

TMR=0,4% .
55.0 : : . : , : -2.0x10° | |
-1.0 -0.5 0.0 0.5 1.0 03 = 55 K o

FiG. 5.24: Magnétorésistance R(H) a 250K pour U=+1mV d’une JTM de diamétre J0um court-circuitée
(& gauche), avec le cycle d’aimantation de ’échantillon pleine plaque (aw centre). Caractéristique I(V)
(& 800K) d’une JTM de méme diamétre du méme échantillon (a droite).
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Gréace a la propriété de rémanence totale des
JTM FePt/MgO/FePt, nous avons également
pu évaluer la magnétorésistance des échan-
tillons & partir de caractéristiques I(V) lors
des tests électriques des échantillons. La figure
5.25 donne ainsi les courbes I(V) de deux jonc-
tions FePt(10nm) /MgO(3nm) /FePt(5nm)
mesurées 4 300K dans des configurations
d’aimantation paralléle (P) et antiparalléle
(AP).

Pour ce faire, nous avons déterminé par ré-
gression linéaire entre -0,08 et 0,08V la ré-
sistance zéro-bias de la jonction mesurée dans
une configuration donnée : nous avons pu ainsi
évaluer une amplitude de TMR de l'ordre de
17% pour la jonction de diamétre 20pum et de
39% pour la jonction de diamétre 40pm.

Configuration P

— — -configuration AP

FePt / MgO / FePt

eMgo=3nm

0,50 -025 0,00 025 050
U (V)

F1G. 5.25: Courbes I(V) a 300K de deuz jonctions tun-
nel amenées dans une configuration d’aimantation pa-
ralléle P ou antiparalléle AP.

Soulignons que ces mesures ne peuvent donner qu’une évaluation trés grossiére d’un effet magnéto-
résistif. Les échantillons sont en effet mesurés dans un état magnétique rémanent, sous champ appliqué
nul, ce qui implique qu’ils sont déconnectés entre chaque mesure.

5.6 Conclusion globale sur les mesures de transport

Malgré un temps de travail important consacré & la structuration des échantillons, les mesures de
transport réalisées restent décevantes car inachevées du fait de l’absence de mesure R(H) qui soit propre.
Nous avons pu remonter & une amplitude de magnétorésistance en utilisant une jonction court-circuitée,
ou a l'aide de caractéristiques I(V), mais ces résultats ne sont pas trés satisfaisants.

Lorsqu’il sera possible d’obtenir des mesures R(H) propres, notons qu’il serait intéressant de relier
les mesures de transport & I’étude réalisée en couplage, c’est & dire de pouvoir traduire en mesure de
résistance le couplage ou découplage entre les deux électrodes ferromagnétiques.
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Troisiéme partie

Hétérostructure pour I'injection d’un
courant polarisé perpendiculairement
dans les semiconducteurs III-V
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Chapitre 6

Le transport polarisé en spin dans les
Semiconducteurs

e principal enjeu de I’électronique de spin, ou spintronique, est la mise au point de dispositifs & base

de semiconducteurs dont le fonctionnement reposerait sur le transport d’un courant polarisé en spin :

dans cette optique, le spin des électrons constitue un nouveau degré de liberté. Nous étudierons dans ce

chapitre les conditions nécessaires a ’obtention et la détection d’un courant polarisé en spin au sein d’un
semiconducteur.

6.1 L’électronique de spin a base de semiconducteurs

Lorsqu'un courant d’électrons polarisés en spin est injecté depuis un matériau ferromagnétique! vers
un matériau non-magnétique, e ayant a ’état d’équilibre une méme densité d’états de porteurs polarisés
spinT et spin | au niveau de Fermi, le retour & I’équilibre se fait par un renversement du spin de certains
porteurs afin d’égaliser les populations d’électrons spinT et spin].

Ce processus de renversement du spin (spin-flip) est associé & un temps caractéristique 754 qui cor-
respond & une longueur de cohérence Lgy=+/D.7s¢ (D constante de diffusion) sur laquelle le courant
injecté va conserver sa polarisation en spin. En pratique, la longueur de cohérence en spin dans beaucoup
de semiconducteurs dépasse largement les dimensions des composants concus pour la microélectronique.
Ainsi, dans le cas de GaAs, des longueurs Ly >100pum ont été mesurées & froid [KIK99].

Le premier dispositif semiconducteur dont le fonctionnement repose sur le spin des électrons a été
imaginé en 1990 par Datta et Das [DAT90]. Il consiste en deux contacts ferromagnétiques de fer séparés
par un matériau semiconducteur d’une distance d< L,y (voir figure 6.1). Les contacts ferromagnétiques
agissent par analogie avec un systéme optique polariseur/analyseur : en I'absence de tension de grille,
le courant, électrique polarisé par la premiére électrode est injecté dans le semiconducteur. Il est alors
accepté (respectivement rejeté) par la seconde électrode lorsque le systéme est aimanté en configuration
paralléle (respectivement antiparalléle). L’application d’une tension au niveau de la grille entraine une
précession du spin des électrons par effet Rashba? : le courant collecté par le drain peut alors étre modulé
en fonction de la tension de grille appliquée.

Le principe de fonctionnement du transistor dit de Datta et Das repose donc sur deux principes :
I'injection/collection d’un courant polarisé en spin au niveau d’une interface entre un matériau ferro-
magnétique et un semiconducteur d’une part, et la possibilité d’avoir un transport de spin dans un
semiconducteur classique®, ie de conserver une population de porteurs polarisés en spin sur des distances
convenables. A ’heure actuelle, personne n’a encore réussi 4 mettre au point un prototype fonctionnel de
ce transistor, notamment du fait de la difficulté de créer une source de courant polarisé.

IMeétal ferromagnétique ou semiconducteur magnétique dilueé.

2Cet effet consiste en une séparation des niveaux énergétiques spin et spin| par couplage spin-orbite, sous ’effet du
champ électrique appliqué.

3Par opposition aux semiconducteurs magnétiques dilués qui eux possédent une asymétrie de polarisation de spin
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grille

source r— | drain

Source Semiconducteur Drain

Fiac. 6.1: Transistor & spin proposé par Datta et Das en 1990 [DATI0]. Les
électrodes et le semiconducteur sont modélisés swivant le modéle des bandes
paraboliques (le niveaw de Fermi étant placé au milieu de la bande interdite du
semiconducteur).

6.2 Injection de porteurs polarisés en spin dans un semiconduc-
teur

6.2.1 Généralités

Suite a l’article de Datta et Das, de nombreux groupes se sont penchés sur la réalisation de 'injection

d’un courant polarisé en spin au sein d’un semiconducteur. Différentes approches ont été envisagées :

— une injection optique des spins. Ainsi, Kikkawa et Awschalom ont publié une étude sur la relaxation
de spin dans du GaAs [KIK99], ot la population d’électrons polarisés en spin est créée par l’envoi
d’une lumiére polarisée circulairement sur le substrat de GaAs. Suivant les régles de sélection (voir
paragraphe 6.3.1), les photons vont transmettre leur moment angulaire aux électrons excités.

— une injection électrique des spins & partir d’'un semiconducteur magnétique dilué (DMS - Diluted
Magnetic Semiconductor), matériau présentant des propriétés électriques voisines d’un semiconduc-
teur conventionnel. Nous pouvons citer les travaux de Fiederling [FIE99] & ce propos. Fiederling
et al. ont ainsi rapporté un résultat d’efficacité d’injection de 'ordre de 90%. Cependant, leur ex-
périence a été réalisée & une température inférieure a 5K : la température de Curie généralement
faible, ie inférieure a la température ambiante, des semiconducteurs magnétiques est un facteur
rédhibitoire en vue d’applications industrielles. Actuellement, un gros effort de recherche est porté
sur la mise au point de semiconducteurs magnétiques dilués présentant une température de Curie
supérieure a la température ambiante.

— une injection électrique des spins a partir d’'un métal ferromagnétique. C’est une voie trés explorée,
les métaux ferromagnétiques usuels présentant des propriétés magnétiques - une asymétrie en spin -
jusqu’a des températures supérieures de quelques centaines de degrés & la température ambiante.

C’est cette derniére approche que nous avons choisi d’étudier dans ce travail. La suite de cette section

va porter sur les difficultés liées & une injection électrique depuis un matériau métallique ferromagnétique
vers un semiconducteur et sur les solutions développées pour y remédier.

6.2.2 Injection directe a partir d’une électrode métallique ferromagnétique
Position du probléme

Pour que l'on puisse envisager un développement industriel de dispositifs semiconducteurs pour 1’élec-
tronique de spin, comme un transistor « de Datta et Das », il est nécessaire que ceux-ci puissent fonction-
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ner & température ambiante, e que ’on puisse conserver une bonne efficacité d’injection de spins dans
le semiconducteur & température ambiante.

A Theure actuelle, cette contrainte impose
I'utilisation d’un métal ferromagnétique comme AE
injecteur. Ces matériaux possédent une forte
différence de conductivité entre les canaux de
conduction spinT et spin|. Il en résulte une
polarisation en spin des électrons de conduction
(voir figure 6.2 et chapitre 2.2.1) : un courant
injecté depuis la couche ferromagnétique devrait
étre fortement polarisé, suivant 'aimantation de
celle ci.

Cependant, les premiéres expériences d’injection
depuis un métal ferromagnétique vers un semi-
conducteur n’ont pas été concluantes. Hammar et
al. [HAM99] ou Lee et al. [LEE99] ont ainsi réussi
& injecter directement un courant polarisé en spin

dans une structure semiconductrice III-V & partir F1G. 6.2: Les densités d’états nl (E) et n| (E) de la
d’une électrode de permalloy, mais les effets me- bande de conduction d’un métal ferromagnétique
surés étaient inférieurs & 1% ; de plus ces résultats aimanté sont schématisées par des paraboles dé-
sont controversés, les effets observés pouvant pro- calées en énergie par l’échange.

venir d’artefacts.

L’injection directe de porteurs polarisés en spin d’'un métal ferromagnétique (FM) vers un semicon-
ducteur (SC) se heurte & deux problémes. Le premier réside dans la difficulté pratique a élaborer une
structure hybride métal/semiconducteur, du fait de la réactivité chimique des espéces (diffusion du métal
dans le semiconducteur. . .). Le deuxiéme probléme est beaucoup plus fondamental : du fait de la trés forte
différence de conductivité entre le ferromagnétique et le semiconducteur, I'injection de porteurs polarisés
en spin d’un métal ferromagnétique vers un semiconducteur au travers d’un contact ohmique se heurte
4 une dépolarisation en spin du courant électrique a l'interface entre les deux matériaux, coté métal. Ce
phénomeéne a été démontré théoriquement par Schmidt et al. [SCHOO].

Echec de I'injection directe depuis un métal vers un semiconducteur

Considérons un courant j se propageant de fagon
unidirectionnelle au travers d’un systéme composé de
deux contacts ferromagnétiques (FM;, i=1,2) enserrant
une piste semiconductrice de longueur xg, de surface
unitaire et de conductivité ogc (voir figure ci-contre).
Les contacts ainsi schématisés reprennent l’idée du
transistor de Datta et Das [DAT90]. FM; SC FMy=FM1

Revi=Revz=Reu

Les deux matériaux ferromagnétiques sont identiques
(FM;=FMs), de polarisation en spin 3, de conductivité
orMm et de résistance Rpy. Au sein du semiconducteur,
le courant est porté par des électrons spinT et spin| a Rge=—
parts égales (Rsc,1=Rsc,|=2Rsc, ot Rgc=x¢/0gc est
la résistance globale du semiconducteur).

Considérons que la longueur de cohérence en spin du semiconducteur Lgc est plus grande que la
taille du dispositif modélisé. Nous considérons de plus que le matériau ferromagnétique est suffisament
mince pour négliger tout phénomeéne de perte de cohérence en spin. Nous pouvons alors écrire qu’il
y a deux canaux de conduction indépendants : un canal de spin] et un de spin|. D’un point de vue
« macroscopique ¥, la figure 6.3 représente un schéma électrique équivalent du systéme simple ferroma-
gnétique/semiconducteur. On considére qu’un porteur de charge polarisé en spin dans un semiconducteur
conserve son spin au sein de celui-ci.

131



Chapitre 6

Rput Rge? F1a. 6.3: Modéle de résistances (modéle a deux ca-
L 1 nauz de courants) pour une interface métal ferroma-
R gnétique/semiconducteur.

vl

- Rscl

La résistance de chacun des canaux de conduction en spin du SC s’écrit : Rsc,1 = Rsc,] = 2 Rsc,
ol Rgc est la résistance totale du matériau semiconducteur. En raison de la différence de densité d’états
entre les porteurs spin{ et spin| prés du niveau de Fermi, la conductivité du matériau ferromagnétique
va dépendre fortement du spin des porteurs considérés :

1+

ol o est la conductivité totale du matériau ferromagnétique. Le signe + (respectivement -) correspond
aux porteurs spinT (respectivement spin|). Les canaux de spin étant indépendants dans le matériau
ferromagnétique, leurs résistances respectives s’écrivent :

2.Rrm 2.Rrm
t Rpvm| =
1+p O MITTg

Notons Pgc le taux de polarisation du courant électrique injecté dans le semiconducteur. j; et j|
correspondent aux courants d’électrons de spin respectivement majoritaire et minoritaire.

Rrmp = ou Rpy est la résistance totale du matériau ferromagnétique.

. . R R
Pep = I _ (Rem| + Rscy) — (Remp + Rscr) 18 ~ 148
Jr+d (Remy + Rscy) + (Remp + Rscr)  2.Rsc + {55 + {24

_ B.Rem
Ry + Rse.(1 - 62)
Nous reviendrons sur cette formule 6.1 un peu plus tard. Elle décrit le comportement du systéme &
I’aide d’un modéle macroscopique simple. Considérons maintenant ce qui se passe & plus petite échelle :
d’un point de vue « microscopique », la perte de cohérence du spin aux interfaces FM/SC peut étre
expliquée en écrivant les potentiels électrochimique 1 et ) des électrons spinf et spin]| respectivement,
dans chacune des régions de l'espace. Ils sont régis par les deux équations suivantes [SON87] :

Pgsc

(6.1)

ox o1,1 '
o=y DOy —py) (63)

Tsf Ox?

L’équation (6.2) correspond a la loi d’Ohm, (6.3) est I’équation de diffusion du spin. En supposant
que les contacts FM/SC sont parfaits (sans résistance d’interface), il y a continuité de js, ji, #, 4] aux
interfaces. On peut démontrer [SCHOO] que la polarisation du courant dans le semiconducteur a pour
expression :

J1=3J1 _ 4Rrum 2

Psc = =—= :
Jr+J1 Rsc 28EM 41 — 32

(6.4)

Les deux équations 6.1 et 6.4 aménent aux mémes conclusions : deux cas peuvent étre distingués,
suivant la valeur de [ :

- B < 1. Clest le cas de tous les métaux ferromagnétiques connus. Typiquement, en prenant 3=0,5,

opm=10%05c, Xo=1pum et Lrpy—=50nm, la polarisation du courant injecté est de I'ordre de 7.107%%. L’in-
jection de spin d’un métal ferromagnétique vers un semiconducteur est alors un échec.
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- 8 = 1 ou du moins en est trés proche : Dans ce cas Pgc = § =1. En utilisant une électrode injectrice
ayant une polarisation en spin voisine de 100%, 'injection directe dans un semiconducteur ne pose plus
de probléme.

Un gros effort de recherche porte actuellement sur la mise au point d’injecteurs 100% polarisés en
spin & température ambiante. De Groot et son équipe [GRO83] ont ainsi formulé le concept des demi-
métaux ferromagnétiques en réalisant des calculs de bande sur NiMnSb. Il s’agit d’'un matériau possédant
une bande de spins majoritaires métallique (coupant ’énergie de Fermi) alors que la bande de spins
minoritaires est séparée du niveau de Fermi par une bande interdite : il en résulte que la bande de
conduction d’un tel matériau est totalement polarisée en spin. Cependant, en pratique, aucune expérience
sur un de ces matériaux demi-métalliques n’a permis d’obtenir une polarisation en spin de 100%. De plus,
leur température de Curie est généralement inférieure a la température ambiante : de ces matériaux,
seule la magnétite FesO4 est ferrimagnétique a 'ambiante (température de Néel 858K). Ce qui souléve
la question de 'existence d’un véritable demi-métal & la mise en oeuvre réaliste et celle de ses propriétés
A température ambiante.

Signalons qu’un semiconducteur magnétique soumis & un champ magnétique extérieur constitue un
injecteur 100% polarisé en spin. Une de ses propriétés est en effet une amplification de l’effet Zeeman.
Ce dernier, découvert en 1896, consiste en une faible levée de dégénerescence des niveaux des porteurs
(de Vordre de quelques peV) lorsqu’un matériau est soumis & un champ magnétique. Dans le cas des
semiconducteurs magnétiques, le couplage fort entre les porteurs de charge et les ions Mn?* entraine une
levée de dégénerescence de quelques dizaines de meV (« effet Zeeman géant »). Fiederling et al. [FIE99]
ont ainsi obtenu leur résultat d’injection en s’appuyant sur cette propriété.

6.2.3 Injection au travers d’une résistance d’interface

Solution pour résoudre le probléme de l’injection directe : introduction d’une résistance
d’interface dépendant du spin

Rashba [RAS00] et Fert-Jaffrés [FERO1] se sont penchés sur I’étude du probléme de la dépolari-
sation des porteurs de charge au niveau du franchissement d’une interface ohmique métal ferromagné-
tique/semiconducteur et ont montré que ce probléme pouvait étre contourné en introduisant une résistance
d’interface élevée, et dépendant du spin (ie ayant différentes conductivités o1 et o) pour les porteurs de
charge spinl et spin]| respectivement).

Pour un transport par effet tunnel, une fine barriére
isolante ou une barriére Schotkky peuvent étre intro- Rey Rs Rgc Rs  Rey
duits a linterface FM/SC. Fert et Jaffrés ont repris I I
le modéle utilisé par Schmidt, en insérant des résis-
tances d’interfaces au niveau des contacts FM/SC
(voir figure ci-contre). Par ailleurs, en plus de la po- _

larisation en spin (3 de la seule électrode ferromagné- FM, - FM=FM1
tique, ils ont considéré la polarisation de I’ensemble
métal ferromagnétique / résistance d’interface. L’in-

troduction d’une résistance d’interface en x = 0 en- (‘) )‘( X
traine I’apparition d’une discontinuité des potentiels R o X 0
électrochimiques entre le métal ferromagnétique et le SC” 0ge

matériau non-magnétique :

pry (@ = 07) = pypy (z = 07) = Rpypy-dr)(z = 0)

ot j est la densité de courant traversant la jonction et Rpy()) la résistance dépendant du spin de la bar-
riére interfaciale. En notant 7 la polarisation de I’ensemble métal ferromagnétique / résistance d’interface,
on peut écrire, par analogie avec la résistance d’un canal de spin d’une électrode ferromagnétique :

Rpyy =2Rp(1 — (+)7)

(Rp est la résistance totale de la résistance d’interface). Le calcul de la polarisation en spin du courant
au niveau du semiconducteur ameéne a l'expression suivante [FERO01] :
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Ji1—=Ji _ _BRrm +9RB
J1+J1  Rsc+ Rrpum+ Rp

Psc = (6.5)
(8 est la polarisation en spin des électrodes ferromagnétiques). En prenant un contact direct (ohmique)
entre le métal et le semiconducteur (Rg=0), ’expression précédente devient

g

Pso=— 2
5¢ 14+ Rsc/Rrum

Le résultat de Schmidt est retrouvé : la résistance d’un semiconducteur étant bien supérieure a celle
d’un métal, il devient impossible d’injecter des porteurs polarisés en spin dans le semiconducteur. En
revanche, si on insére une résistance d’interface vérifiant la condition Ry > Rgc, il devient possible
d’obtenir un courant de polarisation en spin Pgc non négligeable. Pour Rg > > Rgc, Pgc atteint sa
valeur maximale Pgc=+. La figure suivante, tiré de 'article de Fert et Jaffrés illustre ce résultat.

0. — T T T
R
= 0. y (1) Co/Cu with r,’=0 i
+ A2y Frse with 1'=0
S (B N3y ¥rsc with r'=r =0.51 o . .
Z : ! Fi1G. 6.4: Polarisation en spin du courant in-
— 0.2} jecté au niveau d’une interface entre un métal
— ferromagnétique et un matériau non magné-
< 0.1} tique (tiré de [FERO1]).
R

0.0l
-0.2 0.0 0,2 0.4 0.6 0.8 1.0
X (um)

— La courbe 1 correspond a l'injection d’un courant polarisé en spin d’un métal ferromagnétique (du
cobalt) vers un métal non-magnétique (du cuivre) : le calcul précédent reste valable tant que 1’on
reste dans le cas d’un transport suivant deux canaux de spin indépendants (7s_cy= lpm). La
résistance des deux matériaux mis en jeu étant du méme ordre de grandeur, l'injection directe ne
pose pas de probléme particulier.

— La courbe 2 correspond & l'injection directe d’un courant du métal ferromagnétique vers le semi-
conducteur. La polarisation en spin du courant dans ce dernier est négligeable

— La courbe 3 correspond a l'injection d’un courant du métal ferromagnétique vers le semiconducteur
au travers d’une jonction tunnel (de résistance Rg= Rgc). Le taux de polarisation théorique obtenu
(ici Pg¢=0,25 a l'interface) ne dépend que des matériaux mis en jeu.

Signalons que Fert et Jaffrés ont poursuivi cette étude en calculant la magnétorésistance de la struc-
ture entiére FM/SC/FM. Dans le cas d’un tel dispositif, oi I'injection et la détection des spins injectés
se fait électriquement, ’obtention d’une magnétorésistance significative impose une condition supplémen-
taire & celle calculée précédemment (Rp > Rgc). Rp doit se situer dans une gamme de résistances telle
que Rgc. x0/Lsc < Rp <Rgc. Lsc/xo. Par exemple, en prenant Lgc=100pm et xo=1pm, la condition
la plus drastique devient Ry < 100.Rsc.

D’aprés ces prédictions, I'injection de spin d’un métal ferromagnétique vers un semiconducteur aboutit
a condition d’insérer un contact Schottky ou une barriére isolante & 'interface entre les deux matériaux,
le transport se faisant par effet tunnel*. Dans les paragraphes suivants, nous allons étudier ces deux
possibilités.

Introduction d’une barriére tunnel

L’insertion d’une couche isolante & U'interface entre le matériau ferromagnétique (FM) et le semicon-
ducteur (SC) présente 'avantage de donner la possibilité de controler les paramétres de la barriére tunnel

4Dans le cas ou le transport est thermiquement activé, il y a dépolarisation en spin & linterface, comme dans le cas d’un
contact ohmique entre les matériaux.
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(sa hauteur, son épaisseur) indépendamment des matériaux FM et SC utilisés. Le principe du transport
tunnel au travers d’une barriére amorphe (AloO3) ou épitaxiée (MgO) a déja été largement traité dans
le chapitre 2, aussi nous ne nous y attarderons pas : les mémes commentaires peuvent étre portés, a
savoir la qualité de l'interface de part et d’autre de la barriére va déterminer la bonne conservation du
spin de I’électron au cours du franchissement par effet tunnel de la couche isolante. De plus, une barriére
épitaxiée va permettre de sélectionner les symétries des électrons participant au transport tunnel : Dans
le cas de GaAs, la bande de conduction met en jeu des électrons de symétrie Al [MAV00].

A propos des expériences portant sur des systémes a barriére amorphe, nous pouvons citer les travaux
de Motsnyi et al. [MOTO03] sur un systéme FeCo/Al;O3/AlGaAs-i/GaAs/AlGaAs-p. Les auteurs ont
obtenu une eflicacité d’injection de 21% & 80K et 16% a température ambiante.

Récemment, Jiang et al. [JIAO5] ont montré que le MgO épitaxié constituait une barriére tunnel
adaptée pour une injection efficace dans GaAs. Sur une structure FeCo/MgO/GaAs(100) comprenant
un puits quantique enterré de GaAs compris entre deux barriére de AlGaAs, les auteurs rapportent une
polarisation en spin du courant injecté de 52% & 100K (32% & 290K). Notons que ce travail fait suite aux
résultats de Parkin sur les JTM CoFe/MgO/CoFe (voir paragraphe 2.3.3) : I'injecteur (FeCo/MgO) est
déposé par pulvérisation cathodique sur la structure semi-conductrice 4 température ambiante, puis un
recuit réalisé a 300°C permet de texturer la barriére tunnel MgO(100).

Introduction d’une barriére Schottky

Du fait d’une grande différence de structure de bandes entre un semiconducteur et un métal, la mise
en contact directe des deux matériaux - conduisant & un alignement des niveaux de Fermi - va résulter en
une déformation des bandes de valence et de conduction du semiconducteur. La figure 6.5 montre ainsi
la structure de bande schématisée d’une interface métal /semiconducteur dopé p ou n.

Fic. 6.5: Injection électrique d’électrons dans un semiconducteur GaAs au tra-
vers d’une barriére Schottky : (tiré de [MOT03])

a) cas d’un semiconducteur GaAs dopé p (injection défavorable),

b) cas d’un semiconducteur dopé n (Note : Uapplication d’une tension n’abaisse
pas la hauteur de barriére).

Ainsi, dans la plupart des cas, dont celui du GaAs et des autres semiconducteurs ITI-V, la résistance
d’interface entre le métal ferromagnétique et le semiconducteur est formée naturellement. La hauteur ¢
de la barriére et sa largeur w vont dépendre des matériaux mis en jeu, plus précisément du travail de
sortie du métal, de Paffinité électronique du semiconducteur et du dopage de ce dernier (voir paragraphe
7.2.2 pour de plus amples détails & ce sujet).

Comme indiqué sur la figure 6.5 a), notons toutefois que la possibilité d’une injection d’un courant
polarisé n’est pas garantie : la mise en contact d’un métal (FM) et d’un semiconducteur (SC) dopé p est
défavorable & une injection de porteurs du FM vers le SC. En effet, 'application d’une tension négative
(abaissant le niveau de Fermi du SC) devrait conduire & la propagation d’un courant de trous du SC
vers le FM (auquel cas il n’y a pas d’injection de spins dans le SC); la hauteur de barriére reste trop
importante pour une injection efficace d’électrons polarisés en spin. Aussi I’emploi d’un semiconducteur
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dopé n est-il nécessaire (figure 6.5 b)) [MOTO03].

Parmi les résultats expérimentaux d’injection au travers d’une barriére Schottky, nous pouvons citer
les travaux de Zhu et al. [ZHUO1], Hanbicki et al. [HANO3] ou Adelmann et al. [ADEO5].

Dés 2001, Zhu et al. ont réussi & démontrer 'efficacité d’une injection électrique sur une structure
Fe/GaAs comportant un puits quantique d’InGaAs. Le passage du courant au travers du contact Schottky
se fait par effet tunnel. Une polarisation en spin du courant injecté de 2% a pu étre mesurée a température
ambiante.

Hanbicki et al. ont fait croitre par épitaxie par jets moléculaire une structure Fe/AlGaAs-n/GaAs/
AlGaAs-p/GaAs-p(001) et rapportent une polarisation en spin de 32% & 4,5K pour un courant injecté
électriquement. La détection de cette polarisation se fait optiquement, au moyen d’un puits quantique de
GaAs compris entre deux barriéres de AlGaAs (voir paragraphe 6.3.1 pour la détection optique de Deffi-
cacité d’injection), la barriére AlGaAs supérieure étant fortement dopée n (~ 10¥%cm=3) afin d’obtenir
une barriére Schottky de faible épaisseur.

Sur une structure similaire Fe/AlGaAs comportant un contact Schottky, Adelman et al. ont réalisé
une étude de la polarisation du courant détecté optiquement par un puits quantique enterré, en fonction
de la température. Différents régimes sont observés suivant la température, attribués aux mécanismes de
relaxation en spin. Les auteurs ont pu mesurer une efficacité d’injection de 32% a 6K et 6% a température
ambiante.

Van’t Erve et al. [VANO4] ont mené une étude comparative de la polarisation du courant injecté &
partir de stuctures Fe/AlGaAs-n/GaAs/AlGaAs-p/GaAs-p(001) et Fe/Al,O3/AlGaAs-n/GaAs/AlGaAs-
p/GaAs-p(001)°. IIs obtiennent une polarisation en spin du courant injecté de 40% dans le cas du contact
tunnel contre 32% dans le cas du contact Schottky, en notant toutefois que dans ce dernier cas, le courant
injecté est beaucoup plus intense a tension égale.

Enfin, pour conclure sur ce point, ajoutons que si la barriére Schottky se forme spontanément, ce qui
est d’un grand intérét pour I’élaboration industrielle de dispositifs, le contact résultant est dissymétrique
en ce qui concerne le transport de courant : une électrode injectrice et une électrode collectrice de courant
auront a priori des comportements différents.

6.3 Détection de la polarisation en spin d’un courant injecté

Toutes les expériences citées dans le paragraphe précédent ont utilisé un moyen optique pour dé-
tecter la polarisation du courant injecté. Il s’agit de mesures d’électroluminescence, se basant sur les
bonnes propriétés optiques d’un semiconducteur I1I-V, au moyen d’une hétérostructure appelée Spin-
LED [JON99] [JON00]. La détection optique permet en effet de n’utiliser qu’une seule interface métal
ferromagnétique/semiconducteur ce qui permet de n’avoir a considérer que l’étape de U'injection dans le
semiconducteur.

6.3.1 Détection optique : emploi de Spin-LEDs
Principe de fonctionnement d’une spin-LED

Le dispositif de mesure de la polarisation du courant injecté utilise une Spin-LED (Spin Light Emitting
Diode), ie un puits quantique enterré dans une structure semi-conductrice III-V (voir figure 6.6). Ce
systéme permet de convertir le moment angulaire des électrons en moment angulaire de la lumiére émise
au moment de la recombinaison des porteurs au sein du puits quantique (voir paragraphe suivant) : la
présence d’un courant polarisé en spin au sein de la Spin-LED va se traduire par I’émission d’une lumiére
polarisée circulairement, le taux de polarisation de cette derniére dépendant du taux de polarisation du
courant injecté. Ainsi, le controle de ’état d’aimantation de I’électrode injectrice permet de controler la
polarisation du courant injecté qui va elle méme déterminer la polarisation de la lumiére émise par la
structure semiconductrice.

Structure de bande d’un semiconducteur III-V « usuel »

De maniére générale, la structure de bande d’un semiconducteur est caractérisée par la présence d’une
bande interdite, ou gap, qui sépare les derniers états (occupés) de la bande de valence des premiers états

5T.a seule différence entre les deux structures consiste dans le type de barriére (Schottky ou tunnel) utilisé & P’interface
FM/SC.
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électrons

Injecteur { Métal ferromagnétique

Barriére isolante

Contact GaAs dopé n

Contact GaAs dopé\p

Puits quantique (InGaAs)

Spin-LED

F1G. 6.6: Hétérostructure Injecteur/Spin-LED (dans
lexemple d’une Spin-LED composée d’un puits quan-
tique de InGaAs et de barriéres de GaAs), dans une
configuration de mesure de efficacité d’injection en
spin par électroluminescence.

(libres) de la bande de conduction. La position en énergie des limites de ces bandes dépend du vecteur
d’onde des électrons (pour la bande de conduction) et des trous (pour la bande de valence) : les bandes
mises en jeu comportent des minima ou des maxima en énergie. Lorsque le minimum de la bande de
conduction et le maximum de la bande de valence correspondent au méme vecteur d’onde, le gap est dit
direct et le semiconducteur posséde de bonnes propriétés optiques : les recombinaisons radiatives sont
prédominantes. Sinon, il est indirect et les recombinaisons sont majoritairement non radiatives (émission
de phonons).

Les semiconducteurs dit III-V sont des matériaux dont la matrice est constituée d’un élément de la V¢
colonne du tableau périodique des éléments et d’un élément de la III° colonne. Parmi tous les composés
binaires ou ternaires possibles - ces derniers étant obtenus par substitution partielle de I'un des éléments
par un autre élément de la méme colonne -, tous n’ont pas les mémes propriétés. Ainsi GaAs ou InAs sont
des semiconducteurs a gap direct alors que GaP ou AlAs ne le sont pas. Dans le cas d’un alliage ternaire,
comme Al,Ga;_yAs par exemple, la composition x va déterminer les propriétés. Ainsi, les matériaux
Al,Gaj_xAs présentent une transition entre un gap direct et un gap indirect pour une composition en
aluminium de ’ordre de x=0,35. Tous les semiconducteurs III-V utilisés dans la littérature pour constituer
les systémes Spin-LED sont choisis pour leurs bonnes qualités optiques et les alliages ternaires utilisés
sont proches du composé binaire GaAs. Aussi, dans la suite de ce paragraphe, nous ne nous intéresserons
qu’aux propriétés de ce dernier.

Elément V

Q Elément III

Fi1G. 6.7: Maille Zinc-blende. a est le paramétre de maille, mc la
distance entre deuz plans atomiques identiques (une monocouche).
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Les composés I1I-V du type GaAs, InAs ou AlAs cristallisent selon la structure Zinc-blende (voir
figure 6.7), appelée aussi sphalérite. Cette structure se compose de deux réseaux cubiques faces centrées.
L’un est occupé par des anions (V), 'autre par des cations (III). Ces deux réseaux sont décalés l'un par

rapport a l’autre du quart de la diagonale principale, c’est & dire a@ [111], out a représente le paramétre
de maille du matériau.

L’allure générale de la structure en bandes des composés ITI-V étudiés est la méme. Un schéma simplifié
de la structure de bande au centre de la zone de Brillouin est présenté sur la figure 6.8. Pour k=0, il
vy a un minimum d’énergie de la bande de conduction I's et un maximum de la bande de valence T'g :
la transition d’énergie minimale entre ces bandes a lieu & vecteur d’onde constant, ce qui permet une
émission (ou une absorption) de lumiére trés efficace.

E
ré /

} B

F1G. 6.8: Structure de bande de GaAs en centre de
k zone de Brillouin. La largeur de bande interdite E,
vaut 1,42eV a température ambiante.
rs Ih
hh
I'7

Les électrons dans la bande de conduction ont un moment angulaire (S) de 1/2, de composantes
s,==£1/2 ou z est la direction de propagation des porteurs. Le couplage spin-orbite divise le haut de la
bande de valence en deux sous-niveaux, I'; (moment angulaire (J) valant 1/2) et I's (moment angulaire
(J) 3/2). I'7 est décalée en énergie d’environ 340meV par rapport a I's dans le cas de GaAs [ZUT04]. Elle
correspond a la bande de trous dits « splitt off ».

Le niveau supérieur I's de la bande de valence est en fait composé de deux bandes de courbures
différentes, qui sont appelées bande de trous lourds - j,==3/2 (heavy hole hh) - et bande de trous légers
- jo==x1/2 (light hole 1h). Elles se distinguent par des valeurs différentes de masse effective des trous.
Lorsqu’une contrainte épitaxiale est exercée sur le matériau, ce qui est le cas lorsque ’on parle d’un puits
quantique, il y a une levée de dégénérescence de ces bandes en k=0.

Reégles de sélection optique

Dans le cas de semiconducteurs I1I-V, & gap direct, les recombinaisons entre électrons de la bande de
conduction et trous de la bande de valence (trous légers ou trous lourds) sont quasi-exclusivement radia-
tives. Ces recombinaisons sont soumises & des régles de sélection [ZUTO04] : notons z ’axe perpendiculaire
au plan des couches. Lors d’'une mesure d’électroluminescence, z est aussi la direction de propagation des
porteurs de charge. Lorsque les électrons sont polarisés suivant z, les photons émis suivant z obéissent a
des régles dites de sélection : la figure 6.9 montre les transitions optiques autorisées dans les cas ou les
bandes de trous sont dégénérées ou non-dégénérées, ainsi que leurs probabilités : seules les transitions
optiques satisfaisant & la condition Am;==1 sont autorisées. Ceci correspond au moment angulaire du
photon émis suivant z, prenant les valeurs +1 (polarisation o+) ou -1 (polarisation o-).

Par exemple, dans un matériau « massif » ot les bandes de trous lourds et de trous légers sont
dégénérées en k=0, les composantes du moment angulaires sont j,==£3/2 ou £1/2 pour les trous et
s,—=£1/2 pour les électrons. Un électron de spin T s,=+1/2 peut se recombiner avec un trou j,=+3/2
pour donner suivant z un rayonnement polarisé o+ (Am;=+1) ou avec un trou j,=-1/2 pour donner
un rayonnement polarisé o- (Am;=-1). Ces transitions ont différentes probabilités : ainsi, sur quatre
électrons polarisés spin T dans la bande de conduction, trois photons polarisés o+ et un photon polarisé
o- sont créés. Le taux de polarisation du courant injecté dans le semiconducteur peut étre déterminé en
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F1G. 6.9: Transitions optiques autorisées dans le cas d’un semiconducteur I1I-V « massif », ie ot les bandes
de trous sont dégénérées en k=0 (figure a)) et dans le cas d’un puits quantique, ot la dégénérescence est

levée (figure b)).

mesurant le taux de polarisation de la lumiére émise suivant ’axe z :

np-nyp _ (GL+30) - (G- +40) 1L -1 1
ny+n; SLp4+410)+ (GBI 4+ 4L 20, +1- 2

Pspin = Pcirc

ou I (respectivement I_) représente le taux de polarisation circulaire o+ (respectivement o-) des
photons détectés.

En revanche, le confinement lié¢ & un puits quantique® 1éve cette dégénérescence (voir figure 6.9 b)). Un
électron de spin T ne peut que donner une radiation polarisée o+ par exemple. Il devient alors possible de
relier directement le taux de polarisation des électrons parvenant au niveau du puits quantique au taux
de polarisation de la lumiére émise suivant ’axe z :

np —1ng I+*I,
ny +n; I++I_

Pspin = Pcirc~ (66)

L’utilisation de ces régles de sélection dans la mesure de la polarisation en spin des électrons injectés
nécessite que la détection des photons émis se fasse selon ’axe z. Et que ce dernier corresponde aussi &

6Prenons le cas d’un puits quantique idéal infini. la résolution de ’équation de Schrédinger nous améne a une discrétisation
des niveaux d’énergie possibles, le niveau fondamental étant situé a une énergie E; — hn2/ 2mL?, oil m est la masse de la
particule, et L la largeur du puits. Dans le cas d’un puits quantique semiconducteur ayant pour axe de quantification [001],
la bande de valence se sépare en trous lourds de masse mpp= 0,34 mq et en trous légers de masse mjp= 0,12 mqg (valeurs
pour GaAs, avec le paramétrage de Luttinger), mo étant la masse de 1’électron libre. Ces deux types de trous sont confinés
dans le méme puits de potentiel, mais les énergies de confinement dépendent de la masse : en considérant un puits quantique
semiconducteur idéal de largeur 10nm, ’effet de confinement sépare & lui seul les niveaux fondamentaux des trous lourds et
trous légers de 20meV.
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Fi1G. 6.10: Figure a) : composantes o+ et o- du signal d’électroluminescence detecté sous
différents champs

Figure b) : Taux de polarisation du signal d’électroluminescence détecté en fonction du champ
appliqué. Comparaison avec un échantillon témoin, ou l’électrode ferromagnétique de CoFe
est remplacée par une électrode de Pt, non magnétique (tiré de [JIA05]).

I’axe suivant lequel les électrons sont polarisés en spin. Dans les expériences décrites dans les paragraphes
précédents, les matériaux ferromagnétiques utilisés sont & aimantation planaire. Ainsi, pour obtenir une
composante en spin suivant z, les auteurs emploient généralement un champ magnétique oblique d’ampli-
tude relativement faible (effet Hanle [MOTO03]) ou un champ magnétique perpendiculaire suffisamment
intense pour amener ’aimantation hors du plan des couches. Ainsi les mesures réalisées par Jiang et al.
[JTAO5] sont menées en présence d’'un champ magnétique perpendiculaire de plusieurs teslas : la figure
6.10 a) donne le signal d’électroluminescence détecté suivant z par les auteurs, en présence d’un champ
magnétique appliqué suivant cette méme direction. Les auteurs ont constaté que le taux de polarisation de
la lumiére émise en fonction du champ appliqué (figure b)) suivait parfaitement la courbe d’aimantation
du métal ferromagnétique.

Notons que 'application d’un champ magnétique extérieur est source d’effets indésirables, ces derniers
étant loin d’étre négligeables. Ainsi, Jiang et al. mesurent un taux de polarisation de la lumiére émise de
47% a 290K sous un champ extérieur perpendiculaire de 5T : en supprimant les contributions parasites
liées & Papplication du champ, ils n’estiment la polarisation réelle du courant injecté qu’a 32%.

La mesure du taux de polarisation de la lumiére collectée différe donc du taux de polarisation du
courant injecté dans le semiconducteur. Deux effets sont en cause principalement. Tout d’abord, ’ap-
plication d’un champ magnétique extérieur entraine une séparation des niveaux énergétiques T et | du
semiconducteur par effet Zeeman. Comme le font remarquer Jiang et al., cet effet n’a que peu d’influence
A température ambiante ou I’énergie Zeeman est faible devant I’agitation thermique. Ensuite, des effets
magnétooptiques peuvent modifier le taux de polarisation de la lumiére détectée. Généralement, celle-ci
est collectée par la face « avant » de la structure, ie du coté métallique, le substrat étant trop épais
pour que le signal collecté en face « arriére » soit suffisamment intense. La différence d’absorption de la
lumiére polarisée circulairement droite ou gauche par ’électrode ferromagnétique peut influer sur le taux
de polarisation « final » de la lumiére détectée (dichroisme magnétique). De plus, le passage de la lumiére
au travers d’'un matériau aimanté devrait entrainer une rotation de sa polarisation par effet Faraday. La
contribution des effets magnétooptiques peut étre quantifiée par une simple expérience de photolumines-
cence’ ou par I’emploi d'une électrode injectrice non-magnétique (cette technique ne permet cependant
pas d’estimer la contribution de l'effet Faraday).

L’absence de tout champ magnétique appliqué devrait permettre la réalisation de mesures de pola-
risation plus propres, conjuguées a une étude du temps de vie du spin, par la mesure de la polarisation
du courant collecté en fonction de la profondeur du puits. Il est en effet bien connu que ’application

"Une lumiére non polarisée est envoyée sur la structure. En réponse, une lumiére également non polarisée est émise
par le puits quantique. La polarisation de la lumiére collectée a la sortie de la couche ferromagnétique permettra d’évaluer
Iinfluence de cette derniére.
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d’un champ magnétique extérieur influence de fagon significative les mécanismes de relaxation en spin
[BROO02] (ces mécanismes sont décrits dans le paragraphe 6.4). Aussi avons nous cherché au cours de cette
thése & élaborer une hétérostructure FePt/MgO/GaAs, en utilisant la trés forte anisotropie de lalliage
ferromagnétique FePt ordonné dans la phase L1y pour réaliser une électrode injectrice & aimantation
perpendiculaire, qui soit parfaitement rémanente.

Nous n’avons pas été la seule équipe a travailler sur
cette idée et en 2006, Gerhardt et al. ont publié le
premier résultat d’injection d’un courant polarisé en
spin & partir d’une électrode ferromagnétique aiman-
tée perpendiculairement en ’absence de tout champ
extérieur [GER06]. Cette équipe a mis au point une
structure (Fe/Tb)19/GaAs/InGaAs/GaAs, ou lin-
jecteur, constitué de bicouches (Fez enm/Tb1 anm)
est & aimantation perpendiculaire avec 70% de ré-
manence. Le contact injecteur/semiconducteur est
un contact Schottky et le puits est enterré & 300nm
sous l’électrode afin de ne pas étre sous l'influence Magnetic field (T)
du champ de fuite rayonné par l'injecteur. Les au-
teurs rapportent un résultat d’injection de 0,5% a Fi1G. 6.11: Polarisation de la lumiére collec-
90K sous champ appliqué nul (sous rémanence, ie en tée en fonction du champ appliqué : le cycle
I’absence de champ extérieur, un courant polarisé en obtenu reproduit parfaitement le cycle d’ai-
spin est détecté au niveau du puits jusqu’a 260K). mantation de linjecteur. La courbe en poin-
L’effet mesuré est faible, mais il permet de valider le tillés correspond a leffet Zeeman induit par le
concept d’injection sous champ nul. champ externe (tiré de [GER06]).

4 2 1 0 1 2 3

Circular polarization degree (%)

Il est par ailleurs important de noter que c’est que le taux de porteurs polarisés en spin au niveau
du puits quantique qui est détecté, et non pas le taux de porteurs polarisés au niveau du franchissement
de Plinterface métal/semiconducteur : différents mécanismes de relaxation de spin (voir paragraphe 6.4)
sont & l'origine d’une dépolarisation du courant injecté. Il est donc nécessaire que le puits soit situé a
proximité de Uinterface pour avoir une estimation juste de lefficacité d’injection.

6.3.2 Détection électrique de spins

De méme que pour I'injection de spin dans un semiconducteur, la collecte d’un courant polarisé en
spin depuis ce semiconducteur est mise en échec par la différence de conductivité entre le semiconducteur
et un métal ferromagnétique. Les expériences de collecte utilisent alors une barriére tunnel ou une barriére
Schottky a l'interface entre les deux matériaux.

Ainsi, Crooker et al. [CRO05] ont montré que l'interface Fe/GaAs était adaptée a l'injection de spins et
4 la détection de spins. Les auteurs ont réalisé un « prototype » du transistor de Datta et Das, comprenant
deux électrodes de Fe de part et d’autre d’une barrette de GaAs dopé n longue de 300um (ie de taille
supérieure & la longueur de cohérence des spins dans GaAs). Toutes les « briques » du systéme imaginé
par Datta et Das fonctionnent séparément (injection électrique des spins, détection électrique des spins,
manipulation des spins dans le semiconducteur). Le principe des mesures de détection est le suivant :
un courant d’électrons polarisés est photocréé dans le semiconducteur, suivant le méme principe que
celui de la détection optique, les régles de sélection permettant la transformation d’une lumiére polarisée
circulairement en un courant polarisé en spin. Sous leffet d’une tension appliquée au systéme, le courant
va alors transiter jusqu’a une électrode ferromagnétique. Lorsque 'aimantation de cette derniére bascule,
Pintensité du courant collecté est modifiée (voir figure 6.12).
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Fia. 6.12: Figure a) : Imagerie Kerr du courant polarisé photocréé dans une barrette
de GaAs-n. Sous Ueffet d’une différence de potentiel appliquée entre les électrodes fer-
romagnétiques, les électrons (polarisés) transitent vers le drain.

Figure b) : Conductance du systéme mesurée pour chacune des deuz orientations
d’aimantation du drain. Le courant polarisé est photocréé o 20pum du métal ferroma-
gnétique ; les spins des électrons précessent autour d’un champ magnétique planaire de
faible amplitude By,. Ils arrivent ainsi au niveau du drain avec une certaine direction
de polarisation. L’état de forte conductance est atteint lorsque les spins des électrons
sont orientés parallélement a la direction d’aimantation du drain (tiré de [CRO05]).

6.4 Meécanismes de relaxation de spin dans les semiconducteurs

Dans un semiconducteur non magnétique, les densités d’états au niveau de Fermi des porteurs polarisés
spin] ou spin| sont égales. Un tel matériau pris & 1’état d’équilibre ne peut pas avoir de population de
porteurs de charge polarisés en spin. Autrement dit, si on injecte un courant polarisé en spin dans un métal
non magnétique ou un semiconducteur, ce courant finit par se dépolariser pour atteindre I’état d’équilibre.
Le temps nécessaire & cette dépolarisation varie trés fortement en fonction du matériau considéré, de son
degré d’impureté, ou encore de la température de travail. Ce phénoméne de dépolarisation est « lent »
dans un semi-conducteur, mais il empéche de véhiculer un courant polarisé en spin sur de trop grandes
distances. II convient donc d’évoquer les principaux mécanismes conduisant & la dépolarisation d’un
courant injecté.

6.4.1 Meécanisme d’Elliot-Yafet (EY)

Historiquement, Elliot [ELL54] a été le premier, en 1954, & indiquer que le spin des électrons de
conduction d’un matériau pouvait se retourner suite a des collisions entre les électrons et des impuretés
ou des phonons du réseau cristallin. Ce mécanisme tire son origine du couplage spin-orbite : il s’agit d’une
interaction entre moments orbitaux et moments de spins individuels. L’électron en mouvement dans le
solide va ressentir leffet d’un champ électrique statique 1ié aux défauts du réseau (impuretés ionisées ou
phonons), qui dans son référentiel va étre assimilé a un champ magnétique effectif. Ce dernier va interagir
avec le moment magnétique intrinséque (spin) du méme électron. Ceci entraine I’apparition d’un potentiel
d’interaction dépendant du spin, qu’il faut intégrer dans I’équation de Schréodinger de la particule :

[(P?/2m) + Viotal]¥ = EV

ou E est I’énergie de la particule, P son impulsion, m sa masse effective, V le potentiel auquel elle est
exposée, et ¥ sa fonction d’onde.

Sous l'effet du couplage spin-orbite, les états électroniques ne sont pas des états propres de spin, mais
un mélange d’états spinT et spin], ainsi que I’a écrit Elliot :

U 1 (7)=A 1 (7). kT - U 1(7)=(Az 1 (7)+ B, | (7). F 7
U | (7F)=A42 | (T).e kT U | (T)=(A2 | (F)+ B2, 1 (T)).ei T
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ou A et B sont des fonctions complexes ayant la périodicité du réseau (avec |A|»|BJ) , n le numéro de la
bande et ? le vecteur d’onde de la particule.

Des interactions entre les porteurs de charge et des défauts du réseau cristallin ou des phonons (a forte
température) peuvent « connecter » ces états mélangés et ainsi conduire & un renversement du spin du
porteur. Dans le cas oil ce mécanisme est le mécanisme de relaxation dominant, la longueur de cohérence
en spin est alors proportionnelle au libre parcours moyen des porteurs dans le réseau cristallin.

6.4.2 Meécanisme de D’yakonov-Perel (DP)

Ce mécanisme n’est présent que dans les matériaux cristallisant dans une structure n’ayant pas de
symeétrie d’inversion. C’est le cas de la plupart des semiconducteurs ITI-V (GaAs...) ou II-VI (ZnSe...)
cristallisant selon la structure Zinc-blende. Mais ce n’est pas le cas du silicium par exemple (structure
cristallographique diamant). Cette absence de symétrie va donner des solutions & I’équation de Schrédinger
présentant pour ? différent de 0 une levée de dégénérescence de I’énergie des électrons ayant un méme
?, mais se trouvant dans des états de spin différents : E?T # E- .

Ce « splitting » est analogue & un « splitting » entrainé par la présence d’un champ magnétique
extérieur (effet Zeeman), il peut donc étre vu comme un champ magnétique interne dépendant de k.
Chaque électron porte avec lui son propre champ magnétique interne. Entre deux collisions, le spin
précesse autour de ce champ effectif. Ce processus va donc conduire & une relaxation en spin. Lors d’une
collision avec un phonon, un autre porteur ou une impureté, ? change de maniére & peu prés aléatoire :
a4 la différence du mécanisme EY, ici les collisions sont bénéfiques.

Elliot-Y afet

I}’ yvakonov-Perel

¢
d)/\q) Bir-Aronov-Pikus
p\

Fi1G. 6.13: Représentation symbolique des différents mécanismes de relazation de spin. Le mécanisme EY
est di a des interactions entre le spin et le champ électrique des noyauz atomiques. La longueur de
cohérence de spin est proportionnelle au libre parcours moyen. le mécanisme DP est lié a la présence d’un
champ effectif porté par lélectron dans certains matériauz, et sa longueur de cohérence de spin ne dépend
pas du libre parcours moyen. Le mécanisme BAP provient d’une interaction d’échange entre les trous (en
blanc) et les électrons (en gris).

6.4.3 Meécanisme de Bir-Aronov-Pikus (BAP)

Ce mécanisme a pour origine l'interaction d’échange électron-trou, gouvernée par ’hamiltonien H=A
?.75(7) [ZUT04] ou A est proportionnel & l'intégrale d’échange entre les bandes de valence et de
conduction, 7 est opérateur moment orbital des trous, E) est Popérateur de spin des électrons, et 7
correspond & la position relative des électrons et des trous. L’interaction spin-orbite mélange les états de
trous lourds et trous légers, ce qui peut avoir pour effet une dépolarisation du trou. Par I'intermédiaire
de l'interaction d’échange, ce processus peut renverser & son tour la polarisation de 1’électron.

143



Chapitre 6

6.4.4 Prépondérance des différents mécanismes

Les trois mécanismes précédemment décrits coexistent dans les matériaux semiconducteurs dopés p
ayant un défaut de symétrie d’inversion.

Plus généralement, la tendance observée est la trés forte prédominance du mécanisme EY dans les
métaux. C’est aussi le mécanisme dominant dans les semiconducteurs & faible gap possédant un fort
couplage spin-orbite (InSb est l’exemple le plus cité). Pour ce qui est des autres semiconducteurs, la
détermination du mécanisme dominant dépend fortement de la concentration en dopants, de leur nature
(accepteurs ou donneurs) et de la température de travail. Ainsi, BAP est généralement le mécanisme
dominant dans les échantillons fortement dopés p lorsque l’on travaille & basse température. Quand la
température s’éléve, et ce méme pour des échantillons dopés par des accepteurs, le mécanisme DP prend le
pas sur BAP lorsque cela est possible (ie si la structure cristallographique présente un défaut de symétrie
d’inversion). Dans les échantillons faiblement dopés ou dopés n, le mécanisme DP est prépondérant sur
la majeure partie de la gamme de température.

Song et Kim [SONO02| ont réalisé une étude théorique poussée sur I'importance relative des différents
mécanismes de relaxation de spin au sein d’un semiconducteur. Ils ont étudié des semiconducteurs cou-
ramment employés (GaAs, GaSb, InAs, InSb), présentant différents taux de dopage, et ce sur une large
gamme de température. Leurs résultats concernant les semiconducteurs ITI-V (GaAs est le substrat se-
miconducteur utilisé au cours de cette thése) sont les suivants :

— Dans les semiconducteurs III-V dopés p, les deux mécanismes prépondérants sont DP et BAP, la
transition en température dépendant de la concentration N, des impuretés dopantes.

— Dans les semiconducteurs III-V dopés n, le mécanisme DP est dominant pour des températures
T>5K. En dessous, c’est le mécanisme EY qui est le principal responsable de la perte de polarisation
en spin. Dans le cas de GaAs, Dzhioev et al. ont étudié le temps de relaxation du spin 7, vers 4K en
fonction du dopage n du semiconducteur [DZH02]. Ainsi, pour Ng>2.10%cm =3, c’est & dire au dela
de la transition isolant-métal, les auteurs constatent une forte diminution de 7, avec Ng, diminution

qu’ils attribuent au mécanisme de relaxation DP. Ainsi, pour Ng=2.10'cm ™3, 7, =50ns, mais pour
Ng=5.10"7cm =3, Tss n'est plus que de l'ordre de la nanoseconde.
T (K) T (K)
T T T T T W T I
o L n-GaAs | oso | |
200 F 4
- DP
0 . 150 | BAP 4
N 100 -
EY 50 | 4
1 L 1 1 L 1 1 L
14 15 18 17 18 1§ 20 14 18 1% 20
logo(Np) logo(N,)

F1G. 6.14: Diagrammes de phases des mécanismes de relaxation de spin domi-
nants dans le cas du semiconducteur GaAs (tiré de [SON02]).
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6.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons essayer de passer en revue les principaux phénoménes physiques interve-
nant lors de 'injection et la détection optique d’un courant injecté depuis un métal ferromagnétique vers
un semiconducteur. La figure 6.15 donne ainsi un schéma succinct de 'ensemble du processus considéré.

Jusqu’a récemment ([FERO1]), 'injection de porteurs polarisés en spin dans un semiconducteur depuis
un métal constituait un verrou technologique : depuis la reconnaissance du role joué par 'insertion d’une
barriére isolante & 'interface entre les deux matériaux, 'injection de spin & température ambiante est sur
le point d’étre maitrisée. Cependant, la détection optique de la polarisation du courant injecté oblige &
réaliser les mesures en présence d’un champ magnétique extérieur. Dans ce qui suit, nous nous proposons
donc d’élaborer un injecteur de spin & forte anisotropie perpendiculaire qui permette d’injecter un courant
polarisé en spin en ’absence de tout champ appliqué, depuis une électrode rémanente.

Ferromagnétique Barriere tunnel GaAs-n InGaAs GaAs-p

\
LN

b4

Fi1G. 6.15: Schéma résumant la détection optique d’un courant injecté dans une structure
III-V (GaAs)InGaAs (une tension est appliquée). Trois phénomeénes interviennent au cours
de la mesure :

1- Vinjection d’un courant polarisé en spin depuis le métal ferromagnétique vers le semicon-
ducteur au travers d’une barriére tunnel,

2- la dépolarisation du courant au sein du semiconducteur,

3- la recombinaison des électrons polarisés en spin en photons polarisés circulairement.
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Elaboration et caractérisation de la
structure hybride Injecteur/Spin-LED

ans ce chapitre, nous allons étudier les propriétés magnétiques et de structure de 'injecteur FePt/MgO

déposé sur une spin-LED III-V. Les mesures de photoluminescence décrites dans cette thése ont

été réalisées en collaboration avec David Ferrand, du Laboratoire de Spectrométrie Physique (LSP) de

I’Université Joseph Fourier. Les propriétés d’électroluminescence n’ont pas vraiment pu étre mesurées;
elles seront ’objet d’une étude ultérieure.

7.1 Description de la structure spinLED utilisée

Les spinLEDs sont utilisées pour mesurer Iefficacité d’injection d’un courant polarisé en spin dans un
semiconducteur. En effet, comme il est expliqué dans le chapitre 6, les expériences d’électroluminescence
réalisées avec une spinLED donnent accés a la mesure de la polarisation en spin du courant arrivant dans
le puits, par le biais de la polarisation circulaire de la lumiére émise par ’hétérostructure (laquelle dépend
de régles de sélection appropriées) .

Les spinLEDs utilisées nous ont été fournies par Laurent Grenouillet, du laboratoire
CEA/LETI/DOPT/LIR. La figure suivante (figure 7.1) décrit I'hétérostructure III-V utilisée comme
détecteur de spin : la croissance est réalisée sur un substrat GaAs dopé p nettoyé par une attaque
acide pour enlever en partie 'oxyde natif présent en surface. Aprés dégazage dans une chambre de
transfert et une montée en température pour évaporer ’oxyde natif Ga,Oy, une couche tampon de GaAs
fortement dopée p (~ 2.10%cm=3) au béryllium et d’épaisseur 700nm est déposée afin de lisser la surface.
Puis 20nm de GaAs intentionnellement non dopé sont déposés de part et d’autre d’un puits quantique
d’'Ing 35Gag e5As d’épaisseur 7nm. Enfin, la croissance est terminée par 20nm de GaAs fortement dopé
de type n au silicium (~ 2.107cm=3).

GaAs nid, 20 nm Puit quantiqgue InGaAs 10 nm

GaAs nid, 20 nm Emission & 1,1 pm & 300K

GaAs type p (Zn), 365um

FiG. 7.1: Schéma de Uhétérostructure spinLED utilisée.

Une couche d’arsenic amorphe encapsule les échantillons et permet d’éviter la formation d’un oxyde
GayOy en surface : elle doit permettre le transfert des échantillons & 'atmosphére ambiante entre le bati
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III-V et notre bati métal/oxyde. En effet, la température de désorption de cet oxyde est de l'ordre de
600°C alors que la température de sublimation de ’arsenic présent dans une couche mince GaAs avoisine
les 400°C. Comme nous n’avons pas de contre-flux d’arsenic dans notre bati d’épitaxie métal/oxyde, nous
ne pourrons pas obtenir de surface de GaAs propre et bidimensionnelle si nous laissons une couche d’oxyde
se former. En pratique, nous désorbons la couche d’arsenic amorphe vers 350°C dans le bati d’épitaxie
dédié a la croissance de 'injecteur FePt/MgO.

Revenons sur la géométrie de I’hétérostructure réalisée. La couche supérieure de type n dans la struc-

ture est volontairement de faible épaisseur, pour deux raisons :

— l'idée de départ était de se garder la possibilité d’enterrer plus profondément le puits quantique,
en désorbant ’arsenic amorphe dans un bati d’épitaxie dédié aux semiconducteurs III-V et en
épitaxiant de nouveau du GaAs dopé n, afin d’accroitre la distance injecteur-émetteur et ainsi de
pouvoir mesurer la longueur de diffusion du spin dans cette couche,

— nous avons aussi constaté que la qualité de ’arsenic amorphe déposé se dégradait avec le temps, ce
qui oblige rapidement & le désorber, puis & reprendre une croissance épitaxiale de la structure afin
de lisser la surface et de ré-encapsuler la spinLED avec une nouvelle couche d’arsenic amorphe.

Le puits quantique de Ing 35Gag,e5As est enterré a quelques dizaines de nm de la surface. Le materiau
constituant le puits ayant une bande interdite inférieure a celle du substrat, les porteurs de charge vont étre
confinés par des barriéres de potentiel dans une zone nanométrique (I’épaisseur du puits). Ce confinement
des porteurs dans une dimension va trés fortement accroitre la probabilité de recombinaisons : lors d’une
mesure, la quasi-totalité des recombinaisons de porteurs se fait au sein du puits quantique.

Le tableau 7.1 résume les principales propriétés physiques du substrat et du puits. Lors de la réalisation
d’un alliage ternaire A(;_,)B;As ot A et B sont des semiconducteurs, le parameétre de maille de I'alliage
et sa largeur de bande interdite peuvent étre considérés comme évoluant linéairement en fonction de la
composition des différents binaires, suivant la loi de Végard :

a=(1—2x)as_as+z.0a5_4s.

Eg = (1 — x).EgA,AS + iC-EgB—As-

Cette loi posséde une limite d’applicabilité : il est en effet nécessaire qu’aucun des binaires impliqués
ne so0it en trop faible proportion (moins de 4%).

Composé E, 4 0K (eV) | Eq(eV) a 300K | a(A)
GaAs 1,52 1,42 5,65
InAs 0,42 0,36 6,05
1110’35G8.0$65AS 1,14 1,05 5,79

TAB. 7.1: Quelques propriétés physiques de GaAs et InAs. Le gap
est donné & 0K car traditionnellement les expériences de lumines-
cence se font plutot a basse température. L’équation de Varshni
[VARGT] donne Uévolution de Eg avec la température.

7.2 Repréparation des échantillons

Cette étape de « repréparation » est rendue nécessaire par le besoin de prolonger la « durée de vie »
des hétérostructures préparées au LIR et encapsulées d’arsenic amorphe.

7.2.1 MBE - dépot par cellules d’évaporation
Description générale

La reprise d’épitaxie des spinLEDs a été réalisée dans un bati d’épitaxie dédié & la croissance de
semiconducteurs III-V. Les éléments a déposer, tels que le gallium (Ga) ou Parsenic (As) y sont placés
dans des cellules & effusion de type Knudsen : le creuset contenant la charge métallique est chauffé a
I’aide d’un filament & des températures supérieures & la température d’évaporation ou de sublimation
de I'élément & déposer. La température de la cellule est mesurée & 'aide d’un thermocouple relié & un
régulateur, ce qui permet d’ajuster le flux d’évaporation de I’élément vers le substrat. Une calibration de
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la vitesse de dépot en fonction de la température est réalisée régulierement pour chacune des cellules (voir
paragraphe suivant).

Un systéme de caches mobiles placés devant chaque cellule permet de bloquer les flux de maniére
instantanée, et donc d’avoir un controle précis de I’épaisseur déposée.

La spinLED est collée avec une goutte d’indium sur un support « molybloc ». Ce support est introduit
dans la chambre de dépot et placé sur un four situé face aux cellules d’évaporation. Au cours du dépot,
I’échantillon est mis en rotation afin d’obtenir une croissance homogéne sur toute la surface.

Controle de la vitesse de dépot

Le seul paramétre permettant d’ajuster les flux de matiére est la température des cellules contenant les
espéces & déposer. La calibration de la vitesse se fait par diffraction RHEED : lorsque la croissance d’un
matériau se fait couche par couche, il y a une variation périodique de la rugosité du cristal, qui entraine
une variation de 'intensité diffractée avec la méme période. Une surface parfaitement lisse, correspondant
idéalement & une monocouche complétement déposée, est associée & une intensité diffractée maximale. A
Iinverse, une surface « rugueuse », correspondant & une monocouche & moitié formée, donne une intensité
diffractée minimale.

Ainsi, lorsque le front de croissance avance, 'intensité du diagramme de diffraction oscille successi-
vement entre des valeurs fortes (monocouche compléte) et plus faibles (monocouche & moitié formée), la
période des oscillations correspondant exactement au temps nécessaire pour faire croitre une monocouche.

Un étalonnage de la vitesse de dépot en fonction des températures des cellules est effectué de facon
réguliére. Une croissance est réalisée & une température donnée T. Une loi semi-empirique permet, alors
de connaitre la température de cellule permettant ’obtention du flux désiré :

T—Tg

O(T) = B(To).c 72"

ot ¢(T) est le flux & T en monocouches/s (¢(Tp) est obtenu a ’aide d’une sonde) et E, 1’énergie d’acti-
vation, une constante empirique dépendant du matériau.

7.2.2 Reprise épitaxiale d’une couche GaAs dopé n
Position du probléme

La couche d’arsenic amorphe de spinLEDs laissées exposées & l'air se dégrade en ’espace de deux
semaines. L’arsenic amorphe s’oxyde et recristallise de sorte qu’il n’est plus possible de ’évaporer en
conservant une surface de GaAs parfaitement lisse et reconstruite pour la reprise d’épitaxie de MgO.

Il convient donc de repréparer ces substrats, en désorbant la couche d’arsenic recristallisé.

Pour cela, on chauffe ’hétérostructure a une tempé-
rature de 620°C pendant une vingtaine de minutes
sous flux d’arsenic (la pression partielle en arsenic
dans le bati est de l'ordre de quelques 10~%mbar).
Le contre-flux d’arsenic permet de compenser la su-
blimation de I’arsenic & haute température [TSA89].

L’état de surface, ie I’état cristallin et la mor-
phologie, est suivi au RHEED. La désorption de
I’arsenic a pour résultat ’obtention d’une surface
bidimensionnelle de bonne qualité, comme ’atteste
la présence de lignes de Kikuchi, mais ne présentant
pas de reconstruction de surface.

FiGc. 7.2: Cliché RHEED d’une surface de
GaAs juste aprés désorption de la couche
d’arsenic « amorphe » dégradée. L’azimut
associé est [110].

Nos tests de croissance MgO /GaAs (voir paragraphe
7.3.2) ayant montré qu’il était nécessaire d’avoir une
surface de GaAs reconstruite (2x4) pour réussir la
croissance de 'injecteur, nous devons reprendre la

croissance épitaxiale de GaAs sur une épaisseur de quelques nanométres (typiquement 10-20nm) pour
finir de lisser la surface de la spinLED et terminer en ayant la reconstruction souhaitée.
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Calibration du dopage de la couche épitaxiée

Le dopage de la couche de GaAs que nous déposons doit étre le méme que celui de la couche supérieure
GaAs-n de la spin-LED du LIR. Le dopage de nos couches est réalisé a ’aide de silicium, élément donneur
dans GaAs : le niveau de dopage est ajusté par la température de la cellule de silicium.

La calibration du taux de dopage de nos échantillons implique, pour la mesure capacité-tension C(V)
la réalisation de contacts Schottky métal/GaAs : la région déplétée d’une barriére schottky forme en effet
un condensateur plan. La mesure de cette capacité en fonction de la tension appliquée renseigne sur la
nature (donneur, accepteur) et le niveau de dopage de la couche semiconductrice.

Oun peut se reporter a l'ouvrage de référence de Sze [SZE69] pour une approche compléte de la théorie
du dopage des semiconducteurs. La figure 7.3 présente schématiquement les niveaux énergétiques mis en
jeu dans une jonction d’un métal avec un semiconducteur dopé n. Le travail de sortie de ce dernier pris
isolément s’écrit : qdsc=qx + AEg - ( Ef - Ey), ol qx est son affinité électronique.

Lorsque ces deux matériaux sont mis en contact, leurs niveaux de Fermi sont alignés une fois I’équilibre
thermodynamique atteint.

Métal SC Métal SC

qd,, —"

F1a. 7.3: Diagrammes de bandes d’une mise en contact métal/semiconducteur dopé n.

Soit Ng le niveau de dopage de notre couche de GaAs. N4 est le nombre d’atomes dopants (dans
notre cas, il s’agit d’atomes de silicium) par unité de volume. La courbure des bandes d’énergie du
semiconducteur au niveau de l'interface avec le métal va conduire & la création d’une zone de déplétion :
les électrons, ¢e les porteurs majoritaires dans un semiconducteur dopé n, vont passer dans le métal.
Seules les charges fixes correspondant aux atomes dopants ionisés vont subsister dans cette zone, appelée
zone de charge d’espace (ZCE), qui va agir comme une capacité.

L’axe perpendiculaire au plan de la jonction est noté z, et w est la largeur de la ZCE. On considére
en approximation que la densité de charge par unité de surface peut s’écrire p = qNg pour x<wet p = 0
pour z>w, et que le potentiel électrostatique des porteurs est constant loin de l’interface, c’est & dire
dV/dx = 0 pour z>w. La résolution de ’équation de Poisson dans le semiconducteur (V2V + L-=0)
nous améne 3 écrire :

~agNg z2

(wx

€0€sc 2

Vix)

) + (¢ — X)- (7.1)

€sc est la permittivité du semiconducteur (€gqaas—13€0). La tension de diffusion V4 est définie comme
étant la hauteur de la barriére Schottky de la jonction sous tension appliquée nulle :

N 2
Va=V(w)—V(0) = g)ed % (7.2)

Cette barriére de potentiel est affectée par la polarisation extérieure. Ainsi, dans le cas d’une jonction
métal /semiconducteur dopé n polarisée en inverse, la hauteur de barriére est renforcée. Seul un courant
trés faible de porteurs minoritaires circule dans la jonction.

La grandeur a prendre en compte lorsqu’il est question d’une hauteur de barriére est donc la différence
(Va-V), ou V est le potentiel appliqué a la jonction.

On déduit alors de 'expression 7.2 la largeur de la ZCE :
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2¢p€sc|Va — V]|
W= ——
eNd

w dépend de la hauteur de la barriére de potentiel, et donc de la tension appliquée. En polarisant la
structure, la charge de la zone de déplétion varie, ce qui donne naissance & une capacité différentielle.

C =0Q/0V avec Q = pw = qNgw  est la capacité de la jonction par unité de surface. Ce qui
nous permet de relier la capacité mesurée a la quantité d’atomes dopants par la relation suivante :

1 2Va-V) 73
C? €pesceNy (7.3)
Do B i
I_—: o Meal - jereeed SCon
............... M |
V| o e e
L i e 1+ L
W(V)
v]
Locwy R L
F1a. 7.4: Schéma électrique équivalent de la jonction métal/semiconducteur-n.
Le tracé de la droite 1/C? en fonction de V nous
donne directement accés a la densité de dopants, en
supposant que la couche est dopée de fagon uniforme. 1/c?
Lalargeur de la ZCE évolue avec la tension appliquée
4 la jonction : en faisant varier V, le dopage du se-
miconducteur est exploré sur une épaisseur plus ou
moins grande.
Accessoirement, cette mesure permet aussi d’obtenir
la hauteur de la barriére Schottky sous polarisa-
tion externe nulle V4, en extrapolant la mesure 3
1/C? = 0 (voir la figure 7.5).
\'A v
En pratique, nous disposons deux électrodes d’or cir- )
culaires et concentriques & Paide d’un masque mé- F1G. 7.5: la pente est proportzon’nelle au
canique représenté sur la figure 7.6. La mesure des nombre de dopants. Son signe dépend de
surfaces de chacune des électrodes est réalisée par la la nature deis dqpants : positif pour des ac-
numérisation d’une image du dépoét prise par micro- cepteurs, négatif pour des donneurs.

scopie optique.

Les contacts d’or sont reliés aux appareils de mesure par deux pointes micrométriques que 1’on abaisse
sur ’échantillon : lorsqu’une différence de potentiel est appliquée entre les deux électrodes d’or, il se crée
une zone de déplétion de charges mobiles au niveau des interfaces entre le substrat et chacun des contacts
meétalliques.

Deux capacités, C1 et Cq sont créées respectivement au niveau de ’électrode centrale et au niveau de
I’électrode périphérique, cette derniére ayant une surface environ 14 fois plus importante que la premiére.
La capacité totale mesurée C est donc trés proche de celle au niveau de ’électrode centrale : C ~ 14/15.C;.
La surface a prendre en compte pour remonter a la densité de porteurs est égale & 14/15 fois la surface
de I’électrode centrale.
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B

F1G. 7.6: Plan du masque a gauche (dimensions en um). A droite, image
du dépot d’or sur une surface de GaAs. L’électrode centrale a une surface
de 2,9.10°um? contre 4,0.10°um? pour lélectrode périphérique.

Signalons que la présence de piéges profonds' dans la zone déplétée peut altérer le résultat d’une
mesure C(V). Kimerling [KIM74] a étudié en détail I'influence des niveaux profonds sur la mesure de
la capacité. Dans le semiconducteur, ces niveaux profonds vont piéger des charges, les empéchant de
participer a la conductivité électrique.

La capacité C est donc mesurée point par point & une tension continue Vyes? & laquelle est superposée
une petite tension alternative AV.e. sinusoidale de fréquence suffisamment élevée pour éviter que les
piéges ainsi sollicités ne captent et n’émettent les porteurs.

Pour chaque valeur Vs de la courbe de mesure, la largeur w de la ZCE reste approximativement
constante et la capacité C = 0Q/IV est déterminée en mesurant le courant induit par la tension oscillante.

Nous avons donc déposé des couches de GaAs dé-
diées a ces tests de dopage. Les paramétres de crois-

sance des échantillons testés par les mesures C(V) 4,4x10™" 1
sont semblables & ceux qui ont été utilisés pour la »
repréparation des spinLEDs : les flux de gallium et 4,0x10" 1

d’arsenic sont ajustés vers Pg, = 2.10""mbar (tem- ™ »
pérature de cellule vers 980°C) et Pog — 3.10 Smbar | ~—3,6x10" 1
(température de cellule vers 310°C) de facon a faire O »
croitre une couche de GaAs reconstruite (2x4) & une 3,2x10 1

T=950°C

vitesse de 0,5 monocouches par seconde. La tempé- » f=40kHz
rature de la cellule de silicium est le seul paramétre 2,8x10" 1 /

ajustable pour le dopage. : . : .
La figure ci-contre présente une courbe C(V) réali- -050 -025 000 025 050

sée & une fréquence de 40kHz sur une couche GaAs U(V)
dopée n au silicium pour une température de cellule
T5i=950"C. La hauteur de la barriére Schottky est
estimée & 0,4V 2 et le dopage mesuré (associé sur la
courbe aux tensions Vies proches de 0) correspond
a un dopage par des donneurs Nq~9,0.10"%cm=3.

Fic. 7.7: Variation de la capacité en fonction de
la tension appliquée : différentes profondeurs de
D’échantillon sont scannées.

Souhaitant un dopage de 'ordre de 2.10'°cm ™3 pour la couche reprise en épitaxie, nous avons étalonné
une température de cellule de silicium de 885°C associée a une vitesse de croissance de la couche de GaAs
de 0,5 monocouches/seconde.

ILe niveau d’énergie de ces piéges profonds est situé au dessous du niveau de Fermi dans le cas d’un semiconducteur
dopé n, au dessus dans un semiconducteur dopé p.

2(’est suivant la valeur de cette tension que le dopage de la couche semiconductrice est scanné sur une profondeur plus
ou moins grande.

3Notons qu’usuellement, la hauteur d’une barriére Schottky Au/GaAs est plutot de I’ordre de 1V
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Reconstructions de surface de GaAs

La croissance de la barriére tunnel MgO dépend de maniére cruciale de la surface de la couche de
GaAs. Avant de détailler plus loin ce point, rappelons ici que I'arrangement des atomes en surface n’est
pas identique & ce qui existe dans le volume : la rupture du cristal entraine un réarrangement des atomes
afin de minimiser ’énergie de surface et de réduire le nombre de liaisons pendantes. Ces reconstructions
de surface varient selon plusieurs parameétres.

Ainsi, dans le cas d’un cristal de GaAs, nous avons déja signalé que I’arsenic avait tendance 4 s’évaporer
lorsque le substrat était porté a forte température, laissant une surface composée de gouttes de gallium.
Suivant la température et le rapport des pressions partielles des matériaux III ou V, la surface sera
plus ou moins riche en arsenic, ce qui entraine différents réarrangements des atomes de surface. Il faut
noter que les changements de reconstruction ont lieu pour des conditions expérimentales parfaitement
reproductibles d’une fois sur 'autre et sont parfaitement réversibles : en jouant sur la température du
substrat, il est possible de passer d’une reconstruction & une autre, puis de revenir & la premiére.

Une reconstruction (AxB) d’un substrat GaAs(100) correspond & un réarrangement de surface de
périodicité A suivant l'azimut [1-10] (direction de clivage de ces substrats) et de périodicité B suivant [110].
Ce réarrangement est visible au RHEED, des tiges de surstructure de différentes intensités apparaissent ou
disparaissent suivant la maniére dont la surface se réorganise : I’étude de la figure de diffraction RHEED
permet d’identifier les reconstructions de surface et d’ajuster finement les conditions de croissance.

Daweritz a tracé le diagramme de phase des différentes reconstructions de surface de GaAs (figure
7.8).

Tg(°C)
800 700 600 500 _ 400
1005] T T T 1 s
3
8—_' 10? FiG. 7.8: Diagramme de phase des
CE [ reconstructions d’une surface de
&t i GaAs. En abscisse, la température
o R —— s pressions partielies dursend
pe 1 . Q\?\\E\iﬁﬁﬂ//ﬁﬂ Fxi= de gallium (tiré de [DAWI0]).
é facetting

T

09 10 11 12 13 14 15 16
10975k ™)

Ainsi, classées dans 'ordre croissant de leur richesse en arsenic, nous avons par exemple les recons-
tructions (4x2), (3x1) et (2x4) (voir figure 7.9). C’est sur une surface de GaAs réarrangée suivant cette
derniére reconstruction que nous avons pu obtenir nos meilleurs résultats lors de la croissance de la
barriére MgO sur le semiconducteur.

Cette reconstruction est trés reconnaissable au niveau de 'azimut [110] (celui présentant la recons-
truction (x4) de la (2x4)) par le fait que la seconde des trois tiges de surstructure présentes entre les tiges
principales est quasi-complétement effacée (& la différence de la reconstruction (4x2)).

Dépot d’arsenic amorphe

Dans notre cas, nous recherchons I'obtention de cette reconstruction (2x4) lors de la désorption de
la couche d’arsenic amorphe disposée au dessus de la spin-LED. Cette couche permet le transfert de
Péchantillon du bati III-V vers le bati d’épitaxie métaux/oxyde.
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(2x4)

(3x1)

(4x2)

o ary

Azimut [1-10] Azimut [110]

Fi1G. 7.9: Clichés RHEED d’une surface de GaAs présentant différentes reconstruc-
tions. De haut en bas, elles sont de moins en moins riches en arsenic.

L’arsenic se dépose sous forme amorphe si la température du substrat est suffisamment faible ie bien
en dessous de la température ambiante : une fois que la surface de GaAs observée au RHEED est lisse et
présente la reconstruction (2x4), on laisse échantillon refroidir, grace au panneau froid rempli d’azote
liquide, jusqu’a une température de 'ordre de -10°C . Une couche d’arsenic (amorphe) d’épaisseur de
Pordre de quelques dizaines de nanométres est déposée.

7.3 Croissance de l’injecteur

Le dépdt est réalisé dans le bati d’épitaxie dédié & la croissance de métaux et d’oxydes. La structure
du systéme complet est donnée sur la figure suivante.

FePt (10nm)
MgO (2 a 3nm)
GaAs-n
SpinLED GaAs

Fic. 7.10: Schéma de la structure compléte SpinLED/Couche GaAs-n épitaxiée/Injecteur.
La derniére couche de platine sert a protéger l'alliage d’une éventuelle oxydation.
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7.3.1 Etude de la surface de GaAs aprés désorption de ’arsenic amorphe
Désorption de ’arsenic amorphe

A la différence de ce qui a été présenté dans le paragraphe précédent, la couche d’arsenic amorphe
recouvrant la spinLED n’est exposée & l'air que pendant le temps du transfert entre les deux bétis et
n’a donc pas le temps de recristalliser : la désorption de cette couche permet de retrouver une surface de
GaAs au diagramme RHEED parfaitement net. Ce résultat est obtenu sous ultra-vide (P~2.10"'%mbar),
en l'absence de tout contre-flux d’arsenic : I'appauvrissement de la surface en arsenic & mesure que la
température du substrat augmente est irréversible. C’est pourquoi la désorption est réalisée de fagon
lente, en élevant progressivement la température de ’échantillon de quelques degrés par minute.

Lors de cette étape, la reconstruction (2x4) n’est pas retrouvée immédiatement. Différentes recons-
tructions stables sont observées successivement au RHEED, de la plus riche & la moins riche en arsenic :
(2x3), (2x4), (3x1) et (4x2). Un méme nombre de tiges de surstructure pouvant indiquer plusieurs recons-
tructions, I’échantillon doit étre réguliérement tourné de 90° afin de passer de l’azimut [110] & lazimut
[1-10] et ainsi pouvoir identifier la reconstruction observée.

C’est la reconstruction (2x4) que nous cherchons a atteindre, aussi opérons nous une descente rapide
en température une fois que cette reconstruction apparait de facon nette.

Visualisation par STM de la surface de GaAs (2x4)

Le STM (Scanning Tunneling Microscope, ou microscope a effet tunnel) est une technique de microsco-
pie basée sur l'effet tunnel. Le principe repose sur I’approche d’une pointe métallique trés fine & proximité
d’une surface d’un matériau conducteur (ou semiconducteur) afin de faire passer un courant tunnel entre
la pointe et P’échantillon. Le courant tunnel collecté est trés sensible a la distance pointe/échantillon,
aussi cette technique permet-elle théoriquement de détecter des aspérités de surface de hauteur bien in-
férieure au plan atomique. Seule l'extrémité de la pointe (le dernier atome) permet de faire I'image, aussi
la résolution latérale est-elle de 'ordre de ’atome.

Du fait de son mode de fonctionnement (et & la différence d’une mesure AFM, consistant en une
mesure de forces de contact), le STM sonde les propriétés électroniques d’une surface : I'image est prise a
une différence de potentiel donnée entre la pointe et la surface et un courant tunnel donné, ce qui signifie
qu’elle correspond & une courbe de niveau des états électroniques d’énergie accessibles a cette différence de
potentiel : le courant tunnel peut étre approximé par la formule suivante en fonction des densités d’états
libres et occupées de la pointe et de ’échantillon et de la probabilité de transmission tunnel [DUK69] :

EF+6V
I(V)Oé / ppointe(E + eV)-pechantillon(E)-T(E7 V)dE
Er

Lorsque le matériau imagé est un métal, celui-ci comporte une grande densité d’état au niveau et
& proximité du niveau de Fermi, aussi pour une distance pointe/surface donnée, la densité de courant
circulant par effet tunnel est relativement homogéne sur la surface du matériau et le STM donne essen-
tiellement accés a la topographie de la surface.

En revanche, lorsque le matériau imagé est un semiconducteur, il est important de considérer la struc-
ture électronique mise en jeu lorsque des différences de potentiel faibles sont appliquées entre la pointe
et la surface? : il peut exister des états électroniques localisés au sein de la bande interdite du semicon-
ducteur. Pour une énergie (tension appliquée) donnée, certains états (dopants, ...) peuvent participer au
courant tunnel. Il faut alors prendre en compte la possibilité d’une distribution spatiale des propriétés
électroniques de la surface lors de I’analyse d’une image STM. Pour une description de la théorie du STM,
on pourra se reporter a 'article de Tersoff [TERS85].

Deux types de mesures sont réalisées par STM :

— des images « topographiques », ol la pointe sonde la surface pour un courant tunnel et une différence

de potentiel pointe/surface fixés,

— des mesures spectroscopiques, oil les densités d’état sont sondées localement par la réalisation d’une

caractéristique I(V), la distance pointe/échantillon étant maintenue constante.

Les mesures STM présentées dans ce chapitre ont été réalisées in-situ, dans une chambre sous ultra-
vide dédiée, connectée a la chambre d’évaporation : la surface imagée correspond donc a celle qui est

411 est bien sir possible d’imager la topographie de la surface d'un semiconducteur en appliquant une différence de
potentiel supérieure a la largeur de bande interdite.
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Fi1G. 7.11: Images STM (de tailles 10nm*10nm et 200nm*200nm) d’une
surface de GaAs (100) reconstruite (2x4). La fleche indique une marche
atomique entre deux plans de GaAs (Note : le bord inférieur des images
ne correspond pas exactement a une direction cristallographique [100]).
les conditions de travail sont les suivantes : le courant tunnel est fixé a
I = 0,106nA et la différence de potentiel appliquée est U = +2,23V.

obtenue aprés désorption de la couche d’arsenic amorphe. La pointe est en tungsténe; c’est elle qui est
polarisée électriquement alors que 1’échantillon est maintenu & la masse. Ce qui signifie que pour une
tension appliquée positive, les états électroniques occupés (bande de valence) du semiconducteur sont
scannés. Inversement, pour une tension négative, les états « vides « (bande de conduction) sont sondés.

La figure 7.11 présente deux images de la surface GaAs (100). Sur l'image a), les tranchées alignées
suivant la direction [1-10] correspondent au réarrangement des atomes en surface en lignes de dimeéres
d’arsenic, et sont caractéristiques de la reconstruction (2x4). Cette derniére a déja été observée par STM
par d’autres groupes [PAS91] : la reconstruction (2x4) résulte de la formation de dimeéres d’arsenic or-
donnés suivant les directions [110] et [1-10]. La résolution de la pointe est insuffisante pour visualiser les
atomes sur notre image. Sur la figure b), nous pouvons visualiser 'organisation de la surface en terrasses.

La figure suivante (figure 7.12a)) présente une courbe I(V) typique réalisée sur cette surface : au cours
du balayage, le mouvement de la pointe est stoppé en un point et la distance pointe-surface est fixée®.

0,751
|a) olb)
0,50- ]
1 >
— 0,251 = ’M’\/r
< =
c >
= 0,00 1;
= |y 7 o “ 1,42eV
-0,25- / o
0,50- /\f M
: : ; : 0,1 +————— S
-4 2 0 2 4 3 -2 - 1 2 3

0
V (Volts) V (Volts)

FiG. 7.12: Mesure I(V) réalisée localement sur la surface GaAs (figure a)) et sa dérivée normalisée re-
présentée en échelle logarithmique (figure b)).

5Cette distance correspond donc aux paramétres d’imagerie adoptés, c’est & dire qu’ici elle correspond & l’obtention
locale d’un courant tunnel I = 0,106nA pour une différence de potentiel U = +2,23V.
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La figure b) représente sur une échelle logarithmique la conductivité normalisée (dI/dV)/(I/V). Cette
courbe est bien caractéristique d’une surface GaAs dopée n : la largeur de bande interdite est celle du
GaAs (de gap 1,42eV a 300K) et le décalage de la bande interdite vers les tensions positives indique bien
un dopage n du semiconducteur, ot le niveau de Fermi est plus proche de la bande de conduction que de
la bande de valence.

La normalisation de la courbe permet de s’affranchir des effets du courant et de visualiser les densités
d’état mises en jeu [FEE94] : pour les tensions positives, la bande de valence est représentée ; inversement,
pour les tensions négatives, c’est la bande de conduction qui apparait. Notons que la surface imagée
est propre et reconstruite : les états électroniques observés sont des états de surface, qui peuvent étre
sensiblement différents des états électroniques correspondant & du GaAs massif.

7.3.2 Croissance de la barriére tunnel
Etat de I’art

Le MgO (de paramétre de maille aMgo:4,21A) présente un désaccord de maille avec le GaAs (agaas=
5,65A) qui est a priori trop important (%N%,S%) pour permettre I’épitaxie d’un matériau sur 'autre.
Cependant, il existe une littérature abondante portant sur la croissance de MgO sur GaAs, le MgO
donnant la possibilité de former une couche tampon chimiquement stable pour la croissance de dispositifs
4 base d’oxydes sur GaAs : en pratique, la croissance de MgO sur le GaAs se fait cube sur cube en
positionnant quatre mailles de MgO pour trois mailles de GaAs [HUN92]. Le désaccord de maille a
considérer n’est alors plus que de 0,6%.

3.85,as
FiG. 7.13: Vue de plans GaAs(001) et
As MgO(001) : une super-cellule de 4 cel-
O Mg 4.ay40 lules de MgO est quasi-équivalente ¢ 3
0 G S S, o 9) cellules de GaAs.

Parmi les articles publiés traitant de la croissance épitaxiale de MgO sur GaAs, nous pouvons citer
les travaux de Hung et al. [HUN92], Tarsa et al. [TAR93] [TAR95] et Martinez-Boubeta et al. [MARO1].

Hung et al. ont utilisé des substrats GaAs(100) « désoxydés » par une attaque acide et introduits sous
ultra-vide. Ils ont alors directement effectué la croissance de MgQ, évaporé par un canon & électrons a un
taux de dépot compris entre 0,5 et 1,5A/s. Suivant la température de dépot, ils ont obtenu deux orien-
tations cristallographiques du MgO : pour une croissance effectuée a 450°C, ils ont relevé un alignement
des plans MgO(110) sur GaAs(100) alors qu’a 650°C, les plans MgO(100) sont alignés sur GaAs(100). 11
faut toutefois préciser que Hung et son équipe ont effectué peu de caractérisations structurales sur leurs
systémes. Ainsi, il n’est pas possible d’évaluer la qualité cristalline de la couche MgO.

En utilisant une technique de croissance par ablation laser, Tarsa et al. ont réalisé une étude plus
détaillée de la structure cristallographique d’une couche de MgO déposée sur des substrats de GaAs
diversement préparés : lorsque la croissance est menée sur un substrat GaAs nettoyé par une attaque
acide suivie d’une désorption in-situ par chauffage & 500°C ou 600°C, la qualité épitaxiale du film MgO
déposé est mauvaise. Le MgO croit de fagon polycristalline ou suivant plusieurs orientations. En revanche,
en utilisant une surface GaAs initialement reconstruite et passivée par une couche d’antimoine, Tarsa et
al. ont pu réaliser la croissance cube sur cube MgO(001)[100]//GaAs(001)[100] d’un film MgO de trés
bonne qualité cristalline. Aprés désorption de I’antimoine, la croissance a pu étre réalisée a 350°C sur des
substrats GaAs reconstruits (1x3) ou (2x4).

En déposant eux aussi du MgO par ablation laser, Martinez-Boubeta et al. ont utilisé un substrat
GaAs passivé par de I’arsenic amorphe qu’ils ont désorbé vers 450°C. Ils ont alors fait la croissance cube
sur cube de la couche MgO & 450°C sur un substrat GaAs reconstruit (2x4).

Plus récemment, 1’équipe de Lu [LUOQ6] a publié une étude sur un systéme MgO/GaAs ou la couche
d’oxyde est déposée a partir d’une cellule d’évaporation sur un substrat GaAs reconstruit (2x4) : en plus
du variant prédominant MgO(001)[100]//GaAs(001)[100], 1a couche MgO épitaxiée comporte d’autres
variants cristallographiques visibles sur leurs clichés RHEED.
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Les paramétres structuraux de la couche MgO déposée dépendent donc de ’état de surface du GaAs
et de la technique d’élaboration employée.

Influence de I’état de surface sur la croissance

D’aprés ces résultats expérimentaux, la croissance sur GaAs d’une barriére MgO de bonne qualité
structurale nécessite 'obtention d’une surface de GaAs nette et parfaitement désoxydée. Ceci implique
un transfert sous ultra-vide des échantillons initialement préparés du bati de croissance des semiconduc-
teurs vers le bati dédié a la croissance de la barriére, ou I’emploi d’une couche de passivation pour un
transfert des échantillons & Pair (technique que nous avons mis en oeuvre).

GaAs (1x3)

r;*:é

GaAs (2x4)

,“mu

!

GaAs (3x1)

4

GaAs (4x2)

iy

GaAs e  MgO

F1G. 7.14: Clichés RHEED (azimut [110]) d’une couche mince MgO(3nm) dé-
posée sur des surfaces de GaAs présentant différentes reconstructions. Les
fleches sur Uimage MgO/GaAs(1x3) désignent deux tiges distinctes.

D’aprés les travaux de Tarsa et al., la reconstruction de surface utilisée importe peu. Cette équipe
a obtenu des résultats trés satisfaisants sur des substrats GaAs reconstruits (1x3) ou (2x4). Nous avons
observé un résultat différent et avons di conclure & la nécessité de disposer d’une surface GaAs reconstruite
(2x4) pour pouvoir reprendre la croissance épitaxiale d’une couche mince MgO « monocristalline ».

En effet, nos couches étant passivées par une couche d’arsenic amorphe, nous avons pu aisément
appauvrir progressivement en arsenic la surface du substrat en le chauffant, et ainsi tester la croissance
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d’une barriére tunnel MgO sur des surfaces de GaAs différemment reconstruites. La figure 7.14 présente
les résultats de ces tests de croissance.

L’emploi d’une surface GaAs reconstruite (1x3), (3x1) ou (4x2) conduit & 'obtention d’une couche
mince MgQO bidimensionnelle, d’aprés les clichés RHEED, mais qui présente des variants cristallogra-
phiques en plus de V'orientation majoritaire MgO(001)[100]//GaAs(001)[100]. Ainsi, Le cliché RHEED
d’une couche mince déposée sur une surface GaAs reconstruite (1x3) (reconstruction trés riche en arsenic)
laisse apparaitre de facon claire un variant minoritaire MgO(001)[110]//GaAs(001)[100] (deux jeux de
tiges sont observés au final).

Processus de croissance

Le processus de croissance de la barriére tunnel MgO sur la surface GaAs reconstruite (2x4) a été
optimisée en le scindant en deux étapes :

1604

1204

[o]
o
1

Intensité Rheed (u.a.)

IS
o
o

200

160+

1204

80

401

Intensité Rheed (u.a.)

Fic. 7.15: Clichés RHEED (azimut [110]) obtenus auw cours de la croissance de la
barriére tunnel MgO sur le substrat

a) Surface de GaAs reconstruite (2x4), au dessus de la structure spinLED.

b) Couche MgO(64) déposée o température ambiante.

¢) Recuit de cette premiére couche.

d) Couche MgO(3nm).

— la premiére étape consiste en un dépot « rapide » de 6A de MgO, soit trois monocouches environ,
a température ambiante et & un taux de 1,5A /s. Le cliché RHEED correspondant (cliché b) sur la

figure 7.15 est trés flou, en particulier comparé a ce qui est obtenu dans les mémes conditions lors
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de la croissance de la barriére MgO du systéme FePt/MgO /FePt (voir paragraphe 3.1), et témoigne
d’une absence d’ordre cristallographique.

Un recuit d’une dizaine de minutes est effectué vers 600°C. Ce recuit assure un réarrangement
structural des trois premiéres monocouches de MgO déposées. Sur le cliché RHEED c) de la figure
7.15, les tiges correspondant au MgO apparaissent devant les tiges du substrat. Notons que le cliché
RHEED indique une relaxation compléte de la couche d’oxyde sur ces trois monocouches®. L’intérét
du dépot de cette tricouche de MgO est de permettre la poursuite du dépét a forte température,
tout en protégeant la surface de GaAs d’un appauvrissement en arsenic.

— le reste de la barriere tunnel, ie de 14A & 24A de MgO suivant P’échantillon, est déposé suite a
ce recuit, & 600°C et O,5A/s. La température de ’échantillon est abaissée & l’issue du dépot. Le
cliche RHEED correspondant & une surface MgO(3nm)/GaAs est donné sur la figure 7.15. Une
seule orientation cristallographique du MgQO est observée, suivant la relation d’épitaxie
MgO(001)[100]//GaAs(001)[100]. La barriére tunnel est essentiellement bidimensionnelle, méme si
les clichés RHEED comportent des tiges « pointées », laissant entrevoir une certaine rugosité de la
couche.

Visualisation par STM de la surface MgO/GaAs

L’imagerie par STM fonctionnant par le passage d’un courant entre la pointe et la surface, cette
technique nécessite normalement que l'objet imagé soit un matériau conducteur, ce qui n’est pas le cas
du MgO. L’épaisseur de notre couche MgO étant faible (earqo=2nm pour I’échantillon imagé par STM),
le courant passe par effet tunnel dans le GaAs au travers de plusieurs barriéres de potentiel mises en
série : le vide (distance pointe-surface), la couche de MgO et la bande interdite du GaAs. Un courant
tunnel significatif n’existe donc que si la tension appliquée entre la pointe et le substrat est suffisamment
importante.

0,75

0,50

0,14

0,01 :
V (Volts)

Fia. 7.16: o) Image STM (de taille 2pm*2um) d’une surface MgO(2nm)/GaAs(100) (Note : le
bord inférieur des images ne correspond pas exactement & une direction cristallographique [100]).
les conditions de travail adoptées sont : [ = 0,088nA et U = -2,19V.

b) Caractéristique I(V) réalisée localement sur la barriére tunnel MgO épitaxiée sur GaAs.

¢) Dérivée normalisée de la courbe b) représentée en échelle logarithmique.

Les courbes en pointillés reprennent les mesures réalisées sur une surface de GaAs reconstruite
(2x4) (voir figure 7.12).

6le rapport des espacements entre les tiges correspond bien au rapport des paramétres de maille massifs des deux
matériaux.
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La figure 7.16a) présente une image STM réalisée a V et I fixés de la barriére tunnel MgO. L’oxyde
déposé semble suivre la topographie en terrasses de la surface de GaAs. En particulier, nous retrouvons
la méme orientation des terrasses suivant les directions [110] et [1-10]. La rugosité est faible, de l’ordre
de une maille de MgO au niveau d’une terrasse.

Les figures b) et ¢) donnent le résultat d’une mesure spectroscopique locale. La encore, le profil
caractéristique des densités d’état électroniques du GaAs est retrouvé, ce qui indique que le dépot de la
barriére n’altére pas les propriétés électroniques de surface du semiconducteur.

7.3.3 Croissance de 1’électrode ferromagnétique

Le processus de croissance de la couche ferromagné-
tique FePt sur la barriére tunnel est absolument iden-
tique & ce qui a été décrit dans le chapitre 3. Elle est
réalisée en deux étapes successives, 4 170°C par un
dépdt couche par couche, puis & 500°C par un codé-
pot. Les clichées RHEED pris a cette étape (voir figure
7.17) montrent des tiges relativement fines. L’ab-
sence de tiges de surstructure entre les tiges princi-
pales, suivant I’azimut [100] indique obtention d’une

couche FePt ne comprenant que le seul variant d’axe Fig. 7.17: Cliché RHEED d’une couche
c parallele & (001). FePt(10nm) déposée sur MgO/GaAs (azi-
mut [100]).

Une couche protectrice de platine d’épaisseur quelques nanométres est déposée en fin de croissance,
afin d’éviter une oxydation de l'injecteur au contact de lair.

7.4 Caractérisations structurales de l’injecteur FePt/MgO par
diffraction de rayons X aux grands angles (XRD)

7.4.1 Observation de la barriére tunnel MgO

On pourra se référer au chapitre 3 pour une comparaison avec les mesures réalisées sur les jonctions
tunnel magnétiques FePt/MgO/FePt. Signalons qu’a la différence de ce qui a été observeé sur les JTMs, le
systéme étudié ne comporte de MgO qu’au niveau de la barriére tunnel, ce qui rend possible la détection
de cette derniére (les JTMs FePt/MgO /FePt sont déposées sur substrat de MgO, aussi le signal associé
a la barriére isolante MgO est-il « masqué » lors de mesures XRD). En pratique, une barriére tunnel
est trés fine, aussi elle ne peut étre détectée par XRD que si sa structure cristalline est de trés bonne
qualité et que le diffractométre est parfaitement aligné sur I’échantillon. Nous avons pu lui attribuer un
pic de diffraction dans certains cas, pour des échantillons comportant une barriére isolante d’épaisseur
« importante » eyrg0>2,5nm. Sur la figure 7.18, nous la détectons sur 1’échantillon B, vers 20=50,27",
position qui correspond au paramétre de maille du MgO massif. La forte largeur & mi-hauteur du pic
de diffraction est liée & la trés faible épaisseur de la couche isolante : I’application de la formule de
Scherrer permet de nous donner 1’épaisseur des cristallites diffractants Lje,, - la longueur de cohérence
perpendiculaire, qui correspond & ’épaisseur de la couche mince dans le cas d’une croissance épitaxiée -
a la largeur & mi-hauteur FWHM du pic de diffraction (exprimée en radians) :

k.

FWHM = ———
Lyperp.cos(6)’

ou A est la longueur d’onde du faisceau de rayons X et k un facteur correctif de valeur prise & 0,9.
L’application de cette formule au pic de diffraction MgO(002) de ’échantillon B nous donne une taille
moyenne L=18A, a comparer donc avec I’épaisseur nominale de la couche, ie 25A. La différence entre les
deux valeurs peut s’expliquer par une rugosité de la barriére tunnel, et surtout par une imprécision de
la formule de Scherrer (notamment due & I'imprécision du facteur correctif k). Du fait de la faiblesse du
signal, c’est la seule observation que nous pouvons faire sur cette couche.

161



Chapitre 7

coups/s

50 60

——
2 Theta (deg)

GaAs (002)
FePt (002)

coups/s

40 50 60

20 30
2 Theta (deg)

Fic. 7.18: Diffractogrammes du systéme FePt(10nm)/MgO(2,5nm)/GaAs(100) (anode Co)
pour deuz échantillons A et B élaborés avec un dépot de l’électrode FePt en une étape « a
chaud » (A) ou en deux étapes (B), sur une surface de GaAs reconstruite (2x4). La faible
intensité du pic GaAs (002) de l’échantillon B est due o un désalignement volontaire (0,1°)
du diffractomeétre par rapport au substrat.

7.4.2 Etude de I’électrode ferromagnétique FePt

La quasi-totalité des caractérisations XRD présentées ici portent sur I’électrode ferromagnétique FePt.
La figure 7.18 montre les scans 20 — w de deux échantillons, que nous appellerons A et B, élaborés res-
pectivement en début de thése, alors que la croissance de ’électrode supérieure n’était pas maitrisée
(codépot des éléments Fe et Pt en une seule étape, a 500°C) et en milieu de thése (dépot de Iélec-
trode FePt en deux étapes, voir paragraphe 3.1). La structure nominale des échantillons A et B est
Ptanm/FePt10nm/MgO02 s5nm/GaAs(100). Un fit du pic de diffraction FePt(002) permet de mettre en évi-
dence la présence (échantillon A) ou l’absence (échantillon B) de variants dans le plan (correspondant a
Paxe ¢ de la structure L1y renversé suivant [100] ou [010]).

Les clichés RHEED pris en cours de croissance sur ’échantillon A donnent des tiges qui sont « poin-
tées », ce qui indique que la couche FePt déposée est tridimensionnelle. Ils comportent des tiges de
surstructure suivant Pazimut [100], qui sont caractéristiques de la présence de variants dans le plan. Le
pic de diffraction FePt(002) associé ne peut étre ajusté que par deux contributions, pour 20=56,03" et
20=57,51°. Ces valeurs d’angle correspondent & des paramétres de maille suivant la direction [001] de
c=3,82A et ¢=3,71A respectivement (:l:O,lA). Rappelons que les paramétres de maille de ’alliage tétra-
gonal FePt massif valent a=3,85A (suivant les directions [100] et [010]) et ¢=3,71A (suivant la direction
[001]). Aussi, I’épaulement en 20=56,03" observé sur la figure 7.18 laisse-t-il supposer la présence de va-
riants dans le plan. Leur présence est confirmée en sondant des raies asymétriques : le pic de diffraction
FePt(013) est spécifique au variant ot I’axe ¢ est suivant [100] et le pic FePt(103) & celui ou c est selon
[010] (voir figure 7.19). L’importance relative des variants dans le plan peut étre estimeée a partir de ’aire
intégrale associée aux deux pics FePt(002) du scan 26-w : ’échantillon A comporte 51% de mailles FePt
ayant leur axe ¢ perpendiculaire au plan des couches et 49% de variants ayant leur axe ¢ selon [010] ou
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[100].

L’échantillon B comporte un unique pic de diffraction FePt(002) pour 26=>57,06", ce qui correspond &
un paramétre de maille perpendiculaire au plan des couches ¢=3,73A, proche du parameétre de maille ¢ du
FePt massif ordonné dans la phase L1g. L’absence d’épaulement au niveau de la position correspondant
a des parameétres de maille voisins de 3,85A devrait permettre de conclure a I’absence de variants dans le
plan. Ici le pic de diffraction MgO(002) de la barriére tunnel masque la présence éventuelle d’un pic peu
intense autour de 20=55,4". C’est ’absence de signal détecté lors d’un scan 260 — w autour de la position
de la raie spécifique (103) qui permet de conclure & 'obtention d’un film FePt univariant.

Le tableau 7.2 rapporte les paramétres structuraux des différentes couches sondées de ’échantillon B :
toutes celles-ci présentent un paramétre de maille hors plan correspondant & celui du matériau massif, ce
qui indique que les différentes couches croissent de fagon complétement relaxées.

(001) (002) c(A)

20() [ FWHM() | 26() [ FWHM()
GaAs 36,83 0,27 5,65
MgO 50,27 5,56 4,21
FePtionm || 27,74 [ 1,76 57,06 2,08 3,73

TAB. 7.2: Détermination des paramétres de maille des différentes
couches de l’échantillon B sondées par XRD, avec une anode de cobalt.
20 correspond & la position du pic de diffraction et FWHM est sa largeur
a mi-hauteur. Les paramétres de maille sont donnés ¢ £0,01A.

En dehors de cette détermination des paramétres de maille, deux indications de la qualité structurale
des couches minces FePt peuvent étre tirées de ces mesures de diffraction X : le paramétre d’ordre 4
longue distance S et la mosaicité des échantillons, estimée a partir de la largeur & mi-hauteur Aw des pics
de diffraction tirés de « scans w » (voir paragraphe 3.2.5). La largeur & mi-hauteur Aw est déterminée
par la longueur de cohérence latérale des cristallites Lj,; d’une part et la mosaicité de la couche n d’autre
part.

Espace réciproque

axe ¢ suivant [001] axe ¢ suivant [100] axe c suivant [010]

F1G. 7.19: Schémas des réseaux réciproques des différents variants de FePt ordonné dans la
phase L1y.

S est déduit du rapport des intensités intégrées des raies de surstructure et des raies fondamentales,
corrigé de ’absorption et des facteur de correction de polarisation et de Lorentz. Nous calculons un
paramétre d’ordre S=0,6 + 0,1 pour I’électrode ferromagnétique FePt de I’échantillon B. Cette valeur
est relativement élevée; notons que le parameétre d’ordre obtenu sur ce systéme FePt/MgO/GaAs est
quasi-semblable & celui de I’électrode supérieure FePt(10nm) déposée sur la barriére tunnel MgO de nos
JTM, ce qui n’est pas surprenant a premiére vue, les deux croissances FePt/MgO s’effectuant dans les
mémes conditions. S est plus délicat & quantifier pour I’échantillon A, du fait de la présence de variants
dans le plan. Sur le diffractogramme correspondant, le pic FePt(002) peut étre déconvolué en deux pics
correspondant au seul variant d’axe c suivant [001] et aux deux autres variants. Le pic FePt(001) est trés
intense et n’est associé qu’au seul variant [001] (voir les schémas des réseaux réciproques des différents
variants de FePt sur la figure 7.19), ce qui permet d’évaluer & S=0,7 (£0,1) 'ordre chimique & longue
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distance des domaines FePt de variant perpendiculaire : il y a coexistence de domaines FePt de variant
[001] tres bien ordonnés et de domaines FePt de variants [010] et [100]. Dans la suite de ce chapitre, nous
ne parlerons plus que des échantillons réalisés avec une croissance de 1’électrode FePt en deux étapes,
donnant un film FePt univariant.

Les scans w des pics FePt(001) et FePt(002) de I’échantillon B sont donnés sur la figure 7.20. Un angle
de mosaicité n = 5,4° est calculé. Cette valeur est inhabituellement élevée pour une couche mince épitaxiée.
Notons qu’elle est aussi bien supérieure a celle obtenue sur 1’électrode supérieure FePt(10nm)/MgO des
JTMs (nous avions calculé pour cette électrode une mosaicité n = 2,5°), pourtant élaborée dans les mémes
conditions : cette différence de mosaicité peut donc étre attribuée a une différence de qualité structurale
de la barriére tunnel MgO, mieux épitaxiée sur les JTMs.

601 251
507 20-
0 ©
2 40 ()]
@ Q 151
2 30- >
o | Q 1o
O 20- O
] FePt (001) "
104 FWHM=6.3° 54 FePt(002)
] FWHM=5,7"°
0 T T T T T 0 T T T T T
0 5 10 20 25 20 25 30 35 40

15
Omega (deg) Omega (deg)

F1G. 7.20: « Scans w » réalisés sur les pics de diffraction FePt(001) et FePt(002) de l’échantillon B.

7.5 Caractérisations magnétiques de 1’électrode FePt

Rappelons qu’au niveau du probléme de l'injection de spins dans des semiconducteurs, l’approche
retenue par le laboratoire est d’utiliser une électrode ferromagnétique & aimantation perpendiculaire
rémanente, afin de pouvoir polariser les électrons en spin sans avoir a appliquer de champ magnétique.
La figure 7.21 présente le cycle d’aimantation d’une structure hybride typique FePt/MgO/GaAs(Spin-
LED) mesurée au VSM a 300K sous champ magnétique perpendiculaire. Notons tout de suite le résultat
principal : I’électrode ferromagnétique est bien & aimantation perpendiculaire. L’aimantation a saturation
mesurée ici (Mg=1045kA /m) correspond & 'aimantation & saturation du FePt massif. La rémanence de
I’échantillon est totale, ce qui constituera pour les mesures de transport un avantage non négligeable par
rapport au systéme présenté par Gerhardt et al. [GERO06] : un plot de FePt monodomaine d’un diamétre
de l'ordre de quelques dizaines de micrométres ne rayonnera pas de champ de fuite, ce qui permet au
puits quantique de la spin-LED de ne pas étre affecté par ce dernier, quelle que soit la distance entre le
puits et ’électrode.

woHg (en T) | poHe (en T) | poHgat (en T)
0,421 0,551 0,845

TAB. 7.3: Principaux champs de renversement asso-
ciés a Uélectrode FePt(10nm) estimés & partir de la
courbe M(H) de la figure 7.21.

Le renversement d’aimantation est abrupt, mais les champs de renversement mis en jeu sont, supérieurs
a ce qui est observé dans le cas de I'électrode supérieure FePt(10nm)/MgO d’une JTM. Ceci est en accord
avec la plus forte mosaicité des couches FePt déposées sur MgO/GaAs (voir le paragraphe précédent),
ces derniéres comportent un plus grand nombre de défauts.
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Fia. 7.21: Cycle d’aimantation d’un échantillon FePt(10nm)/MgO(2,5nm)/GaAs(Spin-LED)
réalisé au VSM o 800K (H perpendiculaire au plan des couches) et la courbe dérivée associée.

Fic. 7.22: Cycle d’aimantation
300K, H  suivant [001])  d’un
FePt(10nm)/MgO(3nm)/GaAs(Spin-LED).

(VSM

.

a

échantillon

Sur la figure ci-contre, nous repré-
sentons quelques cycles mineurs
réalisés sur une structure hybride

FePt(10nm)/MgO(3nm),/GaAs(Spin-
LED). La rémanence de ces cycles mineurs
n’est pas parfaite, ce qui traduit une
certaine « instabilité » des domaines
magnétiques pour un champ appliqué rela-
tivement faible, et indique une anisotropie
de ces échantillons plus faible que celle
des électrodes des JTMs FePt/MgO/FePt.
L’anisotropie reste cependant trés forte,
comme en témoigne ici la rémanence
parfaite du cycle d’aimantation majeur.

A titre indicatif, une image MFM de cet échantillon pris dans un état brut de dépot est donnée sur
la figure ci-contre. Les domaines magnétiques observés sont entrelacés et de trés faible période, de 'ordre

de 100nm.

FiG. 7.23: Image MFM (10pm*10um)
d’une structure hybride FePt(10nm)/
MgO(3nm)/GaAs(Spin-LED).
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7.6 Etude optique de la spin-LED aprés dépot de I’'injecteur

Les spin-LEDs ont été testées optiquement par spectroscopie de photoluminescence (PL) & basse
température avant (figure 7.24 a)) et aprés dépot de linjecteur (figure 7.24 b)), sur des échantillons
« pleine plaque ». Le rayonnement émis par la structure est capté a I’aide d’une caméra CCD.

10 6 ] FePYSpinLED
833nm PL a T=6K 10 o SpinLED
10° Laser Ar 5,6mW I PL & T=6K
/\\\ 1 05 4 Laser Ar 5,6mW

10° ‘J 1011nm
Ul Il \ /

Intensité PL (ua)
)

S, o,
f\
Intensité PL (ua)

800 900 1000 800 900 1000 1100
Longueur d'onde (nm) Longueur d'onde (nm)

F1a. 7.24: Spectres de photoluminescence :
a) de la structure spin-LED seule
b) de la structure spin-LED vue au travers de l'injecteur.

Les pics de PL mesurés & 833nm et 1011nm correspondent respectivement au substrat de GaAs et au
puits quantique InGaAs. Le pic associé au puits est relativement large, de largeur & mi-hauteur 7,4nm
a 6K, supérieure a ce qui a été publié sur d’autres spin-LEDs (par exemple Jiang et al. rapportent
une largeur & mi-hauteur de l'ordre de 1nm sur une spin-LED de type AlGaAs/GaAs/AlGaAs [JIA05]).
Notons la diminution importante du signal de PL détecté aprés dépot de I’injecteur métallique : I'intensité
du signal collecté est divisée par 45. Ce point sera défavorable pour une détection « face avant », ie au
travers de D’électrode métallique, du signal d’électroluminescence : en effet, il n’est pas possible de faire
passer par effet tunnel un courant trop important sans claquer une barriére tunnel, aussi devons nous
étre & méme de détecter par électroluminescence des signaux faibles.

7.7 Mesures de transport sur le systéme FePt/MgO/ GaAs(Spin-
LED)

7.7.1 Structuration des échantillons

La figure suivante résume les étapes de structuration d’un échantillon FePt/MgO,/GaAs(Spin-LED).
Toutes ces étapes sont similaires & ce qui a déja été décrit dans le chapitre 5, aussi nous ne les reprenons
pas.

Signalons seulement que la derniére étape (schéma 7.25 d)) demande le dépot d’un contact électrique
au niveau du substrat GaAs-p. Expérimentalement, nous avons constaté qu'un dépot direct d’or sur le
GaAs-p donnait lieu & une jonction Schottky (voir figure 7.26). Un contact ohmique entre le métal et le
semiconducteur permet 'obtention d’un signal électrique plus propre. Aussi, le dépot métallique sur le
GaAs consiste en une couche de 5nm de titane suivie d’une couche de 100nm d’or. L’échantillon est alors
recuit quinze minutes & 400°C afin de permettre une interdiffusion des deux métaux. Le contact avec le
semiconducteur devient alors ohmique avec une résistance R~642.
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FiG. 7.25: Structuration des échantillons par les opérations suivantes :

a) Gravure de plots de FePt/MgO/GaAs(Spin-LED) sur le substrat GaAs-p

b) Dépot d’une couche isolante SiO2

¢) Ouverture de l'isolant au niveau du plot et au niveaw du substrat GaAs-p

d) Dépot de contacts métalliqgues d’or au niveau d’une partie du plot et au niveau du substrat, puis
microsoudure de fils au niveau de ces contacts.

Contact sur substrat GaAs-p++
30 minutes de décapage + 5 nm Ti + 50 nm Au

0.1 4—— e e

aprés 15' de recuit a 400°C

(ohmique : 6 ochm) ;
-
: avant recuit

_0.05 i (Schottky fine). |

94 LT e e v ow faow g po w
-2 0 2
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FiG. 7.26: Caractéristique courant-tension de la jonction
GaAs-p/métal mesurée par effet Hall, avant et aprés recuit
a 400°C.

7.7.2 Mesures courant-tension

La figure 7.27 présente la caractéristique courant-tension d’un des plots FePt(10nm)/MgO(3nm)/
GaAs(Spin-LED). Elle correspond notamment & la mise en série d’une barriére tunnel et d’une jonction
PIN, aussi son allure non-linéaire a-t-elle deux origines : il est difficile de tirer quelque résultat - comme
la hauteur de la barriére ou son épaisseur - & partir de cette seule courbe. En revanche, la dissymétrie en
tension est liée au sens passant/non-passant de la jonction PIN. A titre indicatif, la figure 7.27 donne la
caractéristique d’un plot pour deux températures différentes.
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Fia. 7.27: Caractéristique courant-tension de la jonction GaAs-p/métal mesurée par effet
Hall, avant et aprés recuit a 400°C.

A T’heure ou j’écris ce manuscrit, aucune mesure d’électroluminescence n’a encore été réalisée sur ces
échantillons.

7.8 Conclusion

Une injection efficace d’électrons polarisés en spin d’un métal ferromagnétique vers un semiconducteur
nécessite avant tout la maitrise de I’élaboration de la structure hybride. Cette premiére étape est loin
d’étre évidente, du fait de la difficulté & conserver des surfaces propres au cours du processus et de
reprendre la croissance de structures trés différentes. En effet, nous savons depuis quelques années que la
qualité des interfaces pilote ’obtention d’un courant polarisé en spin. Nous nous sommes ainsi concentrés
sur la partie élaboration de la structure, en mettant de coté l'injection de spin & proprement parler. Une
premiére étape importante a pu étre franchie lorsque nous avons réussi a déposer une barriére tunnel
MgO épitaxiée et bidimensionnelle sur un substrat de GaAs. Deux batis d’épitaxie différents (le premier
dédié aux semiconducteurs III-V, le deuxiéme aux métaux) ont été nécessaires a cette mise en oeuvre.
Nous avons alors mis au point une structure hybride pour ’injection de spins, comportant une électrode
ferromagnétique aimantée perpendiculairement et agissant comme un aimant permanent au dessus du
semiconducteur.
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Conclusion

es quelques lignes qui suivent résument les résultats principaux obtenus dans le courant de ce travail
de thése, avant d’ouvrir quelques perspectives.

Nous avons ainsi pu montrer la possibilité de singulariser les propriétés structurales et magnétiques
de films magnétiques a priori similaires - FePt dans les deux cas. En fonction du matériau sur lequel ces
films minces sont déposés et en fonction de leur épaisseur, nous avons pu mettre en évidence des dyna-
miques de renversement d’aimantation trés différentes. Ce résultat ne paraissait pas acquis au départ, et
nous a permis d’aborder de maniére détaillée les phénoménes de couplage magnétique entre électrodes a
aimantation perpendiculaire. En effet, le bon fonctionnement d’une jonction tunnel magnétique (JTM)
repose avant tout sur le découplage des électrodes ferromagnétiques, assurant I’accés aux configurations
d’aimantation paralléle et antiparalléle. Sur ce point, nous avons montré que - dans le cas des couches
continues - la faisabilité d’'une JTM FePt/MgO/FePt & aimantation perpendiculaire dépend essentielle-
ment du dimensionnement en épaisseur des électrodes. Fn effet, le champ de fuite rayonné par la couche
ferromagnétique douce (de plus faible champ coercitif) au moment de son renversement d’aimantation
est susceptible, §’il est trop intense, d’entrainer une nucléation de domaines magnétiques dans la seconde
électrode, aboutissant & un renversement simultané des aimantations des deux films minces. Remarquons
ici que ce point est applicable & n’importe quel systéme multicouches & aimantation perpendiculaire.
Dans notre cas, nous avons mené cette étude en réunissant un ensemble de conditions « défavorables »
& un découplage magnétique des électrodes : espaceur fin, matériaux magnétiques a forte aimantation &
saturation.

Pour une utilisation pratique dans des dispositifs, il est nécessaire de pouvoir manipuler I’aimanta-
tion d’une couche sans affecter magnétiquement la deuxiéme. L’expérience que nous avons menée sur
la stabilité en cyclage de la configuration magnétique est & notre connaissance la premiére réalisée sur
des structures & aimantation perpendiculaire. Nous restons conscients des limites des modéles adoptés;
cette étude permet cependant de mieux comprendre les phénomeénes conduisant & un couplage ou un
découplage des deux électrodes sur des échantillons « pleine plaque ».

Malgré les efforts déployés, les mesures de magnétotransport réalisées n’ont pas été vraiment concluantes
sur ces systémes, en raison de nombreux problémes technologiques. Toutefois, des indices d’un effet ma-
gnétorésistif & température ambiante peuvent transparaitre, bien que trés inférieurs aux résultats records
publiés sur des structures & aimantation planaire. En particulier, les propriétés de transport de la barriére
sont bonnes et se comparent favorablement aux résultats obtenus par d’autres équipes sur des jonctions &
aimantation planaire. En dehors de ’obtention d’une valeur de magnétorésistance tunnel, la réalisation de
mesures concluantes de magnétorésistance devrait compléter ’étude magnétique menée sur la structure.
Notons que, comme nous avons pu accéder & un grand nombre de configurations magnétiques plus ou
moins couplées lors de cycles d’aimantation mineurs, il devrait étre possible - en exploitant la rémanence
totale des deux électrodes - d’accéder a I’ensemble des valeurs de résistance intermédiaires de la jonction
tunnel magnétique.

Pour ce qui est de ’étude des structures hybrides métal ferromagnétique & aimantation perpendi-
culaire/semiconducteur ITI-V, nous avons di nous limiter & la simple élaboration du systéme et a sa
caractérisation magnétique. Tout comme pour les jonctions tunnel magnétiques, 'efficacité d’un systéme
hybride métal ferromagnétique /semiconducteur peut étre accrue en augmentant la qualité de la barriére
tunnel et des interfaces : c’est ce travail d’optimisation structural et magnétique que nous avons essayé
de mener a bien. Il constitue en fait un premier pas nécessaire vers sur la réalisation de I'injection d’un
courant polarisé perpendiculairement en spin en ’absence de tout champ appliqué.

Au final, ’ensemble des résultats acquis semble correspondre & de solides avancées en ce qui concerne
la maitrise de l’élaboration d’hétérostructures oxyde / métal ferromagnétique a aimantation perpen-
diculaire et la connaissance de la croissance et de la structure de tels systémes (FePt/MgO/FePt et
FePt/MgO/GaAs). L’étude des premiers stades de la croissance de MgO, abordée en rayonnement syn-
chrotron & PESRF, mériterait cependant un effort de dépouillement affiné pour en tirer toutes les infor-
mations pertinentes. Connaitre de maniére détaillée la configuration atomique aux interfaces MgO/GaAs
et FePt/MgO (et MgO/FePt) est en effet indispensable pour confronter des résultats expérimentaux de
magnéto-transport ou d’injection de spin avec des calculs théoriques portant sur la conduction de ces
barriéres tunnel.

L’étude des propriétés magnétiques des jonctions tunnel magnétiques élaborées a pu étre menée de
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maniére relativement détaillée, tant en régime quasi-statique que dynamique. Elle ouvre cependant de
vraies perspectives, en particulier pour le régime dynamique, en posant quelques questions :

— quelles sont les configurations magnétiques mises en jeu lors de la désaimantation de I’électrode
dure obtenue par cyclage répété de 'aimantation de 1’électrode douce ? Des expériences d’imagerie
(MFM), réalisées a diverses étapes du processus de désaimantation devraient permettre de répondre
a cette question en nous éclairant ainsi sur les mécanismes de couplage a l'oeuvre,

— quels sont les modes d’interaction entre les deux couches ferromagnétiques lors de renversements
ultrarapides de I'aimantation 7 Des expériences ont débutées de maniére parcellaire sur ce sujet, en
collaboration avec une équipe de laboratoire de Physique des Solides d’Orsay (Jean-Pierre Jamet,
Jacques Ferré), elles mériteraient d’&tre poursuivies.

Dans la perspective d’application de ces JTM & aimantation perpendiculaire, il est souhaitable d’abor-
der les mécanismes de renversement d’aimantation et de couplage dans des structures de dimensions
réduites, allant de plots ou de pistes submicroniques jusqu’aux plus petites dimensions réalisables par
lithographie électronique.

Enfin, les études de transport n’ont pu étre abordées que de maniére trés fragmentaire, faute de temps
et du fait de difficultés technologiques survenues au cours de ce travail. En ce qui concerne les jonctions
tunnel FePt/MgO /FePt, ces études devraient étre élargies, tant vers la mesure fine (en température) de
la magnétorésistance tunnel que vers I'optimisation de la magnétorésistance obtenue. Cette optimisation
pourrait en particulier reposer sur le controle des interfaces (richesse en fer...). Il serait également inté-
ressant d’aborder le renversement d’aimantation par courant polarisé en spin dans ces hétérostructures
(éventuellement assisté par un champ magnétique externe).

En ce qui concerne 'injection de spin dans les semiconducteurs III/V, la polarisation en spin du courant
injecté peut étre en principe facilement mesurée par étude de la polarisation de la lumiére émise par la
SpinLED, mesure qui constitue simplement une étape vers la réalisation de dispositifs « tout électrique »
incluant I’étape de collection du courant polarisé en spin par une seconde électrode ferromagnétique.
Ici aussi, 'obtention d’électrodes pleinement rémanentes FePt (/MgO/GaAs) ouvre un vaste champ
expérimental pour des mesures d’injection, de transport électronique dans les semiconducteurs et de
collection en 1’absence de tout champ externe appliqué.
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